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Modellierung und Berechnung turbulenter Strémungen mit chemischer

Reaktion in Festbettreaktoren
K. Till

1. Zur Problematik

In der chemischen Industrie werden hiufig Reaktoren
eingesetzt, iri denen sich ein Katalysator in Form einer
Feststoffschiittung befindet. Der Druckverlust einer sol-
chen Schiittung ist fiir den technischen Prozeb eine cha-
rakteristische Grofe. Hierzu wurden fiir eindimensional
durchstromte Schiittschichten viele Untersuchungen
durchgefiihrt, deren Ergebnisse in der Literatur versf-
fentlicht wurden. Bei Reaktoren mit unginstigen Ein-
trittsverhiltnissen konnen stark exotherme Reaktionen
Probleme im Eintrittsbereich bewirken. Um diesen Be-
reich niher zu untersuchen, muf aufier der Stoff- und
Energiebilanz zusitzlich die Impulsbilanz verwendet wer-
den. Zur Anwendung kommt ein zweidimensionales
mathematisches Modell.

Befindet sich in einem Reaktor ein Katalysator in Form
einer Schiittung, so werden an die Modellierung hshere
Fordérungen gestellt. Das System Feststoffphase und
Fluidphase stellt ein Zweiphasensystem dar, bei dem die
eine Phase nicht bewegt wird. Innerhalb des vielverzweig-
ten Kanalsystems gelten die Erhaltungssitze fiir Masse,
Impuls und Energie. Durch die stindigen Richtungsiinde-
rungen, Beschleunigungen und Verzogerungen des Fluids
liefern die konvektiven Glieder der Impulsgleichung
einen Hauptanteil fiir den Druckverlust. Wolite man sich
an dieser Art der Modellierung orientieren, so miifite
man die genaue Lage der einzelnen Feststoffteile fixieren
und bei der numerischen Berechnung wiire ein &uBerst
feines Gitternetz zu verwenden. Das Liickensystem be-
sitzt aber einen stochastischen Charakter. Beim Einfiil-
len der Schiittgiiter entstehen teilweise durch ,,Briicken-
bildung™ gréBere Leerrdume, iiber deren Lage keinerlei
Aussagen méglich sind. Damit ist eine genaue Bestim-
mung des Schiittungswiderstandes nicht méglich. Die
Problematik der Wandgingigkeit erh6ht die Kompliziert-
heit der ablaufenden Vorginge. Dies ist bedeutungsvoll
bei Laborreaktoren, bzw. bei Reaktoren mit einem gerin-
gen Schlankheitsgrad.

Die Modellierung kann nach dem heutigen Stand der Er-
kenntnis das zufallsbedingt entstehende Poren- bzw.
Kanalsystem nicht beschreiben. Einerseits sind die Kon-
turen der Strdmungskanile nicht bekannt und anderer-
seits ist es nicht maoglich, eine solch feine Gitterteilung
fiir eine numerische Losung der Transportgleichungen zu
verwenden. Der Sachverhalt, dafi in dem Kanalsystem
hohere Reibungswirkungen aufgrund des lingeren Stro-
mungsweges auftreten, das Fluid an engeren Stellen be-
schleunigt und an erweiterten wieder verzdgert wird, soll
als geeigneter Mittelwert in seiner integralen Wirkung auf
das Gesamtsystem einbezogen werden. Die Schiittung

soll als Kontinuum betrachtet werden. Die Volumen-
elemente miissen demzufolge endliche Abmessungen be-
sitzen und mehrere Katalysatorkorner in ihrem Volumen
einschliefen, so dafi dieses groB ist gegeniiber den cha-
rakteristischen Abmessungen des Katalysators, aber
klein gegeniiber den Reaktorabmessungen.

