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ii NOMENKLATUR

Nomenklatur

A Oberflache, QuerschnittsQiche [m?]
a Staupunktparameter [1/5)
[ spezifische Wirmekapazitit |3/kg K]
a Hilfsgrofie in Impulsgleichung [1/m?)
& HilfsgraBe in Impulsgleichung {1/m]
D;  Diffusionskoeffizient der Komponente i [m?/s]
E;  Aktivierungsenergie der Reaktion j : [1/kmol]
f dimensionslose Stromfunktion; fp = X [
h spezifische Enthalpie [3/kg)
hig  spezifische Referenzenthalpie der Komponente ¢ [3/ke]
H;  dimensionslose Enthalpie der Komponente i [
k; Reaktionsgeschwindigkeitskoeffizient der Reaktion j [m/s)
ko;  Frequenzfaktor der Reaktion j Im/s}
{ Chapman-Rubesin-Parameter = (pp)}/(pp)s H
L Lénge der Schiittung {m]
r linkes Ende des Rechengebiets [m]
Le;  Lewis-Zahl der Komponente i = pD;c, /A [
m Masse fkgl
m,  Massenabbrand des Kohlenstoffs [ke/s)
M;  Molmasse der Komponente ¢ [kg/kmol]
X mittlere Gasmolmasse [kg/kmol]
P Druck [Pa]
Pr  Prandtlzahl = pc, /A -
q der Schiittungsoberfliche von auflen zugefiihrier Wirmestrom [W/m?]
4r Strahlungsaustausch der Oberfliche der Schiittung

mit der Umgebung [W/m?)
R allgemeine Gaskonstante [J/kmol K]
) Partikelradius {m]
rj Reaktionsrate der Reaktion j [kmol/m?3s]
t Zeit (s]
T Temperatur, falls Gas- und Partikeltemperatur gleich K]
T,  Gastemperatur {X]
T,  Partikeltemperatur K}
u (Gas-) Geschwindigkeit parallel zur Oberfliche m/s]
Uq {Gas-) Geschwindigkeit normal zur Qberfliche fm/s]
Uy Partikelgeschwindigkeit [m/s]
tei  Relativgeschwindigkeit = v, — v, [m/s]
14 Volumen [m?]
14 dimensionslose Geschwindigkeit normal zur Oberfliche -
wi;  Produktionsrate der Komponente ¢ in der Reaktion j {kg/m3s]

W;  dimensionslose homogene Produktionsrate der Komponente i [-]
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Koordinate normal zur Oberfliche
Massenbruch der Komponente ¢

Griechische Symbole

Indizes

0

0-
o+

e
eff
g
ges
het
hom
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Wirmeleitfihigkeit der Gasphase
Wirmeleitfahigkeit der Partikelphase
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Partikeldichte (scheinbare Dichte) = (1 — ¢;)ps
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Stefan-Boltzmann-Konstante
dimensionslose Zeit, T =t-a
Schiittungsporositit = V,/V, = A,/A
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Oberfische der Schiittung

links von der Oberfliche (Schiittungsseite)
rechts von der Oberfliche {Anstrdmseite)
Grenzschichtrand

effektiv

Gas

gesamt

heterogene Reaktion (Feststoff-Gas)
homogene Reaktion {Gas-Gas)
Komponente %

Reaktion j
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Referenzzustand

Oberflache der Schiittung

‘Wand; Oberfliche der Schiittung
Ableitung nach der Grenzschichtkoordinate 7
konstante oder gemittelte Grofe
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1 Einleitung

Die Ziindung und der Abbrand von pordsen festen Materialien stellen einen wichtigen
Aspekt im Rahmen der Verbrennungsprozesse im allgemeinen dar. Es konnen dabei he-
terogene Reaktionen zwischen dem Feststoff und dem Gas im Inneren des Materials
und an seiner Oberfliche stattfinden. Zusatzlich kénnen homogene Reaktionen zwischen
Gaskomponenten im Inneren und aufierhalb des pordsen Materials bzw. der Schiittung
ablaufen. Durch die Zindung und das Loschen dieser Reaktionen kann es zu Unste-
tigkeiten im Abbrandverhalten (Temperaturen, Wirmestréme, Massenabbrand, Gaszu-
sammensetzung) kommen, und es kénnen, abhingig von den Anfangsbedingungen, meh-
rere stationdre, physikalisch stabile Losungen existieren. Wenn man unter dem Begriff
»Ziindung* ein verstirktes Einsetzen bzw. Ablaufen von Reaktionen versteht, so ist dies
nicht zwangsliufig mit unstetigen Anderungen beim Abbrandverhalten verbunden, son-
dern es kann sich auch um einen kontinuierlichen Proze8 handeln. Solche Vorginge haben
eine Bedeutung in so unterschiedlichen Bereichen wie bei sicherheitstechnischen Uberle-
gungen, bei der Vergasung von Kohle, bei der thermischen Behandlung von Miill und
beim Abbrand von Festtreibstoffen.

Wenn ein Feststoff durch eine externe Wiarmequelle in einer oxidierenden Atmosphire
erwdrmt wird, lavfen chemische Prozesse ab, die im allgemeinen durch eine zweistufige
Kinetik beschrieben werden: In einem Pyrolyseschritt zersetzt sich das Material in einen
festen und einen gasformigen Anteil, den Koks und die fliichtigen Gase. In einem zweiten
Schritt reagiert der Koks mit dem Oxidator, es bilden sich Abgase (und unter Umsténden
auch Asche). Nach der Ziindung dieser Reaktionen liegt zunichst ein Schwelbrand, das
ist ein flammloser Abbrand, vor [1].

Typisch fiir Schwelbrinde sind der geringe Sauerstoffbedarf, die niedrigen Temperatu-
ren und die niedrigen Ausbreitungsgeschwindigkeiten. Schwelbrinde reagieren stark auf
Wirmeverluste; diese konnen dazu fiihren, daff ein Schwelbrand verloscht. Aber die schwe-
lende Verbrennung kann auch bei nur geringer Versorgung mit Sauerstoff existieren und
entsteht dadurch oft in Situationen, in denen Flammen aufgrund eines Sauerstoffmangels
verloschen. Die Temperaturen in der Reaktionszone sind mit 300-700 °C deutlich niedriger
als die Temperaturen in Flammen, was unter anderem dazu fithrt, daf§ niedrige Reakti-
onsgeschwindigkeiten und damit kleine Ausbreitungsgeschwindigkeiten vorliegen (in der
GroBenordnung von wenigen Millimetern pro Minute) [1-3].

