Zum EinfluB einer genaueren
Strémungsmodellierung auf die
Beschreibung von Festbettreaktoren*

Thomas Daszkowski und Gerhart Eigenberger**
Herrn Professor Dr.-Ing. Karl Stephan zum 60. Geburtstag

Zur Modellierung und Berechnung von katalytischen Festbettre-
aktoren gibt es eine groBe Anzahl von Arbeiten. Ubersichtsbei-
trige [1, 3] zeigen Mboglichkeiten der Klassifizierung dieser
Modelle und deren Einsatzbereich. Dabei ergibt sich, daB bereits
recht einfache Modelle das qualitative Verhalten technischer
Reaktoren zutreffend beschreiben. Fiir eine zutreffende quantita-
tive Beschreibung miissen aber in der Regel sowohl die kinetischen
Parameter als auch die Parameter des Wirmetransports an die
experimentellen Ergebnisse angepaBt werden. Die Extrapolier-
barkeit solcher Modelle auf andere Reaktorkonfigurationen ist
damit deutlich eingeschrdnkt. Ein Grund fiir die mangelnde
Extrapolierbarkeit wird in der unvollstindigen Beschreibung der
Stromungs- und Wirmetransportvorginge gesehen. Arbeiten von
Vormmeyer und Mitarb. [4] und anderen Arbeitsgruppen [5, 6]
haben sich bereits mit dieser Frage befalt.

Ziel der vorliegenden Mitteilung ist es, die in den vorstehend
genannten Arbeiten benutzten Modellvorstellungen weiterzuent-
wickeln und ihre Aussagen experimentellen Ergebnissen gegen-
iiberzustellen.

* Uberarbeitete Fassung eines Vortrags von T. Daszkowski auf
der GVC-FachausschuBsitzung ,Technische Reaktionsfiih-
rung”, 5. bis 7. Mérz 1990 in Hamburg.

** Dipl.-Ing. Th. Daszkowski und Prof. Dr.-Ing. G. Eigenberger,
Institut fiir Chemische Verfahrenstechnik der Univ. Stuttgart,
Boblinger Str. 72, 7000 Stuttgart 1.

1 Modell des katalytischen Festbettreaktors

Schiittungsgefiillte Festbettreaktoren zeichnen sich bei detaillier-
ter Betrachtung durch eine groBe Uneinheitlichkeit der lokalen
Durchstrémung und des lokalen Wirme- und Stofftransports aus.
Deswegen existiert eine lange und noch ungekldrte Diskussion
dariiber, ob das Reaktorverhalten mit kontinuierlichen Modellen
oder Zellenmodellen beschrieben werden soll. Im folgenden wird
der kontinuierlichen Modellierung der Vorzug gegeben, unter
anderem deswegen, weil alle bisherigen Zellenmodelle eine regu-
lire Anordnung voraussetzen, die der Zufallsschiittung wider-
spricht.

1.1 Strémungsmodellierung

Die Geschwindigkeitsverteilung resultiert aus der gegebenen
Hohlraumverteilung der Schiittungskérper. Die bei der Umstro-
mung einzelner Katalysatorpartikeln auftretenden Beschleunigun-
gen in axialer und radialer Richtung sowie Verwirbelungen werden
bei der kontinuierlichen Beschreibung gemittelt. Die Stromungs-
modellierung kann daher nur einen summarischen Charakter
haben, der sich auf die Haupteinfliisse beschrénkt.