Bei der Anwendung dieser Vorstellung auf ein Volumen-
element mit Kornern gleicher Eigenschaften besteht die
Schwierigkeit, daf die Erhaltungssitze nur Giiltigkeit fiir
die Durchstromung des Kanalsystems haben. Fiir das Vo-
lumenelement kann jetzt die Geschwindigkeit, Druck,
Temperatur, Dichte oder Konzentration nur als Mittel-
wert fiir diesen groBeren Schiittungsbilanzraum ermittelt
werden, aber nicht die Werte der Variablen in der Viel-
falt ihrer Verinderungen innerhalb des Volumenelemen-
tes.

2. Das mathematische Modell
2.1. Die Modellgleichungen

Zu einem Volumenelement gehdren mehrere Lagen mit
Feststoffkornern. Im Inneren des Elementes finden stin-
dig Geschwindigkeitsschwankungen statt, die auch bei
einer laminaren Strémung vorliegen, da sie durch die
geometrische Lage der Festkorper verursacht werden.
Die Geschwindigkeitsverinderung kann als eine ,,6rtliche
Schwankung” bezeichnet werden. Bei einer turbulenten
Strémung sind diese 6rtlichen Schwankungen zusitzlich
von zeitlichen Schwankungen iiberlagert. Der Einfluf
durch turbulente Wirkungen muB bedeutend sein, da
Abloseeffekte hinter jedem einzelnen Korn auftreten.
Aus diesen Griinden soll sich die Variable ¢ zusammen-
setzen aus einem zeitlichen und ortlichen Mittelwert
iiber ein groferes Volumenelement ¢ sowie einer ortli-"
chen Schwankung ¢, und einer zeitlichen Schwan-
kung ¢'.

=9+ (xi,t) + ¢ (xi,t) . )

Die Gleichungen fiir den Transport von Masse, Energie,
Impuls und die Stoffbilanzgleichung wurden fiir eine
Schiittung abgeleitet [6]. Fithrt man den Ansatz (1) fiir
die Variablen in die Transportgleichungen ein und beach-
tet, daff die 6rtliche und zeitliche Mittelung fiir die ortli-
che und zeitliche Schwankung den Wert Null ergeben, so
erhilt man die Transportgleichung zur Beschreibung der
Vorgiinge in einer Schiittung.
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Fiir den Energie- und Stofftransport miiiten die Fest-
stoffphase und die Fluidphase getrennt bilanziert wer-
den. Wenn die Vorginge nicht in einer sehr kurzen Zeit
ablaufen und die Transportwiderstinde fest-fluid ver-
nachléssigt werden kénnen, kann durch Zusammenfas-
sung der Gleichungen fiir die zwei Phasen ein quasihomo-
genes Modell erstellt werden.
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Fiir die Korrelationsbeziehungen in den Transportglei-
chungen sind geeignete Hypothesen zu formulieren.
Fiir die Impulsgleichung wird die zusitzliche Spannung
zerlegt in einen ortlichen, zeitlichen und einen gemisch-
ten Schwankungsterm. In Anlehnung an die Modellie-
rung von leeren durchstromten Riumen kann der zeitli-
che Anteil durch den Deformationstensor aus den zeit-
lich gemittelten Geschwindigkeiten dargestellt werden.
Die iibrigen Terme konnen nicht durch einen Gradien-
tenansatz beschrieben werden, da das gemittelte Ge-
schwindigkeitsprofil fiir eine ausgebildete Strémung bis
auf den Wandbereich die Form eines Pfropfenprofils auf-
weist. Fiir den laminaren Fall kann fiir den ortlichen
Schwankungsanteil die DARCY-Beziehung und fiir das
Produkt aus ortlichen und zeitlichen Schwankungen der
ERGUN-Ansatz verwendet werden.
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Das zusitzliche Transportglied in der Energiegleichung
stellt einen durch die Schiittung hervorgerufenen Wirme-
strom dar und lift sich durch einen FOURIER-Ansatz
berechnen.
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Der durch die Schiittung hervorgerufene Stoffstrom wird
durch einen Fick’schen-Ansatz ermittelt
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In der Energie- und der Stofftransportgleichung werden
die verschiedenen Transportkoeffizienten (Feststoff, lee-
rer Raum, Wechselwirkung) zu einem effektiven Koeffi-
zienten zusammengefafit sowie fiir die Energieproduk-
tion durch chemische Reaktion und die Bildung einer
Komponente durch Reaktion entsprechende Beziehun-
gen eingefiigt. Hierbei ist zu beachten, daf in den expe-
rimentellen Untersuchungen der reaktionskinetischen
Konstanten und den Beziehungen fiir die effektiven
Koeffizienten der konvektive Anteil in der Form