Erfahrungsgemi8 haben alle Materialien, die schwelen kénnen, ein groBes Verhiltnis von
Oberfliche zu Volumen. Sie sind auBerdem pords und durchlassig fiir Gasstromungen.
So verschiedene organische Materialien wie Kohle, Zellulose und Kunststoffe kénnen die-
se Voraussetzungen erfilllen. Vom sicherheitstechnischen Standpunkt aus gesehen, stellt
die schwelende Verbrennung von festen Materialien ein betrachtliches Gefahrenpotential
dar: durch den ProzeB werden giftige und brennbare Gase frei, wodurch der Schwelbrand
zusitzlich in einen flammenden Brand umschlagen kann [1}.

Die Gase, die durch die Reaktionen im Inreren des Feststoffs entstebhen, werden nach
auflen transportiert, wo sie sich mit der Luft mischen. Liegt die Zusammensetzung dieser
Mischung vor der Oberfliche des festen Materials innerhalb der Ziindgrenzen und ist die
Temperatur des Gases hinreichend hoch, kommt es zur Ziindung der homogenen Reak-
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tionen. Das Ansteigen der Gastemperatur kann dabei im Fall der Selbstziindung durch
Wirmetransport von der heifien Feststoffoberfliche, einen heifien Gasstrom oder Strah-
lingsabsorption des Gases erfolgen. Durch Funken oder eine Pilotlamme kénnen die Gase
fremdgeziindet werden. Die Ziindung und Loschung der homogenen Reaktionen kénnen
ebenso wie die der heterogenen Reaktionen zu nicht-eindeutigen stationdren Losungen
beim Abbrand fihren.

Trotz der Bedeutung der Kopplung dieser Prozesse sind solche Vorginge bisher wenig
untersucht worden. Schwelbriande wurden experimentell hiufig studiert, wobei meistens
aber die heterogene Ziindung bzw. die Aushreitungsmechanismen im Vordergrund stan-
den. Der Umschlag in die flammende Verbrennung wurde teilweise beobachtet, aber nur
selten systematisch untersucht. Ein numerisches Modell, das diesen Umschlag (das heiBt
die Ziindung der homogenen Reaktionen) beinhaltet, existiert bisher nicht (1, 4].

Das Ziind- und Léschverhalten von heterogenen und homogenen Reaktionen wurde nu-
merisch fiir den Abbrand eines Einzelpartikels in ruhender Luft [5, 6] und fiir eine reagie-
rende, geschlossene Oberfliche in einer Stromung untersucht |7}, siehe auch Uberblick in
[8]. Es existieren einzelne Untersuchungen zum Abbrand eines porésen Materials in einer
Strémung. In diesen Fillen wurden aber entweder nur die Schiittung oder die Anstrémung
detailliert modelliert und der andere Teil des Gesamtsystems extrem vereinfacht. Dies ist
nicht hinreichend, da das Abbrandverhalten eines Feststoffs aus den Wechselwirkungen
physikalischer und chemischer Prozesse im Inneren des Materials und in der Gasphase vor
seiner Oberfliche resultiert.

W

Schiittung  Staupunktstrémung
Abbildung 1.1: Schiittung in Staupunktstrémung

In der vorliegenden Arbeit wird ein Modell fiir die Simulation des Abbrandes einer Kohlen-
stoff-Schiittung in einer Staupunktstrémung vorgestellt {Abb, 1.1). Dabei werden die
Transportvorgange von Masse und Energie im Inneren der Schiittung und in der Grenz-
schicht der Anstrdmung, heterogene Reaktionen in der Schiittung und eine homogene
Reaktion in der Grenzschicht beriicksichtigt. Die Prozesse in der Schiittung und in der
Anstrémung werden an der Oberflache der Schiittung gekoppelt durch die Konvektion und



Diffusion von Masse und Energie, Strahlungsaustausch der Oberfliche mit der Umgebung
und heterogene Reaktionen an der Oberfliche der Schiittung. Dadurch ist es moglich, die
Vorginge in der Schiittung und in der Anstrdmung zu berechnen und ihren gegenseiti-
gen Einflu8l zu bestimmen. Es werden von der Gréflenordnung her realistische Werte fiir
physikalische Grd8en und kinetische Parameter benutzt, der Schwerpunkt der Arbeit liegt
aber auf dem Studium der qualitativ maglichen Effekte.

In Kapitel 2 wird zunschst eine Ubersicht iiber den Stand der Forschung gegeben. Da-
bei werden vor allem experimentelle und numerische Untersuchungen auf dem Gebiet
der schwelenden Verbrennung besprochen, aber auch Gebiete wie Kohlevergasung oder
Zindung von heterogenen und homogenen Reaktionen bei Einzelpartikeln und Ober-
flichen eingeschlossen. Die verwendete Kinetik, das mathematische Modell und die zur
Losung verwendete numerische Methode werden in Kapitel 3 vorgestellt. Die Modellie-
rung beschrankt sich auf die Staunpunktlinie. Die Erhaltungsgleichungen werden fiir die
Schiittung und die Anstrdmung getrennt formuliert und durch Bilanzen an der Oberflache
der Schiittung gekoppelt. Die Losung erfolgt mit einer modifizierten Form des PISO-
Verfahrens (Pressure Implicit with Splitting of Operators) [9-11]. Die Ziindung der hete-
rogenen Reaktionen (Kap. 4) und die anschliefiende Ziindung der homogenen Reaktion
(Kap. 5) werden diskutiert und die wesentlichen EinfluBgréBen herausgestellt. Abschlie-
Bend werden in Kapitel 6 neben einer Zusammenfassung Vorschlige gemacht, wie das
Modell weiterentwickelt werden kénnte.
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2 Bisherige Arbeiten

Die ersten Arbeiten zur schwelenden Verbrennung wurden bereits in den 50er Jahren
von Cohen et al. {12] und Palmer {13} durchgefiihrt. In der Zwischenzeit sind zahlreiche
Untersuchungen entstanden. Einen ersten kurzen Uberblick gibt Williams {14]. Der Artikel
beschiftigt sich mit der Ausbreitung von Brinden im allgemeinen, Schwelbrinde stellen
dabei einen Teilaspekt dar.

Hilado et al. [15, 16] haben eine Literaturiibersicht mit 87 Texten zur schwelenden Ver-
brennung verdffentlicht. Allerdings werden die Quellen bei Hilado nicht besprochen, son-
dern nur genannt, was den direkten Nutzen der Aufstellung einschrankt.

Eine Darstellung der Ziindung eines Schwelbrandes, seiner Ausbreitung und des Um-
schlags in die flammende Verbrennung gibt Drysdale [17]. Er berlicksichtigt dabei physi-
kalische und chemische Einfliisse und zitiert sowohl experimentelie als auch theoretische
Untersuchungen.

