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Modellierung der Prozesse in katalytischen Rekombinatoren
von

Jorg Bohm

Kurzfassung:

Um ein hohes Mafl an Sicherheit in kerntechnischen Anlagen zu erlangen, werden mogli-
che Storfallszenarien und deren Auswirkungen mit Hilfe numerischer Codes berechnet
und analysiert. Die Entwicklung und Absicherung der in diesen Storfallcodes verwende-
ten numerischen Modelle sicherheitsrelevanter Anlagenteile stellt eine wichtige Aufgabe
im Rahmen der nuklearen Sicherheitsforschung fiir schwere Storfalle dar.

Die massive Wasserstofffreisetzung im Verlauf eines Kernschmelzstorfalls ist ein in Storfall-
analysen betrachtetes Szenario. Als wichtigste Mafinahme zur Beseitigung des Wasserstoffs
und damit zur Vermeidung einer méglichen Detonation der Wasserstoff/Luft-Atmosphére
dienen katalytische Rekombinatoren, die in einer exothermen Reaktion den Wasserstoff
mit dem Atmosphérensauerstoff zu Wasserdampf umsetzen.

Zur Modellierung des Betriebsverhaltens von Rekombinatoren in Hinblick auf die Um-
setzung des Wasserstoffs und die daraus resultierende Temperaturentwicklung wurde im
Rahmen der vorliegenden Arbeit die Rekombinatorsimulation REKO-Direkt entwickelt
und anhand einer umfangreichen Versuchsdatenbank validiert. Erstmals ist es mit dem
Programm moglich, das Betriebsverhalten eines Rekombinators im Rechenmodell so de-
tailliert abzubilden, dass zukiinftig wesentlich genauere Vorhersagen iiber den Verlauf
von Storféallen mit Wasserstoffentstehung moglich werden. Insbesondere werden wichtige
Aspekte wie die Abhéngigkeit der Umsatzrate von der Gemischzusammensetzung, auch
bei Anwesenheit von Wasserdampf oder bei Sauerstoffverarmung, im Modell erfasst. Die
vieldiskutierte Problematik der Ziindung des Gasgemischs an heiflen Katalysatorblechen
kann mit Hilfe des Programms zukiinftig zuverlédssiger bewertet werden, als dies mit den
bisher angewandten Modellen moglich ist.
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Modelling of procecces in catalytic recombiners
from

Jorg Bohm

Abstract:

In order to achive a high degree of safety in nuclear power plants and prevent possible
accident scenarios, their consequences are calculated and analaysed with numeric codes.
One of the most important part of nuclear safety research of hazardous incidents are de-
velopment and validation of these numeric models, which are implemented into accident
codes.

The severe hydrogen release during a core meltdown is one of the considered scenario
of performed accident analyses. One of the most important measure for the elimination
of the hydrogen is catalytic recombiners. Converting the hydrogen with the atmospheric
oxygen to water vapor in an exothermic reaction will prevent possible detonation of the
hydrogen/air atmosphere.

Within the dissertation the recombiner simulation REKO-DIREKT was developed and
validated by an extensive experimental database. The performance of recombiners with
regard to the conversion of the hydrogen and the temperature development is modelled.
The REKO-DIREKT program is unique and has made significant revolution in research
of hydrogen safety. For the first time it has been possible to show the performance of
the recombiner so great in detail by using REKO-DIREKT. In the future engineers of
nuclear power plants will have opportunity to have precise forecasts about the process of
the possible accidents with hydrogen release. Also with presence of water vapor or with
oxygen depletion which are included in the model. The major discussion of the hydrogen
ignition at hot catalyst steel plates can be evaluated in the future with REKO-DIREKT
more reliably than the existing used models.
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1 EINLEITUNG 1

1 Einleitung

Im Rahmen von Sicherheitsanalysen werden bereits in der Planungsphase von kerntech-
nischen Anlagen umfangreiche Untersuchungen zu denkbaren Storféillen und Storfallaus-
wirkungen durchgefiihrt. Aufgrund dieser Bemiihungen wird fiir heutige kerntechnische
Anlagen ein sehr hoher Sicherheitsstandard erreicht.

Ein wesentliches Ziel des Sicherheitskonzepts von Kernkraftwerken ist der Erhalt der
Barrierefunktionen gegen den Austritt von Spaltprodukten. Bei der Betrachtung aus-
legungsiiberschreitender schwerer Storfialle mit Kernschmelzen kommt dem Containment
als letzter Barriere gegeniiber der Umgebung eine besondere Bedeutung zu. Bei Untersu-
chungen dieser schweren Storfille werden numerische Codes eingesetzt, die den Ablauf von
Storfallszenarien simulieren und der Erarbeitung geeigneter Sicherheitsmafinahmen bzw.
zum Nachweis derer Wirksamkeit dienen. Beispiele fiir solche Codes sind ASTEC, eine
Gemeinschaftsentwicklung der deutschen Gesellschaft fiir Anlagen- und Reaktorsicherheit
(GRS) und dem franzosischen Institut fiir Strahlenschutz und nukleare Sicherheit (Insti-
tut de Radioprotection et de Stureté Nucléaire, IRSN), und MELCOR, entwickelt von
Sandia National Laboratories in den USA. Wichtige Aufgabe im Rahmen der Codeent-
wicklung ist einerseits die experimentelle Absicherung von Teilaspekten und andererseits
die geeignete numerische Umsetzung im Programm.

Ein wichtiges Phdnomen im Zusammenhang mit schweren Storfillen in Leichtwasserre-
aktoren (LWR) stellt die massive Freisetzung und Ansammlung von Wasserstoff dar.
Wasserstoff entsteht im Verlauf eines Kernschmelzunfalls im Wesentlichen als Folge der
exothermen Reaktion von Zirkonium, das als Legierungsbestandteil der Hiillrohre fiir die
Brennelemente dient, mit dem verdampften Kiihlwasser. Die Bildung von 10.000 bis 20.000
Standardkubikmetern Wasserstoff in einem LWR sind denkbar [KUGE 03]. Im Falle einer
Ziindung des Gemisches aus Wasserstoff mit dem vorhandenen Luftsauerstoff kann die
erzeugte Druckwelle verheerende Auswirkungen in der Anlage hervorrufen und die Bar-
rierefunktion des Containments bedrohen.

Die mogliche Bildung von grofien Mengen Wasserstoff im Verlauf eines schweren Storfalls
in einem LWR fiihrte weltweit zu Forschungs- und Entwicklungsarbeiten auf dem Gebiet
der Wasserstoffbeseitigung aus dem Containment eines Kernkraftwerks. Ein Ergebnis die-
ser Arbeiten ist die Entwicklung und der Bau von katalytischen Rekombinatoren. Die-
se Vorrichtungen sind mit katalytisch beschichteten Stahlblechen ausgestattet, an deren
Oberflaichen das Wasserstoffgas mit Hilfe des Luftsauerstoffs zu ungefahrlichem Wasser-
dampf reagiert. Nach [ZHON 01] sind katalytische Rekombinatoren Sicherheitselemente,
die das Risiko einer Detonation des Wasserstoffgases innerhalb des Containments verrin-
gern.

Uber 25 Jahre nach dem Kernschmelzunfall von Three Mile Island im Mirz 1979, wo es
aufgrund der partiellen Kernschmelze zu Wasserstoffverpuffungen im Containment gekom-
men ist, ist eine Vielzahl an Containments européischer LWR mit katalytischen Rekom-
binatoren ausgestattet. Allerdings zeigen zahlreiche Untersuchungen, dass aufgrund der
groflen umzusetzenden Wasserstoffmengen und der starken Warmeentwicklung wahrend
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des exothermen Rekombinationsprozesses die Rekombinatoren iiberhitzen und zu einer
Ziindung der Containmentatmosphére fithren kénnen. Deshalb sind weitere Bemiithungen
zu unternehmen, um die chemischen und wérmetechnischen Prozesse genauer zu verste-
hen und die bestehenden Rekombinatoren zu optimieren.

Die Bewertung des Verhaltens von Rekombinatoren in Storfallszenarien erfordert ins-
besondere die modellméfBige Beschreibung des Umsetzungsvermogens unter wechseln-
den Storfallbedingungen wie Temperatur-, Druck- und Gaszusammensetzungsénderun-
gen sowie Bedingungen der umgebenden Thermohydraulik. Des Weiteren ist die Ge-
mischziindung infolge heifler Katalysatorplatten und die Gehdusetemperatur zu betrach-
ten, um den Einfluss auf die Thermohydraulik in der Umgebung bewerten zu kénnen.
Heutige Modelle beriicksichtigen diese wichtigen Aspekte nur in sehr geringem Mafle. Die
meisten der experimentell ermittelten Daten zur Validierung dieser Modelle wurden von
integralen Experimenten abgeleitet, die darauf abzielten, die allgemeine Leistungsfahigkeit
eines Rekombinators unter realistischen Bedingungen abzuschétzen. Da es schwierig ist,
numerische Modelle mittels instationdrer Daten zu entwickeln, sind die heutigen Modelle
katalytischer Rekombinatoren oft ,,Black-box“-Modelle mit begrenzter Beriicksichtigung
der Reaktionskinetik oder der Warme- und Stofftransportprozesse [BACH 02]. Damit ist
die Zuverléssigkeit der aus den Storfallsimulationen gewonnenen Erkenntnisse in Bezug
auf die Wirksamkeit katalytischer Rekombinatoren nur gering.

Das Ziel dieser Arbeit ist die Entwicklung einer Rekombinatorsimulation, in der die we-
sentlichen Aspekte eines katalytischen Rekombinators beriicksichtigt und physikalisch
richtig abgebildet werden. Neben der Verbesserung der Belastbarkeit von Storfallrechnun-
gen wird so auch ein vertieftes Verstédndnis der ablaufenden Prozesse in katalytischen Re-
kombinatoren erlangt. Die Validierung des Programms erfolgt anhand der umfangreichen
Versuchsdatenbank, die die Ergebnisse der Experimente am Versuchsstand REKO-3 des
Forschungszentrums Jiilich beinhaltet. An diesem Priifstand werden die Prozesse inner-
halb des Rekombinators wie die Reaktionskinetik oder die Warme- und Stoffiibertragungs-
prozesse experimentell untersucht. Diese Daten dienen nun als Grundlage fiir die theore-
tische Analyse der Prozesse in Rekombinatoren.
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2 Stand der Technik

Seit dem ersten Wasserstoffunfall im Reaktor Three Miles Island konzentrieren sich For-
schungsarbeiten zum Wasserstoffproblem weltweiten auf die Themenbereiche der Wasser-
stoffentstehung, der Wasserstoffverteilung im Containment, der Wasserstoffverbrennung
und moglicher Folgen fiir die Integritédt des Containments und der Wasserstoftbeseitigung.
Fiir den letzten Punkt existieren im Wesentlichen drei Konzepte [ZHON 01]. Zum einen
kann die Wasserstoff-Luft-Atmosphére unmittelbar nach Erreichen der unteren Ziindgren-
ze kontrolliert geziindet werden. Ein weiteres Konzept sieht die Inertisierung des Contain-
ments durch Einleiten von Inertgas vor, um das Gemisch aus dem ziindfdhigen Bereich zu
fithren. Bei Siedewasserreaktoren (SWR) besteht die Moglichkeit einer Vorinertisierung
des Containments, um den Sauerstoffanteil in der Atmosphére unter 5Vol.-% zu hal-
ten. Das letzte zu nennende Konzept ist die Wasserstoftbeseitigung mittels katalytischer
Rekombinatoren.

2.1 Katalytische Rekombinatoren

Zur Beseitigung der im Verlauf von Storfillen freigesetzten Wasserstoffmengen werden
katalytische Rekombinatoren eingesetzt. In diesen Vorrichtungen wird Wasserstoff mit
Luftsauerstoff mittels eines Katalysators bereits bei Raumtemperatur und auch aufler-
halb konventioneller Ziindgrenzen zu Wasserdampf umgewandelt. Da hierfiir keine exter-
ne Energieversorgung notwendig ist, arbeitet ein Rekombinator vollstdndig passiv. Diese
Eigenschaft ist ein wichtiges Argument zur Verwendung von Rekombinatoren als Sicher-
heitsvorrichtungen innerhalb von Kernkraftwerken.

Kommerzielle katalytische Rekombinatoren werden von den folgenden Firmen angeboten
[BACH 02]:

e Atomic Energy of Canada Limited (Kanada)
e Elektrowatt-Ekono AG (Deutschland)

e NIS Ingenieurgesellschaft mbH (Deutschland)
e Framatome-ANP (Frankreich, Deutschland)

In den vergangenen Jahrzehnten wurden weltweit Grundlagenforschung und Qualifika-
tionstests fiir katalytische Rekombinatoren betrieben (Tabelle 2.1). Seit den spéten 80er
Jahren werden die Containments in zahlreichen Léndern mit Rekombinatoren nachgeriistet
(Tabelle 2.2).

Die Beschreibung der Funktionsweise katalytischer Rekombinatoren erfolgt am Beispiel
des Modells der Firma Framatome-ANP (Abbildung 2.1), da dieser Typ in Europa am
weitesten verbreitet ist [BACH 02] und alle im Einsatz befindlichen Rekombinatoren auf
demselben Prinzip beruhen. Die Hauptkomponenten eines Rekombinators sind dessen
parallel angeordneten Katalysatorplatten, die von einem Blechgehduse umschlossen sind.
Durch die parallele Anordnung der Platten ergeben sich flache vertikale Stromungskanéle.
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Tabelle 2.1: Ubersicht zur Grundlagenforschung und zu Qualifikationstests katalytischer

Rekombinatoren [ALLE 05]

Deutschland | KFA Jiilich Grundlagenforschung 1984 — 1989
HDR Anlage Funktionstests fiir freihingende Bleche 1990
Grofiwelzheim
' . Grund.satzentwicklungii diverse 1989 — 1998
Karlstein- Testreihen und Typpriifungen
Laboratorium e Testreihe un(’l Typpriifung einer Juli 1998
neuen Baureihe
Battelle
Modellcontainment | Leistungstests in Mehrraumgeometrie 1991
Battelle . . .
Vergiftungs- und Qualifikationsversuche 1990
Schleusenversuche
NIS-VAK (?pltimierung, Qualifizierung an Testmo- 1997 — 1999
u
. Grundlagen- und Qualifikationstest (kon-
Kanada AECL W}'nteshell struktive Gestaltung vergleichbar mit Sie- | 1983 — 1998
Laboratories .
mens Rekombinatoren)
e EDF/KALI-Test Qualifikation fiir 1995
900 MW PWR (Spriihverfahren incl.
NaOH, H3BOs, etc.)
e IPSN-H2PAR-Tests Tests mit 1996 — 1998
. Kernschmelzsimulation incl.
Frankreich Cadarache Katalysatorgiften, wie z.B. Te, Se, I,
C's etc.
e EdF/CEA Deflagrationstest 1997 — 1998
e EPRI/EdF-Test Qualitfikation fiir
US-ALWR 1995 — 1996
. NRC Tests, Qualifikationsversuche mit
USA Sandia Surtsey NIS PAR 11/22/44 1997 — 1998
Japan KEP/ Mitsubishi/ Qualifikationstests 1999
Toshiba

An der Unterseite des Gehéduses befindet sich der Gaseinlass, bei dem das kalte mit Was-
serstoff angereicherte Gasgemisch eintritt und zu den Katalysatorplatten gelangt. Dabei
stromt das Gas durch die flachen Kanéle und reagiert an den Oberflichen exotherm zu
Wasserdampf. Aufgrund von freier Konvektion tritt das nun heifle wasserstoffarme Gas
an der Oberseite des Gehéduses aus und gelangt in die Atmosphére des Containments.

Da die Umsetzung des Wasserstoffs auch fiir hohe Konzentrationen bei den derzeit sich
auf dem Markt befindlichen Rekombinatoren weitgehend nicht begrenzt wird, besteht die
Moglichkeit einer unbeabsichtigten Ziindung des Gasgemisches. Denn infolge der exother-
men katalytischen Reaktion kénnen sich je nach umgesetzter Wasserstoffmenge Tempe-
raturen entwickeln, die weit {iber der konventionellen Ziindgrenze von Wasserstoff liegen.
Somit kann das sogenannte ,, Wasserstoffproblem® noch nicht als abschliefend untersucht
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Tabelle 2.2: Einsatz bzw. Planung von katalytischen Rekombinatoren in Kernkraftwerken
weltweit [BACH 02]

Land Reaktortyp Mafinahmen Einbau seit
Belgien DWR PAR 1995
Deutschland DWR PAR 1999
LWR PAR + Inerte Atmosphére
Kanada CANDUG6 PAR + Mixing 2000
Finnland VVER PAR + Ziinder 2002
Frankreich DWR PAR
Niederlande DWR PAR 1997
Osteuropdische Lander VVER
(Bulgarien, Tschechien, PAR 1987
Ungarn, Slowakei) DWR
Schweiz DWR PAR
Spanien DWR PAR
USA IP2 PAR 1997
SURRY 1 PAR
DWR/LWR PAR + Inerte Atmosphire

e T

U
L]
o] S

o Katalysator:
Gaseintritt bleche

Abbildung 2.1: Rekombinator der Firma Framatome-ANP
(a) Foto aus [SIEM 92] und (b) Schemazeichnung

angesehen werden [ALLE 05]. Auch fundamentale Fragestellungen beziiglich der Reak-
tionskinetik, der Warme- und Stofftransportvorginge und des Einflusses von Katalysa-
torgiften auf das Startverhalten sind derzeit noch nicht hinreichend geklart. Auflerdem
arbeiten Rekombinatoren in der Anfangsphase der Wasserstofffreisetzung nur langsam
[BREI 00]. Der Wasserstoff entsteht also anfangs schneller, als er rekombiniert werden
kann. Erst nach Stunden sind Rekombinatoren in der Lage, die Wasserstoffkonzentration
im Containment auf ein ungefdhrliches Mafl zu reduzieren.
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Aufgrund der erwdhnten Einschréinkungen kommerziell erhéltlicher katalytischer Rekom-
binatoren wird am Institut fiir Sicherheitsforschung und Reaktortechnik (ISR) des For-
schungszentrums Jiilich (FZJ) parallel zu Grundlagenuntersuchungen an bestehenden Re-
kombinatorsystemen ein Konzept zum Design ziindfreier modular aufgebauter Rekombi-
natoren entwickelt [TRAG 05]. Hierzu werden spezielle Katalysatorelemente mit akti-
vitdtsangepassten Beschichtungen entwickelt, die eine Ziindung des zu rekombinierenden
Wasserstoff-Luft-Gemisches ausschlielen sollen. Zusétzlich wird eine Vielzahl von Unter-
suchen zur Reaktionskinetik und zum Warme- und Stofftransport in Systemen heutiger
Bauart durchgefiihrt [DRIN 05].

2.2 Numerische Modelle

Schwere Storfille oder sogar Auslegungsstorfialle mit Wasserstofffreisetzung konnen unter
besonderen Umstdnden und bedingt durch die Geometrie der Containments zu Schichten-
bildung und Ansammlungen von Wasserstoff in Teilen des Containments fithren [HEIT 00].
Die Vorhersage solcher Phénomene, die Lokalisierung kritischer Geb&udeteile und die Be-
seitigung des Wasserstoffs sind von grofler Bedeutung. Eine angemessene Verteilung ka-
talytischer Rekombinatoren innerhalb des Containments soll hohe lokale Wasserstoffan-
sammlungen und deren Ziindung vermeiden. Damit eine solche angemessene Verteilung
sichergestellt werden kann, ist es notwendig, Wasserstoffquellen, die Freisetzungsraten,
die Verteilung und lokale Ansammlungen innerhalb des Containments zu identifizieren
und deren Abbauraten durch Rekombinatoren zu ermitteln. Somit werden numerische
Modelle benotigt, die die Leistungsfihigkeit eines Rekombinators errechnen und anhand
dieser Daten eine optimale Anordnung vorhersagen kénnen. Parallel zur Entwicklung von
Sicherheitsvorrichtungen zur Wasserstoftbeseitigung wurden an verschiedenen Institutio-
nen numerische Modelle zur Beschreibung des Verhaltens katalytischer Rekombinatoren
entwickelt. Einige dieser Programme werden im Folgenden kurz vorgestellt.

Sehr einfache empirische Beziehungen wurden von den Herstellern katalytischer Rekombi-
natoren selbst entwickelt. Diese berechnen nur die Umsatzrate 7 mit Hilfe der Eingangs-
grofen Wasserstoffkonzentration cy, am Gaseinlass und dem Umgebungsdruck p. Das
Modell der Firma Atomic Energy of Canada Limited (AECL) berechnet die Umsatzrate
mit folgender Beziehung [BACH 02]:

k 208 1,10974
m[% ~ (0,15196 - ¢z, +0,0126 - ) - (T) R 2.1)

Das Modell der Firma Framatome-ANP verwendet zur Berechnung der Umsatzrate neben
den Eingangsgroflen noch einen empirischen Wirkungsgrad 7 und zwei vom Rekombina-
tortyp abhéngige Faktoren k; und ky [MOVA 94]:

T[g] =p- CH, * <l€1 . ]]; + kg) tanh (CH2 -0, 5) if cH, < 8% (22)
0
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Die Firma NIS entwickelte ebenfalls fiir ihren Rekombinatortyp ein einfaches Modell
[SHER 97]:

G0~ 1,307 p
i) 21,134 T (RT) (2.3)
Ein eindimensionales Rekombinatormodell entwickelte Klein-Hessling [KLEI 00] von der
GRS, das ein vertikales Temperaturprofil innerhalb des Rekombinators und des Gehéauses
berechnet. Das Gas stromt als homogenes Fluid durch den Rekombinator. Dabei dient
eine Arrhenius-Beziehung als Grundlage fiir die Berechnung der Reaktion. Der Wéarme-
transport findet durch Naturkonvektion und Strahlung statt. Dieses Modell wurde in den
numerischen Code COCOSYS implementiert.

Avakian von der CEA in Frankreich entwickelte eine sehr einfache Rekombinatorberech-
nung, die von einer homogenen Plattentemperatur ausgeht [AVAK 02]. Dabei erfasst er
nur instationdre Bedingungen mit einer Lewis-Zahl von 1-1,2 und einer Nuflelt-Zahl von
2,1.

Aus Japan stammt das Modell von Tahara [BACH 02], Toshiba Corp., das die Wasserstoff-
abbaurate aufgrund von Diffusion bestimmt. Dabei ist die Abbaurate proportional zum
Diffusionsmassenstrom, zur Katalysatoroberfliche und von der Stromungsgeschwindigkeit
abhéngig.

Ein vereinfachtes halbempirisches Modell stammt von Markandeya und Chakraborty von
der GRS [MARK 93], das zur Abschéitzung der Effektivitdt von Rekombinatoren bei der
Minderung der Folgen durch Wasserstoftfreisetzungen wéahrend eines Storfalls dient. Es
ist fiir die Rekombinatorberechnung in den Containmentcode ASTEC implementiert. Das
Modell erstellt und 16st Massen- und Energiebilanzen in einem geschlossenen Reaktions-
behélter. Dabei muss das Wasserstoff-Luft-Gemisch homogen sein und mit einer festvorge-
gebenen Massendurchflussrate in den Behélter geleitet werden. Die durch die katalytische
Reaktion entstandene Wéarme wird zwischen der Rekombinatorplatte und der Umgebung
aufgeteilt:

d?’LH2 dTp . .
AHp = =m-c,— — (Qu + Q) (2.4)

Dabei ist Tp die mittlere Temperatur der Katalysatorplatte, Q. der Konvektionsterm
und Q. der Strahlungsterm. Der Konvektionsterm wird mit der Standardwiirmeiiber-
tragungsformel fiir vertikale Platten berechnet. Der Strahlungsterm ergibt sich aus dem
Nettostrahlungsaustausch zwischen Katalysatorplatte und den Behélterwénden, die als
konzentrische Kreise angenommen werden. Die Reaktionskinetik wird mit einer Arrhenius-
Gleichung der folgenden Form berechnet:

d
?152 = Ke 77 ()" (co,)™ Ap (2.5)

mit den Arrhenius-Konstanten K und AFE, den Exponenten k; und ko, die die Reak-
tion charakterisieren, den mittleren Konzentrationen fiir Wasserstoff und Sauerstoff ¢y,
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und cp, und der Katalysatoroberfliche Ap. Die Arrhenius-Konstanten und die Expo-
nenten sind sehr spezifische Groflen, die vom Katalysator und der Gaszusammensetzung
abhéngen. So muss fiir jede Anderung der Randbedingungen die Arrhenius-Gleichung
angepasst werden. Besonders zweifelhaft ist die Einfithrung einer empirischen Tempe-
raturabhéngigkeit der Aktivierungsenergie. Dadurch wird das Modell sehr unflexibel.
Durch die starken Vereinfachungen und die Validierung anhand nur weniger Versuchs-
daten nimmt die Zuverléssigkeit der Ergebnisse ab.

Ein weiteres Modell stammt von Bordini und Fineschi von der Universitit Pisa ([BORD 03]
[FINE 96]), das einen CFD-Code mit Finite-Differenzen-Methode zur Diskretisierung der
Bilanzgleichungen verwendet. Dabei berechnet der Code eine zweidimensionale Stromungs-
und Konzentrationsverteilung in der aktiven Zone des Rekombinators. Aufgrund von Sym-
metrieeigenschaften wird nur der halbe Stromungskanal modelliert. An jedem Punkt des
Gittermodells wird eine Energiebilanz, eine Wasserstoff-Massenbilanz und eine Impulsbi-
lanz aufgestellt und geldst. Die Ergebnisse liefern die Gastemperatur, die Wasserstoffkon-
zentration sowie die Gasgeschwindigkeit und -dichte. Das Programm gibt keine Tempera-
turwerte auf den Oberflichen aus. Die Validierung fand anhand von Versuchen im 640 m3
umfassenden Battelle Model Containment statt. Innerhalb dieser Versuchsreihen wurden
an den im Containment befindlichen Rekombinatoren die Fluidgeschwindigkeit am Ein-
lass, die Gastemperatur am Einlass- und Austritt und die Wasserstoffkonzentration am
Einlass und Austritt bestimmt. Der gesamte Code enthélt kein Modell zur Berechnung
der Reaktionskinetik an den Katalysatoroberflichen.