Fiir durchstromte Schiittungen einheitlicher Hohlraumverteilung
hat sich eine vereinfachte Impulsbilanz mit einem Druckverlustan-
satz nach Ergun bewihrt. Sie wird im folgenden auch fiir eine
ortlich verdnderliche Hohlraumverteilung iibernommen. In eindi-
mensionaler Form lautet sie:!
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1) Eine Zusammenstellung der Formelzeichen befindet sich am
SchluB des Beitrags.
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mit den Faktoren:
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Sie beschreibt die Abhingigkeit des axialen Druckverlustes als
Funktion der Leerrohrgeschwindigkeit und der ortlich veranderti-
chen Hohlraumverteilung €(r). In der globalen Betrachungsweise
beinhaltet sie den Druckverlust, der sich aus der Reibung des
Fluids an der Schiittungsoberfliche sowie der permanenten
Beschleunigung und Verzégerung des Gases bei der Umstrémung
der Schiittungspartikel ergibt. Schwierigkeiten bereitet dabei der
Ubergang zur Rohrwand (Punktkontakt, Hohlraumanteil gegen
1), da die Beziehung nach Ergun nur fiir Hohlraumverteilungen
kleiner 0,6 giiltig ist. In einer empirischen Erweiterung ergénzte
Brinkmann [7] die Ergun-Gleichung um einen Wandreibungsterm
nach Navier-Stokes:
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Diese Vorgehensweise 1Bt einige Fragen offen, weil die Reibung an
der Rohrwand und die Reibung an den umstromten Partikeln in
unterschiedlicher Weise beschrieben werden. Sie besitzt aber den
groBen Vorteil, in beiden Grenzfillen (Schittung einheitlicher
Porositidt ohne Wandeinflu und leeres Rohr) jeweils die richtige
Gleichung zu liefern. Bei der Losung der Gl. (2) zeigt sich, daB im
Kernbereich der Schiittung die Terme nach Ergun deutlich groBer
(Faktor 50) als der Reibungsterm sind. Im Wandbereich tiberwiegt
der Reibungsterm nach Navier-Stokes, da die Terme nach Ergun
gegen Null laufen. In einem kieinen Ubergangsbereich, Hohlraum-
anteil von (0,6 bis 0.8), ergeben sich durch die Uberlagerung
offensichtlich Ungenauigkeiten.

Aufbauend auf obige Uberlegungen wird in dieser Arbeit die
zweidimensionale Navier-Stokes-Gleichung mit der zweidimensio-
nalen Darstellung des Reibungsansatz nach Ergun verkniipft. Fur
die Giiltigkeit in den Ubergangsbereichen, Einlauf und Auslauf
(Abb. 1) sowie dem Randbereich gilt die vorstehend getroffene
Einschrankung.

Die vollstindigen Gleichungen zur Losung der Geschwindigkeits-
felder sind in Massenstromdichten G,, G, formuliert und beinhal-
ten den jeweiligen Druckverlust, die Terme nach Ergun sowie die
Beschleunigungs- und Reibungsterme nach Navier-Stokes. Als
Losungen folgen das Druckfeld und die axialen und radialen
Massenstromgeschwindigkeiten. Bei den Massenstrémen handelt
es sich im Bereich der Schiittung um Zwischenkorn-Geschwindig-
keiten. Stellvertretend ist nachstehend nur die axiale Impulsbilanz
aufgefiihrt:

Leerrohr in die Schiittung. Mit der so gegebenen Hohlraumvertei-
lung in axialer und radialer Richtung ist das durchstrémte Gebiet
charakterisiert.

Exemplarisch seien in Abb. 3 die berechneten Stromungsvorginge
im Einlaufbereich der Schiittung dargestellt. Berechnet wurde ein
Rohr mit 50 mm Durchmesser, gefiillt mit 8 mm Kugeln. Die Léange
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Abb. 1. Schematische Darstellung eines schiittungsgefiillten
Rohres und der radialen Hohlraumverteilung.
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Abb. 2. Experimentell ermittelte axiale Hohlraumverteilung im
Einlauf (oben) und Auslauf (unten).
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Zur Berechnung der Stromung ist es folglich notwendig, neben der
bereits aus der Literatur bekannten radialen Hohlraumverteilung
[8] zusitzlich die axiale Verteilung zu bestimmen. Abb. 2 zeigt die
in eigenen Untersuchungen bestimmte Verteilung im Ein- und
Auslaufbereich. Zu erkennen ist, dall im Auslaufbereich die aus
der radialen Verteilung bekannten Schwingungen auftreten. Sie
sind durch das Gitter, auf dem die Schiittung aufliegt, bedingt. Im
Einlauf erfolgt ein nahezu schwingungsfreier Ubergang vom

372 ar? ¥ or

des Rohres betriagt 600 mm. Die Schiittung beginnt bei 150 mm.
Deutlich zu sehen ist die gleichmiBige Verteilung der axialen
Massenstromdichte (Belastung) im Leerrohr. Die Auspriagung der
Randgiingigkeit erfolgt sehr rasch und im wesentlichen innerhalb
einer Kugellage. Der Massenstrom wird insgesamt zusétzlich in
axialer Richtung beschleunigt, da durch die Schiittung der freie
Querschnitt verengt wird. Die radiale Komponente zeigt den
Massentransport vom Rohrzentrum in den Wandbereich, der auf
einen schmalen Bereich am Schiittungseintritt beschrankt ist.