Die umfassendste Studie zu Schwelbrénden stammt von Ohlemiller [1]. In dem Text wer-
den alle bei der schwelenden Verbrennung ablaufenden Prozesse im Detail besprochen und
der vorhandene Kenntnisstand beziiglich dieser Teilaspekte aufgezeigt. Im Mittelpunkt
steht die Aufstellung eines mathematischen Modells zur Beschreibung der Ausbreitung
von Schwelbrinden, welches aber nicht geldst werden soll, sondern pur als Referenzmo-
dell dient, mit dem Ohlemiller in der Literatur verdffentlichte Modelle vergleicht. Dabei
werden auch zahlreiche experimentelle Untersuchungen zitiert.

Einen Uberblick iiber experimentelle Untersuchungen vermitteln Braunschadel 18] und
Wagner [19]. Der aktuelle Kenntnisstand auf dem Gebiet der schwelenden Verbrennung
und des Umschlags in die Entflammung wird von Fernandez-Pello [4] umrissen.

Im Rahmen djeser Literaturiibersicht werden zus#tzlich zu dem Gebiet der schwelenden
Verbrennung auch Texte aus den Gebieten der Modellierung der Kohlevergasung und der
Zindung von heterogenen und homogenen Reaktionen genannt.

Schwelende Verbrennung - Experimente

Die experimentellen Untersuchungen zur schwelenden Verbrennung beschiftigen sich mit
den Teilgebieten Ziindung des Schwelbrandes, Ausbreitung bzw. ihre Unterdriickung und
Umschlag in die flammende Verbrennung. Die wesentlichen Ergebnisse und Einflugréfien
sollen hier genannt werden.

Chan et al. [20] untersuchten die Ziindung von Baumwollschichten auf beifien Oberflichen.
Die Autoren machen keine Unterscheidung zwischen der Ziindung von beterogenen bzw.
bomogenen Reaktionen. Dies kommt wahrscheinlich daher, daf in den meisten Experimen-
ten die Ziindung des Schwelbrandes und die Entstehung der Flammen nahezu zeitgleich
auftraten. Die Ergebnisse zeigen, daff die Ziindtemperatur und die Zeit bis zur Ziindung
mit steigender Packungsdichte und zunehmender Schichtdicke sinken. Diese Ergebnisse
stehen in Ubereinstimmung mit den Ergebnissen von Ohlemiller et al. [21] und kénnen
auch mit der Theorie von Frank-Kamenetskii erklsrt werden (siehe Kap. 4.3). Ohlemiller



(21) untersuchte ebenfalls die Zindung von Materialien (Zellulose) an heifien Oberflichen.
Er fand dabei, dafl die Schichtdicke den grofiten EinfluB auf die Ziindtemperatur hat.
Dem Material beigemischte Additive zur Schwethemmung haben dagegen kaum einen
EinfluB auf die Ziindtemperatur, sondern nur auf die Ausbreitungsgeschwindigkeit des
Schwelbrandes. Auch der EinfluB von anderen Parametern, wie Umgebungstemperatur
oder Dichte des Materials, ist gering.

Den weitaus gré8ten Raum nehmen in der Literatur die experimentellen Untersuchungen
zum Ausbreitungsverhalten von Schwelbrinden ein [18,22-39]. Diese Arbeiten unterschei-
den sich im wesentlichen durch die verwendeten Materialien (z.B. Zelluloseschichten, zn
Zylindern gerolltes Papier, Polyurethan-Schaum}), der Anordnung der Schiittung (hori-
zontal, vertikal) und der Stromungsart {durchstréomt oder tiberstromt; Strémung in oder
gegen Ausbreitungsrichtung des Brandes; keine aufgeprigte Stromung). Besonders hervor-
zuheben sind die Arbeiten der Gruppen um Ohlemiller {32-34] und um Fernandez-Pello
[35-39]. Diese beschiftigen sich systematisch mit der Bestimmung von Einflufigrofen.

Eine Staupunktkonfiguration wird bei den Experimenten sehr selten benutzt, obwohl sie
mathematisch leicht zu beschreiben ist und sich daher fiir Vergleiche zwischen Theorie
und Experiment anbietet. Lediglich Tekahashi et al. {25| und Braunschidel [18] wahlten
eine Staupunktanstrémung, beschiftigten sich aber in ihren Texten nur mit der experi-
mentellen Seite und nannten keine mathematische Modellierung.

Die qualitativen Ergebnisse in allen Untersuchungen ergeben iibereinstimmend, daB die
Schwelbrandausbreitung durch zwei Vorginge gesteuert wird: den Wirmetransport ins
unverbranate Material und den Sauerstofftransport in die Reaktionszone. Wichtige Para-
meter sind also beispielsweise die effektive Wirmeleitfahigkeit der Schiittung und Wirme-
senken, wie sie durch die Trocknung des Materials oder einen endothermen Pyrolyseschritt
vorhanden sein kdnnen. Auftriebskrifte baw. die Richtung einer erzwungenen Strémung,
der Strémungswiderstand in der Schiittung und andere GroBen bestimmen den Sauer-
stofftransport. Entsprechend diesen Mechanismen kann versucht werden, die Ausbreitung
des Brandes zu verhindern. In das Material eingezogene Metalifolien leiten die Wirme ab
{3], verschlossene Poren verhindern das Eindringen von Sauerstoff [3], eine Behandlung
mit Borssure verlangsamt kinetisch die Brandausbreitung [33, 40}.

Unter geeigneten Randbedingungen kdnunen die aus der Schiittung austretenden Gase
ziinden, der Schwelbrand schligt in einen flammenden Abbrand um. Dieser Umschlag ist
hiufig becbachtet worden. In einigen Untersuchungen [13, 20, 22, 23, 36, 41, 42] wurde
er nur festgestellt, ohne da Erklirungen fiir den bestimmenden Mechanismus angegeben
wurden. Ganr [3] und Drysdale (17] vermuteten, da es eine minimale Produktionsrate
von fliichtigen Gasen gebe, unterhalb derer kein Umschlag moglich sei. Leisch [43, 44]
beobachtete, daf zunichst kleine, lokale Vertiefungen in der Oberfliche der Schiittung
auftraten bevor es zum Umschlag kam. Entsprechende Beobachtungen wurden auchk von
Ohlemiller [34] gemacht. Dies 148t vermuten, da8 durch die konkave Struktur der Vertie-
fungen die Strahlungsverluste der Feststoffoberfiiche verringert werden und sich brenn-
bare Gase sarnmeln kdnnen. Durch diese beiden Effekte wird der Umschlag begiinstigt.
Die Bedeutung der zur Verfiigung stehenden Ziindenergie wurde von Braunschidel [18]
bestétigt. Er konnte zeigen, da8 sich die Schwelgase zwar nur bei gewissen Randbedin-
gungen selbst entziindeten, daf sie aber immer fremdziindbar waren. Die Schwierigkeit,
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die physikalischen Mechanismen klar zu bestimmen, wird dadurch deutlich, da8$ auch in
neueren Untersuchungen [28, 37, 43] nur globale Erklarungsversuche, wie die Abhingigkeit
von dem Sauerstofftransport und der zur Verfiigung stehenden Wirme, genannt werden.