Das Modell von Heitsch von der GRS [HEIT 00] rechnet mit dem CFX-Code der Fir-
ma ANSYS, der zweidimensionale Navier-Stokes-Gleichungen 16st. Dabei werden numeri-
sche Approximationen der Navier-Stokes-Gleichung verwendet, die in Interaktion mit den
chemischen Reaktionen stehen. Es wird eine Platte in einem Gehéduse modelliert, wobei
auBerhalb des Geh#uses homogene Atmosphérenbedingungen herrschen. Fiir diesen Co-
de wurde ein Oberflichenreaktionsmodell entwickelt, das auf einem Arrhenius-Ansatz fiir
die Reaktionsrate basiert. Das gesamte Modell ist zweidimensional und berechnet eine
laminare Stromung. Dabei wird die Diffusion von Wasserstoff, Sauerstoff und Wasser-
dampf im Tragermedium Stickstoff beriicksichtigt. Des Weiteren berechnet der Code die
Wimeleitung im Fluid und auf den Blechen, den Strahlungsaustausch zwischen den Ble-
chen und den Wirmeverlust nach auflen. Die Wiarmestrahlung wird dabei teilweise vom
Dampf absorbiert, wobei die meisten Warmestrahlungsverluste nicht beriicksichtigt wer-
den. Zur Validierung dieses Modells dienen zwei Messpunkte eines Integralexperiments
im Battelle Model Containment, die die Temperatur an der Oberfliche, die Gastempe-
ratur und den Hs-Stoffmengenanteil beinhalten. Die Ergebnisse des Modells bestehen
aus der Hy-Stoffmengenverteilung und der Verteilung der Reaktionsrate. Die berechneten
Plattentemperaturen liegen héher als im Experiment, da keine Warmestrahlungsverluste
beriicksichtigt werden. Dieses Modell stellt das anspruchsvollste Rekombinatormodell dar.
Der wesentliche Nachteil besteht jedoch im integrierten Kinetikmodell, das die katalyti-
sche Reaktion nur als Oberflichenreaktion betrachtet.

Einige der genannten Modelle sind aufgrund der unvollsténdigen Beriicksichtigung wichti-
ger physikalischer Gréflen wie zum Beispiel der Plattentemperatur nicht geeignet, wichtige
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Fragen wie zum Beispiel die nach dem Erreichen der Ziindtemperatur des Gasgemisches
zu beantworten. Ein weiterer wesentlicher Kritikpunkt sind die jeweils implementierten
Kinetikmodelle, die sich fast ausschlieBlich auf die Verwendung eines Arrhenius-Ansatzes
beschréanken. Da der geschwindigkeitsbestimmende Schritt bei der katalytischen Reaktion
in Rekombinatoren die Diffusion ist ([REIN 99], [DRIN 05]), besitzen auf Oberfléchenre-
aktion basierende Ansétze eine hohes Unsicherheitspotential. Das Ziel dieser Arbeit ist die
Entwicklung eines Rekombinatormodells, in dem die wesentlichen Aspekte beriicksichtigt
und physikalisch richtig abgebildet werden.

2.3 Vorhandene Messdaten

Im Jahr 1983 wurden mit Grundlagen- und Qualifikationstest an Rekombinatoren begon-
nen [ALLE 05]. Seit dieser Zeit sind zahlreiche Untersuchungen durchgefiihrt worden, die
aber aufgrund von Vertraulichkeit nicht frei verfiighar gemacht wurden. Die frei zugéngli-
chen Versuchsdaten wurden mit Hilfe von Integralexperimenten ermittelt, die der Qualifi-
zierung von Rekombinatoren dienten. Hauptséchlich wurden dabei instationdre Zusténde
erreicht, die fiir die Codevalidierung nicht geeignet sind.

Austritt
Gasanalyse
Rekombinations- Katal{)slzfg]:
einheit S
\\~§Rﬁ‘l§?

Eintritt

Abbildung 2.2: Schemazeichnung des Priifstands REKO-3 des Instituts fiir Sicherheitsfor-
schung und Reaktortechnik des Forschungszentrums Jiilich

Seit 1996 fiihrt das Institut fiir Sicherheitsforschung und Reaktortechnik des Forschungs-
zentrums Jiilich experimentelle Arbeiten zu Rekombinatoren durch. Unter anderem wur-
de der Priifstand REKO-3 errichtet, der es ermoglicht, stationdre Daten eines Rekom-
binatorsegments unter verschiedenen Umgebungsbedingungen zu bestimmen (Abbildung
2.2). Der Versuchsstand erlaubt die Untersuchung von Katalysatorelementen innerhalb
eines vertikalen Stromungskanals unter definierten Bedingungen wie Gaszusammenset-
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Abbildung 2.3: Anordnung der Katalysatorplatten und der Messstellen in REKO-3

zung, Stromungsgeschwindigkeit und Gaseintrittstemperatur. Die Katalysatorplatten be-
stehend aus mit Washcoat/Platin beschichtetem Edelstahlsubstrat sind parallel ange-
ordnet, sodass sie senkrechte Stromungskanéle bilden (Abbildung 2.3). Diese Anordnung
gleicht dem Ausschnitt aus einem Plattenrekombinator von Framatome-ANP. Innerhalb
dieser Anordnung wird die Plattentemperaturverteilung sowie der Wasserstoffabbau in
Stromungsrichtung gemessen. Im Allgemeinen wurden die Experimente mit drei verschie-
denen Stromungsgeschwindigkeiten (0,25m/s, 0,5m/s und 0,8m/s), drei verschiedenen
Eintrittstemperaturen des Gases (298 K, 343 K und 383 K') und fiir Wasserstoffkonzen-
trationen von 0,5Vol.-% bis 4Vol.-% durchgefithrt [DRIN 05]. Mit Hilfe dieser Stan-
dardversuche lassen sich unterschiedliche Bedingungen realisieren, wie sie wihrend eines
moglichen Storfalles auftreten kénnen. Die verschiedenen Versuchsbedingungen der fiir ei-
ne codevalidierung zur Verfiigung stehenden Messreihen sind in Tabelle 2.3 aufgelistet. Die
Tabelle enthélt die Gaseintrittstemperatur 7p, die Stromungsgeschwindigkeit des Gases
am Gaseintritt vy, die Eintrittswasserstoffkonzentration des Gasgemischs yy, und einen
Hinweis darauf, ob Temperaturmessungen an den Katalysatorplatten und im Gas (Tes5)
sowie Konzentrationsmessungen im Gas (Ymess) durchgefiithrt wurden.

Da wihrend eines Storfalls aufgrund der groflen Kiihlwassermengen und hohen Tempe-
raturen im Reaktor auch Wasserdampf in der Atmosphére vorhanden ist, wurden auch
zu diesem Fall Versuche durchgefiihrt. Bei diesen Experimenten enthielt die Atmosphére
neben Luft und Wasserstoff auch einen Wasserdampfanteil (ypamps) von 20% und bei ei-
ner weiteren Messreihe 60%. Die Versuche mit 60% Dampf konnten anlagenbedingt nur
mit einer langsamen Stromungsgeschwindigkeit durchgefiihrt werden. Die Auflistung der
Dampfversuche enthélt die Tabelle 2.4.

Ein mogliches Storfallszenario stellt die Abreicherung des Luftsauerstoffs durch Oxida-
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Tabelle 2.3: Standardversuche

To Yo YH, Ty o YH,
(K] [m/s] [Vol.-%] Tmess | Ymess (K] [m/s] Vol .-%] Tness | Ymess
298 0,25 1 + + 343 0,5 0,5 + O
1,5 + O 1 + O
2 + + 15 + O
3 + + 2 + O
4 + + 3 + O
4,5 + O 4 + O
5 + + 343 0,8 0,5 + O
6 + + 1 + O
298 0,4 4 i O 15 + o
298 0,5 1 + + 2 4 O
2 + + 4 + O
3 + + 383 0,25 1 + +
4 + + 3 + +
298 0,8 0,5 + O 4 + +
1 + + 5 + +
1,5 + O 383 0,5 1 ¥ T
2 + + 2 + +
3 + + 3 + +
3,5 + O 4 + +
4 + + 383 0,8 1 + +
343 0,25 1 T O 2 + +
1,5 + O 3 + +
2 + O 4 + +
3 + O
4 + O
) + O
9,9 + O

tion und auch durch die Rekombination dar. Dabei sind Gemischzusammensetzungen
dankbar, in denen nicht genug Sauerstoff zur vollstdndigen Umsetzung des Wasserstoffs
vorhanden ist. Auch unter diesen Bedingungen wurde experimentell das Verhalten des Re-
kombinators ermittelt. Diese Art der Versuche erméglichen das Stofftransportmodell der
Rekombinatorsimulation zu validieren. Bei diesen Versuchen wurde der Sauerstoffanteil
(yo,) in der Atmosphére auf 8% bis 1% reduziert. Die verschiedenen Versuchsparameter
sind in Tabelle 2.5 aufgelistet.

Neben den Umgebungbedingungen wurden auch die Anordnung des Katalysators variiert.
Zur Bewertung des Warmestrahlungseinflusses wurde eine unbeschichtete Platte zwischen
die Katalysatorplatten eingefiigt. Ein Maf} fiir die Wéarmestrahlung ergab sich aus der
Temperaturerniedrigung der Katalysator- und der Temperaturerhohung der unbeschich-
teten Platte. Die Versuchsbedingungen zu dieser Testreihe sind in Tabelle 2.6 zusammen-
gefasst.

Weitere Versuche zur Begrenzung der katalytischen Reaktion wurden durchgefiihrt, indem
Teilstiicke der Platte nicht katalytisch beschichtet waren. Bei einer Versuchsanordnung
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Tabelle 2.4: Versuche mit Wasserdampf im Gas

To Vo YH, YDampf Ty Vo YH, YDampf
(K] | [m/s] | [Vol-%] | Vol.-%] | Tmess| Ymess |l (5] | [m/s] | [Vol.-%)] | [Vol.-%)] | Tmess| Ymess
383 | 0,25 1 20 + + 383 0,8 1 20 + +
2 20 + + 2 20 + +
3 20 + + 3 20 + +
4 20 + + 4 20 + +
5 20 + + 383 | 0,25 1 60 + +
383 0,5 1 20 + + 2 60 + +
2 20 + + 3 60 + +
3 20 + + 4 60 + +
4 20 + + ) 60 + +
Tabelle 2.5: Versuche unter Sauerstoffverarmung
Ty Vo YH, Yo, T Vo YH, Yo,
(K] | [m/s] | [Vol-%] | [Vol.-%] | Tmess| ¥mess |l gy | [m/s] | [Vol-%] | [Vol.-%)] | Tmess| Ymess
208 | 0,25 6 8 ¥ | + |28 025 1 5 + | +
7 + |+ 4 + | +
6 + |+ 3 + |+
5 + |+ 2 + |+
1 + |+ 1 + |+
3 + | 4+ 298] 025 ) 5 ¥ |
2 + |+ 4 + | +
1 + |+ 3 + |+
2 + |+
1 + |+

enthielt der untere Plattenabschnitt bis zu einer Hohe von 29 mm keine Beschichtung
(Tabelle 2.7). Eine weitere Versuchsanordnung bestand aus einer Streifenbeschichtung.
Dabei entfiel die Beschichtung aller Platten in den Bereichen von 0 bis 30 mm, von 58 mm
bis 86 mm und von 115mm bis 143 mm (Tabelle 2.8).

Mit Hilfe dieser umfangreichen Datenbank lésst sich ein Programm zur Rekombinator-
simulation unter sehr unterschiedlichen Bedingungen validieren. Aufgrund der verschie-
denen Katalysatorbeschichtungen, Gaszusammensetzungen und Umgebungsbedingungen
lassen sich die Modelle fiir den Warmeiibergang, die Warmestrahlung, den Stoffiibergang
und die Reaktionskinetik der Simulation detailliert {iberpriifen.
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Tabelle 2.6: Versuche zur Wérmestrahlung

To Y0 Y, 1o Vo YH,

(K] [m/s] | Vol-%] | Tmess | Ymess (K] m/s] | [Vol.-%] | Lmess | Ymess

298 0,25 1 + O 343 0.25 1 T o
2 + O 2 + O
3 + O 3 T O
4 + O 4 + O
5 + O 5 + O

298 0,5 1 + O 343 0,5 i n O
2 + O 2 + O
3 + O 3 + O
4 + O 4 + O

208 0.8 1 ¥ ® . N S
2 + O 343 0,8 1 T O
3 + O 2 + O
4 + O 3 + O

4 + O

Tabelle 2.7: Versuche mit Teilbeschichtung

To Yo Y, Ty Vo Y,

(K] (m/s| | [Vol-%] | Tmess | Ymess (K] m/s] | [Vol.-%] | Lmess | Ymess

298 0,25 1 + O 343 0,25 1 + O
L5 + O 1,5 + O
2 + O 2 + O
3 + O 3 T O
4 + O 4 + O

208 0,5 0,5 T O 343 0,5 1 ¥ ®
1 + O 1,5 + O
2 + O 3 + O
3 + O 4 + O
4 + O 343 0,8 1 F O

208 0,8 1 - ® 15 N S
2 + O 3 + O
3 + O 4 + O
4 + O
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Tabelle 2.8: Versuche mit Streifenbeschichtung

Th Vo YH, Th Vo YH,
K] | [m/s] | [Vol-%] | Tmess | Ymess I\ g | [m/s] | [Vol-%) | Tmess | Ymess
208 | 0,25 L5 + O 33 | 025 L5 - O
2 + O 2 + O
3 + O 3 + O
4 + O 4 + O
208 0.5 L5 + O 313 0.5 I - O
2 + O 1,5 + O
3 + O 2 + O
4 + O 3 + O
208 08 L5 T O 4 + O
2 + O 313 0.8 I - O
3 + O 15 - O
4 + O 2 + O
3 + O
4 + O
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3 Prozesse innerhalb eines Rekombinators

Numerische Modelle erfassen im Allgemeinen die wesentlichen Parameter von natiirlichen
Phénomenen und bilden sie in einem berechenbaren Gleichungssystem ab. Dabei ist der
erste Schritt die Formulierung des Modells, indem die Komplexitdt der physikalischen
Realitdt verringert wird [ARIS 95]. Die Wirklichkeit wird also beschreibbar und versteh-
bar gemacht. Ein geschlossener Satz von mathematischen Gleichungen beschreibt und
formuliert das Modell. Da aufgrund der hohen Komplexitdt und der Vielzahl an Parame-
tern das Modell nur mit numerischen Verfahren ausgewertet werden kann, wird auch von
einem Computermodell gesprochen. Der zweite Entwicklungsschritt ist die Untersuchung
des Modells, bei der allein das Modell Gegenstand der Untersuchung ist und nicht die
darzustellende Realitéit. Es wird eine angemessene Methodik gew#hlt, mit der das Modell
syntaktisch und semantisch fehlerfrei arbeitet. Durch die richtige Methodik ldsst sich ein
Modell wesentlich vereinfachen. Auch wenn die Realitédt dreidimensional ist, reicht fiir
eine hinreichend genaue Beschreibung oft schon ein zweidimensionales Gitter. Zur Verein-
fachung fiithrt auch die Beschriankung der Modellierung auf einen kleinen Ausschnitt der
Realitét, indem von diesem Ausschnitt ausgehend die Berechnungen auf die Gesamtheit
hochskaliert werden, ohne dabei zu sehr an Genauigkeit zu verlieren. Der letzte Schritt
besteht aus der Validierung des Modells. Dabei werden die Berechnungen und Ergebnisse
des Modells mit bekannten Versuchsergebnissen verglichen. Wird das Modell als valide
angenommen, kann es als Hilfsmittel fiir weitere Entwicklungen verwendet werden und
wird somit zur Simulation.

Ziel dieses Kapitels ist die Identifizierung der in einem katalytischen Rekombinator statt-
findenden Prozesse. Katalytische Rekombinatoren befinden sich als Sicherheitskomponen-
te innerhalb des Containments von Leichtwasserreaktoren. Thre Aufgabe ist die Beseiti-
gung von Wasserstoff, der wiahrend eines Storfalls entsteht. Dabei gelangt der Wasser-
stoff in die Umgebungsluft des Containments. Das Wasserstoff-Luft-Gemisch wird von
dem Rekombinator angesaugt. Die Wasserstoff- und Sauerstoffmolekiile diffundieren zu
den Katalysatorplatten und reagieren miteinander. Durch diese katalytisch unterstiitzte
Reaktion wird Energie in Form von Wéarme frei. Die Reaktionsrate wird durch die Reakti-
onskinetik bestimmt. Der grofite Teil, der an der Plattenoberfliche entstandenen Warme,
wird aufgrund von Konvektion durch das stromende Gas abgefiihrt. Durch Warmelei-
tung gelangt ein Teil der Wérme in die angrenzenden Plattenbereiche derselben Platte.
Wiirmestrahlung iibertréigt einen Teil der Warme an die gegeniiberliegende Platte, an das
Gehduse und in die Umgebung. Das Gas nimmt durch den Warmeiibergang Wiarme auf
und seine Enthalpie steigt. Der Massenstrom befoérdert die Enthalpie als Enthalpiestrom,
der den Rekombinator durch den Gasaustritt wieder verlésst. Diese Vorgénge wiederholen
sich solange, bis kein Wasserstoff mehr den Rekombinator erreicht. Die Groflenordnung
der entstandenen Wirme und deren Aufteilung in die einzelnen Prozesse wird durch eine
Energiebilanz an einem Flachenstiick einer katalytischen Platte und des Stromungskanals
ermittelt (Abbildung 3.1).

Die wesentlichen im Modell abzubildenden Prozesse betreffen also die chemische Reaktion
an der Oberflache der Katalysatorbleche sowie die Verteilung der Reaktionswéarme im Ka-
talysatorblech, in das Reaktionsgas sowie in die umgebenden Strukturen. Das Hauptziel



16 3 PROZESSE INNERHALB EINES REKOMBINATORS

Feststoff Gas
/\_ﬂ\///—\—//*/_\_/ ]

WEnthaIpie WLeitung

_ M. .

WKonvektion

HE'/

Konvektion E

LTTrY T anfannas W, LTTTT PP PR
l 'Strahlung l WQueIIe
WLeitung

WLeitu ng

Abbildung 3.1: Energiebilanz an einem Plattenelement und einer Gaszelle

der Modellierung ist es, das Temperaturfeld des Rekombinators zu ermitteln.

3.1 Wirmeleitung

Bei der Wirmeleitung wird die Wéarme durch die Wechselwirkung von Atomen und Mo-
lekiilen iibertragen. Dabei findet kein Transport der Atome oder Molekiile statt, son-
dern Wechselwirkungen zwischen energiereicheren Atomen mit deren Nachbaratomen, die
den Energietransport verursachen. Ist AT die Temperaturdifferenz entlang eines kleinen
Segments der Lange Ax und AQ die Wiarmemenge die durch dieses Segment innerhalb
der Zeit At geleitet wird, dann ist das Verhéltnis von AQ/At der Wéarmestrom Q. Der
Waérmestrom ist proportional zum Temperaturgradient und zur Querschnittsfliche und
wird durch das Fourier’sche Gesetz beschrieben [RENZ 03]. Das Fourier’sche Gesetz ist
eine gerichtete Grofle und der Warmestrom somit ein Vektor. Die allgemeine Gleichung
fiir den Wiarmestrom lautet:

0T 0T ﬁ8T> (3.1)

T A\ — — il il il
q AV )\<Z8x+‘73y+k82

mit der Wirmeleitfihigkeit A [W m~! K~1].

Ist die Temperaturverteilung bekannt, kann der Warmestrom an jedem Punkt im Medium
oder auf der Oberfliche durch das Fourier’sche Gesetz berechnet werden. Zuerst wird ein
infinitesimal kleines Volumenelement dx - dy - dz betrachtet und fiir einen sehr kleinen
Zeitraum formuliert. Anschlieend werden die fiir das Volumenelement relevanten Ener-
gieprozesse betrachtet. Gibt es Temperaturgradienten, dann gibt es Wéarmeiibertragung
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durch Warmeleitung auf jeder Volumenoberflache.

Aufgrund der einfachen Geometrie eines Plattenrekombinators lédsst sich die partielle Dif-
ferentialgleichung zu einer gewohnlichen Differentialgleichung, fiir die eine exakte Losung
exisitiert, reduzieren. Dabei wird die Wérmeleitung stationér und eindimensional betrach-
tet und die Warmeleitfahigkeit A als konstant angenommen. Das Resultat der Vereinfa-
chungen ist die folgende gewohnliche Differentialgleichung zweiter Ordnung;:

d*T
— = 2
7z =0 (3.2)
Die exakte Losung dieser Gleichung lautet:
T(x)=Ax+ B (3.3)

Mit den Randbedingungen T'(x = 0) = T; und T'(x = s) = T» ergibt sich die Losung

-1

T(z) .

Mit Hilfe des Fourier’schen Gesetzes kann der Warmestrom berechnet werden:

o aali=T

3.2 Wirmestrahlung

Wiérmestrahlung ist Energie, die von Kérpern mit endlicher Temperatur in Form von
elektromagnetischen Wellen ausgesendet wird. Der Energiefluss pro Flicheneinheit wird
durch die Strahlungsenergie bestimmt. Die Obergrenze der Strahlungsenergie wird durch
das Stefan-Boltzmann-Gesetz beschrieben. Fiir schwarze Korper, die alle ankommende
Strahlung absorbieren, gilt [PLAN 59:

il =oT* (3.6)

mit o = 5,669 - 1078W m~2 K% als Stefan-Boltzmann-Konstante.

Beim Strahlungsaustausch zwischen technischen Oberflichen muss die Abweichung von
den Emissionseigenschaften des idealen schwarzen Korpers durch einen Korrekturfaktor
beriicksichtigt werden. Ausserdem muss beriicksichtigt werden, dass die von einem Korper
ausgesandte Strahlung aufgrund der gegenseitigen Anordnung nicht vollstandig auf dem
anderen Korper auftrifft.

§ =ecoT* (3.7)

Der Emissionsgrad ¢ ist das Verhiltnis der von einem Korper emittierten Strahlung,
bezogen auf die eines schwarzen Korpers gleicher Temperatur.
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(3.8)
Ein Hauptproblem beim Strahlungsaustausch zwischen nicht-schwarzen Oberflichen ist
die Reflexion. Warmestrahlung erfahrt an sémtlichen Oberflichen Reflexion mit teilweiser
Absorption. Um eine Berechnung der Warmestrahlung durchfithren zu kénnen, miissen
eine Reihe von Annahmen getroffen werden:

e Jedes Flichenstiick wird durch eine gleichméBige Abstrahlungsstiarke (Radiositét)
und Einstrahlung charakterisiert.

e Jedes Fliachenstiick ist lichtundurchléssig und hat die Eigenschaften eines grauen
Korpers.

e Das Gas zwischen den Flidchen nimmt keine Strahlung auf oder gibt sie ab.

Bezogen auf einen Rekombinator ist die Problemstellung, die Berechnung des Nettostrah-
lungsaustauschs Ql zwischen den Platten, wenn deren Temperaturen bekannt sind. Der
Term @Q; ist der Nettowérmestrom mit der die Strahlung die Oberfliche ¢ verlisst. Sie
gibt den Nettoeffekt des Strahlungsaustauschs, der an einer Oberfliche stattfindet, wie-
der (Abbildung 3.2).

JiAi

Abbildung 3.2: Die Strahlungsnettorate einer Oberfliche

Fiir den Strahlungsaustausch zwischen zwei strahlungsundurchlédssigen unendlich ausge-
dehnten parallelen Platten ist der Term Q; der Nettowdrmestrom, mit dem die Strahlung
die Oberfliche 1 und Q, der Wirmestrom, mit dem die Strahlung die Oberfliche 2 (Ab-
bildung 3.3), verlasst. Diese Energie miisste zur Oberflache iibertragen werden, um sie bei
konstanter Temperatur zu halten. Sie ist gleich der Differenz zwischen der Radiositét J;
und der Einstrahlung G;:

Qi= A (J; -G (3.9)

Die Abbildung 3.4 zeigt die Definition der Radiositét einer Oberfliche. Sie ist die Summe
der Warmestromdichte E; und dem Produkt aus Reflexionsvermégen p; und der Einstrah-
lung G;.
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Abbildung 3.3: Strahlungsaustausch zwischen zwei Platten

Abbildung 3.4: Die Radiositét einer Oberflache

mit E; als Warmestromdichte [W m™2] und p; dem Reflexionsvermégen [—]. Damit be-
rechnet sich der Nettowarmestrom aus der Warmestromdichte und der absorbierten Ein-
strahlung:

Unter Beriicksichtigung von p; + a; = 1 und «; = ¢; fiir undurchsichtige diffuse graue

Oberflachen kann die Oberflichenstrahlung mit Hilfe der Warmestromdichte fiir schwarze
Kérper E,; wie folgt ausgedriickt werden:

Ji =£&; E57¢ + (1 — 51’) Gz (312)
Daraus ergibt sich fiir den Nettostrahlungsaustausch:

(Es,i - Ji) g Ai
1-— g

O = (3.13)



20 3 PROZESSE INNERHALB EINES REKOMBINATORS

Um den Nettowdrmestrahlungsaustausch berechnen zu kénnen, der unter verschiedenen
Winkeln auf eine Masche trifft, wird die Einstrahlzahl F' eingefiihrt. Die Einstrahlzahl
fiir den Strahlungsaustausch zweier Oberfldchen ist definiert als der Anteil der Strahlung
von der ersten Oberfliche, der auf die zweite Oberflache einfillt [BROC 97]. Fiir zwei
parallele Platten, die durch eine senkrecht verlaufende Mittellinie verbunden ist, gilt nach
[INCR 02] (Abbildung 3.5):

Y
/]
/]
/] N
X, 4 - X,
/] N
/] N
/]
A

Abbildung 3.5: Einstrahlzahl

{<?+?)2+4}2 _ {(?_?)QMLF

Fip= (3.14)

Der Index A— B bedeutet, dass die Einstrahlzahl den Warmestrahlungsstrom von Element
A nach Element B beschreibt. Enthélt der Index der Einstrahlzahl nur einen Zahlenwert
1,2, ..., n, so beschreibt dieser die Einstrahlzahl fiir den Warmestrahlungsstrom von einem
Element auf 1, 2, ..., n Elemente gleicher Grofle. Somit berechnet sich die Einstrahlzahl
fiir einen Wéarmestrahlungsstrom von der linken Masche 1 auf die rechte Masche 1 mit
xy = x1, = o1 (Abbildung 3.6):

{<m;+m;)2+4]%_ {(?—Z})zwl]é

21
Y

Fllflr - Fl - (315)

Fiir den Warmestrahlungsstrom von der linken Masche 1 auf die rechte Masche 2 gilt
(Abbildung 3.6):

1
F1l727' - 5 (Fg - F1> (316)

Dabei ist F3 die Einstrahlzahl von einer Masche auf drei Maschen:

{(§+?Z”)2+4F_ {(?’;_5)2—#4]2

Fy = (3.17)

[
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Fiir die Einstrahlzahl von einer Masche auf n Maschen gilt:
2 3 2 3
(s [+
I R (e .
9z
y
Daraus ergibt sich allgemein fiir die Einstrahlzahl von Masche m auf Masche n:
men = 1 (FQ(n—m)—l-l - F2(n—m)—1) (319)
2
Dabei gelten die Regeln:
Fm=F (3.20)
Fo o =Fon_n (3.21)

Um mit Gleichung 3.13 rechnen zu koénnen, muss die Oberflichenradiositdt J; bekannt
sein. Damit dieser Wert bestimmt werden kann, ist der Strahlungsaustausch zwischen zwei
Oberfliachen zu betrachten. Die Einstrahlung der Oberflédche ¢ kann aus den Radiositédten

samtlicher Oberflichen nach [SIEG 02] bestimmt werden:
AiGi=) Fii Ay =3 Fij AiJj
j=1 j=1
Nun lésst sich der Nettostrahlungsaustausch wie folgt berechnen:
Qi = A (Jz- ~ > Fiy Jj)
j=1

Mit Hilfe der Summenformel fiir Einstrahlzahlen 2?21 F;_; = 1 ergibt sich:

] ———
Fls
3 3
E
12
2 2

Abbildung 3.6: Einstrahlzahlen der Masche 1

(3.22)

(3.23)
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Qi = A (Z FijJi=Y Fij Jj) =3 A (Ji—Jp) =Y Qy (3.24)
= =1

j=1 j=1

Das Ergebnis ist der Nettostrahlungsaustausch von der Oberfliche i zu der Summe der
Komponenten des Strahlungsaustauschs mit den anderen Oberflichen. Die Formeln 3.13
und 3.24 werden miteinander verkniipft zu der Berechnungsformel:

(ES’Zl _J;)‘gl AZ - Z (JZ - JJ> AZ E—j (325)
) j=1

Mit Gleichung 3.25 kénnen Strahlungsaustauschprobleme berechnet werden, wenn die

Temperaturen aller Oberflichen bekannt sind. Das resultierende Gleichungssystem be-

steht aus n linearen algebraischen Gleichungen und ist fiir n Unbekannte Radiositéiten

J1, Jo, ..., J, zu losen. Mit der Kenntnis von J; kann mit Gleichung 3.13 der Nettostrah-

lungsaustausch @; zu jeder Oberfliche mit bekanntem 7T} berechnet werden.

