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Es wurde die analytische Bestimmung der Temperatur-Ortsfunktionen der verschiedenen
Reaktorformen, und im Besitze dieser die Feststellung der makroskopischen Ahnlichkeitskriterien
gegeben. Bei der Temperaturverteilungsberechnung wurden zwar einige vereinfachende Bedingun-
gen angewandt, die aber beim relativen Vergleich bzgl. der verschiedenen Formen weniger schwer
ins Gewicht fallen.

Die Ergebnisse dieses Vergleiches wurden bei der Auswertung der thermischen Eigenschaften
der neuen Reaktorformen verwendet.

Im Laufe unserer experimentellen Arbeiten trat die Durchfithrung der in der
stark exothermen Dampfphase ablaufenden katalytischen organischen Reaktionen
unter isothermen (oder annidhernd isothermen) Verhiltnissen in den Vordergrund.
Der Durchmesser der zu diesem Zweck allgemein gebrauchten Roéhrenreaktoren
(Fig. 1) kann wegen der Gefahr des Einbrennens nicht beliebig vergroBert werden,
doch ist eines unserer Hauptziéle die Erhdhung der Produktionskapazitit. Wir
haben daher neue geometrische Formen vorgeschlagen. Die Verbesserung der
Wairmeiibertragung und der aerodynamischen Faktoren durch Verwendung neuer,
vom Rohrenreaktor abweichender Formen ist kein neues Prob-
lem, und in dieser Richtung sind bereits zahlreiche Versuche
unternommen worden [1—3]. Die empfohlenen Lésungen sind: ﬁ:ﬁp
planparallele Form (Fig. 2) mit ebenen Platten begrenzter Stro- 5
mungsraum. Koaxiale Form (Fig. 2a), wo der Stromungsraum ist /
ein zwischen zwei Zylindern befindlicher ringférmiger Teil, so- ) %r"
wie der Scheibenreaktor [4], mit dem wir uns aber wegen den A
komplizierteren Stromungsverhiltnissen hier nicht befassen wol-
len. Die Aufgabe der vorliegenden Arbeit ist, die thermischen
Eigenschaften der Reaktorformen zu untersuchen und auf Grund A4
dessen die verschiedenen Formen miteinander zu vergleichen. Als J‘:]J
wichtigste Vergleichsbasis betrachteten wir die Voraussetzung, dafB - H
innerhalb des Reaktors die makroskopische Temperaturdifferenz Fig. 1




56 SZ. FENYI AND L. MESZAROS

zwischen der widrmsten und der kiltesten Stelle bei den verschiedenen Formen
gleich sei. Die mit dieser Bedingung gewinnbaren geometrishcen Daten liefern
gewisse Informationen zwischen die im Reaktor herrschender Wirmedifferenzen
und die spezifische Abmessung des Reaktors.
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Um die Temperaturdifferenzen berechnen zu konnen, benétigt die Orts-
(und Zeit-) abhéngigkeit der Temperatur bekannt sein. Die Losung des Problems
ist im allgemeinsten durch Losung der Grundgleichungen des zwangsstrdmungs-
bedingten Wéirmeaustausches erreichbar, wie BARON {5] angegeben hat. Diese
Gleichungen beriicksichtigen die kinetischen Daten und die Wirmetdnung der
Reaktion, sowie die Verteilung der Konzentration der reagierenden Stoffe; sie
enthalten die Differentialgleichungen der Kontinuitits-, Bewegungs-, Energie- und
Konzentrationsverteilung. Die Gleichungen miissen wesentlich gekiirzt werden,
um als Ergebnis nicht eine uniibersehbare, viele Verdnderliche enthaltende numerische
Integration zu erhalten [6]. Die Vereinfachungen sind folgende: es wird die ein-
fachste Losung der Kontinuitéits- und Bewegungsgleichung, der eindimensional ho-
mogene (orthogonale) Stromungsraum genommen. Dieser bedeutet bei den konk-
reten Formen die Stromung in Richtung der z-Achse. Die (Warme-) Energiegleichung
fiir die i-te reagierende Substanz ist folgende:

9(Cpat)
ot

wo ¢, die spezifische Wirme bei konstantem Druck, ¢ die Dichte, 7 die Zeit, v
den Geschwindigkeitsvektor, ¢ die Temperatur R; die Bildungs- (Verschwindens)
Geschwindigkeit der i-ten Substanz, d. h. die Reaktionsgeschwindigkeit, H,
die Reaktionswidrme der i-ten Substanz, M; das Molekiilgewicht und 2 das Wir-
meleitungsvermdgen bedeutet.

Unsere Kiirzungen sind folgende: nur stationdre Félle werden untersucht,
dann ist das erste Glied der linken Seite Null. (Offensichtlich ist die eine Folge der
das Problem richtig beschreibenden Gleichung die Erreichbarkeit oder Uner-
reichbarkeit des stationdren Zustandes, die Schwingungsfahigkeit des Systems.

+(vgrad)t+ R, H; M; = div (/ grad)t, n
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Die primire Untersuchung wiére die Untersuchung der Stabilitit. Die Praxis be-
faBt sich aber nicht mit den Wirmeschwingungen der Reaktoren, und so wire
die Untersuchung nur theoretisch interessant, so dal wir hier auf sie verzichten.)

Ziehen wir den oben beschriebenen Stromungsraum in Betracht, so wird
der im DEescarTesschen Koordinatensystem aufgeschriebene (v grad) Operator auf

~

. . . 0
ein Glied reduziert: (vzﬁ— , da v, =0v,=0.
0z

Das groBte Problem bedeutet das dritte Glied der linken Seite. Im ersten Teil
unserer Arbeit nahmen wir konstante Reaktionsgeschwindigkeit, deren Temperatur-
und Ortsunabhiingigkeit, Unabhingigkeit der Reaktionswirme von der Temperatur
und eine einzige reagierende Substanz an. Hiermit haben wir die Aufgabe radikal
vereinfacht, da wir hierdurch die von BaroON benutzte Differentialgleichung der
Konzentrationsverteilung weggelassen haben, die durch das dritte Glied représen-
tierte Wirmequellendichte ist vom Ort und Temperatur unabhingig geworden,
wir bezeichnen sie im weiteren mit .

Nehmen wir ferner an, daB die Reaktoren in entsprechend ausgezeichneten
Richtungen unendlich lang sind (Rohr: z-Achse, Planparallel: y, z; usw.), das heil}t
ein Wirmeaustausch in diesen Richtungen ausgeschlossen ist, so ist die Wéirme-
quellendichte konstant, woraus unmittelbar folgt, daB} in diesen Richtungen ein

. . . ot
Wirmegradient nicht auftreten kann, das heil3t: (5) =0, usw.

Setzen wir noch voraus, dall 4 vom Ort und Temperatur unabhéngig ist, so
ergibt sich

a
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7=, )]

das heiBt, das Problem ist zu einem potentialtheoretischen Problem, zur POISSON-
. schen Gleichung reduziert. Im weiteren Teil unserer Arbeit haben wir versucht,
die, Termperaturabhingigkeit der dic Warmequellendichte repridsentierenden Funkt-
tion in Betracht zu ziehen. Einerseits haben wir die Temperaturabhingigkeit von
H; und R,—entsprechend dem KirRCHHOFFschen bzw. ARRHENIUSschen Gesetz —
separat beriicksichtigt. Die gleichzeitige Beriicksichtigung fiihrt jedoch zu mathe-
matischen Schwierigkeiten. Die erste Anndherung entspricht der Voraussetzung
einer so schnellen Reaktion, daB diese in jedem Raumpunkt praktisch vollkommen
abliuft und die ganze Reaktionswérme frei wird. Im zweiten Falle wird die Geschwin-
digkeit der Wirmeentwicklung in erster Linie von der Reaktionsgeschwindigkeit
bestimmt. Ferner haben wir die Unendlichkeitsbedingungen reduziert.