Schwelende Verbreunung - Theorie

Der grofien Zahl von experimentellen Untersuchungen steht eire deutlich kleinere Zahl von
theoretischen Untersuchungen gegeniiber. Die meisten Modelle versuchen, die Ausbreitung
von Schwelbrinden zu beschreiben. Mit der Ziindung der heterogenen Reaktionen in ei-
ner Schittung beschiftigen sich nur wenige Autoren, die gleichzeitige Betrachtung von
heterogenen Reaktionen in einer Schiittung und homogenen Reaktionen in der Gasphase
auBerhalb der Schiittung ist bisher nicht erfolgt. Demzufolge existiert kein Modell, mit
dem der Umschlag von schwelender in flaromende Verbrennung beschrieben werden kann.
Wie bereits erwihnt, gibt Ohlemiller (1] einen Literaturiiberblick fiber theoretische Mo-
delle (bis 1985) und stellt selber ein umfassendes Modell vor, das aber nicht geldst wird,
sondern nur als Referenzfall dient. Hier werden daher im wesentlichen Modelle besprochen,
die Ohlemiller nicht nepnt bzw. die nach 1985 verdffentlicht wurden.

Die einfachste Form sind analytische bzw. phinomenologische Modelle. Sie werden oft
in Verbindung mit Experimenten aufgestellt, um die dort gemachten Beobachtungen zu
erkliren bzw. zu bestitigen. Kinbara et al. [46] benutzen die eindimensionale Form der
Energiegleichung und verbinden sie mit empirischen Annahmen u.a. zur Sauerstoffdif-
fusion. Sie erhalten so eine Gleichung fiir die Ausbreitungsgeschwindigkeit des Schwel-
brandes in Abhingigkeit von Materialgrofen, einem Wirmeiibergangskoeffizienten an der
Oberfliche und Temperaturen (Zindtemperatur, Umgebungstemperatur). Die Ergebnisse
dieser Modellierung lieferu nach Angabe der Autoren eine gute Ubereinstimmung mit ex-
perimentellen Werten, die sie bei eigenen (zweidimensionalen) Versuchen ermittelt haben.

Ohlemiiler et al. [21] haben die Zdndung von Zelluloseschichten auf einer heifien Oberfliche
untersucht und eine gute Ubereinstimmung der MeBergebnisse mit einer theoretischen
Analyse in Anlehnung an die Vorgehensweise von Frank-Kamenetskii festgestellt.

Adler et al. [47] beschreiben die zweidimensionale Ausbreitung eines Schwelbrandes par-
allel zu der Oberfliche einer Schiittuug. Sie setzen dabei voraus, daf der Vorgang durch
die Sauerstoffdiffusion in der Schiittung kontrolliert wird. Entsprechend setzen sie die
zweidimensionale, instationdre Speciesgleichung an, die als Ergebuis liefert, daf sich im
Schiittgut eine parabolische Reaktionsfront einstellt. Ein entsprechendes Ergebuis erzielte
auch Kerr [48] mit einem sehr hnlichen, numerischen Ansatz. Dies steht in Ubereinstim-
muag mit experimentelien Beobachtungen von Ohlemiller [49].

Das erste numerische Modell stammt von Moussa et al. {22]. Sie betrachten ein eindimen-
sionales Modell einer horizontal angeordneten Schiittung in ruhender Umgebung mit einer
aweistufigen Kinetik: ein Pyrolyseschritt (Zellulose — Koks + fliichtige Gase) und ein Oxi-
dationsschritt (Koks + O, — Gas + Wirme fiir Pyrolyseschritt). Die Schritte laufen in
getrennten Zonen ab. Wenn die Prozesse i Gleichgewicht sind, resultiert dies in einer
konstanten Ausbreitungsgeschwindigkeit; andernfalls verléscht der Brand. Gelsst werden
die Kontinuitatsgleichung fiir die unverbrauchte Zellulose, den Koks und die Gase und



eine kombinierte Energiegleichung fiir Feststoff und Gas. Zusammen mit Annahmen iiber
die Sauerstoffversorgung und die Reaktionswirme ergeben sich Ergebnisse fiir die Aus-
breitungsgeschwindigkeit in Abhingigkeit der Sauerstoffkonzentration an der Oberfliche.
Es wird eine Steigerung der Temperatur in der Schiittung und der Ausbreitungsgeschwin-
digkeit mit steigender Sauverstoffkonzentration festgestellt. Dies wurde von den Autoren
auch in eigenen Experimenten {22] beobachtet.

Bei Muramatsu et al. [50} wird der Abbrand einer Zigarette betrachtet, indem eine hori-
zontale, eindimensionale Schiittung ohne erzwungene Konvektion modelliert wird. Aller-
dings sieht die Kinetik nur dic Verdunstung der Feuchte und die Pyrolyse des Tabaks vor,
es gibt keine Oxidation. Die Losung von Kontinuitits- und Energiegleichung erlaubt die
Berechnung von Temperatur- und Dichteprofilen in der Schiittung, die mit experimentel-
len Werten der Autoren verglichen werden. In den Rechnungen werden kaum Parameter
variiert, so daB nicht viele Aussagen iiber die bestimmenden Einfliisse gemacht werden
kdnnen.

Ein deutlich umfassenderes Modell fiir den Abbrand einer Zigarette wurde von Summer-
field et al. {51] aufgestellt. Es handelt sich um eine horizontal angeordnete Schiittung, die
mit einer konstanten, erzwungenen Strémung durchstromt wird. Es wird eine zweistufige
Kinetik, Pyrolyse des Tabaks und Oxidation des Kokses, vorausgesetzt, deren Kinetik aus
einer thermischen Analyse von Tabak stammt. Die eindimensional formulierten Gleichun-
gen fiir die Gasmasse, Masse der Rauchtripfchen (bewegen sick mit dem Gas ynd nehmen
kein Volumen ein), die Komponenten Tabak, Koks und Sauerstoff und zwei getrennte
Energiegleichungen fiir die feste und die gasféSrmige Phase werden gelést. Der EinfluB der
Strémungsgeschwindigkeit und der Sauerstoffkonzentration auf die Abbrandrate kann mit
dem Modell hinreichend beschrieben werden.