Fiir jede Oberflache kann das vorhergehende Problem mit Hilfe des Eliminationsverfahrens
nach Gauss gelost werden. Fiir jede der n Oberflichen kann Gleichung 3.25 so umgestellt
werden, dass es das folgende Gleichungssystem ergibt:

a1y Jl + ... Fay Jl—i— . Fa, Jn = Cl
(0751 Jl + ... —|—an» Jl—f- —|—am Jn == Cz

ani J1 + ot ap Jl + ...+ apy Jn = Cn

3.3 Konvektion

Konvektion ist der Teil der Warmeiibertragung, bei dem die Warme vom Feststoff an
das stromende Gas bzw. vom stromenden Gas an den Feststoff iibertragen wird. Sie wird
bestimmt durch die Grenzschicht, die Schicht zwischen Gas und Feststoff, in der sich
die physikalischen Parameter von denen des Feststoffs und dem Gas unterscheiden. Die
wesentlichen Parameter sind die Temperatur und die Zusammensetzung der Stoffe sowie
die Stromungsgeschwindigkeit. Jeder dieser Parameter bildet eine eigene Grenzschicht.
Wihrend in dem Feststoff eine reine Warmeleitung mit linearem Temperaturverlauf statt-
findet, verlauft der Warmetransport im Gas innerhalb einer thermischen Grenzschicht.
Bedingt durch die lokale Stromungsgeschwindigkeit, die direkt an der Wand gleich Null
sein muss, liegt in Wandnéhe zunéchst ebenfalls eine Wérmeleitung im Fluid vor, die
kontinuierlich durch Mischungsvorgénge iiberlagert wird, sodass der lineare Temperatur-
verlauf in Wandnéhe in einen nichtlinearen Verlauf iibergeht, und zwar unabhéngig davon,
in welcher Richtung die Warme stromt.

Die Bewegung eines Fluids, in dem Geschwindigkeits-, Temperatur- und Konzentrations-
gradienten nebeneinander exisitieren, muss mehreren fundamentalen Naturgesetzen ent-
sprechen. An jedem Punkt im Fluid gelten Massen-, Energie- und Stoffmengenerhaltung
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sowie das zweite Newton’sche Gesetz der Bewegung. Wird dieses Gesetz auf ein Kontroll-
volumen innerhalb eines stromenden Mediums angewendet, muss die Nettorate der Masse,
die in das Kontrollvolumen einstrémt und die das Kontrollvolumen verldsst, gleich null
sein. Die Kontinuitéatsgleichung fiir konstante Dichte und Inkompressibilitat des Medium
ist die partielle Differentialgleichung [SCHL 79]:

Iy + %
ox dy

=0 (3.26)

mit dv; /i als den Geschwindigkeitsgradienten der Masseteilchen. Das zweite Newton’sche
Gesetz der Bewegung, angewendet auf ein stromendes Fluid, besagt, dass die Summe aller
Krifte, die auf das Kontrollvolumen wirken, gleich der Nettorate des Impulses sein muss.
Es wirken zwei Arten von Kriften in einem Fluid: Volumenkrifte, die proportional zum
Volumen sind und Oberflachenkrifte, die proportional zur Fliche sind. Gewichtskrifte,
Zentrifugalkréafte, magnetische und elektrische Kréfte zéhlen zu der gesamten Volumen-
kraft. Die Oberflachenkréfte werden durch den statischen Druck des Mediums und durch
die Beanspruchung aufgrund der Viskositdat des Mediums hervorgerufen. Die Kriftebilanz,
angewendet auf ein inkompressibles Medium, fiithrt zu den folgenden Differentialgleichun-

gen [SCHL 79:

ov,, ov, op v,  0%vu,
T ) = =£ F 2
p<vxaz +vyay> 8x+77<8:v2+8y2>+ . (3.27)
vy, vy, op 0*v,  0*v,
Y vl = £ F, 2

mit v, und v, als den Geschwindigkeitskomponenten [m s™'] der Massenteilchen, p als
Dichte des Mediums [kgm™?], n als Viskositédt des Mediums [kgs~'m™'] und F, und F,
als gesamte Volumenkraftkomponenten auf ein Volumenelement [N m™3]. Um das Gesetz
der Energieerhaltung auf ein Kontrollvolumen, in dem ein viskoses Fluid mit Warmeiibert-
ragung stromt, anzuwenden, sind erst die auftretenden Prozesse zu beschreiben. Die poten-
tielle Energie wird als von den Volumenkréften verrichtete Arbeit behandelt. Die Warme-
energie und die kinetische Energie wird mit dem strémenden Fluid iibertragen, das in
das Kontrollvolumen eintritt. Die gesamte Energiebilanz, die auch molekulare Prozesse
beriicksichtigt, fiihrt zu der partiellen Differentialgleichung [SCHL 79]:

oT ory o (,0r o (,0T dp dp :
pCp (U“”ax +vy8y> =5 (A&E) + 3y (Aay> + (Umaf +vy8y> +p®+q (3.29)

mit ¢, als spezifische Wirmekapazitit bei konstantem Druck [J kg™t K~ 9T /0i als
Temperaturgradient, A als Wirmeleitfihigkeit [ m~' K], p als Druck im Medium [Pa]
und @ als viskose Dissipationsfunktion [s72]. Besteht das stréomende Medium aus einem
bindren Gemisch, bilden sich Stoffmengengradienten im Fluid aus. Die Erhaltung der
Stoffmenge muss in jedem Punkt gewihrleistet sein. In einem Kontrollvolumen werden
neben Oberflichenraktionen und Diffusion auch die chemischen Reaktionen betrachtet
und bilanziert. Die Aufstellung der Stoffmengenbilanz fiithrt zu der folgenden partiellen
Differentialgleichung [SCHL 79]:
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aCA 80,4 0 80,4 0 86,4 .
L v, = —(Dap== | + = [ Dap—== .
Uxam +Uyay 8$< A38x>+8y< A38y>+nA (330)

mit Ocy/0i als Stoffmengengradient, D4p binérer Diffusionskoeffizient [m? s™1] und ny
als Stoffmengenrate [mol s~! m™2]. Durch Kombination der vier Bilanzgleichungen (Glei-
chungen 3.26 bis 3.30) kann die Konvektion innerhalb eines Rekombinators berechnet
werden. Da fiir dieses allgemeine System aus partiellen Differentialgleichungen keine ex-
akten Losungen existieren und auch nicht alle auftretenden Groflen bestimmt oder nur
hinreichend genau abgeschéitzt werden konnen, ist ein zweiter Losungsansatz zu verfolgen.
Aufgrund vieler in der Vergangenheit durchgefiihrter Experimente verfiigt die Literatur
iiber eine Vielzahl empirisch ermittelter Zusammenhénge. Da der Aufbau eines Platten-
rekombinators mit seinen rechteckigen Strémungskanélen sehr einfach ist, kann auf diese
empirischen Ansétze mit einem hohen Mafl an Genauigkeit zuriickgegriffen werden. Hat
ein Korper die Temperatur T, der an eine Umgebung mit der Temperatur 75 grenzt, so
geht von ihm ein Warmestrom

e = o (Ty — Ty) (3.31)

mit o als Wirmeiibergangszahl [W m~=2 K~!], an die Umgebung iiber.

Aufgrund der Zahigkeit realer Fluide entstehen an {iberstromten Oberflichen Reibungs-
oder Schubspannungen. Betrachtet man die Strémung zwischen zwei Platten, so treten
infolge der Z#higkeit Geschwindigkeitsunterschiede senkrecht zur Wand auf. Das Gas wird
abgebremst, bis es an der Platte zur Ruhe kommt. Zahigkeitsbedingt ldsst sich in einer zur
Wand parallelen Ebene eine Schubspannung 7 mit dem Newton’schen Schubspannungs-
ansatz berechnen:

dv dv
N —yg— 3.32
TEN G, TP (3.32)
mit 7 als dynamische Zahigkeit oder Viskositit [Pa s] und v als kinematische Zahigkeit
[m?s7!] und p als Gasdichte [kgm™3]. n ist ein Stoffwert, der von der Zusammenset-
zung und dem thermodynamischen Zustand des Fluids, nicht aber von seiner Bewegung

abhéngt.

Von Reynolds [REYN 83] wurde gezeigt, dass zwei grundséatzlich verschiedene Stromungs-
formen existieren: eine laminare und eine turbulente. Bei der laminaren Stromung lau-
fen die einzelnen Stromlinien geordnet nebeneinander her. Bei der turbulenten Stréomung
sind die einzelnen Stromlinien in unregelméfliger Weise miteinander verflochten. Dieser
Vermischungsvorgang, der vor allem quer zur Stromungsrichtung erfolgt, erhoht den Rei-
bungswiderstand und den Warmeaustausch turbulent umstromter Platten gegeniiber der
laminaren Strémung ganz wesentlich. Reynolds stellte fest, dass eine laminare Stréomung
bei einem bestimmten kritischen Wert

v _4Aw -
- (3.33)
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in den turbulenten Strémungszustand umschlagt. Mit d; = % als hydraulischen Durch-
messer [m] (A: Stromungsquerschnitt, U: Umfang des Stromungskanals). Eine Abschétzung
der Reynolds-Zahl gibt Aufschluss iiber die Strémung innerhalb eines Rekombinators:

vedpp 0,8ms1-0,016m-1kgm=3
n N 2-10°kgm~1ts~!

Re = = 1280 (3.34)

Die Reynolds-Zahl liegt unterhalb der kritischen Reynolds-Zahl (Reg,;; &~ 2300...10°), und
die Stromung innerhalb eines Rekombinators kann somit als laminar angenommen werden.

Werden die Erhaltungsgleichungen in die dimensionslose Form gebracht, so ergeben sich
die relevanten Kennzahlen fiir den Warmeiibergang bei Zwangskonvektion. Die Prandtl-
Zahl ist das Verhéltnis von kinematischer Zahigkeit und Temperaturleitfahigkeit:

pr=2_-1% (3.35)

und ist als das Verhéltnis von diffusivem Impuls- zu diffusivem Wéarmetransport in rei-
bungsbehafteten Fluiden zu verstehen [POLI 05]. Fiir den betrachteten Fall wird die Be-
wegungsgleichung durch die Grofle der Reynolds-Zahl, die Energiegleichung durch das
Produkt Re - Pr und die Stofftransportgleichung durch das Produkt Re - Sc in deren
Losungen bestimmt.

Aufgrund der Zghigkeit des Fluids kommt der konvektive Transport an der Wand zum
Erliegen. Folglich muss direkt an der Platte gelten, dass

. oT
GWand = —Ag (3.36)

ist. Trotzdem reicht es nicht aus, dieses Ergebnis mit Gleichung 3.31 zu verbinden, um
den Warmeiibergangskoeffizienten zu bestimmen, nur indem die Wérmeleitung im Fluid
beriicksichtigt wird. Denn schon in geringem Abstand von der Wand ist die Geschwin-
digkeit des Fluids von Null verschieden und deshalb wird das Temperaturprofil, das
sich an der Wand einstellt, wesentlich vom konvektiven Warmetransport beeinflusst. Der
Wiérmeiibergangskoeffizient o hangt von der Dicke ¢ der Grenzschicht ab [POLI 05]:

A

an s (3.37)
Der Wéarmeiibergangskoeffizient l&sst sich immer noch nicht berechnen, da die Grenz-
schichtdicke nicht unmittelbar bekannt ist, sondern duch Analyse der reibungsbehafteten
Stromung in Wandnéhe bestimmt werden muss. Dies ist jedoch nicht trivial, da die Ver-
teilung der Geschwindigkeit in der Grenzschicht unter dem Einfluss von Trigheit und
Reibung bestimmt werden muss. Auflerdem ist das Problem des konduktiv-konvektiven
Wirmetransportes zu 16sen. Doch kann der konvektive Warmeiibergang mit Hilfe einer
ingenieurméfligen Methode hinreichend genau berechnet werden. Dieser Losungsansatz
basiert auf der nach Wilhelm Nuflelt benannten Kennzahl Nu, definiert als ein dimensi-
onsloser Warmetibergangskoeffizient:
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a- L
A

mit L als charakteristischer Lange [m]. Die charakteristische Lénge entspricht der Aus-
dehnung der iiberstromten Fléache. Die Nuflelt-Zahl kann fiir die Geometrie des Platten-
rekombinators mittels Korrelationen bestimmt werden. Fiir Zwangskonvektion gilt nach
[VDI 97]:

Nu = (3.38)

Nu = f(Re, Pr) (3.39)

Die NuBelt-Zahl ist abhéngig von den dimensionslosen Kennzahlen von Reynolds und
Prandtl, da der Wéarmeiibergang bei Zwangskonvektion vollstdndig durch die beiden
Kennzahlen charakterisiert wird. Die Abhéngigkeit der Nuflelt-Zahl ist von der Form
[VDI 97]:

Nu = K Re® Pr® (3.40)

Zur Bestimmung der Konstante K und den Parametern a und b sind drei Bereiche zu
beriicksichtigen:

1. Die Stromung ist hydrodynamisch und thermisch ausgebildet,
2. es herrscht thermischer Anlauf mit hydrodynamisch ausgebildeter Stromung

3. und es herrscht hydrodynamischer und thermischer Anlauf.

Fiir jeden dieser drei Fille existiert eine mathematische Rechnenmethode zur Bestimmung
der NuBlelt-Zahl. Die allgemeinen Formen der Nufelt-Bezichungen fiir laminare Stromung
lauten:

Nu, = K (3.41)

Nuy, = K, <R6Pri_ib>3 (3.42)
1

Nus = K; <Re ‘%) Prs (3.43)

Die fiir den jeweiligen Bereich giiltigen Konstanten K;, Ky und K3 sind sowohl vom
betrachteten Geometriefall als auch von den Randbedingungen , konstante Wandtempe-
ratur” oder ,konstante Warmestromdichte“ abhéngig.

Zur Berechnung der Nuflelt-Zahl Nu wird der groite Wert aus den drei Nuflelt-Zahlen
Nuy, Nus und Nug gebildet und verwendet. Mit Hilfe Nu kann der Warmeiibergangsko-
effizient o bestimmt werden:

a=Nu— (3.44)
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3.4 Enthalpiestrom

Wenn die Temperatur des Fluids steigt, dann nimmt auch seine Enthalpie zu. Das Verhélt-
nis zwischen beiden Zunahmen héngt von den genauen Bedingungen des Prozesses ab. Die
Bedingung mit der grofiten praktischen Bedeutung ist der konstante Druck. Beim Auf-
tragen der Enthalpie gegen die Temperatur erhélt man dann eine Kurve, deren Steigung
die Warmekapazitét bei konstanten Druck C), ist:

OH
o (%) o9

Diese Gleichung ist die Bestimmungsgleichung fiir die Temperaturerh6hung infolge einer
Enthalpiednderung.

Der Massenstrom 7 transportiert entsprechend seiner spezifischen Wéarme und seiner
Temperatur Enthalpie. Diese konvektiven Enthalpiestrome kénnen an jeder Position ent-
lang eines Spaltes x durch Integration [, dA iiber die Querschnittsfliche des Spaltes be-
stimmt werden:

H(z) = /Ap-H cwdA=1m(z) ¢, Tn() (3.46)

mit 1 als Massestrom [kgs™!] und ¢, als spezifische Wirmekapazitit des Fluids bei
konstantem Druck [J kg~' K~!]. Die adiabate Mischtemperatur T,,(x) ist eine iiber den
Spaltquerschnitt energetisch gemittelte Temperatur. Werden nun zwei Punkte des Systems
betrachtet, kann die Enthalpiestromdifferenz nach folgender Methode berechnet werden:

AH =1n-c,- (T) —Tp) (3.47)

3.5 Reaktionskinetik

Die Wasserstoffrekombination ist eine Reaktion mit einer hohen Aktivierungsenergie. Es
fithren bei normalen Temperaturen nur sehr wenige Stofle zwischen Wasserstoff- und Sau-
erstoffmolekiilen zur Reaktion. Der Katalysator auf den Rekombinatorplatten verringert
die Aktivierungsenergie der Reaktion, indem er einen alternativen Reaktionsweg eroffnet.
Die Reaktionsgleichung lautet:

1
Hay(g) + 5OQ(g) — HyO(g) AHR(298K) = —241,82kJ mol ™! (3.48)

mit AHp als Standardreaktionsenthalpie. Es ist die Enthalpie der Umwandlung von Aus-
gangsstoffen im Standardzustand in Produkte im Standardzustand [ATKI 01]. Dieser
Standardwert bezieht sich auf die vollstindige Umsetzung von 1mol H,; mit 0,5mol
Sauerstoff unter Bildung von 1mol H2O bei 0,1 M Pa (1bar). Mit Hilfe der Standardre-
aktionsenthalpie und der Reaktionsrate lésst sich die Reaktionsenergie berechnen:

Qr=7AHp (3.49)
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mit 7 als Reaktionsrate [mol s7!] und AHp = 241,82 kJ mol™".

Beim Stoffiibergang werden eine oder mehrere Komponenten eines Gemisches fluider oder
fester Stoffe innerhalb einer Phase oder iiber Phasengrenzflichen hinweg transportiert. In
einem Rekombinator erfolgt der Stofftransport, indem in Luft befindliche Wasserstoffmo-
lekiile sich zur Katalysatoroberfliche hinbewegen, diese sich mit dem Luftsauerstoff zu
Wasserdampf verbinden und sich der Wasserdampf wieder mit der Luft vermischt (Dif-
fusion, Adsorption, Desorption). Jeder dieser Prozesse lduft mit einer unterschiedlichen
Geschwindigkeit ab. Unter den gegebenen Bedingungen verlauft die Wasserstoffrekom-
bination an den Katalysatorblechen diffusionskontrolliert [REIN 99]. Das heifit, die Dif-
fusion ist der langsamste Mechanismus und ist somit der die Reaktionsgeschwindigkeit
bestimmende Schritt. In einem Wasserstoffrekombinator sind die Stofftransportvorgéinge
in der Grenzschicht erheblich langsamer als die Prozesse an der Oberfliche. Damit geht
eine nur geringe Abhéngigkeit der Reaktionsgeschwindigkeit von der Oberflichen- bzw.
Gastemperatur einher, und die wesentlichen Einflussgrofien auf die Reaktionsgeschwindig-
keit sind der Partialdruck der begrenzenden Eduktkomponenten sowie die Reynolds- und
Schmidt-Zahl. Die Modellierung der Reaktionskinetik basiert nicht auf einem ansonsten
fiir chemische Reaktionen {iblichen Arrhenius-Ansatz, sondern auf einem Stofftransport-
ansatz.

Leitung und Konvektion bei der Warmeiibertragung entsprechen Diffusion und Konvek-
tion beim Stofftransport. Die Analogien zur Wirmeleitung und zum Warmeiibergang
sind im Fall des Stoff- bzw. Warmeiiberganges sehr ausgepragt, wahrend beim diffusi-
ven Stofftransport Phénomene auftreten kénnen, die bei der thermischen Diffusion kei-
ne Entsprechung finden. Die Beschreibung der Stoffdiffusion in strémenden Medien mit
Uberlagerung von Diffusion und Konvektion ist nicht trivial, da der Mechanismus der Dif-
fusion von Gasen duflerst kompliziert ist, denn es miissem wiederum global Stoftbilanzen
beriicksichtigt werden und allgemeine Theorien sind nicht verfiigbar. In der Literatur gibt
es Berechnungsmethoden, die nur in begrenzten Druck- und Temperaturintervallen funk-
tionieren [SKEL 74], [RIED 66]. Resultierende Bezichungen fiir den Diffusionskoeffizient
eines bindren Gemisches werden aus [VDI 97] entnommen:

TL7 [ Mi+M;
107 \/ M; M;
D;; = (3.50)

2= [+ )]

Wl
wl=

Die Diffusionsvolumina fiir die einzelnen Gase sind: vy, = 7,07, vp, = 16,6, vy, = 17,9
und vy,0 = 12, 7. Fiir die Berechnung des Diffusionskoeffizienten fiir Mehrkomponenten-
gemische gilt nach [KOST 87]:

l—y
Zi Dii

.

Die Schmidt-Zahl beschreibt das Verhéltnis zwischen Impuls-Transport durch Diffusion
von Wirbelstiarke zu Spezies-Transport durch Diffusion:
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14
Se; = 3.52
%= D (3.52)

Wegen des analogen Aufbaus der Gleichung fiir den Impulsaustausch (Newton), fiir die
Wérmeleitung (Fourier) und fiir die Stoffdiffusion (Fick) haben die Erhaltungsgleichun-
gen bei gleichen Randbedingungen dhnliche Losungen. Deswegen kénnen die empirischen
Gleichungen der Warmeiibertragung fiir die Stoffiibertragung iibernommen werden. Der
Vergleich mit Gleichung 3.35 zeigt, dass die Schmidt-Zahl die der Prandtl-Zahl aus der
Wiérmeiibertragung entsprechende Kennzahl ist. Die Schmidt-Zahl wird zur Bestimmung
der Sherwood-Zahl benéotigt.

Der konvektive Stoffiibergang kann weitgehend in Analogie zum Wérmeiibergang beschrie-
ben werden. In Anlehnung an den Warmeiibergang existiert ein Stoffiibergangskoeffizient
B, der iiber die Beziehung (siehe 3.31):

r = 6 (Cl — CQ) (353)

mit ¢; der Konzentration an der Platte und ¢y der Konzentration im Gas und 7 als Reak-
tionsrate definiert ist. Aus dem ersten Fick’schen Gesetz ergibt sich, dass der Stoffiiber-
gangskoeffizient 3 aus dem Gradienten der Konzentration an der Platte zu ermitteln ist:

—D;, - %
f=—"%F (3.54)
C1 — Co

Der daraus abgeleitete dimensionslose Konzentrationsgradient an der Platte wird als
Sherwood-Zahl bezeichnet. Sie ist das Pendant zur Nufelt-Zahl aus der Wéarmeiiber-
tragung:

B dp

h p—
S Dim

(3.55)

Die Sherwood-Zahl kann fiir die Geometrie des Plattenrekombinators analog zur Nuflelt-
Zahl mittels empirischer Korrelationen bestimmt werden. Fiir Zwangskonvektion gilt nach

[VDI 97]:

Sh = f(Re, Sc) (3.56)

Die Sherwood-Zahl ist abhéngig von den dimensionslosen Kennzahlen von Reynolds und
Schmidt. Die Abhéngigkeit der Sherwood-Zahl ist von der Form [VDI 97]:

Sh =K - Re® - Sc (3.57)

Zur Bestimmung der Konstante K und den Parametern a und b sind wie bei der Berech-
nung der Nuflelt-Zahl drei Teilbereiche zu beriicksichtigen (sieche Unterkapitel 3.3). Fiir
jeden dieser drei Félle existiert eine Rechenvorschrift zur Bestimmung der Sherwood-Zahl.
Die allgemeinen Formen lauten:
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Shi = K (3.58)
dp, : 1
Sh3 = Kg R@; Sc3 (360)

Analog zur NuBelt-Zahl wird der gréfite Wert aus Shy, Sho und Shs gebildet und als
endgiiltige Sherwood-Zahl Sh verwendet. Mit Hilfe von Sh lésst sich der Stoffiibergangs-
koeffizient bestimmen:

_ Sh Dy,

& i

(3.61)

3.6 Energiebilanz

Damit die Temperaturverteilungen (Feststoff und Gas) in einem Rekombinator berech-
net werden koénnen, wird eine Energiebilanz der Wérme- und Stoffiibertragungsprozesse
aufgestellt. Dabei wird zwischen Feststoff und Gas unterschieden. Die Energiebilanz wird
stationdr berechnet. Die Prozesse der Warme- und Stoffiibertragung werden zweidimen-
sional bilanziert, da die dritte Dimension (Rekombinatortiefe) fiir die Charakterisierung
eines Rekombinators nicht von Bedeutung ist.

Die Energiebilanz des Gasstroms setzt sich zusammen aus der Reaktionswirme @ RG)
die als Wiarmequelle betrachtet wird, der mittels Konvektion abgefithrten Warmemenge
Qa, die senkrecht zur Stromungsrichtung verlduft und der Warmeleitung Q, und des
Enthalpiestroms AH, die jeweils in Stromungsrichtung verlaufen. Die Reaktionswirme
flieSt nicht vollsténdig in die Energiebilanz des Gasstroms ein, sondern wird durch einen
Vorfaktor ¢ zwischen Feststoff und Gas aufgeteilt (siehe Kapitel 4.6).