_ T _ac) o)
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verwendet wird. Damit erhilt man die Transportglei-
chungen fiir einen stationiren Fall.
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Zur Berechnung der turbulenten Koeffizienten kann ein
Mischungswegansatz

n=pl"w (14)
verwendet werden. Es besteht auch die Maglichkeit, ein

modifiziertes Zweiparametermodell zu verwenden [6].
Fiir die effektive Wirmeleitfihigkeit wird die Gleichung

Ne = Ae + At (15)
mit
I* .
A = Re*Pr= o (16)
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verwendet. Fiir die darin enthaltene Ruhewirmeleitfiihig-
keit wird niherungsweise eine Beziehung von Krupiczka
[1] empfohlen. Fiir den Mischungsweg I* kann eine Glei-
chung von De Ligny [21]

1.0 dy - Pr
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Verwendung finden.

Fiir den Stofftransport zeigte Leckzik [3] einen Zusam-
menhang zwischen den turbulenten Austauschgrofen
von Energie- und Stofftransport

Dy = (18)
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Aus den allgemeinen Transportgleichungen wurden die
Gleichungen fiir eine stationire, zweidimensionale Str-
mung ohne Drall in Zylinderkoordinaten aufgestellt.
Schwierigkeiten kénnen sich mit der numerischen Lo-
sung der Impulsgleichungen ergeben, da geringe Fehler
in der Druckberechnung zu grofen Beschleunigungen
der Stromung filhren. Dies kann durch die Einfiihrung
einer Stromfunktion ¥, die die Kontinuititsgleichung
identisch integriert
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umgangen werden.

Die Gleichungen konnen durch eine allgemeine Trans-
portgleichung in der Form
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dargestellt werden. Die Koeffizienten sind der Tabelle 1
zu entnehmen.

ro[r(@)(f+ flaal) = w5 (f+f baol) |

2.2. Randbedingungen

Fiir den Eintrittscuerschnitt ist ein ausgebildetes Ge-
schwindigkeitsprofil vorzugeben. Aus diesem kénnen
Werte fiir die Stromfunktion und die Wirbelstirke be-
rechnet werden. Bei Verwendung eines k-e-Modells fiir
die turbulenten Austauschgréfen werden aus der Ge-
schwindigkeit Werte fiir die kinetische Energie und die
Dissipationsrate berechnet [6]. Die Eintrittstemperatur
und Eintrittskonzentration werden als konstant iiber
dem Eintrittsquerschnitt angenommen.
Fir die festen Winde wird ein Energietransport durch
die Rohrwand angenommen und durch eine Randbedin-
gung dritter Art

ofT | .
—Ae o R =a, (T, -T,)

(22) .

realisiert. Da die Wand stoffundurchléssig sein soll und
nicht an der Reaktion beteiligt ist, nimmt der Konzen-
trationsgradient normal zur Wand den Wert Null an. Fiir
die Wirbelstirke werden in Wandnihe Werte aus einem
speziellen Wandgesetz ermittelt [6].

Fiir den Abstrémquerschnitt wird fiir alle Variablen

9
aufier der Temperatur eine Abstrdmbedingung v 0
' z
formuliert.