Ein gutes Modell fiir die Ausbreitung eines Schwelbrandes gegen die Strdmungsrich-
tung wurde von Oblemiller et al. [52] verdffentlicht. Es beschreibt eine senkrecht ste-
hende Schiittung, deren oberes Ende durck Strahlung beheizt wird. Die (eindimensionale)
Strémung kommt durch Auftriebskrifte zustande. Geldst werden die Kontinuititsglei-
chungen fiir das Gas und den Feststoff, die [mpulsgleichung, eine kombinierte Energieglei-
chung fir Gas und Feststoff und die Speciesgleichungen fiir das urspriingliche Material,
Koks und Sauerstoff. Beschrieben werden soli der Abbrand von Polyurethan-Schaum, wo-
bei die folgende Kinetik zugrunde gelegt wird: Ausgangsmaterial + O, — Koks + Gas und
Koks + Oy - Koks* -+ Gas (Koksbildung und Koksoxidation). Ohlemiller stellt anhand
der Rechnungen fest, daff die Ausbreitung des Brandes durch den Transport von Sauer-
stoff kontrolliert wird. Dieses Ergebnis wird, wie erwiahnt, durch viele andere Rechnungen
und durch Experimente bestitigt. Ohlemiller folgert auBerdem, da8 der Energietransport
durch Strahlung in der Schiittung nicht vernachlissigt werden kann gegeniiber dem Trans-
port durch Wirmeleitung. Uber diesen Punkt herrscht heute immer noch Unklarheit, er
ist noch nicht abschliefend geklart.

Eine gewisse Ahnlichkeit zu dem in der vorliegenden Arbeit vorgestellten Modell (Kap. 3)
hat das Modell von Kailasanath et al. [53]. Es handelt sich um eine einseitig verschlos-
sene Schiittung (eindimensionale Betrachtung), deren offenes Ende durch einen externen
Wirmeflu$§ (Strahlung) erwérmt wird. In der Schiittung 13uft nur eine Pyrolysereaktion ab
(Feststoff — Koks + Gase), daher mu8 der Sauerstofftransport nicht betrachtet werden.
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Die entstehenden Gase entweichen aus der Schiittung, kénnen dort aber nicht reagie-
ren und werden nicht weiter verfolgt. Gelost werden die Kontinuitdtsgleichungen fir Gas
und Partikeln, die Impulsgleichung und eine kombinierte Energiegleichung fiir Gas und
Partikeln. Die Rechnungen zeigen den Einflu$8 der Kinetik und der Wirmeleitfihigkeit
des Materials auf die Temperaturentwicklung. Die Autoren zeigen auBerdem, daf es je
nach Stromungswiderstand zu einem deutlichen Ansteigen des Druckes in der Schiittung
kommen kann.

Leisch et al. [43, 44] haben die Ausbreitung von Schwelbrinden bei horizontal fiber-
stromten Schichten aus Getreide und Holzstaub untersucht. Bei den Experimenten wurde
auch der Umschlag in die flammende Verbrennung beobachtet, das numerische Modell
ist dagegen wesentlich einfacher. Es wird ein eindimensionales Modell gebildet, das keine
Gasphasenreaktion enthilt (nur Pyrolyse und Koksoxidation) und daher den Umschlag
nicht berechnen kann. AuSerdem wird die Strémung tber die Schiittung vernachlassigt
und stattdessen eine rubende Atmosphire angenommen. Diese Voraussetzungen schranken
die Vergleichbarkeit zwischen Theorie und Experimenten stark ein. Die Losung der Kon-
tinujtitsgleichungen fiir das unverbrauchte Material, den Koks und die Asche sowie der
Energiegleichung (fiir Feststoff und Gas) ergeben Werte fiir die Maximaltemperatur in der
Schiittung und die Dicke der Reaktionszone. Die Ergebnisse sind mit den experimentell
ermittelten Werten vergleichbar, was auf die in die Rechnung eingegangenen, gemessenen
Grdflen zurickgefihrt werden muf.

Dosanjh et al. [27, 54, 55] haben ein Modell fiir eine senkrecht stehende Schiittung ent-
wickelt, wobei drei Arten des Abbrandes unterschieden werden konnen: (1) erzwungene
Durchstrémung von unten nach oben, Zindung unten; (2} freie Konvektion, Ziindung
oben; (3) erzwungene Durchstrémung von unten nach oben, Ziindung oben. Geldst werden
die eindimensional formulierte Kontinuititsgleichung, eine kombinierte Energiegleichung
und die Speciesgleichungen, im Fall der freien Konvektion auBerdem die Impulsgleichung.
Teilweise wurde nur ein Oxidationsschritt, teilweise ein zweistufiger Prozef8 aus Pyrolyse
(bei fester Temperatur T,} und Koksoxidation (unendlich schnelle Reaktion vorausgesetzt)
benutzt. Die Rechnungen bestitigen den Einfluf von Wérme- und Sauerstofftransport in
der Schiittung auf die Ausbreitung des Brandes. Neuvere experimentelle Untersuchungen
(38, 39, 45] wurden auch mit den Modellen von Dosanjh verglichen.

Aus den bisher dargestellten Modellen werden einige Gemeinsamkeiten sichtbar: Alle
Rechnungen gehen von einer eindimensionalen Betrachtung aus. Das Ziel ist in der Regel
die Bestimmung des Einflusses ausgewihlter Groflen auf die Ausbreitung eines Schwel-
brandes, die oft als stationir vorausgesetzt wird. Es handelt sich nie um angestrémte
Schiittungen, sondern immer um durchstromte Systeme oder den Fall der natiirlichen
Konvektion. Weil keine Gasphase auBerhalb der Schiittung betrachtet wird und keine
Gasphasenreaktionen zugelassen werden, kann kein Text Ergebnisse zur Ziindung von
homogenen Reaktionen nennen.

Einen ganz anderen Ansatz wihlten Moallemi et al. [56). Sie gingen von einer zylindrischen
Probe in einer durchstromten Kammer aus und forrulierten die Erhaltungsgleichungen
fiir zwei Dimensionen. Die Gleichungen haben in der Schiittung und in der reinen Gaspha-
se dieselbe Form; iiber den Faktor der Porositdt wird unterschieden, ob die jeweilige Zelle
des Rechengebiets zur Schiittung oder zur reinen Stromung gehdrt. Es werden die Konti-



nuitatsgleichungen fiir Gas und Partikeln, die Impulsgleichung, eine kombinierte Energie-
gleichung (Gas und Partikeln) und die Gleichung fiir den Mischungsbruch gelést. In den
Rechnungen wird nur eine heterogene Reaktion (C + Oz — CO; -+ Asche} zugelassen.
Daher werden als Ergebnisse nur die Entwicklung von Temperaturprofilen, Aschegehalten
u.i. gezeigt. Das Modell besitzt aber von der Anlage her die Kapazitit, wesentlich kom-
plexere Zusammenhinge, einschlieflich der Beriicksichtigung von Gasphasenreaktionen,
zu berechnen. Es ist daher das umfassendste bisher versffentlichte Modell.