Pra+ Qo = AH + Q, (3.62)

Tor —Tae

QO'?g'AHR—FO{'AP(TG,l—TF)ZM'CP(TGJ—TG’Q)—}—AG')\' Agj’

(3.63)

Die Gesamtenergie der Feststoffenergiebilanz besteht aus dem Anteil der katalytischen
Reaktion @ r,r, der als Warmequelle fiir den Feststoff zur Verfiigung steht. Die Wérme-
leitung Q) wird parallel zur Stromungsrichtung, der Wirmeiibergang @, senkrecht zur
Stromungsrichtung betrachtet. Die Wirmestrahlung Q. interagiert mit der gesamten ge-
geniiberstehenden Platte und dem Gasein- und -auslass.

Dpr=Qxr+ Qa+ Q. (3.64)
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Tr1 —Tro

(1= )i AHg = Apa A =252 o Apy (Try = Tg) 60 (T4, = Tf,) (3.65)

Die Reaktionsrate 7 ist eine verdnderliche Grofe, die in Stromungsrichtung abnimmt. Der
Massenstrom i, der Vorfaktor ¢, die Reaktionsenthalpie AHpg, die Plattenquerschnitts-
fliche Ap, die Querschnittsflache des Stromungskanals Ag und der Emissionskoeffizient e
werden konstant gehalten.

Die Randbedingungen fiir die Energiebilanz der Gasstrome sind ein konstanter Warmeiiber-
gang apr und eine konstante Randtemperatur T am Gasein- und -auslass. Fiir die Ener-
giebilanz des Feststoffs gelten die gleichen Bedingungen. Zusétzlich wird der Plattenrand
als adiabat betrachtet, da in einem Rekombinator die zweite Plattenseite ebenfalls mit
Katalysator beschichtet ist, sodass sich die gleichen Temperaturen aufgrund von Symme-
trie einstellen werden.
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4 Das Programm REKO-Direkt

Im vorhergehenden Kapitel wurden die wesentlichen Prozesse, die innerhalb eines Rekom-
binators ablaufen, benannt und beschrieben. Im Folgenden wird die Implementation der
physikalischen Prozesse in einem nummerischen Programm dargestellt. Dabei basiert die
Umsetzung ansatzweise auf dem Programm DIREKT [STRU 88|, das die Thermohydrau-
lik von Hochtemperaturreaktoren beschreibt. Es wird auf die Wiedergabe von Compu-
terquelltexten verzichtet, da eine Abbildung mit Hilfe von Programmablaufplinen und
Struktogrammen wesentlich anschaulicher ist. Jeder Unterabschnitt des Kapitels widmet
sich einer Subroutine bzw. dem Hauptprogramm der Rekombinatorsimulation.

4.1 Aufbau des Rechenmodells

Das im Rahmen der vorliegenden Arbeit erstellte Simulationsprogramm REKO-Direkt si-
muliert und berechnet zweidimensional die relevanten Prozesse eines Rekombinators und
deren Interaktionen. ,REKO* steht dabei als Abkiirzung fiir ,,Rekombinator“, wahrend
sich ,,Direkt auf den Losungsmechanismus bezieht, in dem die Gleichungsmatrix direkt
und nicht iterativ berechnet wird. REKO-Direkt ist in FORTRAN 90 programmiert.

e Gitterpunkt
<—— Warmeleitung

e > Konvektion
€ > Strahlung
P T —— Enthalpie

e Warmequelle

Abbildung 4.1: Der Aufbau des Modells

Das Modell betrachtet die Zustandsgleichungen in Stromungsrichtung und senkrecht zu
den Platten (zweidimensional). Im Programm werden aus den Platten Plattenhélften,
damit das Programm fiir Hochrechnungen auf bestehende Plattenrekombinatoren ska-
lierbar bleibt. Dabei werden die Plattenhélften und der Gaskanal in kleine Segmente,
den sogenannten Maschen aufgeteilt. Wahrend jede Plattenhélfte in y-Richtung in drei
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Maschen unterteilt wird, besteht der Gaskanal nur aus einer Masche, wobei die verwen-
deten empirischen Wéarme- und Stoffiibergangsgesetze als Randbedingungen auftreten. In
Stromungsrichtung (z-Richung) kann das Modell in bis zu 500 Maschen unterteilt werden.
Verdanderungen der Zustandsvariablen, die nicht parallel oder rechtwinklig zur Strémungs-
richtung auftreten, werden nicht berechnet. Ausnahme hiervon ist die Warmestrahlung.
In Abbildung 4.1 werden diese Prozesse und deren Ausrichtung als Pfeile dargestellt. Die
horizontalen Linien begrenzen eine Masche in Strémungsrichtung, wiahrend die vertikalen
Linien die Breite der Maschen festlegen. Die Punkte stellen die Knoten dar, an denen die
Prozesse miteinander interagieren. An diesen Punkten werden die jeweiligen Zustandsva-
riablen berechnet und deren Werte in Pfeilrichtung den benachbarten Knoten iibergeben.
Somit entsteht eine Matrix der Grofie (i,n), die an jedem Punkt mit den Werten der
Zustandsvariablen belegt sind.

Die Anzahl der Maschen quer zur Stromungsrichtung ist konstant und in Stréomungsrich-
tung frei wihlbar. Die Anpassung an die geometrischen Verhéltnisse wird durch entspre-
chende Variation der Maschenbreite erreicht.

4.2 Das Hauptprogramm

In den folgenden Kapiteln wird das Programm und deren einzelne Bausteine detailiert
beschrieben. Zur besseren Veranschaulichung werden fiir die Erlduterungen Programmab-
laufpléne verwendet, die die Kenntnis der Programmiersprache FORTRAN nicht voraus-
setzen. Das Hauptprogramm wird als Programmablaufplan nach DIN 66001 abgebildet,
die einzelnen Unterprogramme mit Nassi-Shneiderman-Diagrammen.

Im Hauptprogramm beginnt die Simulation, es koordiniert die Unterprogramme, liest die
Eingabewerte ein, startet die Verarbeitung, gibt die berechneten Werte aus und beendet
die Simulation. Der erste Programmschritt besteht aus dem Einlesen der Startwerte, die
fiir jede Rechnung individuell vom Benutzer vorgegeben werden kénnen. Vor jedem Start
wird eine maximale Anzahl an moglichen Iterationen vorgegeben. Eine Iteration ist durch-
gefiihrt, wenn an sémtlichen Knotenpunkten im Rekombinatormodell eine Bilanzgleichung
aufgestellt und als Bandmatrix berechnet wurde. Durch die Begrenzung der Iterationen
wird das Durchlaufen einer Endlosschleife vermieden. Zur Verbesserung der Iterationen,
werden sémtliche Berechnungsroutinen zu einem Fiinferblock zusammengefasst, sodass die
Berechnungen stets fiinfmal ohne Anpassung der Zustandsgréfien hintereinander durch-
gefithrt werden. Erst nach der fiinften Iteration werden die Zustandsgréfien nachgefiihrt,
damit divergierende Schwingungen, insbesondere hervorgerufen durch die Warmestrah-
lungsroutine, in der die Temperaturen in der 4. Potenz auftreten, vermieden werden. Der
Hauptteil dieses Iterationsverbesserers steckt im Unterprogramm , Reaktion“ und wird in
diesem Kapitel nadher erldutert. Der Programmlauf wird beendet, wenn ein Fiinferblock
abgearbeitet wurde, das Programm mindestens 40 Iterationen durchgefiihrt hat und die
maximale Temperaturdnderung zwischen zwei aufeinanderfolgenden Rechenlédufen kleiner
als eine vorher definierte zuldssige Temperaturianderung (Konvergenzkriterium) ist. Es
werden mindestens 40 Iterationen durchlaufen, da ab dieser Zahl gewéhrleistet ist, dass
fiir alle Anfangsbedingungen das Programm ausiterieren konnte und der stationére Zu-
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Beginn REKO-Direkt

; P

Unterprogramm "Eingabe” Unterprogramm "Stoffwert_rho" Unterprogramm "Waermestrom"
y Ermittlung der Dichte, um den Berechnung des
KO?:&?‘L:?U""%' g{::ﬁ;he Massenstrom berechnen zu Warmestroms zwischen
kénnen den Platten
<
) i
d bis id Unterprogramm "Umspeicher"
id = 1 bis idurmax
Lzlaefhl\)ﬁ Umspeichern der aktﬁeIITn
Durchlauf bis max. Werte von “neu” nach “alt"
Anzahl der Iterationen
i ».
P,
Unterprogramm Unterprogramm
ia izaehl = 0 "Rechnung_Strahlung" "Gauss_Verfahren"
if(izaehl > 5) k X
Start lterations- Riicksetzen des Berechnung der Losen der
verbesserer Fiinferblocks Warmestrahlung Strahlungsmatrix
(Iterationsverbesserer)
».
P
Aufruf der l#,nwxerprogramme izaehl = 5 UND
T "Stoffwert_cp" izaehl =
Unterprogramm "Kinetik' "SloﬂwerLIapm” idurch >= 40 UND I(E?gl?oﬂeel;w
Berechnung der wStoffwert_eta’ dtmax < dtzul
Reaktionskinetik Stoffwert_rho
Kennzahlen
"Reaktion"
<
i <
id = idurmax
Unterprogramm "Widerstand" e d
Ende des
Berechnung der Durchlaufs
Warmewiderstande
N Y
. N Ausgabe
Unterprogramm "Loeser’ samtlicher GroRen
Aufstellen und Losen
der finalen Matrix

(]5 Ende REKO-Direkt

Abbildung 4.2: Programmablaufplan des Hauptprogramms ,;main*

stand erreicht ist.

4.3 Eingabe- und Ausgabegrofien
4.3.1 Eingabegrofien

Mit Hilfe der Eingabesteuerung kénnen vom Benutzer beliebige Anfangsbedingungen fiir
eine Rekombinatorsimulation vorgegeben werden. Mit der variablen Eingabemaske von
REKO-Direkt konnen sowohl neue Geometriedesigns von Rekombinatoren untersucht
werden als auch das Verhalten von Rekombinatoren bei unterschiedlichen Umgebungs-
bedingungen. Der erste Eingabeblock betrifft die programmtechnische Groéfien, wie das
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Konvergenzkriterium der Temperaturrechnung und die Angabe der maximalen Iterations-
zahl. Der zweite Eingabeblock umfasst die Geometriegrofen. Hier wird die Maschengrofie
in Breite und Hohe festgelegt und die Position der katalytischen Beschichtung auf den
Platten.

Zur korrekten Berechnung der verwendeten Materialien und physikalischen Eigenschaften,
lassen sich eine Vielzahl an Stoffgroflen vorgeben. Je nach zu modellierendem Plattenma-
terial, konnen Regeln fiir die Warmeleitung, die Dichte, die spezifische Wiarmekapazitéit
und den Emissionskoeffizienten festgelegt werden. Auch fiir das Fluid kénnen Regeln fiir
die Warmeleitung und die Gasdichte vergeben werden. Die Warme- und Stoffiibertra-
gung wird {iber eine Regel fiir den Warmeiibergang von Feststoff und Fluid, die Angabe
von den Konstanten fiir die Nusselt- und Sherwood-Zahlen und iiber die Angabe eines
Konstantwertes fiir den Warmeiibergang am Ein- und Auslass bestimmt. Des Weiteren
konnen die spezifische Warmekapazitat am Stromungseintritt, die Randtemperaturen am
Ein- und Auslass und die Emissionskoeffizienten fiir den Ein- und Auslass vorgegeben
werden. Eine weitere wichtige Eingabegrofle ist die Aufteilung der durch die katalytische
Reaktion freiwerdenden Warme zwischen den Platten und dem Fluid.

Die programmtechnischen Grolen sowie die Geometrie- und Stoffgréfen werden in der
Regel fiir einen Rekombinatortyp stets konstant gehalten. Durch diese Gréflen werden
die Eigenschaften eines Rekombinators, die Warme- und die Stoffiibertragung komplett
beschrieben. Mit Hilfe des letzten Eingabeblocks kénnen nun verschiedene Werte fiir die
Variablen, die die Umgebungsbedingungen festlegen, vorgegeben werden. Unter diesen
Anfangsbedingungen fallen die Angabe der Starttemperatur des Gases, die Anfangsge-
schwindigkeit des Gases bei Zwangsdurchstromung, die Wasserstoff-, die Sauerstoff und
die Wasserdampfkonzentration.

4.3.2 Ausgabegrofien

Nach der Berechnung und Simulation liefert REKO-Direkt sédmtliche berechneten phy-
sikalischen Grofilen und Kennzahlen in sortierter Tabellenform und grafisch als Kurven-
schaubild. Auf diese Weise konnen die Rechnungen direkt kontrolliert und betrachtet
werden oder fiir die computergestiitzte Weiterverarbeitung verwendet werden. Wahlweise
lassen sich zusétzlich zu den Rechengrofien die am Versuchsstand gemessenen Werte in
die Schaubilder integrieren, sodass sofort eine Vergleichsmoglichkeit existiert, um die Be-
rechnungen zu validieren. Die folgenden Gréflen und Variablen werden in Tabellenform
und als Grafik ausgegeben:

e Temperaturfeld der zwei Rekombinatorplatten
e Temperaturfeld des Gases

e Wasserstoffkonzentration

Stromungsgeschwindigkeit

Dynamische Viskositét
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o Wirmeleitfahigkeit

e Dichte

e Spezifische Warmekapazitét
e Reynolds-Zahl

e Prandtl-Zahl

o NufBelt-Zahl

o Wirmeiibergangskoeffizient
e Diffusionskoeffizient

e Schmidt-Zahl

e Sherwood-Zahl

o Stoffiibergangskoeffizient

e Reaktionsrate

e Stoffumsatz

e Gaszusammensetzung

4.4 Kinetik

Das Unterprogramm ,, Kinetik* steuert die Berechnung der Stoffwerte. Es ruft dabei die
Unterprogramme fiir die Stoffwerte spezifische Warmekapazitit, dynamische Viskositét,
Wirmeleitfahigkeit und Dichte auf. Im néchsten Schritt berechnet es fiir jede Masche im
Gaskanal die Stromungsgeschwindigkeit des Fluids. Das Unterprogramm , Kinetik“ regelt
zusétzlich die Berechnung der dimensionslosen Kennzahlen sowie die Kinetik der chemi-
schen Reaktion. Der letzte Punkt ist die Berechnung des Warmeiibergangskoeffizienten.
,Kinetik“ wird im Hauptprogramm aufgerufen.

4.5 Kennzahlen

Das Unterprogramm , Kennzahlen“ berechnet alle Warme- und Stoffiibergangskoeffizien-
ten im Gaskanal. Es wird vom Unterprogramm ,,Kinetik® aufgerufen. Durch die Berech-
nung der Kennzahlen werden die fundamentalen Daten fiir die spéter folgende Berechnung
der Warmestrome und der Reaktion geliefert. Hieraus geht der empirische Ansatz fiir die
Beschreibung des Warme- und Stofftransportes hervor. Die Bestimmung der Kennzahlen
beruht auf den Theoremen der Dimensionsanalysis, mit deren Hilfe Aussagen in bezug
auf mogliche Parameter der Losungen getroffen werden [GERS 92]. Bei den im folgenden
berechneten Kennzahlen handelt es sich um dimensionslose Kennzahlen im Sinne der Di-
mensionsanalysis.
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i = 1 bis imax

n = 1 bis nmax

k = region(i,n)

Aufruf Unterprogramm "Stoffwert_cp"

n=47?
ja nein

Aufruf Unterprogramm "Stoffwert_eta"

Aufruf Unterprogramm "Stoffwert_lam"

Aufruf Unterprogramm "Stoffwert_rho"

Berechnung der Stromungsgeschwindigkeit

n=47?
ja nein
Aufruf Unterprogramm "Kennzahlen"
Aufruf Unterprogramm "Reaktion"
n=47?
ja nein

Berechnung des Warmeiibergangskoeffizienten

Abbildung 4.3: Nassi-Shneiderman Diagramm des Unterprogramms ,, Kinetik*

4.5.1 Konvektion

Bei erzwungener Konvektion ist die Ausrichtung des Stromungskanals bezogen auf die
Schwerkraft beliebig, da dieser konstruktiv so dimensioniert ist, dass der Anteil der frei-
en Konvektion gering, jedoch nicht null ist. Eine genaue Berechnung der Konvektion
ist sehr aufwéindig und mit dem gewéhlten Maschensystem nicht durchfiithrbar. Deshalb
beschriankt sich das Programm auf eine vereinfachte Rechnung der Konvektion, die stets
senkrecht zur Gasstromung und immer parallel zu den einzelnen Maschen berechnet wird.

Tabelle 4.1 enthélt die Konstanten fiir die Berechnung der NuBelt-Zahlen aus [VDI 97]
fiir den ebenen Spalt, die fiir die unterschiedlichen Stromungszustinde verwendet wer-
den (siche 3.2). Die empirischen Konstanten wurden mit Hilfe einer Qualitétsroutine aus
[MATE 05] im Rahmen der Validierungsrechnungen optimiert. Mittels statistischer Feh-
lerrechnung wurden die Konstanten ermittelt, fiir die der Rechenfehler bezogen auf die
Vergleichsdaten minimal ist.

Zur Berechnung der Nufelt-Zahl fiir erzwungene Stromung wird die Reynolds-Zahl benttigt.
Sie wird im Programm wie folgt berechnet:
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Berechnung der Reynolds-Zahl

Berechnung der Prandtl-Zahl

Berechnung der Nusselt-Zahl

Berechnung des Diffusionskoeffizienten

Berechnung der Schmidt-Zahl

Berechnung des Stoffiibergangskoeffizienten

Berechnung der Konzentrationsdifferenz

Abbildung 4.4: Nassi-Shneiderman Diagramm des Unterprogramms , Kennzahlen*

Tabelle 4.1: NuBelt-Konstanten

theoretischer Wert | angepasster Wert
K 7,541 9,0492
K, 1,227 0,8589
K 0,332 0,2324
cv-d
Re=0"""" (4.1)
n
mit dem hydraulischen Durchmesser dj, der sich wie folgt zusammensetzt:
4-A 4.z
dy = =Y (4.2)

U :2-z+2~y

Der hydraulische Durchmesser ist der Quotient aus dem vierfachen Stromungsquerschnitt
und dem Umfang des Stromungskanals. Der Stromungsquerschnitt ist das Produkt der
Kanalbreite y und der Plattentiefe z.

Die Grole der Reynolds-Zahl bestimmt den Charakter der Stromung. Bei Werten nahe
null, handelt es sich um eine sogenannte schleichende Stromung, bei denen die Trégheits-
krafte gegeniiber den Druck- und Reibungskréften von geringer Bedeutung sind. Die kri-
tische Reynolds-Zahl trennt die Bereiche laminarer und turbulenter Stromungen. Je nach
Geometriefall und Umgebungsbedingungenen erstreckt sich die kritische Reynoldszahl von
2300 bis 10.000. Ist die Reynolds-Zahl kleiner 2300, so liegt in jedem Fall eine laminare
Stromung vor. Die Reynolds-Zahl wird zur Berechnung der Nuflelt- und der Sherwood-
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Zahl verwendet.

Eine weitere Kennzahl zur Berechnung der Nuflelt-Zahl fiir erzwungene Stromung ist die
Prandtl-Zahl, die sich aus einer Kombination von Stoffwerten zusammensetzt:
- Cp

Pr = h\ (4.3)
Mit Hilfe der angepassten Nuflelt-Konstanten werden die Nufelt-Zahlen fiir die drei auf-
tretenden Teilbereiche der Stromung berechnet. Nu; beschreibt die Losung fiir eine hydro-
dynamisch und thermisch ausgebildete Stromung. Dieser Zustand wird im oberen Bereich
des Gaskanals erreicht. Der mittleren Bereich, an dem thermischer Anlauf mit hydro-
dynamisch ausgebildeter Stromung herrscht, wird durch die Kennzahl Nuy beschrieben.
Im Anfangsbereich herrscht hydrodynamischer und thermischer Anlauf, der durch Nus
wiedergegeben wird:

uy = s .
N 9, 0492 4.4
Re-Pr-d
Nuy = 0,8589 () —— " % (4.5)
xr
Re-d
Nus = 0,2324- Prs | =" (4.6)
X

An jedem Knotenpunkt im Gaskanal wird das Maximum dieser drei Nufelt-Zahlen be-
stimmt.

Beim Rekombinatorpriifstand iiberlagern sich erzwungene Stromung und freie Konvekti-
on. Werden die Bewegungsgleichungen fiir freie und erzwungene Strémung in eine dimen-

sionslose Form {iiberfiihrt, so wird der Auftriebsterm durch das Kennzahlenverhéaltnis %

bestimmt [BAEH 98]. Ist es von der Grofenordnung 1, so sind Auftriebs- und Triagheits-

krifte etwa gleich grof. Im Falle % < 1 iiberwiegt die erzwungene Stréomung und im

Falle % > 1 iiberwiegt die freie Stromung [HERW 00].

Die Grashof-Zahl ist wie folgt definiert:

_g-5-AT~L3

2

Gr (4.7)

mit g als Fallbeschleunigung [m s2|, § als isobarer thermischer Ausdehnungskoeffizient
(K™Y, AT als charakteristische Temperaturdifferenz [K], L als charakteristische Linge

[m] und v als kinematische Viskositéit [m? s™!].

Fiir die Kenngrofie iiber den Einfluss freier Konvektion ergibt sich im Falle des Rekombi-
natorpriifstandes bei v = 0,8 m/s (AT =400K, 5 =1,9-103 K~ L =0,016m):

G
R—; ~0,19 <1 (4.8)
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Fiir eine Eintrittsstromungsgeschwindigkeit vy = 0,25m/s (AT =310 K,6 =2- 1073 K1
L =0,016m) ergibt sich:

Gr

Tz = 1,56 > 1 (4.9)
Das Verhiltnis der Grashof-Zahl zum Quadrat der Reynolds-Zahl ergibt einen Wert, der
im Falle einer Eintrittsstromungsgeschwindigkeit von vy = 0,8m/s kleiner 1 und fiir
vo = 0,25m/s grofer 1 ist. Somit spielt die freie Konvektion bei hohen Stromungs-
geschwindigkeiten nur eine untergeordnete Rolle und kann vernachléssigt werden. Da
ein Rekombinator im Realfall nur mit Gasgeschwindigkeiten grofer 0,8 m/s [KANZ 95]
durchstromt wird, bleibt der Anteil der freien Konvektion auch bei niedrigeren Stromungs-
geschwindigkeiten unberiicksichtigt.

Im Unterprogramm , Kinetik* wird mit Hilfe der Nuflelt-Zahl der Warmeiibergangskoef-
fizient berechnet.

4.5.2 Wairmeiibergangskoeffizient

Der Wirmeiibergangskoeffizient ist die Grundlage fiir die Warmeiibertragung durch Kon-
vektion. Er wird mit Hilfe der Nuflelt-Zahl, der Warmeleitfihigkeit und dem hydraulischen
Durchmesser bestimmt:

a=Nu-— (4.10)

4.5.3 Stoffiibergang

Die Analogie zwischen Wérme- und Stofftransport lésst eine dhnliche Vorgehensweise zur
Berechnung der Sherwood-Zahl zu wie bei der Berechnung der Nufelt-Zahl. Tabelle 4.2
enthélt die Konstanten K, Ky und Kj fiir die unterschiedlichen Stromungsbedingungen
(siche Kapitel 3.2) aus [VDI 97] fiir den ebenen Spalt. Diese Konstanten wurden analog
zur Anpassung der Nuflelt-Konstanten optimiert.

Tabelle 4.2: Sherwood-Konstanten

theoretischer Wert | angepasster Wert
Ky 7,541 7,541
K, 1,227 1,4724
K3 0,332 0,3984

Eine weitere Grole zur Berechnung der Sherwood-Zahl fiir erzwungene Stromung ist der
Diffusionskoeffizient. Der Diffusionskoeffizient beschreibt den thermisch bedingten Trans-
port von Materie eines Stoffes aufgrund der zufilligen Bewegung der Teilchen. Da sich das
Gas im Stromungskanal eines Rekombinators aus mehreren Komponenten (Hy, Oz, No,
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H>0) zusammensetzt, ist die Berechnung des Diffusionskoeffizienten nicht trivial. Aber
auch fiir diesen Fall existiert eine empirische Beziehung mit der sich der bindre Diffusi-
onskoeffizient zunéchst berechnen lasst [VDI 97]:

TL75 [ Mi+M;
107\ MM,
D, = (4.11)

s [+ )]

mit M als molare Masse der Gaskomponenten [kgmol ], T als Gastemperatur [K], p als
Gasdruck [Pa] und v als Diffusionsvolumen [—| genannte Konstanten nach [FULL 66].
Die Indices ,,i“ und ,,j“ stehen fiir die Kombination der bei der Diffusion beteiligten Gase.
Da sich das Gas aus 4 Komponenten zusammensetzt, kénnen insgesamt 16 Diffusionsko-
effizienten berechnet werden, wobei D; ; = D, ; ist. Die fiir die Berechnung notwendigen
Diffusionsvolumina der einzelnen Gase setzen sich wie folgt zusammen:

vy, = 71,07
vo, = 16,6
vy, = 17,9
vi,o = 12,7

Mit Hilfe des bindren Diffusionskoeffizienten lasst sich der Diffusionskoeffizient fiir Mi-
schungen bestehend aus mehreren Komponenten berechnen [KOST 87]:

_ 1=

D;,, = =& (4.12)
i#i P
mit y; als Gaskonzentration der Komponente i [—|. Der Diffusionskoeffizient fiir Stick-

stoff muss nicht berechnet werden, da der Stickstoff an der Reaktion nicht beteiligt ist.
Der Diffusionskoeffizient wird fiir die Berechnung des Stoffiibergangs, insbesondere fiir die
Schmidt-Zahl, benotigt.

Die Schmidt-Zahl, die als zweite Kennzahl zur Berechnung der Sherwood-Zahl dient, gibt
das Verhéltnis von konvektivem zu diffusivem Stofftransport an. Die Schmidt-Zahl ist die
analoge Grofle zur Prandtl-Zahl bei der Warmeiibertragung.