Die Temperatur wird mit Hilfe eines Gradienten am Aus-
tritt berechnet.

Fir die Symmetrieachse wird fiir alle Variablen eine

verwendet.
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3. Uberpriifung des mathematischen Modells
Das mathematische Modell wurde an experimentellen
Untersuchungen von Fiand [5] iiberpriift. Fiand unter-

suchte eine katalytische Nachverbrennung von CO

1
CO + 502 — CO2

Eintrittsmassestrom: 1,1645 - 10-3 kg/s

mittlere Geschwindigkeit: 0,7 m/s

Zusammensetzung des

Gasgemisches: 0,0 . COq

(Molanteil) 0,0190 co
0,0492 0q
0,9318 Ng

10 8O ——o——om==c— o s

C/Cnar

Q5

0 Qs 10
Bild 1 rR—
Gemessene und berechnete Werte der Konzentration von Koh-
lendioxid

10 -
C/Cax
r=0 r=R
051
0 . T
0 5w 10
Bild 2

Die Konzentration in der Reaktormitte und an der Wand als
Funktion der Reaktorlinge
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Die reaktionskinetischen Parameter sowie der Wirme
iibergangskoeffizient wurden dieser Arbeit entnommen.
Das Bild 1 zeigt gemessene und nachgerechnete Werte
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Bild 3
Die Temperaturverteilung iiber dem Radius

550 1
[K] 2
sw.
r
450 r/R=095
400 . T
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Bild 4
Die Temperatur in der Reaktormitte und in Wandnihe
(r/R = 0,95) als Funktion der Reaktorlinge

fir die Konzentration von CO3. Diesem Bild ist zu ent-
nehmen, daBf die Verwendung eines Zweiparametermo-
dells bessere Ergebnisse liefert als ein einfacher
Mischungswegansatz. Im Bild 2 sind die Konzentration
auf der Mitte des Reaktors (r = 0) und der Wand in Ab-
hingigkeit von der Reaktorlinge aufgetragen. Man er-
kennt, daf der Konzentrationsunterschied zwischen der
Symmetrieachse und der Wand bis 40 % betrigt. In den
Bildern 3 und 4 ist der Vergleich zwischen berechneten
und gemessenen Temperaturen enthalten. Hier sind die
Differenzen grofer. Es treten Abweichungen bis etwa
12K auf. Diese Abweichungen kdnnen unterschiedliche
Ursachen haben. So wurde eine Wirmestrahlung nicht
beriicksichtigt, obwohl diese bei Temperaturen von
400...550 K schon einen merklichen Beitrag liefert.
Eine weitere Ursache kann in der Ruhewirmeleitfihig-
keit liegen. Die verwendete Beziehung von Krupiczka
liefert Fehler bis 30 %. Genauere Gleichungen sind von
Zehner/Schliinder [4] bekannt. Gegeniiber diesem Er-
gebnis weicht der von Fiand ermittelte Wert um 60 %
ab. Eine weitere Schwierigkeit liegt in der Warmeiiber-



gangszahl a . Hier wurden bei der Bestimmung die expe-
rimentellen Ergebnisse herangezogen. Mathematische ge-
sicherte Beziehungen bei chemischen Umsetzungen mit
hoher Wirmetonung existieren bisher noch nicht. Bei
Fiand wurden keinerlei Angaben iiber die Rauhigkeit des
Katalysatorgutes gemacht, die ebenfalls einen Beitrag
bei der Bestimmung der Ruhewirmeleitfihigkeit liefert.

ZusammengefaBt kann aber festgestellt werden, daB fiir
praktische Belange der Fehler in vertretbaren Grenzen
liegt und das mathematische Modell als geeignet er-
scheint, die Vorgiinge in Schiittungen zu beschreiben.

