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Gradientenfreier Labor-Kreislaufreaktor
zur Bestimmung kinetischer Daten bei
der Umsetzung korrosiver Gasgemische.

Werner Weisweiler und Wolfgang Schéafer*

1 Problemsteliung

Zur Ermitthung kinetischer Parameter fiir heterogenkatalysierte Gas-
phasenreaktionen eignen sich besonders kontinuierlich betriebene
Reaktoren, bei denen in der Katalysatorschicht weder Temperatur-
noch Konzentrationsgradienten auftreten [1]. Dieser gradientenfreie
Betrieb erfordert den Einsatz diinner Katalysatorschichten und ho-
her Stréomungsgeschwindigkeiten des Gasgemisches in der Katalysa-
torschicht. Der Umsatz am Kontakt wird damit fast unmeBbar klein.
Um dennoch mefbare Konzentrationsdifferenzen zwischen Reaktor-
ein- und -ausgang zu erreichen, wird das Gasgemisch im Kreislauf ge-
fiihrt und lediglich ein geringer Teilstrom dem Reaktor entnommen
sowie eine gleiche Menge als Frischgas zugefiihrt. Reaktoren nach
diesem Prinzip werden bekanntlich als Differential-Kreislaufreakto-
ren oder gradientenfreie Kreislaufreaktoren bezeichnet [2].

Im Rahmen von Untersuchungen zur Stickoxid-Minderung in Rauch-
gasen nach dem sog. SCR-Verfahren werden unter anderem Versuche
zur selektiven katalytischen Reduktion von Stickstoffmonoxid mittels
Ammoniak durchgefiihrt {3]. Zur Gewinnung kinetischer Daten bei
Verwendung verschiedener Katalysatoren ist ein solcher gradienten-
freier Kreislaufreaktor wiinschenswert. Allerdings diirfen keinerlei
Reaktorwerkstoffe Verwendung finden, die die Reaktionen katalysie-
ren. Als mogliche Werkstoffe sind lediglich Aluminium oder besser
Glas erlaubt, aus denen dann auch die Kolbenpumpe oder Turbine
zur Forderung des Gasgemisches bestehen miiite.
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Abb. 1. Differential-Kreislaufreaktor mit Treibstrahlantrieb.
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Wird jedoch das Treibstrahl-Prinzip verwendet, wie es bei der Disper-
gierung von Gasblasen in Fliissigkeiten bestens bekannt ist (siehe z. B.
[4]), kann auf bewegte und damit storanfallige Teile verzichtet und
dariiber hinaus ausschlieBlich in Glas gebaut werden.

2 Strahldiisen-Kreislaufreaktor

Kernstiick des Reaktors ist die aus Duran-Glas bestehende Reaktor-
schlaufe (Abb. 1). Zur Vermeidung thermischer Spannungen wird der
Reaktor in drei Teilen gefertigt. Die verbindenden Kugelschliffe be-
grenzen allerdings die Betriebstemperatur auf etwa 750 K. Zum
Zwecke des Katalysatorwechsels ist der untere Reaktorbogen ab-
nehmbar. Das Reaktorrohr im Bereich der Treibstrahidiise ist zur In-
tensivierung des Gaskreislaufs als Ejektorpumpe ausgebildet. Das
Kreislaufverhiltnis 7, = I'/Kr/l'/ein wird mit Hilfe eines Hitzdraht-
Anemometers bestimmt, welches radial im Reaktor verschiebbar ist.
Die Messung der Katalysatortemperatur erfolgt mit einem bis in die
Katalysatorschicht reichenden Thermoelement. Zur Wirme-Isolie-
rung und zum mechanischen Schutz ist die mit Heizbandern umwik-
kelte Reaktorschlaufe in einen ausgefrasten Ytong-Block eingebaut.

3 Test des Reaktors

Fiir den gradientenfreien Betrieb eines Kreislaufreaktors wird ein
Kreislaufverhiltnis von mindestens 25 [2,5], in Ausnahmefillen bis
40 [5] verlangt. Es konnte auch tatséchlich ein Kreislaufverhaltnis von
40 durch Verwendung einer Ejektordiise mit einer 0,25-mm-Offnung
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Abb. 2. Abhingigkeit des Kreislaufverhiltnisses vom Diisendurch-
messer bei konstantem Durchflu8.
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Abb. 3. Arrhenius-Diagramm fiir die nichtkatalysierte Reaktion
zwischen NO und O, in N,-Atmosphire; ¢® Volumenanteil im Reak-
tionsraum.
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erreicht werden, wobei dann die Druckdifferenz an der Diise 105 Pa
bei Raumtemperatur und einem GasdurchfluB von V=14 cm3/s be-
triigt (Abb. 2). Bei diesem Kreislaufverhiltnis zeigt der Reaktor die
Verweilzeitverteilung eines idealen DurchfluB-Riihrkessels, so da
dessen Stoffbilanzgleichung fiir die Auswertung herangezogen wird.
Um die Brauchbarkeit des Reaktors fiir korrosive Gase zu priifen,
wurde unter anderem die Reaktionsgeschwindigkeit der homogenen
Oxidation von Stickstoffmonoxid mittels Sauerstoff in Stickstoff-
Atmosphire gemessen, mit Literaturdaten [6] verglichen und gute
Ubereinstimmung gefunden (Abb. 3).

Die Autoren danken der Max-Buchner-Forschungsstiftung fiir die
Forderung dieser Arbeit.
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