Kohlevergasung

Im Rahmen dieser Literaturiibersicht sollen auch Texte aus anderen Gebieten als der Un-
tersuchung von Schwelbrinden besprochen werden. Bei der Kohlevergasung treten quali-
tativ Zhnliche Effekte auf. Zudem gibt es Untersuchungen aus anderen Gebieten, die sich
mit der Ziindung von heterogenen bzw. homogenen Reaktionen befassen.

Kotowski et al. [57] haben ein Modell fiir die Untertagevergasung von Kohle formuliert.
Es ist eindimensional und berticksichtigt die Kontinuitétsgleichung fiir das Gas, eine kom-
binierte Energiegleichung fiir Gas und Koble und Speciesgleichungen fiir Sauerstoff und
die Gesamtheit der fliichtigen Gase. Aufgrund der starken Konvektion wird die Diffusion
in der Speciesgleichung vernachlissigt. Die Kohle pyrolysiert und der Sauerstoff reagiert
mit den fliichtigen Gasen. Die Kinetik der Reaktionen wurde aus Angaben in der Lite-
ratur abgeleitet. Es ergeben sich Werte fiir die maximale Temperatur in der Schiittung
und Temperatur- bzw. Sauerstoffprofile, die qualitativ mit Laboruntersuchungen iiberein-
stimmen. Ein quantitativer Vergleich ist aufgrund der unzureichend modellierten Kinetik
nicht méglich.

Ein beziiglich der Kinetik umfangreicheres Modell wird von Winslow [58] vorgestellt. Ex
beriicksichtigt 8 Species in der Gasphase und 5 Species in der festen Phase. Es wer-
den eine Pyrolysereaktion und fiinf weitere heterogene bzw. homogene Reaktionen in
der Schiittung zugelassen. Die eindimensional formulierten Erhaltungsgleichungen (Kon-
tinuitéitsgleichung fiir das Gas, Impulsgleichung, zwei Energiegleichungen, Speciesglei-
chungen) werden geldst, um die Ausbreitung der Reaktionsfront sowie Temperatur- und
Gasprofile zu berechnen. Es ergeben sich zufriedenstellende Ubereinstimmungen mit La-
borexperimenten.

Das besprochene Modell von Winslow ist dhnlich zu dem Modell von Thorsness et al. [59)].
Auch hier wird versucht, mit einer eindimensionalen Formulierung und unter Beriicksich-
tigung einer detaillierten Kinetik (einschiieSlich Trocknung und Pyrolyse; 13 Species) die
in situ Kohlevergasung zu beschreiben. (Die Autoren versuchen zudem, das Modell durch
die Berechnung einfacher Fille, fiir die es analytische Losungen gibt, zu verifizieren. Diese
Vorgehensweise wird in der vorliegenden Arbeit iibernommen, siche Anhang, Kapitel 8.2).

Beispiele fiir neuere Versuche der Modellierung sind die Texte von Hobbs et al. {60, 61].
Es handelt sich um eindimensionale Modelle, deren Schwerpunkt auf der kinetischen Be-
schreibung der Kohlevergasung liegt. Unter Berlicksichtigung experimentell ermittelter
Werte wird versucht, die Rechnungen anzupassen und mit Messungen zu vergleichen. Ein
zweidimensionales Modell wurde von Embacher [62] aufgestellt und von Raupenstrauch
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{63] ausgebaut. Die Rechnungen erfolgten zwar mit einem sehr groben Gitter, aber es
wurden viele physikalische und chemische Details modelliert. Die bisher verdffentlichten
Ergebnisse dienten hauptsichlich der Verifikation des Modells, quantitative Vorhersagen
des Verhaltens einer Anlage stehen noch aus.

Aus dem bisher Gesagten werden Gemeinsamkeiten der Modelle deutlich: Viele Modelle
sind eindimensional, es handelt sich immer um eine durchstromte Schiittung. Eine reine
Gasphase, wie sie die Grenzschicht bei einer angestrdmten Schiittung darstellt, wird in
keinem Text behandelt. Die Unterschiede zu der Modellierung von Schwelbrinden lie-
gen in Details wie der Groflenordnung der Strémungsgeschwindigkeit, des Partikelradius
und des Druckniveaus. Alle diese Grifien sind im Fall der Kohlevergasung oft wesentlich
grofier als bei der schwelenden Verbrennung. Viele der Ansitze zur Berechnung der Kohle-
vergasung sind gekennzeichnet durch eine sebr umfangreiche Modellierung, insbesondere
hinsichtlich der Kinetik, und die Verwendung zahlreicher Daten aus Experimenten, um
eine Anpassung an reale Verfahren und Anlagen zu erméglichen. Ziel der Rechnungen sind
die Profile fir Temperaturen und Konzentrationen in der Schiittung und damit sowohl
die Ausbreitungsgeschwindigkeit der Reaktionsfront als auch die Gaszusammensetzung
am Austritt.

Das Gebiet der Kohlevergasung ist sehr umfangreich und kann hier nur gestreift werden.
Einen Uberblick tiber die ablaufenden Prozesse findet man beispielsweise bei Annamalai
{8], numerische Modelle werden in anderen Quellen [64-67| ausfiihrlicher besprochen als
hier.

Ziind- und Ldschphinomene

Es ist zu sehen, daff bei den bisher besprochenen Gebieten die Modellierung heterogener
Reaktionen zwischen Feststoff und Gas bzw. homogener Reaktionen, die in der Gasphase
im Inneren einer Schiittung ablaufen, im Vordergrund stehen. Es gibt aber auch Studien,
bei denen die Ziindung von heterogenen bzw. homogenen Reaktionen betrachtet wird und
die Betonung auf den Gasphasenprozessen liegt.

Gururajan et al. [5] betrachten den Abbrand eines Kohlepartikels unter Beriicksichtigung
heterogener und homogener Reaktionen, Das Partikel befindet sich in einer ruhenden
Atmosphire, und es wird ein stationirer Zustand betrachtet. Durch Pyrolyse werden
fliichtige Gase frei, gleichzeitig lduft an der Oberfliche eine Reaktion mit Sauerstoff ab
(C + Oy = COs). Die fliichtigen Gase oxidieren in der Gasphase, als Reaktionsprodukte
entstehen CO, und H>O (Globalkinetik). Die stationiren Erhaltungsgleichungen fiir Ener-
gie und Species werden geldst, als Ergebnis wird im wesentlichen die Massenabbrandrate
als Funktion der Umgebungstemperatur aufgetragen. Dabei ist zu sehen, daf es zu zwei
Ziindvorgéngen kommen kann: eine Ziindung bei niedrigen Temperaturen aufgrund der
heterogenen Reaktion und eine Ziindung bei hohen Temperaturen aufgrund der homo-
gener Reaktion. Man kann daraus nicht ableiten, daf ein Einzelpartikel nur durch einen
heterogenen bzw. nur durch einen homogenen Mechanismus ziindet.