1.2 Konzentrations- und Temperaturfelder

Zur Beschreibung der Konzentrations- und Temperaturfelder
werden die Material- und Energiebilanzen eines ortlich zweidi-
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mensionalen Modells benutzt. Die darin auftretenden ortlich
verianderlichen G,- und G,-Werte folgen aus den beiden Impuls-
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Abb. 3. Berechneter axialer (oben) und radialer (unten) Massen-
strom im Einlauf.
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Abb. 4. Vergleich Experiment (oben) und Berechnung (unten)
der axialen Stréomungskomponente im Auslauf.

bilanzen und der Kontinuitiitsgleichung. Stellvertretend ist im
folgenden die Materialbilanz fiir die Komponente j aufgefiihrt:
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2 Experimentelle Untersuchung und Vergleich mit
der berechneten Stromung

Da Geschwindigkeitsmessungen mit Hitzdrahtanemometerson-
den innerhalb der Schiittung nicht moglich sind, wurde in verschie-
denen Abstidnden oberhalb und unterhalb einer Kugelschiittung
(Stahlkugeln mit 8 mm Durchmesser) gemessen. Dabei wurden
entlang einer Umfangslinie mit dem Radius r bis zu 16 zeitlich
gemittelte Einzelmessungen der axialen Stromungskomponente
aufgenommen. Die Mittelung dieser Werte ergibt die axiale
Geschwindigkeit an der Stelle r. Abb. 4 gibt dic gemessenen
Profile 5, 10 und 20 mm unterhalb der Schiittung wieder. Experi-
ment und Simulation zeigen deutlich, daB die Randgéngigkeit im
Auslauf nur langsam abgebaut wird. Das Profil direkt unterhalb
der Schiittung (Abstand 5 mm) spiegelt die Schwingung der
radialen Hohlraumverteilung wieder. Zusammenfassend kann
gesagt werden, daB Modell und Experiment qualitativ gut tiber-
einstimmen.

3 EinfluB der Strémungsvorgédnge auf den
Wirmetransport

Zur Bestimmung der Wirmetransportparameter werden experi-
mentelle Daten iberwiegend mit Pfropfenstromungsmodellen
ausgewertet. Im folgenden soll diskutiert werden, welche Unter-
schiede sich bei der Auswertung mit einem Pfropfenstromungsmo-
dell und dem vorgestellten Modell ergeben. Die ungleichmiBige
Stromungsverteilung, hohe Geschwindigkeit im Wandbereich und
niedrige Geschwindigkeit im Kernbereich, bedingt unterschiedli-
che Verweilzeiten. Das Pfropfenstromungsmodell vernachléssigt
dies. Daher wird der Kernbereich zu langsam und der Wandbe-
reich zu schnell aufgeheizt. Bei der Anpassung der Simulation an
das Experiment ergeben sich folglich je nach Modell unterschied-
liche Werte fiir die Transportkoeffizienten. Das Modell mit Rand-
gangigkeit liefert geringere Werte fiir den Wandwérmeiibergangs-
koeffizienten wie fiir die radiale Wirmeleitfahigkeit. Beispielhaft
seien (s. Tab. 1) fir eine mittlere Leerrohrgeschwindigkeit von
1 m/s die Wertepaare fiir 8-mm-Keramikkugeln und 5-mm-Kera-
mikstringe angegeben. Dabei bezieht sich jeweils der erste Wert
auf die Auswertung mit dem Pfropfenstromungsmodell.

AuBerdem erlaubt die vollstindige Modellierung das Phinomen
der in der Literatur diskutierten [9, 10] ,ldngenabhingigen
Parameter* zu erldutern. Uber das Modell 148t sich die eingetra-
gene Wirmestromdichte als Funktion der Lange berechnen. Wie
bereits angesprochen wird durch die Annahme der Pfropfenstro-
mung der Wandbereich zu schnell erwidrmt, so daf§ die Wirme-
stromdichte einen niedrigen Maximalwert annimmt. Will man mit
dem Modell der Pfropfenstromung den Verlauf der Wirmestrom-

Tabelle 1. Wirmetransportparameter aus experimentellen Mes-
sungen, ausgewertet mit dem Pfropfenstromungsmodell und der
detaillierten Modellvorstellung.

