
Entwicklung eines Gesamtmodells zur 
Beschreibung des instationären Verhaltens 

eines 3-Wege-Katalysators

J. Koopa, M. Crocolla, L. Maiera, S. Tischera, O. Deutschmanna, 
D. Chatterjeeb, B. Bandl-Konradb, J. Halbeic

Jan Koop, University of Karlsruhe, Institute for Chemical Technology and Polymer Chemistry, Karlsruhe, Tel: +49(721)608-6716, Fax: +49(721)608-4805. koop@ict.uni-karlsruhe.de
Presented at XXXVIII. Jahrestreffen Deutscher Katalytiker, Weimar, March 2005

Laborexperiment

Modellbildung

Simulation

Die Bestimmung der Mikrokinetik des 
Reaktionssystems erfolgt an einem 
Konzentrations- und Temperatur-
gradientenfreien Differentialkreislaufreaktor 
(CSTR).
Untersucht werden Edelmetall beschichtete 
Wabenkörpern mit synthetischem Abgas 
unter stöchiometrischen, mageren und fettem 
Bedingungen bei Temperaturen von 100°C 
bis 500°C.

Zielsetzung
Das Ziel ist das bessere Verständnis und die Vorhersage der an den 
jeweiligen Edelmetallkomponenten (Pt, Pd und Rh) des Katalysators 
ablaufenden Reaktionen inklusive der Entwicklung eines Gesamtmodells 
zur Beschreibung des instationären Verhaltens eines 3-Wege-
Katalysators.
In der ersten Projketphase wurden basierend auf experimentellen 
Laboruntersuchungen zur Kinetik, Messungen an Motorprüfständen und 
theoretischen Studien detaillierte Reaktionsmechanismen für die 
Edelmetalle Pt, Pd und Rh entwickelt, die jeweils die Oxidation von CO 
und Kohlenwasserstoffen sowie die Reduktion von NO unter 
realistischen Abgasbedingungen beschreiben. 

Mechanismusentwicklung

Kreislaufreaktor-
experimente

Prüfstandsexperimente
a) Evaluierung der Einzelmechanismen an Pt, Pd und Rh. Die 
Mechanismen basieren auf der mean-field-Approximation.

b) Entwicklung des Mechanismus für Mehrkomponentensysteme 
aus Addition der Einzelmechanismen und Berücksichtigung 
möglicher spill-over Effekte.

Kohlenwasserstoffe

Kohlenmonoxid

Stickstoffmonoxid

1,6 l Motor

Chemische Analyse:
Messung der Gemischzusammensetzung
Abgas-Analysator HORIBA
Aufzeichnungsfrequenz 1 Hz

3-Wege-Katalysator

Schalldämpfer

Thermoelemente
Durchmesser 1,5 mm

Messung der Gasphasentemperatur
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C3H6-Umsatz [-]
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Reaktions-
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Thermodynamik
unbekannt bekannt
Thermodynamik
unbekannt bekannt

Vergleich
Experiment

und
Simulation

Manuelle Anpassung
der Geschwindigkeits-

koeffizienten

Berechne
Kp, ΔRH0, ΔRS0

für reversible 
Reaktionspaare

Substituiere bekannte
H0, S0 lineares

Gleichungssystem
für unbekannte H0, S0

Berechne
Kp, ΔRH0, ΔRS0

aus thermodyna-
mischen Daten

Bestimme
H0, S0 durch

lineare Regression 
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DETCHEM-Library
Reaktionsmechanismen

Thermodynamik
Transportkoeffizienten

Washcoat-Modelle (optional)

MONOLITH
Zeitabhängiges Temperaturfeld

des Reaktors aus Simulation 
repräsentativer Einzelkanäle

PLUG
stationäres 1d-Profil 

einer Pfropfen-
strömung

BATCH + CSTR
Konzentrationsverläufe
im Satz- bzw. Kreislauf-

reaktor CHANNEL
stationäres 2d-Profil einer

laminaren Strömung 
in Grenzschichtnäherung
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Zur numerischen Simulation wird das Programmpaket 
DETCHEM [4] eingesetzt. Auf Grundlage einer detaillierten 
Reaktionskinetik können einfache und komplexe 
Reaktormodelle untersucht werden (links). 
Gegenwärtiger Schwerpunkt der Modellbildung ist die 
Konstruktion von thermodynamisch konsistenten, aus 
Elementarreaktionen aufgebauten Oberflächenreaktions-
mechanismen (rechts).  
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