Eine ganz dhnliche Untersuchung wurde von Zhang (6] verdffentlicht. Dabei geht es eben-
falls um ein Einzelpartikel in einer ruhenden Umgebung. Das Partikel wird mit einer
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konstanten Leistung geheizt, dadurch kénnen eine heterogene Reaktion und eine homo-
gene Gasphasenreaktion ablaufen. Die stationdren Losungen (im wesentlichen die Parti-
keltemperatur iiber der zugefiihrten Leistung) zeigen ein S-formiges Verhalten mit Mehr-
fachldsungen, wie es fiir Zind- und Ldschvorgdnge charakteristisch ist. Auch bei dieser
Untersuchung kdnnen unter gewissen Bedingungen (abhingig u.a. vom Partikeldurch-
messer) zwel Ziadvorginge aufgrund des heterogenen und des homogenen Mechanismus
beobachtet werden.

Weitere Ergebaisse zum Ziind- und Abbrandverhalten eines Einzelpartikels nennen zum
Beispiel die Quellen [68-71], einen groferen Uberblick findet man bei Annamalai et al.
{8]. Annamalai nennt dariiberhinaus auch Texte, die sich mit reagierenden Oberflichen
beschiftigen.

Eine Staupunktstrémung, die auf eine geschlossene Oberfliche trifft, wurde mehrfach be-
handelt. Vlachos et al. [72] lassen nur homogene Reaktionen zu, die Oberfliche ist inert.
Eine katalytische Oberfliche mit heterogenen Reaktionen und homogenen Reaktionen in
der Gasphase wird bei Williams et al. [73] experimente!l untersucht, die dazugehérige nu-
merische Untersuchung liefern Song et al. [74]. Song vergleicht fiir eine solchen Fall zudem
die Ziindkeiterien von Frank-Kamenetskii und van’t Hoff [75].

Henriksen et al. [7] haben die Ziindung von heterogenen und homogenen Reaktionen
beim Abbrand einer Kohlenstoffoberfliche in einer Staupunktstromung numerisch unter-
sucht. Es ergeben sich S-formige Ziind- und Loschcharakteristiken mit nicht-eindeutigen
Lisungen, wobei die kinetischen Daten der Reaktionen grofien Einflu auf das qualitative
Aussehen der stationidren Losungen haben. Die vorliegende Arbeit crweitert dieses Modell,
indem es statt der geschlossenen Oberfliche eine Schiittung an die Staupunktstromung
anschlieft.

Einige Modelle beinhalten die Ziindung der homogenen Reaktion durch Strahlungsabsorp-
tion in der Gasphase. Amos et al. {76] betrachten eine verdunstende Oberfiéche in einer
Staupunktstrémung. Die entstehenden Gase absorbieren Strahlung und kénnen ziinden,
wobei diese Ziindung allerdings nur fiir hohe Strablungsintensititen bzw. einen grofien Ab-
sorptionsgrad des Gases eingetreten ist. Dieses und andere Ergebnisse werden gnalitativ
mit den experimentellen Beobachtungen anderer Autoren verglichen.

Ein dhnliches System wird von Di Blasi et al. [77] untersucht. Mit einem eindimensionalen
Modell wird der Fall eines Feststoffs, der bestrahlt wird, betrachtet. Die Strahlung wird
im Feststoff und im Gas absorbiert. Wihrend in der Gasphase der Energie- und Massen-
transport berticksichtigt werden, wird fiir den Feststoff nur die Energiegleichung gelst.
Eine Pyrolysereaktion im Feststoff, der Abbau des Feststoffs und eine Gasphasenreakti-
on werden zugelassen. Die Gasphasenreaktion ziindet aufgrund der Straklungsabsorption
leichter als wenn die Ziindung nur durch Wirmeleitung von der heifien Oberfliche her-
vorgerufen werden kdnnte. Fir einen quantitativen Vergleich mit Experimenten ist aber
auch dieses Modell zu einfach.

Die Ziindung von Kohle durch die hohe Strahlungsintensitit eines Lasers ist das Thema
der Arbeiten von Phuoc et al. [78, 79]. Die Strahlung wird vom Feststoff und vom Gas
absorbiert, es laufen eine Pyrolysereaktion, die Oxidation der Oberfliche und eine Gas-
phasenreaktion ab. Es wird gezeigt, da abhingig von der Kinetik der Reaktionen und
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der Strahlungsintensitit zwei aufeinanderfolgende Ziindvorgénge durch den heterogenen
und den homogenen Mechanismus auftreten kénnen. Es kann aber auch vorkommen, daf
nur die Gasphasenziindung existiert.

Bei den vorgestellten Texten zur Ziindung von heterogenen und homogenen Reaktionen
liegt der Schwerpunkt im Gegensatz zu den Untersuchungen zur schwelenden Verbrennung
und der Kohlevergasung auf der Modellierung der Stromungs- und Reaktionsvorginge in
der Gasphase. Die feste Phase wird maximal durch eine Energiegleichung beschrieben.
Eine Kopplung eines Modells fiir eine Schiittung mit einem Modell fiir eine Strémung
existiert in der Form, wie sie im weiteren Verlauf der vorliegenden Arbeit vorgestellt
wird, bisher nicht.
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3 Mathematische Modellierung und numerische
Methode

Die in dieser Arbeit betrachtete Konfiguration besteht aus einer laminaren, rotations-
symmetrischen Staupunktstromung, die auf eine Schiittung trifft (Bild 3.1). Chemische
Reaktionen sowie Wirme- und Stofftransport werden sowohl in der Schiittung als auch
in der Grenzschicht der Anstromung betrachtet. Das anstromende Gemisch idealer Gase
besteht aus Sauerstoff, Stickstoff und einer kleinen Menge Wasserdampf. Die Anstrémung
wird vollstdndig durch die chemische Zusammensetzung (Y;.), die Temperatur (7.), die
Dichte (p.) und den das Strémungsfeld charakterisierenden Geschwindigkeitsgradienten
{Staupunktgradient a) beschrieben. Da die Schiittung an ihrem linken Ende verschlossen
sein soll, tritt dort keine Strémung ein oder aus, und die Gase konnen nur von der An-
strémseite her in die Schiittung eintreten bzw. miissen dort auch die Schiittung verlassen.
Die vorliegende Untersuchung beschrinkt sich auf eine Ortsdimension (y), nur die Stau-
punktgerade wird betrachtet. (Einzelheiten zur Grenzschicht der Staupunktanstrémung
bzw. zur Schiittung befinden sich in den Kapiteln 3.1 und 3.2, die Kopplung der beiden
Teilsysteme ist im Kapitel 3.3 beschrieben.)