Die Untersuchung der Verteilung der Temperatur und ihr Vergleich bei ver-
schiedenen Reaktorformen: '

Die zylindrischen und flichensymmetrischen Losungen der PoissoNschen
Gleichung sind sowohl innerhalb des Wéarmequellenraumes, als auch am wirme-
quellfreien Ort zu erhalten, wenn man den LapLaceschen Operator zu einer zylin-
drischen bzw. zur DEescarTEsschen Koordinaten transformiert.

Fiir R6hrenreaktoren:

1 0 ot 1 ¢2t 0%t
(‘ ] , 3)

Tar\"or) TR egr T oz
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fiir Planparallelreaktoren:
%t 3%t 3t =

et teE T ®

Wenn wir beachten, dal} — wie einleitend gesagt — in (3) ¢ nicht eine Funktion
von @ und z, und in (4) ¢ nicht eine Funktion von y und z ist, so werden die partiellen
Differentialgleichungen zu gewohnlichen Differentialgleichungen vereinfacht, die
mittels Quadratur zu Igsen sind.

Innerhalb des Wirmequellraumes sind die Aufldsungsfunktionen
fiir Rohrenreaktoren

5

1= =ity
fiir Planparallelreaktoren
- F 2
t=— 27 X +li=9>

WO t,_q, bzw. 1,_, die Kerntemperaturen sind. (Auflerhalb des Wirmequellraumes
ist der Temperaturverlauf ein logarithmischer bzw. linearer.) Die Losungen enthalten
auch die Randbedingungen.

Hieraus ist festzustellen, dal — wenn X die Halbschichtdicke des Planparal-
lelreaktors ist — der Radius jenes RGhrenreaktors, in dem die gleiche Temperatur-
differenz herrscht,

R=V2x
ist.

Bei der koaxialen Form mulB} z. B., wenn der duBere Radius das Doppelte
des Radius (R) des zylindrischen Wiarmequellraumes ist, der innere Radius des.
Wirmequellraumes die GroBe r=V3R hat, daB die Temperaturdifferenz  iiber-
einstimme. Dann betrigt die koaxiale Schichtdicke eine Wert von 0,268R, sie ist
also ziemlich diinn. (Bei dieser L3sung wurde das DirRiCHLETsche Problem auf
den Kreis angewandt).

Wir haben untersucht, ob die Verhiltnisse sich bessern, wenn nicht nur die
mittels Leitung entschwindene Wérme, sondern auch die in gewissen nahen Wéirme-
absorbent verschwundene Warme berticksichtigt wird. Bei der mit der Leitung
sich entschwindene Wirme nahmen wir nidmlich an, daf3 die Wiarmeabsorbenten in.

unendlicher Entfernung von den Wirmequellen liegen und

1 ¢ T iber die gleichen Symmetrieeigenschaften verfiigen, wie die
Quellen. Interessant ist die Untersuchung, die sich auf

™\ ™\ den Fall bezieht, wenn die Wérmeabsorbenten in unmit-
\_/ \ telbarer Nahe der Wirmequelle sind, was entspricht einer

4 Kithlung des Reaktors. Potentialtheoretisch ist die Losung

‘ . der Frage nicht problematisch, nur die Additivitit der Po-
tentiale (Temperatur) muB fiir das fragliche Problem be-
wiesen werden, und das ist nicht schwer. Eine von innen
T T gekiihlte koaxiale Form und ihre Wirmeverteilung ist an
(Fig. 3) dargestellt. Ausfiihrliche Diskussion des Problems

Fig. 3 (Maximumuntersuchung) lieB im Wirmequellraum folgen-




UNTERSUCHUNG DER THERMISCHEN EIGENSCHAFTEN KATALYTISCHER KONTAKT-REAKTOREN 59-

den Temperaturverlauf feststellen:

%R? LW
1y = %)—ln L=

_ ’2 =y’ =
R 4)hr +C, wenn r=r'=R,

wo C = Integrationskonstante, x =die Wiirmequell_d_ichte, und »" =die Aufnehmer--

dichte, sowie der Ort des Maximums 7, = |/ — R.
et

Das Verhiltnis /%’ wurde aus der willkiirlichen Voraussetzung bestimmt, daB-
die Temperatur des inneren und &usseren Randes iibereinstimmt. Dann ist

Py 3

72 " 2m2 - %

Die Differenz der Termperatur zwischen Rand und Maximumort betrdgt, wenn.
der duBere Radius das Doppelte des inneren ist (R =2r):

%R? - 1 1.
Tnax — Trand = 25 [ln Va - ’2‘+ Zl] = ‘2‘1—0 0504
: . . . o %R2
- Ein Vergleich dieser Daten mit denen des Rohrenreaktors, wo At:—‘u e

zeigt, dall — wenn der innere Radius des koaxialen Reaktors R, der &duBere 2R,

und der des Zylinder-Reaktors ebenfalls R ist — die Temperatur der koaxialen Form

— bei dem gleichen Wirmeleitungsvermogen — viel ausgeglichenerer ist. Ahnliche:

Berechnungen wurden auch mit Bezug auf die planparallele ' Form durchgefiihrt..
In weiteren Untersuchungen sollte festgestellt werden, welche Wirkungen

auftreten, wenn der planparallele Reaktor nicht unendlich :

breit, sondern in der Richtung y endlich ist, das heilit, seine W

Grundfliche ein Rechteck bildet. Gleichzeitig damit kann

natiirlich nicht nur die Untersuchung der Temperaturvertei-

men (zur Ausschaltung der Eck- w1rkungen) erfolgen (esist zweck-
miBig, einfache Formen, z. B. cine Ellipse zu wihlen (Fig. 4)).
In diesem Falle muB die Poissonsche Gleichung fiir den

gegebenen Flichenbereich — als Wirmequelle — geldst wer-
den. Hier sind zweckmiBig zwei Fille zu unterscheiden, je
nach dem, ob die Temperatur innerhalb des Wirmequellen-
raumes, oder auBerhalb gesucht wird. Im Falle des inneren
Punktes zeigt das folgende Integrandus — dessen Integral die
Losung der Poissonschen Gleichung fiir den Fldachenbereich
bildet {7], — Singularitit:

1 . Fig. 4
y =C #(x, ) In— dé dn. g
((x, ¥) ffz(»c D dedy

In Analogie zu dem in der Potentialtheorie angewandten Verfahren [7] konnen
wir die Temperatur in jedem inneren Punkt erhalten.

4
lung in Reaktoren mit quadratischer Grundform erfolgen, son- "
dern auch die Reaktoren mit abgerundeten Rechteck-Grundfor- /
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So z. B. im Falle des Quadratbereiches nach der Integration (abgesehen von
-dem konstanten Multiplikator) erhalten wir:

.«m):2(L-mﬂnVa-4m2¥T+a(L+m)W1+nn2£74~%(y—myamtg +

1—m

1 1 1 1
+5(1+m)arctgl+—m+5arctg(lam)+§arctg(l+m),
wo m die an der Medianlinie des Quadrats gemessene Entfernung vom Mittelpunkt
ist. Im Falle eines duBeren Punktes empfiehlt sich Reihenentwicklung des Integ-
randus. Auf Grund der entsprechenden Eigenschaften der Integrandusreihe (gleich-
miBige Konvergenz) ist die Integrierung durchfithrbar, die Temperaturverteilung
wird dabei in einer Reihenentwicklung nach momentartigen Quanten erhalten.
Die auf die verschiedenen Flichen beziiglichen Momente wurden auf Quadrat,
Rechteck und Ellipse bestimmt. Die ausfiihrliche Diskussion dieser Untersuchung
ergab, dal} der Verlauf der Temperatur stets parabolischer ist (die eingehende Unter-
suchung des Eck-effektes verlangte jedoch eine groBle numerische Arbeit). Im wei-
teren haben wir die Verminderung der eingangs erwihnten Idealisierungen unter-
sucht. Wird die Temperaturabhidngigkeit von H; nach dem KIRCHHOFFschen Zu-
.sammenhang

