
�

�

�

�

�

Der Reaktor besteht aus einem Quarzrohr mit variablem
Durchmesser, in dem hier ein 5 mm langer Monolith aus
eingesetzt ist. Dieser ist mit beladen.

Der Reaktor kann autotherm (~ 1200 K) oder temperaturkontrolliert
benutzt werden.

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

.

Die Produktzusammensetzung wird durch ein
und ein ermittelt.

Untersucht werden das Zünd- und Erlösch-
verhalten und die Gleichgewichtszustände.
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Transiente numerische 2D/3D-Simulation: DETCHEM ,[3]
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Die Gasmischung (75% Ar, CH :O =1.8,
p=1235 mbar) strömt bei 300 K (v = 1.3
m/s) durch den auf 700 K geheizten
Katalysator.

Die
mit vollständiger Oxidation von Methan.
(Zündtemperatur: 715 K)

Im Reaktionsfortlauf steigt die Temperatur
und Wasserstoffproduktion nimmt zu.

Länge: 5 mm, Durchmesser: 6 mm,
24 Kanäle

Material: Al O , 3% Rh

Einzelkanaldurchmesser: 0.7 mm
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Katalysatoreigenschaften:

Reaktion startet am Katalysatorende

Isolierung

Isolierung

katalyt.
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Temperatur- und Speziesprofile während der Zündung

MONOLITH
Temperatur der soliden Struktur

durch eine 2D / 3D - Wärmebilanz

CHANNEL
Simulation des 2D-Strömungsfeldes durch “boundary layer”-Näherung

in einer repräsentativen Anzahl einzelner Monlithkanäle

DETCHEM
detaillierte Gasphasen- und Oberflächen-

reaktionsmechanismen

cm
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Gasphasenkonzentrationen,
Temperatur chemischer Quellterm

Temperaturprofil
an der Wand

Wärmequellterm
Zeitskala ~ 1s

Kontaktzeit < 100 ms

transient

im Gleichgewicht
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CH / O -Verhältnis4 2

Temperatur, Selektivität, Umsatz

Zeitabhängige Änderung der Temperatur, Synthesegasselektivität und Umsatz im Reaktor unter
Einsatz eines Rh/Al O -Monolithen.
Die Simulation basiert auf einen kürzlich entwickelten Oberflächenreaktionsmechanismus von
Rhodium auf Cordierit. [4]
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Selektivitäten im Gleichgewicht als Funktion vom CH /O -
Verhältnis. Symbole = Experiment, Linien = Simulation.[2,4]
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Bedingungen:
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= 0.26 m/s
75% Ar

= 1.1 bar
Katalysator = Rh beladener Monolith aus Cordierit

= 298 K
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� Im Vergleich der verschiedenen Trägermaterialien (Cordierit versus Aluminiumoxid) ist die
Ausbeute an Synthesegas beim Rh/Al O -Katalysator größer.2 3

2 3
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Der Methanumsatz, die Wasserstoffselektivität und der Temperaturverlauf während des
Zündprozesses werden durch das Modell der Partialoxidation von Methan auf Rh/Al O bereits
sehr gut wiedergegeben.

Zukünftig wird der verwendete Mechanismus für Aluminiumoxid als Trägermaterial
weiterentwickelt werden, um die Abweichung der CO-Selektivität und des Sauerstoffumsatzes zu
eliminieren.

Vergleich von Simulation und Experiment bei Gleichgewichtsbedingungen

Vergleich von Simulation und Experiment während der Zündung
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Zündung der Partialoxidation von Methan
in katalytischen Monolithen
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Die katalytische Partialoxidation (CPO) von
Methan an Rh beladenen Monolithen in
Reaktoren mit ist
geeignet zur Umwandlung von Erdgas zu
Synthesegas.[1]

In den Reaktor werden
Gasmischungen bei ca. 1200 K in den
Reaktor eingeleitet. Daher ist ein

, das durch Simulation ermittelt
werden kann, des transienten Verhaltens
der Reaktion (Zündung, Erlöschen, ...)
notwendig.

kurzer Aufenthaltszeit

expolsive

genaues
Verständnis

� Während in vorherige Arbeiten dynamische
Gleichgewichtszustände untersucht
worden sind,[2] ist nun das Ziel detaillierte

von
“short-contact- t ime” Reaktoren zu
entwickeln.

Modelle für das transiente Verhalten
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Modellierung mittels 2D/3D Navier-
Stokes-Gleichungen und detaillierte
h o m o g e n e u n d h e t e r o g e n e
Reaktionsmechanismen
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