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O Motivation O Experimenteller Aufbau

= Die katalytische Partialoxidation (CPO) von = Der Reaktor besteht aus einem Quarzrohr mit variablem
Methan an Rh beladenen Monolithen in Durchmesser, in dem hier ein 5 mm langer Monolith aus Rh/AI,O,
Reaktoren mit kurzer Aufenthaltszeit ist eingesetztist. Dieser ist mit 3% Rh beladen.
geeignet zur Umwandlung von Erdgas zu
Synthesegas.[1]

P
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= Der Reaktor kann autotherm (~ 1200 K) oder temperaturkontrolliert L i
benutzt werden. e
= In den Reaktor werden expolsive 3
Gasmischungen bei ca. 1200 K in den
Reaktor eingeleitet. Daher ist ein genaues
Versténdnis, das durch Simulation ermittelt
werden kann, des transienten Verhaltens

= Die Gase (75% Ar, CH,/O, = 1.8) flieBen bei Raumtemperatur in den
Reaktor. Der hohe Gasdurchsatz duRert sich in einer Verweildauer von
einigen Millisekunden.

= Die Produktzusammensetzung wird durch ein Quadrupolmassen-

der Rea_ktion (Zindung, Erléschen, ...) Erdol SVMIHI spektrometer und ein Gaschromatograph ermittelt.
notwendig. Erdgas (Methan, ——— Propen = Untersucht werden das Ziind- und Erlésch-
Ethan, Propan) —+ Ethen verhalten und die Gleichgewichtszustande.

katal. Partialoxidation
hohe Selektivitdten/Umsatze
kurze Aufenthaltszeiten

Gasfilter
= Wahrend in vorherige Arbeiten dynamische
Gleichgewichtszustande  untersucht
worden sind,[2] ist nun das  Ziel detaillierte
Modelle fiir das transiente Verhalten von
“short-contact-time” Reaktoren zu

entwickeln.
Modellierung mittels 2D/3D Navier- —
Stokes-Gleichungen und detaillierte ot,.,,,:;grn‘;;m
homogene und heterogene =
Reaktionsmechanismen
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G/ransuente numerische 2D/3D-Simulation: DETCHEM"***'™,[3] O Temperatur, Selektivitat, Umsatz
cm Vergleich von Simulation und Experiment wahrend der Ziindung
MON OLITH I I 100 adiabatisch 90 Simulation-O, 9
Temperatur der soliden Struktur 1 12 Cmtaton ) Erpaimento, €O fxperiment)
durch eine 2D / 3D - Warmebilanz & o & <" O (simutation)
T 900 IS H =
transient ' ) Zeitskala ~ 1s g £, £ W, (smulation)
EEsmEEEEEEEEEES Wiar M eEEEEEEEEEEEEEEEEEEEEEEEEET €100 o Simulation (hinten) 5 SimulationCH, | @
im Gleichgewicht an der Wand Kontakizeit < 100 ms b
600 10
20 0 40 80 120 160 200 240 -20 0 40 80 120 160 200 240 -20 0 40 80 120 160 200 240
c HANNEL Zeit/[s] Zeit/1s] Zeit/[s]
Simulation des 2D-Strémungsfeldes durch “boundary layer’-N&herung Zeitabhangige Anderung der Temperatur, Synthesegasselektivitat und Umsatz im Reaktor unter

in einer reprasentativen Anzahl einzelner Monlithkanale

Einsatz eines Rh/Al,O,-Monolithen.
Die Simulation basiert auf einen kirzlich entwickelten Oberflachenreaktionsmechanismus von
Rhodium auf Cordierit. [4]

Temperatur onen hemischer Quellterm
Vergleich von Simulation und Experiment bei Gleichgewichtsbedingungen
n DETCHEM ) ” Selektivititen im Gleichgewicht als Funktion vom CH,/O,
detaillierte Gasphasen- und Oberflachen- B e S Verhaltnis. Symbole = Experiment, Linien = Simulation.[2,4]

OO reaktionsmechanismen

o o o Bedingungen:

) — 2 = u,=0.26 m/s
RO = 75% Ar
Bl ey e et @p=11bar

= Katalysator = Rh beladener Monolith aus Cordierit
TS de w7 s 19 20 21 22 23 2 T,=298 K

CHJ O, Verhaltnis.

= Im Vergleich der verschiedenen Trégermaterialien (Cordierit versus Aluminiumoxid) ist die
Ausbeute an Synthesegas beim Rh/Al,O,-Katalysator groRer.

= Der Methanumsatz, die Wasserstoffselektivitit und der Temperaturverlauf wahrend des
Ziindprozesses werden durch das Modell der Partialoxidation von Methan auf Rh/Al,O,bereits
sehrgutwiedergegeben.

= Zukunftig wird der verwendete Mechanismus fiir Aluminiumoxid als Tragermaterial
weiterentwickelt werden, um die Abweichung der CO-Selektivitat und des Sauerstoffumsatzes zu
eliminieren.

p=1235 mbar) stromt bei 300 K (v 3
m/s) durch den auf 700 K geheizten

Katalysator. Referenzen:

= Die Reaktion startet am Katalysatorende
mit vollstandiger Oxidation von Methan.
(Zindtemperatur: 715K)

= Im Reaktionsfortlauf steigt die Temperatur
und Wasserstoffproduktion nimmt zu.
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Katalysatoreigenschaften:

= Lange: 5 mm, Durchmesser: 6 mm,
24 Kanale

= Material: Al,O,, 3% Rh
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