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Gleichzeitiger Warme- und Stofftransport
mit exothermer Wandreaktion bei freier
Konvektion *

Bernhard Brand und Ulrich Grigull **

Bei exothermen heterogenen katalytischen Reaktionen tre-
ten aus dem Zusammenspiel von gleichzeitigem Warme- und
Stofftransport mit der Wandreaktion Stabilitdtsprobleme
auf, die C. Wagner [1] grundsétzlich beschrieben hat. Beson-
ders ausgepréigt ist dies bei selbstvergiftenden Reaktionen
(mit negativer Reaktionsordnung), zu denen die hier unter-
suchte katalytische Oxidation von Kohlenmonoxid an Platin
gehort. :

Die katalytische Oxidation von Kohlenmonoxid wurde an
einer senkrechten ebenen Platin-Platte bei freier Konvektion
untersucht. Die Platte konnte bis auf ca. 550°C elektrisch
aufgeheizt werden. Das reaktionsfahige Gasgemisch bestand
nur aus Kohlenmonoxid (zwischen 1 und 8 Vol.-%) und
Sauerstoff.

In dem angegebenen Temperatur- und Konzentrationsbe-

reich wurde die Wérme- und Stoffbilanz sowie das bekannte

Stabilitdtsverhalten gemessen. Dabei wurde die Selbstver-
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Abb. 1. Zusammenstellung der Ziind- und Léschpunkte.

giftung (Reaktionsordnung n = — 1) als wesentlich besté-
tigt. Zusétzlich wurde die Grenzschicht an der Platte in
einem Mach-Zehnder-Interferometer beobachtet. Die Inter-
ferenzbilder enthalten Information tber das tberlagerte
Temperatur- und Konzentrationsfeld. Im eindeutig kineti-
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schen Bereich 148t sich erwartungsgemi8 eine reine Tempe-
ratur-Grenzschicht nachweisen. Im Falle eindeutiger Diffu-
sionshemmung 148t sich mit Hilfe von Vergleichsversuchen
ohne die Wandreaktion das Temperaturprofil von den Kon-
zentrationsprofilen zufriedenstellend trennen.

Bei den interferometrischen Beobachtungen zeigte sich, daf
bei der Wandreaktion, vor allem in der Ndhe der Z{ind- und
Loschpunkte, haufig lokale Instabilititen auftreten. Durch
einfache Uberlegungen fiir die lokale Stoffbilanz wird nach-
gewiesen, dalB3 es bei Reaktionen mit negativer Reaktions-
ordnung eine charakteristische Temperatur 7™ gibt, bei der
diese Instabilitdten auftreten. Diese Temperatur errechnet
sich allgemein durch folgende Néherungsformel:
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Dabei ist E die Aktivierungsenergie, R die allg. Gaskon-
stante, xp das Partialdruckverhéltnis bzw. der Molenbruch
der entscheidenden Komponente (hier CO) im Frischgas,
B der lokale Stoffiilbergangskoeffizient und kj die Haufig-
keitskonstante.

Es zeigte sich, daB mit diesen Gleichungen, die eigentlich nur
lokale Werte von 7' liefern, auch die Losch- und Zindtem-
peraturen der gesamten Platte wiedergegeben werden kon-
nen. Dabei sind allerdings fiir Losch- und Ziindpunkte unter-
schiedliche Werte des Verhiltnisses ky/8 mafBgeblich. Eine
Darstellung der experimentell beobachteten Ziund- und
Loschpunkte sowie der aus den Wirmebilanz(WB)-Messun-
gen nach den Stabilitétsiiberlegungen ermittelten Punkte
und der aus den angegebenen Gleichungen berechneten
Werte zeigt Abb. 1. Die Ubereinstimmung ist gut.

Eingegangen am 4. November 1974
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