SCZ‘ = "

= 4.13

Aufgrund der drei unterschiedlichen Stromungsbedingungen, die im Gaskanal vorherr-
schen (siche Abschnitt zur NuBelt-Zahl), wird fiir jede Bedingung eine Kennzahl ein-
gefiihrt:

Shy = 7,541 (4.14)
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Shy — 1,4724 B (4.15)
Xz

Re-dh

T

Shs = 0,3984- Sc3

(4.16)

Aus den oben bestimmten Sherwood-Zahlen fiir die drei Stromungsbedingungen ist die
finale Sherwood-Zahl zu ermitteln. Wéahrend bei der Bestimmung der Nufelt-Zahl der
Maximalwert zur Anwendung kommt, ergaben Vergleichsrechnungen fiir die Auswahl der
Sherwood-Zahl eine geringfiigig andere Vorgehensweise. Es wird die Sherwood-Zahl aus
dem Maximum von Sh; und dem Maximum aus She und Shs gebildet. Die Sherwood-
Zahl dient im Folgenden zur Berechnung des Stoffiibergangskoeffizienten.

4.5.4 Stoffiibergangskoeffizient

Die Berechnung des Stoffiibergangskoeffizienten erfolgt ebenfalls mittels der Analogie von
Wiéirme- und Stoffiibergang. Dabei wird die Nuflelt-Zahl durch die Sherwood-Zahl und die
Wirmeleitfihigkeit durch den Diffusionskoeffizienten ersetzt:

_ Sh- Dy,

& a0

(4.17)

Der Stoffiibergangskoeffizient dient zur Berechnung der Reaktionsraten der einzelnen Gas-
komponenten und ist ein Hauptkriterium fiir den Stofftransport im Rekombinator.

4.5.5 Konzentrationsdifferenz

Die Konzentrationsdifferenz zwischen Katalysatorplatte und Gas bestimmt den Einfluss
der Diffusion und wird bei der Berechnung der Reaktionsrate benétigt. Die Berechnung
findet auf Grundlage des Gesetzes idealer Gase statt:

p
A T i,9as — Yi,wan 4.18
C R X T (y g Y y d) ( )
mit p = 100 kPa als Umgebungsdruck. Da in einem Rekombinator nahezu isobare Zusténde
herrschen, wird in der Gleichung der Faktor 10° verwendet, der den Normaldruck repriisen-
tiert.

4.5.6 Stromungsgeschwindigkeit

Die Stromungsgeschwindigkeit ist eine fundamentale Gréfie bei der Berechnung eines Re-
kombinators. Sie dient zur Berechnung der Reynolds-Zahl und hat somit groflen Anteil
dem Warme- und Stofftransport. Die Stromungsgeschwindigkeit wird durch den Massen-
strom bzw. Volumenstrom und der Geometrie des Stromungskanals bestimmt:
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m
A 4.19
3 (4.19)

mit A als Strémungsquerschnitt [m?].

4.6 Reaktion und Wiarmequellen

Berechnung der Reaktionsraten

Berechnung der Warmequellen aufgrund der Reaktionsrate (W_quell)

izaehl =57
(Iterationsverbesserer)
ja nein
Strahlung_alt =0 ? Strahlung_neu =
Strahlung_alt
ja nein
Strahlung_neu = Strahlung_neu =
Strahlung_neu 0,5 x Strahlung_neu +
0,5 x Strahlung_alt

Katalysator rechts ?
ja nein

Quelle_r = (1 - phi) W_quell - Strahlung Quelle_r = - Strahlung

faktor=1

Katalysator links ?
ja nein

Quelle_I = (1 - phi) W_quell - Strahlung Quelle_I| = - Strahlung

faktor = faktor + 1

Quelle_gas = phi x W_quell x faktor

Berechnung der Molenstrome aufgrund der Reaktionsrate

Berechnung des Massenstroms

Berechnung der Gasanteile

Abbildung 4.5: Nassi-Shneiderman Diagramm des Unterprogramms ,, Reaktion®

Das Unterprogramm , Reaktion® berechnet die Reaktionsraten der einzelnen Gaskompo-
nenten. Die bei der katalytische Reaktion freiwerdende Wérme wird in Form von Wérme-
quellen in das Programm implementiert. Diese werden entlang der Stromungsrichtung in
Mascheneinheiten aufgeteilt. Die Aufteilung der Warmequellen kann beliebig im Modell
verdndert werden. Dabei wird angenommen, dass der Wasserstoff, der an die katalytische
Oberflache gelangt, vollstdndig umgesetzt wird.
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Es werden aus der exothermen Reaktion resultierende Wérmequellen links und rechts
fiir jede Randmasche, die auf katalytische Aktivitdt gesetzt ist, berechnet. Unter den
gegebenen Bedingungen ist die katalytische Rekombination diffusionskontrolliert. Deshalb
basiert die Reaktionskinetik auf einem Stofftransportansatz und nicht wie bei chemischen
Oberflachenreaktionen iiblich auf einem Arrhenius-Ansatz.

Es werden die Reaktionsrate von Wasserstoff und Sauerstoff berechnet. Der kleinere Wert
(Sauerstoff wird zweifach gezéhlt, sieche Reaktionsgleichung 3.48) wird als mafigebliche
Reaktionsrate verwendet. Mit Hilfe dieser Reaktionsrate und der Reaktionsenthalpie lasst
sich die Gesamtwérmequelle berechnen:

Wo=7-2-2-AHpg (4.21)

mit AHp = 242 - 103 % AuBlerdem beinhaltet das Unterprogramm , Reaktion“ den
Hauptkern des Iterationsverbesserers, der bereits in Abschnitt 4.2 angesprochen wurde,
weil im folgenden die Warmequellen mit Hilfe der Wasserstoffreaktion und der Strah-
lung bestimmt werden. Die ersten vier Iterationsschleifen eines Fiinferblocks werden ohne
Strahlung durchgefiihrt. Erst die fiinfte Berechnung enhélt den Strahlungsterm zu 100%.
Die folgenden vier Rechenschritte werden mit konstanter Strahlungsleistung vollzogen.
Die néichste Berechnung beinhaltet die Wérmestrahlung bestehend aus 50% der Strah-
lungsleistung aus der vorhergehenden Rechnung und 50% der aktuellen Rechnung.

Das Programm fragt ab, ob die aktuelle Masche mit Katalysator beschichtet ist oder nicht.
Ist die aktuelle Masche mit Katalysator beschichtet, wird die Warmequelle pro Masche
aus dem Anteil der Warme, die in Platte geht und der Warmestrahlung bestimmt:

WQuelle - (1 - SO) WQ + WStrahlung + WStrahlungsverlust (422>

mit ¢ als Faktor zur Aufteilung der Warmequellen zwischen Feststoff und Gas [—]. In
der Theorie [KEIL 99] ist die Rede von zwei Reaktionsmechanismen. Bei dem Langmuir-
Hinshelwood-Mechanismus adsorbieren beide bei der Reaktion beteiligten Komponenten
am Feststoff, reagieren dort und desorbieren. Die Reaktionswiarme wird am Feststoff frei.
Der Eley-Rideal-Mechanismus lésst bereits eine Reaktion in der Gasphase zu, sodass ein
Teil der Reaktionswéirme direkt das Gas erwérmt. Da keine theoretischen Angabe iiber
die Warmeverteilung zwischen Feststoff und Gas bei einer katalytischen Reaktion vor-
liegen, wurde der Wert fiir ¢ empirisch anhand von Vergleichsrechnungen ermittelt. Fiir
@ = 0,27 ergaben sich die besten Resultate.

Falls die aktuelle Masche keinen Katalysator enthélt, ist die Warmestrahlung die einzige
Wairmequelle bzw. -senke:

WQuelle = WStrahlung + WStrahlungsverlust (423)

Die Warmequelle pro Masche im durchstromten Bereich ist der Anteil der Gesamtwérme-
quelle, der fiir das Gas bestimmt ist.
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WQuelle =@- WQ - F (424)

F =0,1,2 ist ein Faktor fiir die Anzahl der mit Katalysator beschichteten Bleche. F' =0
bedeutet, dass keine Platte katalytisch beschichtet ist, /' = 1 heisst, eine Platte ist kata-
lytisch beschichtet und bei F' = 2 sind beide Platten katalytisch beschichtet.

Das Unterprogramm , Reaktion® berechnet zusitzlich die Anderung der Molenstrome auf-
grund der Reaktionsrate:

th,neu - hHg —r-x-z- F (425)
hOg,neu — 7.7'02 - 07 S5-1-x-z-F (426)
hNQ,neu = hNg (427)
thO,neu - hHQO —r-z-z-F (428)
hges,neu - hHg + 7.’L02 + 7;LN2 + hH2O, (429)
den Massenstrom:

m = an - M, (4.30)

und die Anderung der Gasanteile:
yi = (4.31)

Ngesneu

4.7 Stoffwerte

Der fiir die Experimente relevante Gesamtdruck liegt bei ungefahr 100 k£Pa. Bei einem
Temperaturbereich zwischen Raumtemperatur und 900 K kann von idealen Gasen ausge-
gangen werden. Das bedeutet, dass alle Stoffwerte bis auf die Dichte und den Diffusions-
koeffizienten als druckunabhéngig angenommen werden kénnen.

4.7.1 Spezifische isobare Wirmekapazitit

Das Unterprogramm ,,Stoffwert_cp“ berechnet die spezifische isobare Warmekapazitéit des
Stahls der Platten, der einzelnen Gaskomponenten und der mischungsabhéngigen Warme-
kapazitdt im Gas.

Fiir den verwendeten Stahl 1.4571 (X6CrNiMoTil7-12-2) stammen die Werte fiir die
spezifische Warmekapazitit aus [INCR 02] und [EDEL 04]. Aus diesen Werten wurde
eine Regressionsgleichung mit dem Giiltigkeitsbereich von 400 K bis 1000 K ermittelt:

CStahl = 855,13 — 2,8284 T + 7,6255 - 1073 1> (4.32)
8,0874 107573 43,0372 10721
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Berechnung der spezifischen Warmekapazitat des Stahls

Berechnung der spezifischen Warmekapazitat von Wasserstoff

Berechnung der spezifischen Warmekapazitat von Sauerstoff

Berechnung der spezifischen Warmekapazitat von Stickstoff

Berechnung der spezifischen Warmekapazitat von Wasserdampf

Berechnung der mischungsabhangigen
spezifischen Warmekapazitat im Gas

Abbildung 4.6: Nassi-Shneiderman Diagramm des Unterprogramms ,, Stoffwert_cp*

Die spezifische Wérmekapazitit fiir Wasserstoff berechnet sich nach [VDI 97] und setzt
sich aus den folgenden Temperaturintervallen zusammen:

0<T<100°C" :  c¢pm, =1,405-10" +7,2007 — 3,600 - 107277 (4.33)
100 < T <400°C :  cpm, = 1,441 - 10* (4.34)
400 < T < 1000°C° :  cpm, = 1,3645-10* + 1,861 T (4.35)

Fiir Sauerstoff und Stickstoff wird die spezifische Warmekapazitét nach [STEL 84] fiir
einen Giiltigkeitsbereich von 273 K bis 1273 K berechnet:

cpo, = 9,7225-10% —6,0848 - 1071 T +1,9292 - 107* T2 (4.36)
—1,6868 - 107573 +4,8580 - 107107
1,37083-10°  2,20106 - 10°
cpn, = 2,96972 10 (4,98336— ’ = + = e (4.37)
1,55373-10%  6,42837-10'°  6,86038 - 102
+ T3 B T4 + T5

Fiir Wasserdampf wird mit der Beziehung nach [VDI 97] im Giiltigkeitsbereich von 100°C'
bis 800°C' gerechnet:
Cp0 = 2,105 10° — 1,247T + 3,743 - 1072 T% — 2,275 - 10T (4.38)

Die mischungsabhéngige spezifische Warmekapazitit lautet nach [KOST 87]:

Z Yi M; cp i

Cp:
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4.7.2 Dynamische Viskositét

Berechnung der dynamischen Viskositdt von Wasserstoff

Berechnung der dynamischen Viskositdt von Sauerstoff

Berechnung der dynamischen Viskositat von Stickstoff

Berechnung der dynamischen Viskositat von Wasserdampf

Berechnung der allgemeinen MischungsgroRen

Berechnung der mischungsabhdngigen dynamischen Viskositat im Gas

Abbildung 4.7: Nassi-Shneiderman Diagramm des Unterprogramms , Stoffwert_eta“

Das Unterprogramm , Stoffwert_eta“ berechnet die dynamischen Viskositidt der einzel-
nen Gaskomponenten Wasserstoff, Sauerstoff, Stickstoff und Wasserdampf sowie die mi-
schungsabhingige Viskositdt des Gases. Die dynamische Viskositat wird im Giiltigkeits-
bereich von 0°C' bis 1000°C' fiir Wasserstoff nach [VDI 97] berechnet:

N, = 8,509 -107° +1,871-107%T — 3,445 - 10712 T? (4.40)

Fiir Sauerstoff und Stickstoff wird die dynamische Viskositét nach [STEL 84] im Tempe-
raturintervall von 273 K bis 1273 K berechnet:

no, = —2,8316-10"° +8,6620-10"*T — 6,6840 - 10~ T (4.41)
+3,5270 - 1071 7% — 7,1740 - 107 T*
1,3860 - 106 7'z

N, = 4.42
e 1491147 - 10~ (4.42)

Wasserdampf wird nach [VDI 97] im Giiltigkeitsbereich von 100°C' bis 800°C' berechnet:

N0 = 8,1820 - 107° 44,0500 - 107° T (4.43)

Fiir die Mischung wird die Beziehung aus [KOST 87] verwendet:

YiNi
= E —_— 4.44
J

mit
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(4.45)

4.7.3 Wairmeleitfihigkeit

Berechnung der Warmeleitfahigkeit des Stahls

Berechnung der Warmeleitfahigkeit von Wasserstoff

Berechnung der Warmeleitfahigkeit von Sauerstoff

Berechnung der Warmeleitfahigkeit von Stickstoff

Berechnung der Warmeleitfahigkeit von Wasserdampf

Berechnung der mischungsabhdngigen Warmeleitfahigkeit des Gases

Abbildung 4.8: Nassi-Shneiderman Diagramm des Unterprogramms ,,Stoffwert_lam*

Das Unterprogramm ,,Stoffwert_lam* berechnet die Warmeleitfahigkeiten des verwendeten
Stahls, der einzelnen Gaskomponenten Wasserstoff, Sauerstoff, Stickstoff, Wasserdampf
und der mischungsabhéngigen Warmeleitfahigkeit im Gas. Im Modell werden die Warme-
leitungen der einzelnen Gase beriicksichtigt und zu einer Warmeleitung fiir eine Mischung
zusammengefasst. Der Giiltigkeitsbereich fiir die Warmeleitung von Wasserstoff, Sauer-
stoff und Stickstoff erstreckt sich von 0°C' bis 1000°C' bei 100 kPa Druck [VDI 97]:

Mg, = 1,715-1071 +3,934-107*T — 4,595 - 103 71* (4.46)
Ao, = 2,61-1072+6,133-107°T (4.47)
Ay, = 2,446-1072+6,336-107°7 — 1,588 - 1078 1> (4.48)

Fiir Wasserdampf wird die Beziehung nach [STEL 84] fiir einen Giiltigkeitsbereich von
100°C bis 800°C bei 100 kPa Druck verwendet:

Ao = 1,760 - 1072 +5,870-107° T 41,040 - 10" T% — 4,510 - 10~ T® (4.49)

Die Mischung wird nach [KOST 87] berechnet:

Yi Ai
A=Y —m— 4.50
2 >y Aij (4:50)
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mit A;; entsprechend Gleichung 4.45. Aus [KLEN 04] kénnen Werte fiir die Wérme-
leitfahigkeit des verwendeten Stahl entnommen werden. Aus diesen Werten kann eine
Regressionsgleichung ermittelt werden, die in das Modell integriert wird (Abbildung 4.9).
Der Giiltigkeitsbereich erstreckt sich von 273 K bis 1173 K.

Astan = 14,469 — 4,916 - 1037 + 2,483 - 10572 — 9,638 - 1072 73 (4.51)

40 T T T T T T T T T T T | T T T

) ) w
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|

Wirmeleitfahigkeit [W/(m K)]
8
T
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0 1
0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600
Temperatur [K]

Abbildung 4.9: Warmeleitfahigkeit des Stahls

4.7.4 Dichte

Das Unterprogramm ,,Stoffwert_rho“ berechnet die Dichten des verwendeten Stahls, der
einzelnen Gaskomponenten Wasserstoff, Sauerstoff, Stickstoff, Wasserdampf und der mi-
schungsabhéingigen Dichte des Gases. Die Dichte fiir den Feststoff Stahl betriagt pp. =
7980 kg m— im Temperaturbereich von 273 K bis 1273 K. Die Dichten fiir die einzelnen
Gaskomponenten werden mit Hilfe des Idealen-Gas-Gesetzes berechnet:

pi = ];% ]\? (4.52)
Die Dichte fiir Wasserdampf wird nach [STEL 84] berechnet:
3 3. 2] 7
P 4,6125-107 1,45 6,0272-10°p (4.53)

P T 3,1 T 13,5
100 100

Fiir die Mischung gilt:
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Berechnung der Dichte des Stahls

Berechnung der Dichte von Wasserstoff

Berechnung der Dichte von Sauerstoff

Berechnung der Dichte von Stickstoff

Berechnung der Dichte von Wasserdampf

Berechnung der mischungsabhdngigen Dichte des Gases

Abbildung 4.10: Nassi-Shneiderman Diagramm des Unterprogramms ,,Stoffwert_rho

p= Z?Jz " Pi (4.54)

4.8 Waiarmewiderstande

Das Unterprogramm ,, Widerstand“ berechnet die Warmewiderstédnde fiir Warmeleitung,
Wiérmeiibergang und Enthalpie. Die Randmaschen am Strémungsein- und austritt haben
nach aulen einen Warmeiibergang verbunden mit einer vorgegebenen Randtemperatur.
In das Modellinnere hinein wird Warmeleitung gerechnet.

Wirmeiibergangswiderstand am Stromungseintritt einer Masche:

KW,e = 1y = (455)

Z_
Qein 2-\

Wairmeiibergangswiderstand am Stromungsaustritt einer Masche:

Kiwa= (4.56)
Agus ﬂ
mit qgys = 20Wm=2 KL
Wiérmeleitungswiderstand:
-z
Kwa =32 (4.57)
YRS

Berechnung des Wérmeiibergangswiderstandes der an den Stromungskanal grenzenden
Maschen:
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i = 1 bis imax

n = 1 bis nmax

i=17?

Berechnung am Eintritt
ja nein
Berechnung des Warme- Berechnung des Warme-
widerstandes am Stromungs- widerstandes am Strdmungs-
eintritt einer Masche durch eintritt einer Masche durch
Wadrmeiibergang Warmeleitung

i=imax?

Berechnung am Austritt
ja nein
Berechnung des Warme- Berechnung des Warme-
widerstandes am Stromungs- widerstandes am Stromungs-
austritt einer Masche durch austritt einer Masche durch
Warmeiibergang Warmeleitung

n=37

Berechnung Warmeleitung
der linken Platte

ja nein
Berechnung n=67?
deds Warmde—
widerstandes : ;
fir halbe Ja nein
Masche 2 und
ganze Berechnung n=2 ODER
Masche 3 deg Wérmde— n=77
widerstandes : :
fiir ganze Ja nein
Masche 5
und halbe Berechnung
Masche 6 des Warme-
widerstandes
fiir halbe
Masche 1
und 2 bzw.
halbe
Masche 6
und 7
n=27?

Berechnung Warmeleitung
der rechten Platte

ja nein
Berechnung
des Warme- n=5?
widerstandes i nein
fir halbe J
Masche 2 und
ganze Berechnung n=1O0DER
Masche 3 deg Warmde— n=67?
widerstandes | . :
fiir ganze Ja nein
Masche 5
und halbe Berechnung
Masche 6 des Warme-
widerstandes
fiir halbe
Masche 1
und 2 bzw.
halbe
Masche 6
und 7
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n=47?
Berechnung Warmeiibergang

ja der linken Platte nein

Berechnung des

Warmeibergang- n=57?
widerstandes ja nein
Berechnung des
Warmelibergang-
widerstandes
n=37

Berechnung Warmeiibergang

ja der linken Platte nein

Berechnung des
Warmeiibergang- n=472
widerstandes ja nein

Berechnung des

Warmeiibergang-
widerstandes
n=47
Berechnung Enthalpie-
ja widerstand hein
m>07?
ja nein
i=17? i=imax?
ja nein | ja nein

Berechnung | Berechnung | Berechnung | Berechnung
des Enthal- | des Enthal- | des Enthal- |des Enthal-
piewider- piewider- piewider- piewider-
standes am | standes am | standes am [standes am
Eintritt cp, | Eintritt cp; Austritt cp, | Austritt cp;

Abbildung 4.11: Nassi-Shneiderman Diagramm des Unterprogramms ,, Widerstand

Kyo=2-2 -« (4.58)
Die Enthalpiestrome bewegen sich stets mit dem Massenstrom. Somit werden die Ent-

halpiestrome bzw. der Enthalpiewiderstand im Modell nur in senkrechter Richtung von
einem im Gaskanal liegenden Knoten in Stromungsrichtung zum néchsten berechnet:

KW,E =m- Cp (459)

4.9 Loser

Das Unterprogramm ,,Loser” stellt die Matrix auf und 16st diese mittels einer Losungs-
routine aus der IMSL-Bibliothek (International Mathematical and Statistical Libraries).
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Die Matrix besteht aus den Gleichungen fiir den Wéarmeiibergang, die Warmeleitung, dem
Enthalpiestrom und den Warmequellen, aus denen an jedem Knotenpunkt eine Energie-
bilanz erstellt wird. Im Programm werden diese Bilanzen mit den Routinen DL2LRB und
DL2ARB der IMSL Fortran Library [VISU 03] gelost. Diese Routinen dienen zur direkten
(nicht iterativen) Losung eines linearen Gleichungssystems, das zuvor in einer Bandma-
trix aufgestellt wurde. Zuerst wird eine LR-Faktorisierung der Koeffizientenmatrix und
eine Schiatzung der Konditionszahl der Matrix durchgefithrt. Die Routine versagt, wenn
die obere Dreiecksform der Faktorisierung eine Diagonale mit Nullen besitzt. Diese Fehler
treten auf, wenn die aufgestellte Matrix singular ist. Ist die geschétzte Konditionszahl
grofler als 1, ist die Berechnung nahe der Rechengenauigkeit der Maschine, und kleine
Anderungen in der aufgestellten Matrix kénnen zu groBen Fehlern in der Losungsmatrix
fithren. Die Losungsmatrix enthélt die Temperaturverldufe in den Platten und im Gaska-
nal.

4.10 Warmestrome
Das Unterprogramm , Waermestrom® ist ein Auswerteprogramm und berechnet sdmtli-

che Wérmestrome (Wérmeleitung, Wérmeiibergang, Warmestrahlung) zwischen den Ma-
schen.

Fiir die linke und die rechte Seite gilt:

@ = Kwa- (I —Tv) (4.60)
o = Kwao- (11 —1Tp) (4.61)
Q5 - QStrahlung + QStrahlungsverlust (462)

Fiir die Rédnder am Eintritt und Austritt gilt:

q.e = KVV,e : (Trand,e - T) (463)
qa = KI/V,a : (Trand,a - T) (464)

Fiir die Enthalpie gilt:
ip = Kw - (T — Tz) (4.65)

Die Gesamtwéarmestrombilanz pro Masche setzt sich wie folgt zusammen:

Qbilanz = WQuelle + QA + Qa + st + Qe + Qa + QE (466)
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i = 1 bis imax

n = 1 bis nmax

Berechnung der Warmequellen insgesamt

Berechnung der Warmestrome fiir Warmeleitung

Berechnung der Warmestrome fiir Warmeiibergang

Berechnung der Warmestrome fiir Warmestrahlung

ja

i=17

nein

Berechnung des Warme-
leitungsstromes am Eintritt
K (TRand B -IT )

Berechnung des Warme-
leitungsstromes
K(Ti -T)

ja

i <imax?

nein

Berechnung des Warme-
leitungsstromes

K(Tis1-T )

Berechnung des Warme-
leitungsstromes am Austritt
K ( -I;Rand_ T)

Aufstellen der Warmestrombilanz einer Masche

Warme
q Rand+ q a

Berechnung der
liber den Rand
abgegebenen

n=47?
ja nein
m>07?
ja nein
Berechnung der Berechnung der
vom Fluid Gber- vom Fluid tber-
tragenen Warme tragenen Warme
qfluid+ qee qﬂuid+ qea
i=17?
ja nein
Berechnung der
iiber den Rand i=imax?
bgegebenen |
qRand+ qe

Berechnung der Summe aller Warmebilanzen

Abbildung 4.12: Nassi-Shneiderman Diagramm des Unterprogramms ,, Waermestrom*
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i =1 bis imax

Berechnung der Einstrahlzahlen zweier benachbarter paralleler
Flachen unterschiedlicher Breite

i =1 bis imax

j =1 bis imax

Belegung der Matrix mit allen Einstrahlzahlen

i =1 bis imax

j=(i-1)bis1

Berechnung der Einstrahlzahlen fiir alle Verluste am Gaseintritt

(i + 1) bis imax

—
1]

Berechnung der Einstrahlzahlen fiir alle Verluste am Gasaustritt

Berechnung der Einstrahlzahl vom Gaseintritt zum -austritt und vom -austritt
zum -eintritt

i =1 bis imax

Berechnung der Einstrahlzahlen vom Gaseintritt bzw. -austritt zur
Platte

Abbildung 4.13: Nassi-Shneiderman Diagramm des Unterprogramms , Einstrahlzah-
len_Matrix“

4.11 Einstrahlzahlen

Im Unterprogramm ,, Rechnung_Strahlung* wird die Berechnung der Einstrahlzahlen auf-
gerufen. Zunéchst werden die Einstrahlzahlen zweier benachbarter paralleler Flédchen un-
terschiedlicher Breite berechnet. Mit Hilfe des Fakors f werden die Flachenelemente fiir
die Berechnung in zweifachen Mascheneinheiten vergrofiert:

E{(?”'?)QM};JUﬂ2)2“}% (4.67)
Yy

mit f = 2 -7 — 1. Mittels obiger Rechnungen kann die Einstrahlzahlen Matrix fiir jedes
Flachenelement zusammen gestellt werden:

Fap =0,5- (Fiyq — Fi) (4.68)

Da der Gaseinlass und -auslass fiir die Warmestrahlung der Platten einen Verlust darstellt,
muss dieser separat berechnet werden:

F

“_N"F, (4.69)

Fro =05

Die Gasoffnungen besitzen zueinander ebenfalls eine Einstrahlzahl, die berechnet wird:
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Fpy = (4.70)

mit h als Hohe der Rekombinatorplatten und y als Gaskanalbreite. Als letzter Schritt
sind die Einstrahlzahlen von den Gasoffnungen zu den einzelnen Fléchenelementen zu
berechnen. Da die Einstrahlzahlen der Verluste schon bekannt sind, kann hierfiir die Re-
ziprozitat-Beziehung Fy = ﬁ—; F}5 verwendet werden:

Foy=Fyo— (4.71)
y

4.12 Waiarmestrahlung

Das Unterprogramm ,, Rechnung_Strahlung“ berechnet die Warmestrahlung und die Strah-
lungsverluste der Rekombinatorplatten. Fiir die Berechnung der Wéarmestrahlung wird ei-
ne sog. Strahlungsmatrix aufgestellt, die eine Dimension von (2-imaz+2) X (2-imax+2) be-
sitzt. Dabei stehen die Werte von 1 bis imax fiir die linke Platte, die Werte von (imax+1)
bis (2 - imax) fiir die rechte Platte, der Wert (2 - imax + 1) fiir den Gaseinlass und der
Wert (2 - imax + 2) fir den Gasauslass (siche Abbildung 4.15). Die Variable imax steht
fiir die Anzahl der Maschen in Stromungsrichtung. Die Matrix hat die folgende Form:

r 2imax+2
€

Fri + 17151 0 s —Fl(imaz+1) —F1(imax+2)

i=1
2imax+2
€
0 Z Fa; + 717151 —Fa(imaz+1) —F(imax+2)
i=1
2imaxz+2
Epr

—Flimaz+1)1 —Flimaz+1)2 Flimaz+1)i + 7055 0

i=1
2imazx+2

—Flimaz+2)1

—F2imaz+1)1
L —F2imaz+2)1

—Flimaz+2)2

—F2imaz+1)2
—F(2imaz+2)2

—F2imaz+1)(imaz+1)
7F(2'L'Tnam+2)('i¢nam+1)

Flimaz+2)i + —ﬁgr

i=1

—F2imaz+1)(imaz+2)
—F(2imaz+2)(imaz+2)

r s o T} T
—F1(2imaz+1) —F1(2imaz+2) ] B J1 7 T—¢;
—Fa2imax+1) —F3(2imax+2) J2 e o TS
. T—¢;
—Flimaz+1)(2imaz+1) —Flimaz+1)(2imaz+2) jimarm-%-l
7F('im,a:c+2)(2imam+1) 7F(i7na;1:+2}(2i7naz+2) imax+2 Er o Tfm,a$+1
— 1—er
. er o T antl
2imax+2 l—er
F Eein F
(2imaz+1)i T Toeoom —F(2imaz+1)(2imax+2) J2imaz+1
i=1 :
2imax+2 o ws €ein 9 TRand,ein
—F(2imaz+2)(2imazx+1) § F2imaz+2)i T T=equs J2imax+2 T—cein
i=1 _ L . faus " TRund aus
L T—caus J

Die oben aufgefithrte Matrix wird mit Hilfe des Eliminationsverfahrens nach Gauss aus
[HAMM 92] und [BRON 97] intern gelost. Das Eliminationsverfahrens nach Gauss ist ein
direktes Losungsverfahren, das Probleme nach endlich vielen Schritten 16st, sodass keine
Iterationsfehler auftreten. Der Losungsvektor dieser Matrix beinhaltet die Radiositéaten J;
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i =1 bis 2 imax + 2

Aufsummieren der Einstrahlzahlen fiir die Diagonale der Matrix

i <= imax
Berechnung der Diagonalen
ja der Matrix nein
Berech-
ITJUI?Q der imax < i <=2 imax
inken : .
Platte Ja nein
Berech-
nunh% der i=2imax +1
rechten : .
Platte a nein
Berech-
gung des i =2imax +2
asein- : .
tritts Ja nein
Berech-
nung des
Gasaus-

tritts

1 bis 2 imax + 2

j =1bis 2 imax + 2

Aufstellen der gesamten Matrix

1 bis 2 imax + 2

Aufstellen der rechten Seite der Matrix

Aufruf des Unterprogramms "Gauss_Verfahren"

i =1bis 2 imax + 2

Berechnung der Strahlungsleistungen

Berechnung der Gesamtstrahlungsleistung getrennt nach linker und
rechter Platte

Abbildung 4.14: Nassi-Shneiderman  Diagramm  des  Unterprogramms  ,Rech-
nung_Strahlung®

jedes Flachenelements. Mittels des Radiositdtenvektors lédsst sich die Strahlungsleistung
eines Flachenelements berechnen:

O'j?—Ji

Qui=1-2e
1—6i

(4.72)

Die Gesamtstrahlungsleistung einer Platte kann durch Aufsummieren berechnet werden:

imax

Qz—:,links = Z Qs,i (473)
=1

2imax

Qen’echts - Z Q&‘ﬂ‘ (474)

i=imaz+1
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Abbildung 4.15: Zuordnungsschema fiir die Strahlungsmatrix
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5 Vergleichsrechnungen

Zur Beurteilung der Rechenfiahigkeit des Programms werden im Folgenden die Nachrech-
nung von experimentell gewonnenen Daten vorgestellt. Zur vorliegenden Modellierungs-
aufgabe existiert eine umfangreiche Datenbasis von Experimenten, die am Versuchsstand
REKO-3 durchgefiihrt wurde. Dabei wurden unterschiedliche Anfangs- und Umgebungs-
bedingungen verwendet, sodass REKO-Direkt anhand einer Vielzahl von Messergebnissen
validiert werden kann.

Die Versuchsanlage REKO-3 untersucht das Verhalten eines Rekombinatorausschnitts un-
ter genau definierten Bedingungen. Sie besteht aus vier in einem Rechteckkanal parallel
angeordneten Katalysatorblechen, die mit einem vorgegebenen Gasgemisch bestehend aus
Wasserstoff, Luft, Wasserdampf und Stickstoff durchstromt werden konnen. Die Platten
besitzen eine Dicke von 1,5mm bei einer Fliche von 143mm x 143 mm. Der Abstand
der Platten voneinander betrdgt 8,5mm. Im Priifstand werden die Temperaturen der
Platten an verschiedenen Positionen und die Temperaturen im Gas am Ein- und Austritt
gemessen. Zusétzlich wird die Gaszusammensetzung im Stromungskanal bestimmt.

Der Versuchsstand REKO-3 bildet also einen Ausschnitt eines Rekombinators, der bis
zu 150 Katalysatorbleche enthélt, ab. Das numerische Programm REKO-Direkt betrach-
tet wiederum einen Ausschnitt des Priifstandes REKO-3. REKO-Direkt modelliert den
mittleren Stromungskanal mit den zwei umgebenden Katalysatorplatten (Abbildung 5.1).
Dabei kénnen die Plattenrénder in Strémungsrichtung als adiabat definiert werden, da die
Bedingungen in den benachbarten Stromungskanélen praktisch identisch sind und somit
keine signifikanten Temperaturdifferenzen zu erwarten sind.

= T Aty

St i
S

FEE EEEH TP TP T e

.

| Rekombinator REKO-3 |  REKODIREKT |

Abbildung 5.1: Abbildung eines Rekombinators im Experiment REKO-3 und im Pro-
gramm REKO-Direkt

Zunéchst miissen die Eingabewerte fiir REKO-Direkt auf die Geometrie des Versuchs-
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standes eingestellt werden. Fiir diese Rechnungen wird die Katalysatorschicht mit einer
Dicke von 0, 1 mm festgesetzt. Somit verbleibt fiir den Grundkorper der Platte eine Dicke
von 1,3 mm. Diese Dicke wird auf zwei Maschen aufgeteilt, wobei die duflere Masche auf
eine Breite von 0, 33 mm und die innere Masche auf 0, 32 mm eingestellt wird. Die Masche
fiir die Kanalbreite betragt 8,5 mm. In Stromungsrichtung wird die Maschenzahl auf 143
mit einer Hohe von 1 mm festgesetzt. Die Umgebungstemperatur am Gaseingang wird auf
Raumtemperatur gesetzt. Der Gasausgang erhélt aufgrund von Warmestrahlungseffekten
im Gehéuse eine hohere Temperatur von 343 K. Die Emissionskoeffizienten beider Platten
und des umliegenden Gehéduses werden auf ¢ = 0,8 gesetzt. Dieser Wert wurde mittels
Pyrometer am Versuchsstand ermittelt. Mit diesen Einstellung besitzt REKO-Direkt die-
selben Umgebungsbedingungen wie sie im Priifstand REKO-3 herrschen.

Samtliche vorgestellte Rechnungen werden mit konstanter Parametereinstellung durch-
gefiithrt. Es werden also nur die Anfangs- und die Umgebungsbedingungen den jeweili-
gen Versuchen angepasst. Die durchgezogenen Kurven in den Schaubildern sind die von
REKO-Direkt berechneten Plattentemperaturen. Die Kreissymbole sind die dazu gehori-
gen im Versuchsstand gemessenen Werte. Diese Art der Darstellung wird in allen folgenden
Schaubildern verwendet.

Bei den Vergleichsrechnungen werden die Startkonzentrationen von Wasserstoff und die
Konzentrationsverteilungen stets in Prozent angegeben. Dabei handelt es sich zur Verkiirzung
der Schreibweise um Volumen-Prozent (Vol.-%).

5.1 Standardversuche

Bei den Standardversuchen sind alle Platten durchgehend beidseitig mit Katalysatorma-
terial beschichtet. Die einzelnen Versuche unterschieden sich in den Eintrittsbedingungen.
Die Starttemperatur des Gasgemisches, die Stromungsgeschwindigkeit am Eintritt und die
Eintrittskonzentration von Wasserstoff werden variiert.

Die typischerweise im Rekombinatoreintritt auftretende Gasgeschwindigkeit betragt nach
Experimenten im Battelle Modellcontainment [KANZ 95] etwa vy = 0,8m/s. Abbildung
5.2 zeigt beispielhaft die Temperaturverteilung entlang der Platte und im Gaskanal. Das
charakteristische Profil der Plattentemperatur resultiert im Wesentlichen aus dem Zusam-
menspiel der Reaktionswéirmeproduktion, die in Stromungsrichtung aufgrund der Was-
serstoffabreicherung abnimmt, mit der konvektiven Wéarmeabfuhr in das vorbeistrémende
Gas und der Wirmeleitung innerhalb der Platte. Aus Griinden der Ubersichtlichkeit wird
im Weiteren auf die Darstellung der Gastemperaturen verzichtet.

Abbildung 5.3 stellt die Temperaturverteilungen bei den oben genannten Bedingungen
mit unterschiedlichen H,-Konzentrationen dar. Die Wasserstoff-Konzentrationen im Ga-
seintritt werden von yo = 1% bis yo = 3,8% variiert.

Die hochsten Temperaturen treten jeweils im Eintrittsbereich (linker Teil der Berech-
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Abbildung 5.2: Temperaturverteilung in der Platte und im Gas bei Ty = 298 K, vy =
0,8m/s und yy, = 3,8%

nungskurve) des Rekombinators auf, da dort noch die hochste Hy-Konzentration vor-
handen ist. In Stromungsrichtung nimmt die Wasserstoff-Konzentration ab. Wodurch die
katalytische Reaktionsrate und damit die freiwerdende Wéarmemenge reduziert wird. Alle
berechneten Daten zeigen gute Ubereinstimmung mit den experimentell gefundenen Da-
ten.

Der Verlauf der Hs-Konzentration iiber der Plattenldnge wird in Abbildung 5.4 fiir die
unterschiedlichen Anfangskonzentrationen dargestellt. Im Eingangsbereich ist der Kon-
zentrationsabfall steiler als stromab, da dort mehr Wasserstoff rekombiniert wird. Dieses
Ergebnis wurde bereits zur Deutung des Temperaturverlaufs in Abbildung 5.3 vorwegge-
nommen. Wie bei den Temperaturverliufen ist eine gute Ubereinstimmung von Rechnung
und Experiment zu erkennen.

In der néchsten nachgerechneten VersuchsreiheEine ist die Eintrittsgeschwindigkeit auf
0,5m/s reduziert. In Abbildung 5.5 ist ein #hnlicher Kurvenverlauf wie bei den vor-
herigen Berechnungen zu erkennen, jedoch sind die Temperaturen insgesamt niedriger.
Aufgrund der reduzierten Stromungsgeschwindigkeit wird weniger Wasserstoff umgesetzt,
und es wird weniger Reaktionswérme frei. Das Temperaturniveau verringert sich.

Abbildung 5.6 enthélt die zugehorigen Konzentrationsverldufe. Aufgrund der verringerten
Anfangsgeschwindigkeit des Gases wird nahezu der gesamte Wasserstoff umgesetzt. Zwar
wird der Stoffiibergang aufgrund der kleineren Reynolds-Zahl verringert, jedoch erhéht
sich die Verweilzeit (~ v%°) des Reaktionsgases umgekehrt proportional zur Geschwindig-
keitsreduzierung (~ v~!). Auch dieser Effekt wird von den Versuchsdaten bestitigt.

Zur weiteren Verdeutlichung des Effekts der abnehmenden Stromungsgeschwindigkeit auf
den Temperaturverlauf und die Hy-Konzentration wird diese nochmals auf vg = 0,25m/s
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Abbildung 5.3: Temperaturverteilungen in der Platte bei Ty = 298 K, vg = 0,8 m/s und
verschiedenen Anfangskonzentrationen

reduziert. Die Ergebnisse werden in den Abbildungen 5.7 und 5.8 wiedergegeben.

Die oben genannten Effekte werden wiederum duch die Berechnungen und die Messun-
gen bestétigt. Es findet eine deutliche Reduktion des Temperaturniveaus bei sdmtlichen
Anfangskonzentrationen statt. Der Wasserstoff-Anteil im Gas wird praktisch vollstandig
umgesetzt.

Bei der folgenden Versuchsreihe wird die Eintrittstemperatur des Gasgemischs auf Tj) =
383 K heraufgesetzt. Die Stromungsgeschwindigkeiten betragen wiederum 0,8m/s,0,5m/s
und 0,25m/s. Die Anfangskonzentrationen von Wasserstoff variieren von 0,5% bis 5%
(Abbildungen 5.9 bis 5.10). Aufgrund der héheren Eintrittstemperatur liegt das Tempe-
raturniveau entsprechend hoher als bei den vorangegangenen Rechnungen.

Die Wasserstoffumsetzung ist vollstéindig bei einer Stromungsgeschwindigkeit von 0,25 m/s
bis zu einer Anfangskonzentration von 4%. Die Restkonzentrationen am Gasaustritt neh-
men mit steigender Stromungsgeschwindigkeit zu.

Aus sdmtlichen Temperaturschaubildern geht hervor, dass nahezu ein linearer Zusam-
menhang zwischen Wasserstoff-Konzentration und Maximaltemperatur besteht. Dieser
Zusammenhang geht aus der Proportionalitdt zwischen Reaktionsrate und Konzentrati-
onsdifferenz von Platte und Gas hervor. Die Plattentemperaturen édndern sich nur ge-
ringfiigig mit steigender Gaseintrittstemperatur. Dieser Punkt bestétigt, dass es sich hier
um eine diffusionskontrollierte Reaktion handelt (sieche [REIN 99]).

Im Anhang 10.1 befinden sich weitere Vergleichsrechnungen mit einer Starttemperatur
von Ty = 343 K. Fiir diesen Fall liegen keine Konzentrationsmessungen vor.
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Abbildung 5.4: H,-Konzentrationsverteilung im Gaskanal bei Ty = 298 K, vg = 0,8 m/s
und mit einer Hs-Eintrittskonzentration von

(a) yo = 1%, (b) yo = 2%, (c) yo = 3% und (d) yo = 4%.

Die berechneten Konzentrationsverlaufe stimmen mit den Messwerten gut iiberein. Auch
die Maximaltemperaturen der Platten, die ein wichtiges Kriterium zur Vorhersage ei-
ner Gasziindung sind, werden sehr gut getroffen. Fiir die Temperaturen am Plattenende
werden fiir niedrige Stromungsgeschwindigkeiten zu hohe Werte berechnet. Dies tritt ins-
besondere auf, wenn im Austrittsbereich der Wasserstoff nahezu vollstindig umgesetzt
wurde. Eine mogliche Begriindung ist in der Vernachlissigung der freien Konvektion zu
finden, die bei kleinen Stromungsgeschwindigkeiten eine grofier Rolle spielt (siehe Kapitel
4.5.1). Da fiir den Einsatz katalytischer Rekombinatoren niedrige Stromungsgeschwindig-
keiten nicht von Bedeutung sind, ist eine Erweiterung des Modells nicht erforderlich.
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Abbildung 5.5: Temperaturverteilungen in der Platte bei Ty = 298 K, vy = 0,5m/s und

Abbildung 5.6: Ha-Konzentrationsverteilung im Gaskanal bei Ty = 298 K, vg = 0,5m/s
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verschiedenen Anfangskonzentrationen
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Abbildung 5.8: Hy-Konzentrationsverteilung im Gaskanal bei Ty = 298 K, vg = 0,25m/s
und mit einer Ho-Eintrittskonzentration von

(a) Yo = 2%, (b) Yo = 3% und (C) Yo = 4%.
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Abbildung 5.9: Temperaturverteilungen in der Platte bei Ty = 383 K, vy = 0,8 m/s und
verschiedenen Anfangskonzentrationen
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Abbildung 5.10: He-Konzentrationsverteilung im Gaskanal bei Ty = 383 K, vg = 0,8 m/s
und mit einer H,-Eintrittskonzentration von

(a) Yo = 1%, (b) Yo = 2%, (C) Yo = 3% und (d) Yo = 4%.
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Abbildung 5.11: Temperaturverteilungen in der Platte bei Ty = 383 K, vy = 0,5m/s und
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Abbildung 5.12: Hy-Konzentrationsverteilung im Gaskanal bei Ty = 383 K, vg = 0,5m/s

und mit einer H,-Eintrittskonzentration von

(a) Yo = 1%, (b) Yo = 2%, (C) Yo = 3% und (d) Yo = 4%
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Abbildung 5.13: Temperaturverteilungen in der Platte bei Ty = 383 K, vy = 0,25m/s
und verschiedenen Anfangskonzentrationen
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Abbildung 5.14: Hy-Konzentrationsverteilung im Gaskanal bei Ty = 383K, vy =
0,25m/s und mit einer Ho-Eintrittskonzentration von

(a) Yo = 1%, (b) Yo = 2%, (C) Yo = 3% und (d) Yo = 4%.
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5.2 Berechnung unter Sauerstoffverarmung

Die Bewertung des Umsetzungsvermdogens eines Rekombinators unter Sauerstoffverar-
mung ist eine weitere wichtige Aufgabe fiir das Simulationsprogramm. Im Verlauf eines
Storfallszenarios ist es denkbar, dass es mangels eines ausreichenden Sauerstoffangebots
zu einer Reduzierung der Abbauleistung des Rekombinators kommt. Dies ist insbesondere
nach ldngerer Laufzeit zu erwarten, wenn lokal ein Grofteil des Sauerstoffs aufgebraucht
ist. Die Reaktion ist dann nicht mehr alleine von der Wasserstoff-Diffusion abhéngig. Es
soll im Folgenden gezeigt werden, wie REKO-Direkt diesen Effekt beriicksichtigt. Dabei
wird zunéchst als Referenz eine erste Rechnung mit Luft, d.h. mit einem Sauerstoffanteil
von yo, = 20% durchgefiihrt. Bei den anschlieBenden Berechnungen wird der Sauerstoffan-
teil im Gas stetig reduziert. Gestartet wird mit einer Oy-Konzentration von yo, = 5%, die
in 1%-Schritten bis auf yo, = 1% verringert wird. Alle Berechnungen wurden mit einer
Gaseintrittstemperatur von Ty = 298 K, einer Stromungsgeschwindigkeit vy = 0,25m/s
und unterschiedlichen Hy-Konzentrationen (6%, 4%, 2%) durchgefiihrt.

Abbildung 5.15 zeigt die berechnete und gemessene Temperaturverteilung entlang der
Platten bei einem Sauerstoffanteil von 20%. Die Schaubilder, die die Konzentrations-
verldufe wiedergeben (Abbildung 5.16), werden um die Sauerstoffverteilung ergéinzt. Wie
die Standardversuche, werden auch diese Berechnungen mit guter Genauigkeit von den
Messungen bestétigt.
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Abbildung 5.15: Temperaturverteilungen in der Platte bei Ty = 298 K, vy = 0,25m/s,
Yo, = 20% und verschiedenen H,-Konzentrationen

Um die Berechnung unter Sauerstoffverarmung zu verdeutlichen, zeigt 5.19 die aus den
Diffusionsraten von Sauerstoff und Wasserstoff berechneten Reaktionsraten fiir eine Ein-
trittskonzentration von 5% und eine Hs-Eintrittskonzentration von 6%. Die blaue Kur-
ve gibt die Rate von Wasserstoff und die rote Kurve von Sauerstoff wieder. Nach der
Modellvorstellung wird die Diffusionsrate desjenigen Reaktionspartners als Reaktionsrate
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Abbildung 5.16: Hy-Konzentrationsverteilung im Gaskanal bei Ty = 298K, vy =
0,25m/s, yo, = 20% und mit einer Ho-Eintrittskonzentration
(a) yo = 2%, (b) yo = 4% und (c) yo = 6%.

gewdhlt, die den kleineren Wert ergibt. Dabei ist zu beachten, dass aufgrund der Stochio-
metrie der Reaktionsgleichung die Diffusionsrate von Sauerstoff mit 2 multipliziert wird.
Der gepunktete Verlauf ist die Reaktionsrate, die REKO-Direkt fiir die katalytische Re-
aktion berechnet. Im vorderen Bereich der Platte entspricht die Reaktionsrate der zwei-
fachen Diffusionsrate von Sauerstoff. Somit wird der antransportierte Wasserstoff nicht
vollstdndig umgesetzt. Erst nach ungefdhr 60 mm hat sich der Wasserstoffanteil soweit
reduziert, dass der Wasserstoff die begrenzende Eduktkomponente ist und somit keine
Sauerstoffverarmung mehr existiert.

Abbildung 5.17 zeigt die Berechnung der Plattentemperatur bei einem Sauerstoffanteil
von 5% im Gas. Bei den Berechnungen mit 2% und 4% Wasserstoffanteil steht noch
geniigend Sauerstoff zur Verfiigung, um den gesamten Wasserstoff zu rekombinieren. Die
Temperaturkurve fiir die Rechnung mit 6% H,-Anteil zeigt eine deutliche Temperaturre-
duzierung aufgrund der unvollstédndigen Umsetzung.

Die Abbildung 5.18 zeigt die Konzentrationsverldufe des Versuchs. Die blaue Kurve gibt
den Wasserstoffanteil und die rote Kurve den Sauerstoffanteil wieder. Die Abbaukurven
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Abbildung 5.17: Temperaturverteilungen in der Platte bei Ty = 298 K, vy = 0,25m/s,
Yo, = 5% und verschiedenen Hy-Konzentrationen

beider Reaktionspartner werden in guter Ubereinstimmung zum Experiment berechnet.

In den folgenden Berechnungsreihen wird die Sauerstoff-Konzentration stetig verringert.
Abbildung 5.20 zeigt die Temperaturverliufe bei einem Sauerstoffanteil von 4% im Gas.
Das Absenken der 6%-Kurve erstreckt sich iiber die vordere Hilte der Platte. Somit steht
erst ab der zweiten Hélfte ausreichend Sauerstoff zur Verfiigung, um den Wasserstoff ef-
fektiv abreichern zu kénnen. Die zugehorigen Konzentrationsverldufe in Abbildung 5.21
verdeutlichen, dass nur ein kleiner Restgehalt von Sauerstoff und Wasserstoff im Gas-
auslass zuriick bleibt. Auch die 4%-Kurve zeigt einen leichten Temperaturriickgang im
Bereich der Vorderkante im Vergleich zum Referenzverlauf in Abbildung 5.3, der auf eine
Sauerstoffverarmung hindeutet. Fiir einen Hy-Anteil von 2% im Gas ist fiir eine vollsténdi-
ge Rekombination ausreichend Sauerstoff vorhanden.

Bei einem Sauerstoffanteil von 3% im Gas (Abbildung 5.22) und einem Wasserstoffanteil
von 6% herrscht iiber die gesamte Plattenhohe Sauerstoffverarmung. Der Konzentrations-
verlauf in Abbildung 5.23 zeigt am oberen Ende der Platte noch einen hohen Restgehalt
an Wasserstoff im Gas. Auch die 4%-Kurve zeigt, dass erst kurz vor dem Gasaustritt der
Wasserstoff vollstandig umgesetzt wird. Das Temperaturniveau der 4%- und der 2%-Kurve
ist ungefdhr gleich. Fiir den 2%-Versuch findet noch keine Sauerstoffverarmung statt.

Wird der Sauerstoffanteil noch weiter auf 2% reduziert, herrscht fiir den 6%- und 4%-
Versuch iiber die gesamte Plattenhohe Sauerstoffverarmung. Beide Temperaturverlaufe
sind nahezu gleich (Abbildung 5.24). Auch die Konzentrationsverldufe zeigen, dass ein
hoher Restanteil an Wasserstoff im Gas zuriickbleibt. Auch der 2%-Versuch findet nun
zum Teil unter Sauerstoffverarmung statt. Der Konzentrationsverlauf zeigt dennoch einen
vollstéandigen Abbau des Wasserstoffs am oberen Ende der Platte.
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Abbildung 5.18: Hy-Konzentrationsverteilung im Gaskanal bei Ty = 298K, vy =

0,25m/s, yo, = 5% und mit einer Hy-Eintrittskonzentration
(a) yo = 2%, (b) yo = 4% und (c) yo = 6%.

Bei den letzten Berechnungen wird mit einem Sauerstoffanteil von 1% im Gas gerechnet.
Bei den drei verschiedenen Wasserstoffanteilen herrscht iiber die gesamte Plattenhéhe Sau-
erstoffverarmung. Die Temperaturen der drei Kurven bewegen sich auf gleichem Niveau
(Abbildung 5.26). Die katalytische Reaktion setzt bei den drei Féllen die gleiche Wéarme-
menge frei. Auch die Konzentrationsverldufe lassen erkennen, dass in allen drei Féllen
die gleiche Wasserstoffmenge umgesetzt wird. Die Differenz von Gaseinlass zu Gasauslass
liegt bei etwa 1,5% H,.

Wie die vorhergehenden Berechnungen zeigen, beriicksichtigt REKO-Direkt den Fall, dass
nicht nur Wasserstoff das die Reaktion begrenzende Edukt sein kann, sondern auch Sauer-
stoff. Die Berechnungen werden mit guter Genauigkeit von den Messergebnissen bestétigt.