Kugel Strang

Wandwirmeiibergangskoeffizient [W/m?K] 160/96  150/110

Wirmeleitfihigkeit [W/m K]} 1,1/0,7 1,5/1,1
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dichte des vollstindigen Modells beschreiben, ist man gezwungen,
die Wirmetransportkoeffizienten im Einlaufbereich zu erhohen.

4 EinfluB der Strémungsvorgange auf den
Wirmetransport bei Ablauf chemischer Reaktion

Bei dem reinen Wirmetransportproblem wurde gezeigt, daB
Modellungenauigkeiten durch Anpassung der Warmetransportpa-
rameter kompensiert werden konnen. Dies gilt im Falle des
Wirmetransports bei Ablauf chemischer Reaktion nur bedingt. Im
vorliegenden Fall wird die Totaloxidation von Propen an einem
Edelmetall-Katalysator betrachtet. Die kinetischen Daten ent-
stammen experimentellen Untersuchungen. Die Warmetransport-
parameter entsprechen den Werten nach Tab. 1. Es wird keine
weitere Anpassung vorgenommen, sondern gezeigt, wie sich mit
diesen Parametern ein Versuchslauf bei einer Einlauf- und Kiihl-
temperatur von 160 °C beschreiben ldft. Die Konzentration an
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Abb. 5. Experimentell ermittelte Temperatur- und Konzentra-
tionsverlaufe fiir die Totaloxidation von Propen.
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Abb. 6. Berechnete axiale Temperatur- und Konzentrationsver-
laufe in Rohrzentrum und -wand im Vergleich zu den MeBdaten;
oben: vollstindiges Modell, unten: Pfropfenstromungsmodell.
- Rohrzentrum, —-—- Rohrwand.

Propen im Zulauf betrigt 0,002 kgp,/kg,... Der Versuchsaufbau
ermoglicht die Messung von radialen Konzentrations- und Tempe-
raturprofilen an den axialen Positionen 100, 200, 300, 400 mm nach
Reaktoreinlauf. Abb. 5 zeigt die gemessenen Konzentrations- und
Temperaturprofile im Einlauf und an den Positionen 100, 200 und
300 mm.

Das unterschiedliche Verweilzeitverhalten in der Schiittung
bedingt, daB die Reaktion vom Rohrzentrum (hohe Verweilzeit)
aus ziindet. Die Temperatur im Rohrzentrum steigt rasch an, so daB
in der Folge auch Propen im Wandbereich oxidiert wird. Wie das
Experiment zeigt, besteht ein groBes Konzentrationsgefille zwi-
schen Rohrwand und -zentrum. Das Modell mit randgéingiger
Stromung gibt das typische Reaktionsverhalten gut wieder. In
Abb. 6 (oben) sind jeweils berechnete Temperatur- und Konzen-
trationsverldufe im Rohrzentrum und an der Rohrwand darge-
stellt. Zusitzlich sind die experimentellen Werte an den entspre-
chenden MefBlebenen eingetragen. Bei der Berechnung des Reak-
tionsablaufs mit Pfropfenstromung (Abb. 6, unten) ziindet die
Reaktion spiter, da die Stromungsgeschwindigkeit im Rohrzen-
trum zu hoch angesetzt ist. Weder die Temperatur- noch die
Konzentrationsverldufe werden, insbesondere in der ersten MeB-
ebene, wiedergegeben. Das einfache Pfropfenstrémungsmodell
reicht nicht aus, um das Reaktorverhalten zu beschreiben. Eine
Modellanpassung der kinetischen und der Wirmetransportpara-
meter ist notwendig. Die eingangs angesprochenen Extrapolier-
barkeit des Modells ist offensichtlich nicht gewéhrleistet.

Eingegangen am 1. Juni 1990 [K 1170]

Formelzeichen

dr [m] Partikeldurchmesser

Dy [m%s] radialer Diffusionskoeffizient
D;, [m?s] axialer Diffusionskoeffizient
G, [kg/(m%)] radiale Massenstromdichte
G, [kg/(m%)] axiale Massenstromdichte

M [kg/mol] Molmasse

p [N/m?] Druck

r  [m} radiale Koordinate

R [I/(mol K)] universelle Gaskonstante

ri  [mol/(m3)] Reaktionsgeschwindigkeit

T [K] Temperatur

v, [m/s] axiale Geschwindigkeit

wi  [kgikgges]  Massenanteil

z  [m] axiale Koordinate

e [ Hohlraumanteil

o [kg/md] Dichte

vij [ stochiometrischer Koeffizient
u  [kg/(ms)] dynamische Viskositét
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