4. Probleme im Eintrittsbereich eines Reaktors

Der Eintritt wurde durch eine plétzliche Erweiterung
dargestellt. Die mittlere Eintrittsgeschwindigkeit erhcht
sich dadurch auf 3,1 m/s. Dem Stromlinienbild (Bild 5)
ist zu entnehmen, daB sich ein ausgebildetes Stromungs-
profil nach einer Weglinge von etwa einem Reaktor-
durchmesser eingestellt hat. Fiir die Konzentrationsfel-
der treten merkliche Unterschiede gegeniiber dem ersten
Fall auf. In den Bildern 6 und 7 ist der Konzentrations-
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Bild 5

Das Stromlinienbild bei einer plotzlichen Erweiterung
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Bild 6

Die Konzentrationsverteilung mit und ohne plotzliche Erweite-
rung nach einem Strémungsweg von z/D = 0,2
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2/0=02
m/s
mit plotzl.Er.
L3 D ohne plotzl.Er.
%
1,0 1 ~\
/// \
_________ - \
05- \
0 T
i
Bild 7

Die Geschwindigkeitsverteilung mit und ohne plstzliche Erwei-
terung nach cinem Stromunesweg von 5/D = 0.2
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Bild 8
Die Konzentrationsverteilung mit und ohne plotzliche Erwei-
terung nach einem Strémungsweg von z/D = 0,5

und Geschwindigkeitsverlauf nach einer Weglinge von
z/D = 0,2 dargestellt. Gegeniiber dem Fall ohne plotali-
che Erweiterung haben sich die Verhiltnisse entschei-
dend .verindert. Wihrend in dem ersten Fall die parabo-
lischen Temperaturverteilungen dazu filhren, daf die
chemische Umsetzung im Kernbereich stets groBer ist
als im Wandbereich, ist es in diesem Fall umgekehrt. Aus
der Geschwindigkeitsverteilung ist ersichtlich, daf die
Geschwindigkeit im Kernbereich dreimal grofer ist als
im Wandbereich. Dadurch sind die Verweilzeiten im
Wandbereich groBer und die Reaktion kann einen grofe-
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Bild 9
Die Geschwindigkeitsverteilung mit und ohne pl6tzliche Erwei-
terung nach einem Strémungsweg von z/D = 0,5
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Bild 10

Die weitere Entwicklung der Konzentrationsprofile

ren Fortschreitungsgrad erreichen. Aus den Bildern 8
und 9 sind die Verhiltnisse nach einer Weglinge von
z/D=0,5 zu entnehmen. Das Geschwindigkeitsprofil
weist keine groben Unterschiede mehr auf, dagegen sind
im Konzentrationsprofil noch starke Abweichungen zu
verzeichnen. Im Bild 10 ist die weitere Entwicklung der
Konzentrationsprofile dargestellt. Ab z/D =1,3 liegen
wieder dhnliche Profile vor, die aber insgesamt nicht so
hohe Werte annehmen wie im ersten Fall.

Ahnliche Unterschiede liegen auch im Temperaturfeld
vor. Da die Eintrittstemperatur sehr niedrig ist, nimmt
die Reaktionsgeschwindigkeit erst nach einer groferen
Weglinge bedeutende Werte an. Aus diesem Grund
eignet sich eine dimensionslose Darstellung besser, wie
sie im Bild 11 enthalten ist. Gegeniiber dem paraboli-
schen Profil (————Linie) treten Abweichangen bis
350 % auf, die sich mit Zunahme des Strémungsweges
wieder schnell verkleinern. Dieser Sachverhalt ist im

46

\ 30

i \ ,

06 \
\
\\
04 \
\
\
02 \
T
0
0s .o 10
Bild 11

Dimensionslose Temperaturverteilung bei einer plétzlichen Er-
weiterung

MEL 10 08 a5 06 Q2
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r/R

Tpe-Temp. bei plétzlicher Erweterung

To,e-Temp. ohne plotzicher Erweiterung
0 z/0 1,0 20 30
Bild 12

Lokales Uberhitzungsgebiet bei einer plotzlichen Erweiterung

Bild 12 in Form eines lokalen Uberhitzungsgebietes dar-
gestellt. )