Zusammenfassend zeigen die Berechnungen, dass es zu jeder Wasserstoffkonzentration
eine kritische Sauerstoffkonzentration gibt, ab der die Sauerstoffverarmung einsetzt. Fiir
6% Wasserstoffanteil betriagt die kritische Sauerstoffkonzentration 6%. Die Rekombination
wird aufgrund der langsameren Sauerstoff-Diffusion, die nun {iberwiegt, verlangsamt. Der
Wasserstoff wird somit langsamer oder sogar gar nicht mehr abgebaut. Die Reaktionszone
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Abbildung 5.19: Reaktionsrate bei Ty = 298 K, vy = 0,25m/s, yo, = 5% und yy, = 6%

erstreckt sich iiber die vollstdndige Plattenhche, wihrend sie bei den Versuchen mit Luft
unter gleichen Bedingungen sich im unteren Drittel befindet. Dieser Effekt macht sich in
der Temperaturverteilung bemerkbar. Die Unterschiede zwischen der Minimum- und der
Maximumtemperatur werden immer geringer.
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Abbildung 5.20: Temperaturverteilungen in der Platte bei Ty = 298 K, vy = 0,25m/s,
Yo, = 4% und verschiedenen H,-Konzentrationen
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Abbildung 5.21: Hy-Konzentrationsverteilung im Gaskanal bei T, = 298K, vy, =

0,25m/s, yo, = 4% und mit einer Hy-Eintrittskonzentration
(a) yo = 2%, (b) yo = 4% und (c) yo = 6%.
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Abbildung 5.22: Temperaturverteilungen in der Platte bei Ty = 298 K, vy = 0,25m/s,
Yo, = 3% und verschiedenen Hy-Konzentrationen
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Abbildung 5.23: Hy-Konzentrationsverteilung im Gaskanal bei Ty = 298K, vy =
0,25m/s, yo, = 3% und mit einer Hy-Eintrittskonzentration
(a) yo = 2%, (b) yo = 4% und (c) yo = 6%.
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Abbildung 5.24: Temperaturverteilungen in der Platte bei Ty = 298 K, vy = 0,25m/s,

Yo, = 2% und verschiedenen Hy-Konzentrationen
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Abbildung 5.25: Hy-Konzentrationsverteilung im Gaskanal bei Ty = 298K, vy =

0,25m/s, yo, = 2% und mit einer Hy-Eintrittskonzentration
(a) yo = 2%, (b) yo = 4% und (c) yo = 6%.
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Abbildung 5.26: Temperaturverteilungen in der Platte bei Ty = 298 K, vy = 0,25m/s,
Yo, = 1% und verschiedenen H,y-Konzentrationen
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Abbildung 5.27: Hy-Konzentrationsverteilung im Gaskanal bei Ty = 298K, vy =
0,25m/s, yo, = 1% und mit einer Hy-Eintrittskonzentration
(a) yo = 2%, (b) yo = 4% und (c) yo = 6%.
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5.3 Rechnungen mit Dampf

Im Verlauf schwerer Storfalle wird der Wasserstoff in eine dampfhaltige Atmosphére frei-
gesetzt. In den experimentellen Untersuchungen wurde gezeigt, dass Wasserdampf keine
wesentliche Beeintréchtigung der katalytischen Reaktion darstellt. Zur Verdeutlichung,
dass das Modell den Dampfeinfluss richtig abbildet, werden im Folgenden Rechnungen
vorgestellt, die eine Anfangskonzentration von Wasserdampf beinhalten. Alle Rechnun-
gen werden mit einer Gaseintrittstemperatur von 7, = 383 K durchgefiihrt. Zunéchst
werden bei konstanter Dampfkonzentration von 20% die Stromungsgeschwindigkeiten von
vo = 0,8m/s bis vg = 0,25m/s variiert. Die letzte Rechnung beriicksichtigt eine hohe
Dampfkonzentration von 60%. Versuche am Priifstand REKO-3 kamen zu dem Ergebnis,
dass der Einfluss des Wasserdampfs auf den Rekombinator nur minimale Auswirkungen
besitzt.

Die erste Rechnung wird mit der hochsten Stromungsgeschwindigkeit von 0,80 m /s durch-
gefithrt (Abbildung 5.28). Die Temperaturen unterscheiden sich nur geringfiigig von den
Standardversuchen ohne Dampfanteil (siche Abbildung 5.9). Es wird deutlich, dass der
Dampf mit einer Konzentration von 20% im Gas keinen Einfluss auf die Temperaturver-
teilung hat. Abbildung 5.29 lidsst auch keinen Einfluss des Dampfanteils auf die Konzen-
trationsverteilung des Wasserstoffs erkennen.

Bei der folgenden Rechnung wird die Stromungsgeschwindigkeit auf 0,5m/s reduziert.
Bei den Temperaturprofilen (Abbildung 5.30) ist eine Tendenz zu héheren Temperaturen
im Vergleich zu den Standardversuchen bei gleichen Bedingungen zu erkennen. Dies wird
durch die Konzentrationsprofile aus Abbildung 5.31 bestétigt. Es ist zu erkennen, dass
der Wasserstoff im Vergleich zu den Standardversuchen schneller abbgebaut wird.

Noch deutlicher wird der Effekt bei einer Stromungsgeschwindigkeit von 0,25m/s er-
kennbar. Hier liegen die Temperaturen am Anfangsbereich der Platte bei zum Beispiel
4% Wasserstoffanteil um ungefihr 10 K hoher als bei den Standardversuchen (Abbildung
5.32). Auch die Konzentrationskurve von 4% Wasserstoffanteil zeigt, dass der gesamte
Wasserstoff schon nach ungeféhr 60 mm nahezu vollstandig umgesetzt wird (Abbildung
5.33). Bei dem Standardversuch ist ein vollstandiger Umsatz erst nach 70 mm zu erkennen.

Wird der Dampfanteil nun weiter auf 60% erhoht, gibt es sowohl auf die Temperatur-
verlaufe als auch auf die Konzentrationsverlaufe (Abbildung 5.34 und 5.35) kaum noch
einen erkennbaren Effekt.

Die Modellannahme der diffusionskontrollierten Reaktion liefert fiir den Effekt eine Er-
klarung, da der Diffusionskoeffizient von Wasserstoff in einem Luft-Wasserdampf-Gemisch
mit steigendem Dampfanteil zunimmt. Die Berechnung gibt somit den nur geringen Ein-
fluss des Wasserdampfs auf den Gesamtprozess richtig wieder.
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Abbildung 5.28: Temperaturverteilungen in der Platte bei Ty = 383 K, vy = 0,8m/s,
Y0 = 20% und verschiedenen Hy-Konzentrationen
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Abbildung 5.29: Hy-Konzentrationsverteilung im Gaskanal bei Ty = 383 K, vy = 0,8 m/s,
Ym0 = 20% und mit einer Ho-Eintrittskonzentration von
(a) yo = 1%, (b) yo = 2%, (c) yo = 3% und (d) yo = 4%.
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Abbildung 5.30: Temperaturverteilungen in der Platte bei Ty = 383 K, vy = 0,5m/s,
Y0 = 20% und verschiedenen Hy-Konzentrationen
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Abbildung 5.31: Hy-Konzentrationsverteilung im Gaskanal bei Ty = 383 K, vy = 0,5m/s,
Ym0 = 20% und mit einer Ho-Eintrittskonzentration von
(a) yo = 1%, (b) yo = 2%, (c) yo = 3% und (d) yo = 4%.
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Abbildung 5.32: Temperaturverteilungen in der Platte bei Ty = 383 K, vy = 0,25m/s,
Y0 = 20% und verschiedenen Hy-Konzentrationen
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Abbildung 5.34: Temperaturverteilungen in der Platte bei Ty = 383 K, vy = 0,25m/s,
Ym0 = 60% und verschiedenen Hy-Konzentrationen
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Abbildung 5.35: Hy-Konzentrationsverteilung im Gaskanal bei Ty = 383K, vy =

0,25m/s, yu,o = 60% und mit einer Ho-Eintrittskonzentration von
(a) yo = 1%, (b) yo = 2%, (c) yo = 3% und (d) yo = 4%.
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5.4 Wairmestrahlungsuntersuchungen

In diesem Kapitel wird die Funktionalitdt des Warmestrahlungsmodells vorgestellt. Sind
beide Platten katalytisch beschichtet, stellen sich aufgrund der Symmetrie die gleichen
Temperaturprofile ein. Trotzdem kann auch in diesem Fall die Warmestrahlung nicht
vernachlassigt werden. Abbildung 5.36 zeigt den Vergleich einer berechneten Tempera-
turverteilung aus den Standardversuchen (T = 298 K, vg = 0,8m/s, yu, = 3,8%, sie-
he Abbildung 5.2) mit der Temperaturverteilung, die mit im Programm abgeschalteter
Wiérmestrahlungsrechnung berechnet wird. Die Maximaltemperatur liegt ungefahr 100 K
hoher. Auch der Einfluss des Strahlungsverlustes an den Plattenrindern ist in diesem
Schaubild gut zu erkennen. In der Plattenmitte ndhern sich die Temperaturprofile an,
wihrend sie sich an den Rédndern voneinander entfernen.
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Abbildung 5.36: Vergleich der Temperaturverteilung mit und ohne Strahlungseinfluss

Da nur eine Plattenhélfte eine katalytische Beschichtung aufweist, herrschen nun ande-
re Bedingungen fiir den Warmeiibergang. Nach [VDI 97] ist bei einer einseitig beheizten
Kanalstromung die Nuflelt-Zahl zu reduzieren. Fiir alle Warmestrahlungsrechnungen wird
somit die erste Nuflelt-Konstante von Nu; = 9.0492 auf Nu; = 5,8332 herabgesetzt. Al-
le {ibrigen Werten bleiben unveréndert. Im Folgenden werden Rechnungen mit nur einer
katalytisch beschichteten Platte vorgestellt. Die vorhandenen Vergleichsdaten stammen
aus Messungen, in denen zwischen die mit Katalysator beschichteten Platten jeweils eine
nicht beschichtete Platte aus Stahl angebracht wurde [KELM 03]. Im Programm REKO-
Direkt wird dafiir in der Eingabedatei die Katalysatorbeschichtung der rechten Platte
entfernt, sodass sie nur ein Stahlsubstrat darstellt. Aufgrund der zwischengeschobenen
wird die Kanalbreite von 8, 5mm auf 3,5 mm verkleinert. Im Experiment entstehen so
bei konstantem Volumenstrom aufgrund der verringerten Kanalbreite (zwei Kanéle mit
jeweils 3, 5 mm Breite anstelle eines Kanals mit 8, 5 mm Breite) um den Faktor 1,2 hohere
Stromungsgeschwindigkeiten als in den Standardversuchen. Dies wird bei den dargestell-
ten Berechnungen beriicksichtigt.

In Abbildung 5.37 sind die Temperaturverldaufe sowohl der beschichteten als auch der un-
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beschichteten Platte dargestellt, in der das Gasgemisch mit einer Eintrittsgeschwindigkeit
von vg = 0,8m/s bei einer Temperatur von Ty = 298 K in den Gaskanal stromt. Die
Wasserstoff-Konzentration wird von 1% bis 4% variiert. Die Kreissymbole reprasentieren
die Temperaturmesswerte fiir die beschichtete Platte, die Dreieckssymbole entsprechende
Temperaturen auf der unbeschichteten Platte. Die Temperaturverteilung der mit Kata-
lysatormaterial beschichteten Platte zeigt den charakteristischen Kurvenverlauf mit der
maximalen Temperatur am unteren Plattenrand, dem leicht s-férmigen Verlauf und der
minimalen Temperatur am oberen Plattenrand. Bei dem Temperaturverlauf der unbe-
schichteten Platte verschiebt sich das Temperaturmaximum zur oberen Plattenkante hin,
wéihrend die Temperatur aufgrund der Strahlungsverluste an der Oberkante wieder abféllt.

Die Berechnungen fiir die beschichtete Platte stimmen fiir alle betrachteten Wasserstoft-
Konzentrationen insgesamt gut mit den am Priifstand gemessenen Temperaturen iiberein,
wahrend die Temperaturen der unbeschichteten Platten bei hohen H,-Konzentrationen
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Abbildung 5.37: Temperaturverteilungen der beschichteten und unbeschichteten Platten
bei Ty = 298 K, vg = 0,8 m/s und mit einer Ho-Eintrittskonzentration

von

(a) yo = 1%, (b) yo = 2%, (c) yo = 3% und (d) yo = 4%.
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im Bereich der Unterkante zu niedrig berechnet werden. Ab ungefihr 3% Wasserstoffan-
teil ist ein ,,Umschlagen® der Temperaturkurve der unbeschichteten Platte erkennbar.
Dass heisst die Temperaturkurve, die bei niedrigeren Hy-Konzentrationen ausgehend an-
steigt und sich erst im Austrittsbereich der beschichteten Platte anndhert, verlauft hier
mit nur geringerem Abstand parallel zur beschichteten Kurve (siehe Abbildung 5.37d).
Dies zeigt, dass bei der Rechnung die Konvektion im Vergleich zur Warmestrahlung im-
mer noch einen sehr hohen Anteil am Wérmetransport besitzt, wihrend im Experiment
und Hy-Konzentrationen grofler 3% die Wiarmestrahlung dominiert. Bei niedrigeren Hy-
Konzentrationen erreicht die Simulation deutlich bessere Ubereinstimmung mit dem Ex-
periment. Im Vergleich zum Standardversuch (T, = 298 K, vy = 0.8m/s, yu, = 4%)
mit zwei beschichteten Blechen bewirkt die Warmestrahlung eine Absenkung der Ma-
ximaltemperatur der Katalysatorplatte von etwa 810 K auf 760 K. Die unbeschichtete
Platte erwdrmt sich von Umgebungstemperatur (298 K') auf ungefihr 600 K. Aus diesem
Vergleich wird erkennbar, dass das Strahlungsmodell von REKO-Direkt bei gréofien Tem-
peraturunterschieden stark an Einfluss hinzugewinnt.
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Abbildung 5.38: Temperaturverteilungen der beschichteten und unbeschichteten Platten
bei Ty = 298 K, vg = 0,5m/s und mit einer Ho-Eintrittskonzentration
von

(a) Yo = 1%, (b) Yo = 2%, (C) Yo = 3% und (d) Yo = 4%
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Bei verringerter Stromungsgeschwindigkeit von vy = 0,5m/s (Abbildung 5.38) zeigt sich
ein dhnliches Bild zu der vorhergehenen Berechnung. Die Temperaturen der mit Katalysa-
tor beschichteten Platte werden in alle Féllen sehr gut berechnet, wahrend die Tempera-
turen der unbeschichteten Platte bei hohen H,-Konzentrationen zu niedrig kalkuliert sind.
Aufgrund des geringeren Temperaturniveaus ist das ,,Umschlagen® bei der 3%-Messung
nicht mehr so deutlich ausgeprigt, sodass hier die Rechnung insgesamt besser mit dem
Experiment iibereinstimmt. Bei weiterem Absenken der Stromungsgeschwindigkeit auf
vo = 0,25m/s findet der Vorgang des ,, Umschlages“ bei 3% nicht mehr statt (Abbildung
5.39). Im Anhang 10.2 befinden sich weiter Berechnungen mit einer erhéhten Eintritt-
stemperatur von Ty = 343 K. Die Ergebnisse bestétigen die oben dargestellten Phdnome-
ne. Zusammenfassend kann gesagt werden, dass durch das Einfiigen einer unbeschichteten
Platte das Temperaturniveau der Katalysatorplatte im Vergleich zu den Standardversuche
deutlich abgesenkt wird. Es war nicht moglich durch Variation der Strahlungsparameter
im Programm das ,,Umschlagen“ bei hohen Hs-Konzentrationen nachzurechnen. Aber es
wird dariiber hinaus eine Uberpriifung der Messergebnisse ebenfalls in Betracht gezogen.
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Abbildung 5.39: Temperaturverteilungen der beschichteten und unbeschichteten Platten
bei Ty = 298 K, vg = 0,25m/s und mit einer Ho-Eintrittskonzentration
von

(a) yo = 1%, (b) yo = 2%, (¢) yo = 3% und (d) yo = 4%.
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6 Anwendungsrechnungen

Aufgrund der Skalierbarkeit der Ergebnisse lésst sich das Programm fiir Studien an einem
vollstdndigen Rekombinator einsetzen. Hierzu werden Ergebnisse fiir den einzelnen Kanal
entsprechend der Rekombinatorgrofle hochgerechnet.

6.1 Berechnung der Umsatzrate

Da die Hersteller nur sehr begrenzt Daten zur Leistungsfihigkeit eines Rekombinators
verdffentlichen, beschrinkt sich die Validation auf den Vergleich der Umsatzraten der
Rekombinatoren nach Siemens-Bauart. Siemens gibt in [FRAM 05] die Umsatzraten ih-
rer Rekombinatoren vom Typ FR90 fiir unterschiedliche Wasserstoff-Konzentrationen be-
kannt.

Die Plattendicke betrégt fiir alle Modelle 0,1mm. Die Plattenfliche betrdgt fiir die
Modelle FR90-100 bis FR90-960 143 - 143mm? und fiir den Rekombinator FR90-1500
143 - 290 mm?. Die Kanalbreite wird mit 10 mm angegeben. Die Berechnungen werden
fiir alle Typen bei Ty = 298 K mit einer Stromungsgeschwindigkeit von vy = 0,8m/s
durchgefiihrt. Nur der Typ FR90-1500 wird mit einer hoheren Stromungsgeschwindigkeit
aufgrund der um 40% hoheren Kaminhohe von vy = 1,12m/s (siche Tabelle 6.1) berech-
net. Fiir jeden Typ wird eine Berechnung mit Hs-Eintrittskonzentrationen von 1% bis
6% durchgefithrt. Die von REKO-Direkt berechneten Umsatzraten werden fiir die ver-
schiedenen Rekombinatormodelle nach Tabelle 6.1 hochskaliert. In Abbildung 6.1 sind die
berechneten Umsatzraten des Rekombinators iiber die Wasserstoff-Konzentration aufge-
tragen. Die Kreissymbole entsprechen den von Siemens entnommen Daten.

Tabelle 6.1: Rekombinatormodelle [FRAM 05]

Modell Anzahl der Bleche | Grofie der Bleche | Gehidusehohe
FR90-100 10 143 x 143 mm? 1000 mm
FR90-150 15 143 x 143 mm? 1000 mm
FR90-320 32 143 x 143 mm? 1000 mm
FR90-960 96 143 x 143 mm? 1000 mm
FR90-1500 150 143 x 290 mm? 1400 mm

Die Berechnungen von REKO-Direkt und die Vergleichswerte von Siemens zeigen einen
linearen Zusammenhang der Umsatzrate mit der Wasserstoff-Konzentration. Die Abwei-
chung der Berechnung bei den Typen FR90-100 bis FR90-960 liegt unterhalb von 10%,
wihrend die Abweichung bei dem grofien Typ FR90-1500 zwischen 5% und 20% schwankt.
Damit werden die Umsatzraten eines Rekombinators mit guter Ubereinstimmung berech-
net.
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Abbildung 6.1: Hy-Umsatzraten eines Rekombinators nach Siemensbauart vom Typ
(a) FR90-1500, FR90-960 und (b) FR90-320, FR90-150 und FR90-100.

6.2 Parameterstudien

Mit Hilfe von Parameterstudien lasst sich der Aufbau eines Rekombinators optimieren. Sie
sind ein schnelles Hilfsmittel, um die Auswirkungen von Anderungen, z.B. der Geometrie,
beurteilen zu kénnen. In diesem Kapitel werden zwei Beispielrechnungen vorgestellt, die
einen Rekombinator mit unterschiedlichen Plattenabstdnden und Plattenhéhen berech-
nen.

Zur Bewertung des Einflusses des Plattenabstandes auf die Plattentemperatur und die
Konzentrationsverteilung im Gas werden sechs Berechnungen mit den Abstédnden 1 mm,
2, 5mm, bmm, 10mm, 15 mm und 25 mm, wobei der Abstand 10 mm einem Standardre-
kombinator entspricht, miteinander verglichen. Durch die Verkleinerung des Strémungs-
kanals nehmen die Plattentemperaturen ab. Zusétzlich steigt bei abnehmendem Plat-
tenabstand der Stromungswiderstand, sodass die Naturkonvektion schwécher wird. In
Abbildung 6.2 sind die Temperaturverteilungen der Berechnungen abgebildet. Rekom-
binatoren besitzen einen Plattenabstand von ungefahr 10 mm. Die Plattentemperaturen
der kleineren Absténde besitzen ein deutlich geringeres Niveau. Wird der Plattenabstand
vergroflert, so liegen die Temperaturen héher, da mehr Wasserstoff aufgrund des grofieren
Kanalvolumens zur Verfiigung steht. Im Falle des Abstandes von 25mm kann am Gas-
eintritt ein Abfallen des Temperaturverlaufs beobachtet werden. Aufgrund des grofieren
Plattenabstandes nehmen die Strahlungsverluste zu, die die Temperaturen in der Néahe
des Gaseintrittes sinken lassen. Fiir groflere Plattenabsténde als 25 mm nehmen die Feh-
ler der Berechnungen zu, da der Stromungskanal nicht mehr als ebener Spalt angenéhert
werden kann.

In Abbildung 6.3 werden die Wasserstoffverteilungen der verschiedenen Rechnungen mit
variierendem Plattenabstand vorgestellt. Bei grolem Plattenabstand verringert sich die
H>-Konzentration aufgrund des vergroflerten Volumens des Stromungskanals nur gering-
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Abbildung 6.2: Berechnete Temperaturverteilungen in der Platte mit unterschiedlichen
Plattenabsténden bei Ty = 298 K, vg = 0,8 m/s und yy, = 2%.

fiigig. Bei den kleiner werdenden Plattenabstdnden fallt die Wasserstoff-Konzentration
auf null ab. Trotzdem ist die Umsatzrate aufgrund des geringen Wasserstoffangebots sehr
gering.
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Abbildung 6.3: Berechnete Konzentrationsverteilungen im Gas mit unterschiedlichen
Plattenabsténden bei Ty = 298 K, vy = 0,8 m/s und yu, = 2%.



92 6 ANWENDUNGSRECHNUNGEN

Die Verkleinerung des Plattenabstandes zur Absenkung der Maximaltemperatur ist keine
Option fiir einen realen Rekombinator. Denn aufgrund des hohen Stromungswiderstan-
des wird die Naturkonvektion abgeschwécht. Aber die Naturkonvektion ist die treibende
Kraft eines Rekombinators. Durch Vergroflerung des Plattenabstandes kann die Maxi-
maltemperatur am Gaseinlass durch Strahlungsverluste abgesenkt werden, jedoch wird
der Wasserstoff im Gas nur geringfiigig abgereichert. Der Zusammenhang zwischen Strah-
lungsverlust am Gaseinlass und Plattenabstand wird in Abbildung 6.4 veranschaulicht.
Mit zunehmendem Plattenabstand steigt die Strahlungsverlustleistung nahezu linear an
und kiihlt somit verstirkt die Plattentemperatur am Gaseinlass.
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Abbildung 6.4: Strahlungsverlust am Gaseinlass in Abhéngigkeit vom Plattenabstand

Bei einer Variation der Plattenhohe bzw. der Liange des Stromungskanals sind im we-
sentlichen zwei Effekte zu beobachten. Eine Verlangerung fiihrt einerseits zu einer nahezu
bis vollstdandigen Wasserstoffumsetzung, andererseits bildet sich iiber der Plattenldnge ein
ausgepragterer Temperaturgradient aus. Abbildung 6.5 zeigt die Temperaturverteilung bei
einer Variation der Plattenhéhe innerhalb von zwei Gréflenordnungen. Zur besseren Ver-
gleichbarkeit der Verteilungen sind die Temperaturen und Konzentrationen nicht iiber die
Plattenhohe in Millimetern, sondern in Prozent der Plattenhthe aufgetragen. Die Konzen-
trationsverteilungen fiir unterschiedliche Plattenhohen sind in Abbildung 6.6 dargestellt.
Da sich mit zunehmender Plattenhche auch die katalytische Oberflache vergrofiert, wird
mehr Wasserstoff umgesetzt.

Zusammenfassend kann fiir die Optimierung eines Rekombinators gesagt werden, dass ein
Mittel zur Senkung der Maximaltemperatur die VergoBlerung des Plattenabstandes ist.
Andererseits verringert sich dadurch der Abbau des Wasserstoffanteils im Gas. Diesem
Effekt kann durch die Verlingerung der katalytischen Oberfliche in Stromungsrichtung
entgegengewirkt werden. Zur Gewichtsreduzierung sollten die Platten sehr diinn gefertigt
werden.
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Abbildung 6.5: Berechnete Temperaturverteilungen in der Platte mit unterschiedlichen
Plattenhohen bei Ty = 298 K, vg = 0,8 m/s und yg, = 2%.
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Abbildung 6.6: Berechnete Konzentrationsverteilungen im Gas mit unterschiedlichen
Plattenhshen bei Ty = 298 K, vy = 0,8 m/s und yu, = 2%.
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7 Zusammenfassung und Ausblick

Um ein hohes Maf} an Sicherheit bei kerntechnischen Anlagen zu erlangen, werden mogli-
che Storfallszenarien und deren Auswirkungen mit Hilfe nummerischer Codes durch-
gefiihrt und analysiert. Dabei stellt eine massive Wasserstofffreisetzung im Verlauf eines
Kernschmelzstorfalls ein mogliches Szenario dar. Als wichtigste Mafinahme zur Beseiti-
gung des Wasserstoffs dienen katalytische Rekombinatoren, die den explosionsgefihrlichen
Wasserstoff in einer exothermen Reaktion mit dem Atmosphérensauerstoff zu Wasser-
dampf umsetzen. Zur Modellierung des Betriebsverhaltens von Rekombinatoren in Hin-
sicht auf die Umsetzung des Wasserstoffs und die daraus resultierende Temperaturent-
wicklung wurde im Rahmen der vorliegenden Arbeit die Rekombinatorsimulation REKO-
Direkt entwickelt.

Die physikalischen Prozesse werden in REKO-Direkt stationir und zweidimensional be-
rechnet. Im Stromungskanal werden Enthalpiestrome, Warmeleitung im Gas, Warmeiiber-
gang von den Platten in das Gas und Warmestrahlung zwischen den Platten betrachtet.
Die Wérmestrahlung wird als Quelle bzw. Senke modelliert, deren Wert sich aus dem
Nettowarmestrahlungsaustausch zwischen sdmtlichen Oberflichen, darunter auch Verlu-
ste durch den Gasein- und -auslass, berechnet. Das resultierende Gleichungssystem wird in
eine Bandmatrix iiberfithrt und dann mit Hilfe eines direkten Losungsalgorithmus gelost.
Da dieser Losungsansatz keine rdumlichen Iterationen bendétigt, ist die Losung sehr stabil
und exakt.