i
AH, = AH+ | 4C,dr

beriicksichtigt und geht man in der Potentialreihe von Ac, nur bis zur ersten Annéhe-
rung vor, so ist die Wirmequelldichte

% = ®+mit,
wo m konstant ist. Die Warmetonung ist durch das Vorzeichen von m angezeigt.
Fir die Loésung ergibt sich bei Flichensymmetrie

lm| — #
FRREDY)

]/m P
t = —2C, cos yx——z; x2+C,, wenn m<0;

~bel Zylindersymmetrie

t= —2C,ch x2+C,, wenn m=0,

und

t = —CiIO[ l—’Z”rJ—— H, r2+C;, wenn m=0,
/. 2/

o

‘und L
t= —CiJp 1rf1—lr —LI'2+C§, wenn m <0,
/A 24

‘wo I, und J, die BesseLschen Funktionen darstellen, und C,, Ci, usw. die aus
Randbedingungen zu ermittelnden Konstanten sind. Aus den Losungsfunktionen
— wenn m<0 — geht hervor, daB periodische Funktionen in beiden Féllen die
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urspriinglichen nichtperiodischen Losung (x =konst) iiberlagern. In diesem Falle
sind die Systeme wahrscheinlich schwingungsfihig, die Erreichbarkeit des stationa-
ren Zustandes kénnte mittels besonderer Stabilitdtsuntersuchung entschieden wer-
den. Wenn m =0, dann liegt die Stabilitit auf der Hand. Will man die ARRHENIUS-
sche Form der Temperaturabhingigkeit der Reaktionsgeschwindigkeit beriick-
sichtigen, so kann die Losung nicht mit elementaren Funktionen in geschlossener
Form gegeben werden.

Wir haben bei der Losung graphische Methoden herangezogen, diese bediirfen
aber noch weitere Diskussionen. Die Untersuchung der Beriicksichtigung der
Temperaturabhiingigkeit von R; und H; kann nicht als abgeschlossen betrachtet

werden.

®
* *

Die Verfasser sind Herrn Dozenten Dr. F. J. GiLpEe fiir seine prinzipiellen
Ratschlige zu aufrichtigem Danke verpflichtet.
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U3YUEHUE TEPMHUUECKUX CBOMCTB KOHTAKT-KATAJIMTHMYECKMX
PEAKTOPOB HOBON "EOMETPULIECKON ®OPMbI

C. denu u JI. Mecapow

B Hacrosiieil padoTe OMUCAHbLL PE3YJIbTAThl U3YUEHHST TEPMHUYECKUX CBOHCTB KOHTaKTHO-
KaTaJIMTHYECKHX pPEaKTOPOB B HOBOIl reomerpuueckoil gopme. CaMbiM 3HAUMTENBHBIM B 3TOM
OTHOLIEHHMH SIBJISICTCSI aHAJINTUUECKOe OripefiejieHHe 3aBHCUMOCTH TeMIIEpAaTypul M MecTa.
Himest 9TH JaHHbIE KPUTEPHH MAaKpPOCKOMUYECKOH NOZOOHOCTH ONpefesieHb sl Pa3jMuHbIX
PEAKTOPOB. Pe3y/bTaTbl MOJYYEHHBIE TEOPETHYECKUM MyTeM yuoTpeSsiiorcst st IKCnepH-
MEHTOB.