Die mittleren Werte fiir die Konzentration und der Tem-
peratur werden nach den Gleichungen

R
2w _ _
Tm="T f r*T-p-wdr
m
E
0 (23)
2 R __
C(§)=.—nf e C®) i p i dr

berechnet. Dem Bild 13 ist zu entnehmen, wie sich das
Verhiiltnis der mittleren Konzentration fiir den Fall ohne
plotzliche Erweiterung zum Fall mit plotzlicher Erweite-
rung veriindert. '

Die Austrittskonzentration ist im Fall einer plotzlichen
Erweiterung geringer, da im Eintrittsbereich der Kata-
lysator ungiinstig ausgenutzt wird. Dies kann durch eine
héhere Katalysatorschiittung kompensiert werden.
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Bild 13

Das Verhiltnis der iiber den Querschnitt vemittelten Konzentra-
tion mit plotzlicher Erweiterung zur gemittelten Konzentration
ohne plotzliche Erweiterung

5. Zusammenfassung

Es wurde ein mathematisches Modell vorgestellt, in dem
zusitzlich zur Energie- und Stoffbilanz die Impulsglei-
chung verwendet wurde, um die Einstromvorgiinge in
einem Reaktor zu untersuchen. Das Ergebnis des Modells
wurde mit experimentellen Untersuchungen verglichen
und ergab eine gute Ubereinstimmung. Bei einer plotzli-
chen Erweiterung sind nach einem Strémungsweg von
einem Reaktordurchmesser keine Veriinderungen im Ge-
schwindigkeitsprofil aufgrund der plotzlichen Erweite-
rung zu erwarten. In den Bereichen geringer Strémungs-
geschwindigkeiten treten aufgrund der hoheren Verweil-
zeit hohere Temperatur- und Konzentrationswerte auf,
wobei die iiber dem Querschnitt gemittelten Temperatur-
und Konzentrationsprofile durch die plotzliche Erweite-
rung geringere Werte haben. Lokale Uberhitzungsgebiete
lassen sich feststellen. Dadurch ist es méglich, gegebe-
nenfalls mittels Kaltgaseinspritzungen an diesen Stellen
den Reaktionsverlauf giinstig zu beeinflussen.

Verwendete Formelzeichen

P Volumenporositiit
p Dichte
Zeit
X Koordinate
u Geschwindigkeit
P Druck
n Zihigkeit
p Wirmekapazitiit
T Temperatur

F eff. Wirmeleitfshigkeit — Fluid

Ag eff. Wirmeleitfahigkeit — Festbett
c(K)  Konzentration der Komponente K

r - eff Diffusionskoeffizient — Fluid
Dg eff. Diffusionskoeffizient — Festbett

R Stoffinderungsgeschwindigkeit

Op Enthalpieproduktion durch chemische Reak-
tion

f;, f2  Widerstandsparameter der Schiittung

Betrag der Geschwindigkeit

p Wiirmeleitkoeffiziens fiir den turbulenten Anteil
DS Diffusionskoeffizient fiir den turbulenten Anteil
b, mittlere Volumenporositit

Ae eff. WirmeleitkociTizient

D, eff. Diffusionskoetfizient
Tm Reaktionsgeschwindigkeit

ARHpy  Reaktionsenthalpie

Vmk stéchiom. Faktor

M Molmasse

I* Mischungsweg

Re Reynolds-Zahi

Pr Prandtl-Zahl

dy Reaktordurchmesser
dg Korndurchmesser

v Stromfunktion

T,z Koordinaten

vV, W Geschwindigkeitskomponenten
w Wirbelstirke

Tupy, mittlerer Turbulenzgrad

Oy Wirmeiibergangsk oeffizient Festbett — Wand
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