REKO-Direkt berechnet die stationédre Temperaturverteilung auf den Katalysatorplatten
sowie den Verlauf der Konzentrationen der beteiligten Gaskomponenten in Stréomungsrich-
tung. Neben diesen beiden Groflen liefert REKO-Direkt weitere nutzbringende Ergebnisse
zur Reaktionskinetik und zum Warmetransport. Dabei werden die Anteile von Konvekti-
on, Leitung und Strahlung getrennt ausgegeben. Zudem erméglicht das Programm Aus-
sagen iiber die Moglichkeit von Ziindungen infolge hoher Katalysatortemperaturen, da
nicht wie in anderen Modellen mit gemittelten Temperaturen gerechnet wird, wodurch
lokale Temperaturmaxima nicht beriicksichtigt werden konnen.

Die Eintrittsbedingungen von Gemischzusammensetzung, Wasserdampfanteil, Starttem-
peratur des Gases und Stromungsgeschwindigkeit lassen sich variabel einstellen. Das Geo-
metriedesign der Platten, die Grofle des Stromungskanals sowie die Lage der katalytischen
Oberflachen sind individuell justierbar, sodass sich eine Vielzahl an md&glichen Storfall-
bedingungen und Rekombinatortypen simulieren liasst. Aufler den Eintrittsbedingungen
sind fiir unterschiedliche Rekombinatorgeometrien keine weiteren Parameteranpassungen
wie in anderen existierenden Simulationen erforderlich.

Die Reaktionskinetik der katalytischen Reaktion wird erstmalig in diesem Rekombinator-
modell mit einem Stofftransportansatz modelliert. Aufgrund der diffusionskontrollierten
katalytischen Reaktion erlaubt der Stofftransportansatz im Gegensatz zum auf Ober-
flichenreaktion aufbauenden Arrhenius-Ansatz eine sehr genaue Berechnung der Konzen-
trationsverteilung im Strémungskanal.
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Aufgrund der seit 1996 am Forschungszentrum Jiilich durchgefiihrten experimentellen Un-
tersuchungen an Rekombinatoren existiert eine umfangreiche Datenbank an Versuchser-
gebnissen, die unter einer Vielzahl an unterschiedlichen Randbedingungen erstellt wurde.
REKO-Direkt wurde anhand dieser Datenbank umfassend validiert. Die vorhandenen Ver-
suchsergebnisse, auch besondere Bedingungen wie unterschiedliche Dampfgehalte in der
Atmosphére oder die Reduzierung des Sauerstoffanteils, werden von der Simulation mit
guter Ubereinstimmung bestéitigt. Damit wird ein vertieftes Verstiandnis der fundamen-
talen Prozesse innerhalb katalytischer Rekombinatoren angezeigt.

Mit Hilfe von REKO-Direkt sind Parameterstudien zur Optimierung von existierenden
Rekombinatoren oder zur Entwicklung neuer Rekombinatorkonzepte denkbar. Begrenzte
Umsatzraten, die fiir groBe Wasserstoftfreisetzungen nicht ausreichend sind, oder zu ho-
he Katalysatortemperaturen, die zu einer unbeabsichtigten Ziindung des Gasgemisches
fithren, sind bekannte wichtige Aufgaben, deren Losung durch die Rekombinatorsimula-
tion unterstiitzt werden kann.

Die experimentellen Untersuchungen wurden unter Zwangsdurchstrémung durchgefiihrt.
Zur genauen Vergleichbarkeit beruht der Ansatz zur Stromungrechnung in REKO-Direkt
auf erzwungener Konvektion. In Zukunft ist dieser Ansatz auf freie Konvektion umzustel-
len, um das Modell besser an die Bedingungen in einem Kernkraftwerk anzupassen. Als
finaler Schritt kann REKO-Direkt in einen bestehenden Storfallcode, wie zum Beispiel den
im Forschungszentrum Karlsruhe entwickelten Code GASFLOW, implementiert werden.
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10 Anhang

In den folgenden Kapitel sind zusétzliche Vergleichsrechnungen aufgefiihrt, die zur Validie-
rung des Programms dienen. Aufgrund der Ubersichtlichkeit befinden sich die Rechnungen
im Anhang.

10.1 Standardversuche mit 7, = 343 K

Hier werden Vergleichsrechnungen durchgefiihrt die mit dem Kapitel 5.1 korespondie-
ren. Alle Rechnungen wurden mit erhéheter Gaseintrittstemperatur (7, = 343 K') durch-
gefithrt. Die Konzentrationsverteilungen werden nicht aufgefiihrt, da hierfiir keine Messda-
ten vorliegen.
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Abbildung 10.1: Temperaturverteilungen in der Platte bei Ty = 343 K, vg = 0,8 m/s und
verschiedenen Anfangskonzentrationen
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Abbildung 10.2: Temperaturverteilungen in der Platte bei Ty = 343 K, vg = 0,5m/s und

Temperatur [K]

verschiedenen Anfangskonzentrationen
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Abbildung 10.3: Temperaturverteilungen in der Platte bei Ty = 343 K, vy = 0,25m/s

und verschiedenen Anfangskonzentrationen
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10.2 Wairmestrahlungsuntersuchungen mit 75 = 343 K

Zu den Wiarmestrahlungsuntersuchen liegen auch Messergebnisse vor, die mit einer Ein-
trittstemperatur von Ty = 343 K bestimmt wurden. Hier werden diese mit den entspre-
chenden Berechnungen verglichen.

Die Tendenz, fiir die Plattentemperaturen im Vergleich zum Experiment zu hohe Werte
zu berechnen, ist moglicherweise auf einen systematischen Fehler im Experiment zuriick-
zufithren. Die Heizleistung des Vorwarmers wird iiber die Gaseintrittstemperatur geregelt.
Das zur Temperaturmessung eingesetzte Thermoelement steht dabei im Strahlungsaus-
tausch mit den Katalysatorplatten, sodass systematisch eine zu hohe Gastemperatur an-
gezeigt wird. Der Vorwérmer schaltet sich daraufhin ab, woraus eine geringere Stréomungs-
geschwindigkeit resultiert, was ein niedrigeres Temperaturniveau zur Folge hat.
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Abbildung 10.4: Temperaturverteilungen der beschichteten und unbeschichteten Platten
bei Ty = 343 K, vg = 0,8 m/s und mit einer Hy-Eintrittskonzentration
von

() yo = 1%, (b) yo = 2%, (¢) yo = 3% und (d) yo = 4%.
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Abbildung 10.5: Temperaturverteilungen der beschichteten und unbeschichteten Platten
bei Ty = 343 K, vg = 0,5m/s und mit einer Hy-Eintrittskonzentration

von

(a) yo = 1%, (b) yo = 2%, (c) yo = 3% und (d) yo = 4%.
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Abbildung 10.6: Temperaturverteilungen der beschichteten und unbeschichteten Platten
bei Ty = 343 K, vg = 0,25m/s und mit einer Hy-Eintrittskonzentration

von

(a) yo = 1%, (b) yo = 2%, (c) yo = 3% und (d) yo = 4%.
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10.3 Teilbeschichtung

Am Priifstand REKO-3 wurden mit einer sogenannten Teilbeschichtung Messungen durch-
gefiihrt. Hierbei beginnt die Katalysatorschicht erst ab einer Plattenhéhe von 29 mm. Der
Streifen unterhalb des Katalysators besteht nur aus dem Edelstahlsubstrat. Auch zu dieser
Versuchsanordnung wurden Vergleichsrechnungen vorgestellt, die in den folgenden Abbil-
dungen durchgefiihrt werden.

Der Temperaturriickgang im unbeschichteten Teil der Platten wird fiir Ho-Konzentrationen
oberhalb von 1% deutlich von der Simulation iiberschétzt. Messfehler aufgrund von Warme-
leitung in den Thermoelementen sind hier nicht auszuschlieflen.
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Abbildung 10.7: Temperaturverteilungen in der Platte bei Ty = 298 K, vg = 0,8 m/s und
verschiedenen Anfangskonzentrationen
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Abbildung 10.8: Temperaturverteilungen in der Platte bei Ty = 298 K, vg = 0,5m/s und

verschiedenen Anfangskonzentrationen
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Abbildung 10.9: Temperaturverteilungen in der Platte bei Ty = 298 K, vy = 0,25m/s

und verschiedenen Anfangskonzentrationen
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Abbildung 10.10: Temperaturverteilungen in der Platte bei Ty = 343 K, vg = 0,8m/s
und verschiedenen Anfangskonzentrationen
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Abbildung 10.11: Temperaturverteilungen in der Platte bei Ty = 343 K, vop = 0,5m/s
und verschiedenen Anfangskonzentrationen
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Abbildung 10.12: Temperaturverteilungen in der Platte bei Ty = 343 K, vy = 0,25m/s
und verschiedenen Anfangskonzentrationen



116 10 ANHANG




Danksagung

An erster Stelle mochte ich Herrn Prof. Dr.-Ing. Kurt Kugeler fiir die Betreuung und die
Unterstiitzung dieser Arbeit danken.

Fiir die Ubernahme des Korreferats und fiir die auergewchnlich gute und intensive Zu-
sammenarbeit wihrend der Korrekturphase danke ich recht herzlich Herrn apl. Prof. Dr.-
Ing. Elmar Achenbach.

Mein besonderer Dank gilt Herrn Dr.-Ing. Ernst-Arndt Reinecke, der mich bei der Konzep-
tion und Durchfithrung der Arbeit sowie der Erstellung der Dissertationsschrift betreute
und mir in allen fachlichen Fragen stets zur Seite stand.

Meiner Kollegin Frau Dr.-Ing. Inga Maren Tragsdorf, meinen Kollegen Dipl.-Ing. Pere
Drinovac und Dipl.-Ing. Stephan Struth danke ich fiir die anregenden fachlichen Diskus-
sionen und fiir die Hilfe bei der Umsetzung dieser Arbeit.

Ebenfalls bedanken mdochte ich mich bei allen Mitarbeitern des Instituts fiir Sicherheits-
forschung und Reaktortechnik fiir die immer freundliche und hilfsbereite Unterstiitzung
und die angenehme Arbeitsatmosphére.

Ohne die ausdauernde und vielseitige Unterstiitzung meiner Eltern Doris und Helmut
Bohm wire die Umsetzung meiner Promotion kaum moglich gewesen. Besonders bei ih-
nen mochte ich mich von ganzem Herzen bedanken.



Schriften des Forschungszentrums Jilich
Reihe Energietechnik / Energy Technology

1. Fusion Theory
Proceedings of the Seventh European Fusion Theory Conference
edited by A. Rogister (1998); X, 306 pages
ISBN: 978-3-89336-219-6

2. Radioactive Waste Products 1997
Proceedings of the 3rd International Seminar on Radioactive Waste Products
held in Wurzburg (Germany) from 23 to 26 June 1997
edited by R. Odoj, J. Baier, P. Brennecke et al. (1998), XXIV, 506 pages
ISBN: 978-3-89336-225-7

3. Energieforschung 1998
Vorlesungsmanuskripte des 4. Ferienkurs ,Energieforschung*”
vom 20. bis 26. September 1998 im Congrescentrum Rolduc und
im Forschungszentrum Jilich
herausgegeben von J.-Fr. Hake, W. Kuckshinrichs, K. Kugeler u. a. (1998),
500 Seiten
ISBN: 978-3-89336-226-4

4. Materials for Advances Power Engineering 1998
Abstracts of the 6th Liége Conference
edited by J. Lecomte-Beckers, F. Schubert, P. J. Ennis (1998), 184 pages
ISBN: 978-3-89336-227-1

5. Materials for Advances Power Engineering 1998
Proceedings of the 6th Liége Conference
edited by J. Lecomte-Beckers, F. Schubert, P. J. Ennis (1998),
Part | XXIV, 646, X pages; Part Il XXIV, 567, X pages; Part lll XXIV, 623, X
pages
ISBN: 978-3-89336-228-8

6. Schule und Energie
1. Seminar Energiesparen, Solarenergie, Windenergie. Jilich, 03. und
04.06.1998
herausgegeben von P. Mann, W. Welz, D. Brandt, B. Holz (1998), 112 Seiten
ISBN: 978-3-89336-231-8

7. Energieforschung
Vorlesungsmanuskripte des 3. Ferienkurses ,Energieforschung”
vom 22. bis 30. September 1997 im Forschungszentrum Jdlich
herausgegeben von J.-Fr. Hake, W. Kuckshinrichs, K. Kugeler u. a. (1997),
505 Seiten
ISBN: 978-3-89336-211-0



Schriften des Forschungszentrums Jilich
Reihe Energietechnik / Energy Technology

8.

10.

11.

12.

13.

14.

15.

Liberalisierung des Energiemarktes

Vortragsmanuskripte des 5. Ferienkurs ,Energieforschung*

vom 27. September bis 1. Oktober 1999 im Congrescentrum Rolduc und

im Forschungszentrum Julich

herausgegeben von J.-Fr. Hake, A. Kraft, K. Kugeler u. a. (1999), 350 Seiten
ISBN: 978-3-89336-248-6

Models and Criteria for Prediction of Deflagration-to-Detonation Transition
(DDT) in Hydrogen-Air-Steam-Systems under Severe Accident Conditions
edited by R. Klein, W. Rehm (2000), 178 pages

ISBN: 978-3-89336-258-5

High Temperature Materials Chemistry

Abstracts of the 10" International IUPAC Conference, April 10 - 14 2000, Jilich
edited by K. Hilpert, F. W. Froben, L. Singheiser (2000), 292 pages

ISBN: 978-3-89336-259-2

Investigation of the Effectiveness of Innovative Passive Safety Systems for
Boiling Water Reactors

edited by E. F. Hicken, K. Verfondern (2000), X, 287 pages

ISBN: 978-3-89336-263-9

Zukunft unserer Energieversorgung

Vortragsmanuskripte des 6. Ferienkurs ,Energieforschung*

vom 18. September bis 22. September 2000 im Congrescentrum Rolduc und
im Forschungszentrum Jilich

herausgegeben von J.-Fr. Hake, S. Vogele, K. Kugeler u. a. (2000),

IV, 298 Seiten

ISBN: 978-3-89336-268-4

Implementing Agreement 026

For a Programme of Research, Development and Demonstration on Advanced
Fuel Cells: Fuel Cell Systems for Transportation. Annex X. Final Report 1997 -
1999

edited by B. Hoéhlein; compiled by P. Biedermann (2000), 206 pages

ISBN: 978-3-89336-275-2

Vorgespannte GuR3-Druckbehélter (VGD) als berstsichere Druckbehalter fir
innovative Anwendungen in der Kerntechnik

Prestressed Cast Iron Pressure Vessels as Burst-Proof Pressure Vessels for
Innovative Nuclear Applications

von W. Fréhling, D. Bounin, W. Steinwarz u. a. (2000) XIIl, 223 Seiten

ISBN: 978-3-89336-276-9

High Temperature Materials Chemistry

Proceedings of the 10" International IUPAC Conference

held from 10 to 14 April 2000 at the Forschungszentrum Jilich, Germany
Part 1 and Il

edited by K. Hilpert, F. W. Froben, L. Singheiser (2000), xvi, 778, VIl pages
ISBN: 978-3-89336-259-2



Schriften des Forschungszentrums Jilich
Reihe Energietechnik / Energy Technology

16. Technische Auslegungskriterien und Kostendeterminanten von SOFC- und
PEMFC-Systemen in ausgewéahlten Wohn- und Hotelobjekten
von S. Koénig (2001), XIl, 194 Seiten
ISBN: 978-3-89336-284-4

17. Systemvergleich: Einsatz von Brennstoffzellen in Stralenfahrzeugen
von P. Biedermann, K. U. Birnbaum, Th. Grube u. a. (2001), 185 Seiten
ISBN: 978-3-89336-285-1

18. Energie und Mobilitéat
Vorlesungsmanuskripte des 7. Ferienkurs ,Energieforschung*”
vom 24. September bis 28. September 2001 im Congrescentrum Rolduc und
im Forschungszentrum Jilich
herausgegeben von J.-Fr. Hake, J. Lin3en, W. Pfaffenberger u. a. (2001),
205 Seiten
ISBN: 978-3-89336-291-2

19. Brennstoffzellensysteme fir mobile Anwendungen
von P. Biedermann, K. U. Birnbaum, Th. Grube u. a. (2002)
PDF-Datei auf CD
ISBN: 978-3-89336-310-0

20. Materials for Advances Power Engineering 2002
Abstracts of the 7th Liége Conference
edited by J. Lecomte-Beckers, M. Carton, F. Schubert, P. J. Ennis (2002),
c. 200 pages
ISBN: 978-3-89336-311-7

21. Materials for Advanced Power Engineering 2002
Proceedings of the 7th Liége Conference
Part I, Il and IlI
edited by J. Lecomte-Beckers, M. Carton, F. Schubert, P. J. Ennis (2002),
XXIV, 1814, XIl pages
ISBN: 978-3-89336-312-4

22. Erneuerbare Energien: Ein Weg zu einer Nachhaltigen Entwicklung?
Vorlesungsmanuskripte des 8. Ferienkurs ,Energieforschung*
vom 23. bis 27. September 2002 in der Jakob-Kaiser-Stiftung, Konigswinter
herausgegeben von J.-Fr. Hake, R. Eich, W. Pfaffenberger u. a. (2002),
IV, 230 Seiten
ISBN: 978-3-89336-313-1

23. Einsparpotenziale bei der Energieversorgung von Wohngeb&auden durch
Informationstechnologien
von A. Kraft (2002), XIl, 213 Seiten
ISBN: 978-3-89336-315-5



Schriften des Forschungszentrums Jilich
Reihe Energietechnik / Energy Technology

24,

25.

26.

27.

28.

29.

30.

31.

32.

Energieforschung in Deutschland

Aktueller Entwicklungsstand und Potentiale ausgewahlter nichtnuklearer
Energietechniken

herausgegeben von M. Sachse, S. Semke u. a. (2002), II, 158 Seiten,
zahlreiche farb. Abb.

ISBN: 978-3-89336-317-9

Lebensdaueranalysen von Kraftwerken der deutschen Elektrizitats-
wirtschaft

von A. Nollen (2003), ca. 190 Seiten

ISBN: 978-3-89336-322-3

Technical Session: Fuel Cell Systems of the World Renewable Energy
Congress VI

Proceedings

edited by D. Stolten and B. Emonts (2003), VI, 248 pages

ISBN: 978-3-89336-332-2

Radioactive Waste Products 2002 (RADWAP 2002)

Proceedings

edited by R. Odoj, J. Baier, P. Brennecke and K. Kiihn (2003), VI, 420 pages
ISBN: 978-3-89336-335-3

Methanol als Energietrager
von B. Hoéhlein, T. Grube, P. Biedermann u. a. (2003), XI, 109 Seiten
ISBN: 978-3-89336-338-4

Hochselektive Extraktionssysteme auf Basis der Dithiophosphinséuren:
Experimentelle und theoretische Untersuchungen zur Actinoiden(lll)-
Abtrennung

von S. A. H. Nabet (2004), VI, 198 Seiten

ISBN: 978-3-89336-351-3

Benchmarking-Methodik fir Komponenten in Polymerelektrolyt-Brenn-
stoffzellen

von Matthias Gebert (2004), 194 Seiten

ISBN: 978-3-89336-355-1

Katalytische und elektrochemische Eigenschaften von eisen- und kobalt-
haltigen Perowskiten als Kathoden fir die oxidkeramische Brennstoffzelle
(SOFC)

von Andreas Mai (2004), 100 Seiten

ISBN: 978-3-89336-356-8

Energy Systems Analysis for Political Decision-Making
edited by J.-Fr. Hake, W. Kuckshinrichs, R. Eich (2004), 180 pages
ISBN: 978-3-89336-365-0



Schriften des Forschungszentrums Jilich
Reihe Energietechnik / Energy Technology

33.

34.

35.

36.

37.

38.

39.

40.

41.

42.

43.

Entwicklung neuer oxidischer Warmedammschichten fur Anwendungen in
stationdren und Flug-Gasturbinen

von R. VaRRen (2004), 141 Seiten

ISBN: 978-3-89336-367-4

Neue Verfahren zur Analyse des Verformungs- und Schadigungsverhaltens
von MCrAlY-Schichten im Warmedammschichtsystem

von P. Majerus (2004), 157 Seiten

ISBN: 978-3-89336-372-8

Einfluss der Oberflachenstrukturierung auf die optischen Eigenschaften
der Dinnschichtsolarzellen auf der Basis von a-Si:H und pc-Si:H

von N. Senoussaoui (2004), 120 Seiten

ISBN: 978-3-89336-378-0

Entwicklung und Untersuchung von Katalysatorelementen fur innovative
Wasserstoff-Rekombinatoren

von |.M. Tragsdorf (2005), 119 Seiten

ISBN: 978-3-89336-384-1

Bruchmechanische Untersuchungen an Werkstoffen fur Dampfkraftwerke
mit Frischdampftemperaturen von 500 bis 650°C

von L. Mikulova (2005), 149 Seiten

ISBN: 978-3-89336-391-9

Untersuchungen der Strukturstabilitat von Ni-(Fe)-Basislegierungen fir
Rotorwellen in Dampfturbinen mit Arbeitstemperaturen Giber 700 °C
von T. Seliga (2005), 106 Seiten

ISBN: 978-3-89336-392-6

IWV-3 Report 2005. Zukunft als Herausforderung
(2005), 115 Seiten
ISBN: 978-3-89336-393-3

Integrierter Photodetektor zur La&ngenmessung
von E. Bunte (2005), XI, 110 Seiten
ISBN: 978-3-89336-397-1

Microcrystalline Silicon Films and Solar Cells Investigated by
Photoluminescence Spectroscopy

by T. Merdzhanova (2005), X, 137 pages

ISBN: 978-3-89336-401-5

IWV-3 Report 2005. Future as a challenge
(2005), 115 pages
ISBN: 978-3-89336-405-3

Electron Spin Resonance and Transient Photocurrent Measurements on
Microcrystalline Silicon

by T. Dylla (2005), X, 138 pages

ISBN: 978-3-89336-410-7



Schriften des Forschungszentrums Jilich
Reihe Energietechnik / Energy Technology

44,

45,

46.

47.

48.

49,

50.

51.

52.

Simulation und Analyse des dynamischen Verhaltens von Kraftwerken mit
oxidkeramischer Brennstoffzelle (SOFC)

von M. Finkenrath (2005), IV, 155 Seiten

ISBN: 978-3-89336-414-5

The structure of magnetic field in the TEXTOR-DED

by K.H. Finken, S.S. Abdullaev, M. Jakubowski, M. Lehnen, A. Nicolai,
K.H. Spatschek (2005), 113 pages

ISBN: 978-3-89336-418-3

Entwicklung und Modellierung eines Polymerelektrolyt-
Brennstoffzellenstapels der 5 kW Klasse

von T. Wuster (2005), 211 Seiten

ISBN: 978-3-89336-422-0

Die Normal-Wasserstoffelektrode als Bezugselektrode in der Direkt-
Methanol-Brennstoffzelle

von M. Stahler (2006), VI, 96 Seiten

ISBN: 978-3-89336-428-2

Stabilitats- und Strukturmodifikationen in Katalysatordispersionen der
Direktmethanolbrennstoffzelle

von C. Schlumbohm (2006), Il, 211 Seiten

ISBN: 978-3-89336-429-9

Eduktvorbereitung und Gemischbildung in Reaktionsapparaten zur
autothermen Reformierung von dieselédhnlichen Kraftstoffen

von Z. Pors (2006), XX, 182, XII Seiten

ISBN: 978-3-89336-432-9

Spektroskopische Untersuchung der poloidalen Plasmarotation unter dem
EinfluR statischer und dynamischer Ergodisierung am Tokamak TEXTOR
von C. Busch (2006), IV, 81 Seiten

ISBN: 978-3-89336-433-6

Entwicklung und Optimierung von Direktmethanol-Brennstoffzellstapeln
von M. J. Muller (2006), 167 Seiten
ISBN: 978-3-89336-434-3

Untersuchung des reaktiven Sputterprozesses zur Herstellung von
aluminiumdotierten Zinkoxid-Schichten fur Silizium-
Dunnschichtsolarzellen

von J. Hiipkes (2006), XIV, 170 Seiten

ISBN: 978-3-89336-435-0



Schriften des Forschungszentrums Jilich
Reihe Energietechnik / Energy Technology

53.

54.

55.

56.

57.

58.

59.

60.

61.

Materials for Advanced Power Engineering 2006

Proceedings of the 8th Liége Conference

Part [, Il and Il

edited by J. Lecomte-Beckers, M. Carton, F. Schubert, P. J. Ennis (2006),
Getr. Pag.

ISBN: 978-3-89336-436-7

Verdampfung von Werkstoffen beim Betrieb von
Hochtemperaturbrennstoffzellen (SOFC)

von M. Stanislowski (2006), 1V, 154 Seiten

ISBN: 978-3-89336-438-1

Methanol as an Energy Carrier
edited by P. Biedermann, Th. Grube, B. Hohlein (2006), XVII, 186 pages
ISBN: 978-3-89336-446-6

Kraftstoffe und Antriebe fur die Zukunft

Vorlesungsmanuskripte des 1. Herbstseminars ,Kraftstoffe und Antriebe fur die
Zukunft* vom 9.-13. Oktober 2006 an der TU Berlin

herausgegeben von V. Schindler, C. Funk, J.-Fr. Hake, J. Lin3en (2006), VIII,
221 Seiten

ISBN: 978-3-89336-452-7

Plasma Deposition of Microcrystalline Silicon Solar Cells: Looking Beyond
the Glass

by M. N. van den Donker (2006), VI, 110 pages

ISBN: 978-3-89336-456-5

Nuclear Energy for Hydrogen Production
by K. Verfondern (2007), 186 pages
ISBN: 978-3-89336-468-8

Kraft-Wéarme-Kopplung mit Brennstoffzellen in Wohngebauden im
zukunftigen Energiesystem

von C. H. Jungbluth (2007), XI, 197 Seiten

ISBN: 978-3-89336-469-5

Finite Element Simulation of Stress Evolution in Thermal Barrier Coating
Systems

by P. Bednarz (2007), X1V, 121 pages

ISBN: 978-3-89336-471-8

Modellierung der Prozesse in katalytischen Rekombinatoren
von J. Bohm (2007), VI, 116 Seiten
ISBN: 978-3-89336-473-2



Forschungszentrum Julich
in der Helmholtz-Gemeinschaft

Band/Volume 61 Energietechnik
ISBN 978-3-89336-473-2 Energy Technology