N
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Schiittung  Staupunktstrémung

Abbildung 3.1: Schematische Darstellung des betrachteten Systems

Fiir viele Materialien, die in der Praxis als Schiittung bzw. in porSser Form vorliegen
und brennbar sind, ist die Reaktionskinetik nur unzureichend bekannt. Daher, und um
die Ergebnisse mit den Arbeiten von Hensiksen (7, 80, 81] vergleichen zu kdnnen, wird in
dieser Arbeit angenommen, dafl die Partikeln aus Kohlenstoff bestehen. An der Qberfliche
der Partikeln im Inneren der Schiittung und an der Stirnfiache der Schiittung kdnnen die
folgenden Reaktionen ablaufen:

C+ 0, +C0: (1)
20+ 0, +2C0 (1)
C+C0,—2C0 (11
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Die Oxidationsreaktionen (I) und (II} sind exotherm, wohingegen die Vergasungsreaktion
(IIT) eine endotherme Reaktion ist. Je nach Temperaturbereich 13uft der Abbrand von
Kohlenstoff bevorzugt iiber unterschiedliche Wege ab. So ist Reaktion (I} nur bei Tem-
peraturen <1000K von Bedeutung, bei Temperaturen >1000K hingegen ist sie gegeniiber
Reaktion (II) vernachlissigbar. Die Boudouard-Reaktion (111} )duft erst bei hoben Tem-
peraturen (ca. >1800K) und wenn kein Sauerstoff mehr vorhanden ist in nennenswertem
Ma#g ab.

Die Reaktionsprodukte CO und C'O, werden aus der Schiittung heraustransportiert. In
der Anstromung kann sich eine Diffusionsflamme ausbilden, welche durch foigende homo-
gene Gasphasenreaktion beschrieben wird:

200+0,22C0,  (IV)

Das hierbei entstehende O, wird teilweise Richtung Schiittung transportiert und kann
dort mit dem Kohlenstoff wieder zu CO reagieren.

Im allgemeinen kénuer homogene Reaktionen im Inneren der Schiittung und in der An-
strémung ablaufen. Hier wird jedoch nur der Fall der Gasphasenreaktion in der An-
stromung betrachtet; im Inneren der Schiittung werden pur die heterogenen Reaktionen
zugelassen.

Die heterogenen Reaktionen (I-11I) werden als Reaktionen erster Ordnung beschrieben

Y,
rrr = ks ﬂ___,_ilom ) (3.1)
2

Y.
rorr =Ky - '—‘*-’de.gz > 3.2)
2

wobei der Reaktionsgeschwindigkeitskoeflizient k; durch den Arrheniusansatz gegeben ist:

ks = ko exp (-EE%) j=1-11 3.3)

Hier sind ko ; der Frequenzfaktor und 5 die Aktivierungsenergie der Reaktion J.

Die homogene Reaktion (IV}, welche die Oxidation von CO zu CO, beschreibt, l3uft im
allgemeinen sehr langsam ab, wird aber bereits durch kleine Mengen Wasserdampf stark
beschleunigt {82, 83].

Im Rahmen dieser Arbeit soll die Oxidation als Bruttoreaktion ohne Riickwirtsreaktion
unter Beriicksichtigung der katalytischen Wirkung von Wasserdampf beschrieben werden.
(Der Wasserdampf selbst wird als inerte Species betrachtet.) Fir diesen Fall geben Howard
et al. [82] folgenden Ansatz fiir die Reaktionsrate an:

} Yo\ ¢ E
- PgYo0, Pcho) g mo) _ __f_xg) 1
v = kO,IV ( AIO; ) ( Mco MH;O exp ( RT (3 )
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Reaktion koy E;

I C+0;-CO; 761082 | 146,1-10°.%;
(i) 2C+0;, - 200 1,91072 11980108
() C+C0;—2C0 | 1,291.10°2 |189,310°-L;
(IV) 200 + 0z — 2C0; | 1,3-10M 25— [ 1255105,

kmol s

Tabelle 3.1: Reaktionskinetische Konstanten
(Werte aus [80, 81))

Es wird vorausgesetzt, dafl der Wasserdampf in so geringen Mengen vorhanden ist, daf an-
dere mdgliche homogene und heterogene Reaktionen mit H,O (z.B. die hiufig in Modellen
zu findende Reaktion C + HoO — CO + Hy) vernachlissigt werden kdnnen.

Die Werte fiir die Frequenzfaktoren und Aktivierungsenergien der vier Reaktionen miissen
der Literatur entnommen werden. Dabei ist festzustellen, daf sich vor allem die Anga-
ben fiir den Frequenzfaktor der Boudouard-Reaktion (III) bei verschiedenen Autoren um
einige Gréfenordnungen unterscheiden. In der vorliegenden Arbeit wird auf die Studi-
en von Henriksen [80, 81] zuriickgegriffen, da er den EinfluB der kinetischen Konstanten
iiberpriift und schlieflich eine gute Ubereinstimmung mit den experimentellen Werten fiir
den Abbrand einer angestrémten Kohlenstoffoberfliche von Matsui et al. [84, 85) erreicht
hat. Durch die Benutzung derselben kinetischen Werte ist somit eine Vergleichbarkeit mit
fritheren numerischen und experimentellen Ergebnissen gegeben. Die reaktionskinetischen
Konstanten sind in der Tabelle (3.1) zusammengestellt,

In Experimenten zum Kohlenstoffabbrand sind entweder ein konstanter Warmestrom zur
Oberfliche vorgegeben, oder die Oberflichentemperatur wird durch eine Regelung dieses
externen Wirmestroms konstant gehalten [84-87]. Daher wird im theoretischen Modell
dieser Arbeit ein externer Warmestrom § zur Oberfliche der Schiittung eingefithrt. Wei-
terhin wird ein Warmeverlust von der Oberfliche durch Strahlung an die kalte Umgebung
beriicksichtigt, wobei sowohl der Kohlenstoff als auch die Umgebung als schwarze Kérper
angesehen werden.

3.1 Staupunktstrémung

Das Stromungsfeld der Anstrémung wird als laminare, rotationssymmetrische Staupunkt-
strémung angenommen (Abb. 3.2). Die reibungsfreie AuBenstrémung wird durch die Po-
tentiallosung
U = az
v = —2ay

gegeben [88]. Somit ist das Strémungsfeld durch die Angabe des Staupunktgradienten a
vollstandig beschrieben.
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Abbildung 3.2: Rotationssymmetrische Staupunktstrémung
(Bild aus Schlichting [88], 5.77)

Innerhalb der Grenzschicht var der Oberfliche der Schittung kann eine Reaktion ablaufen.
Die Erhaltungsgleichungen fiir die Gesamtmasse, die Masse der einzelnen Komponenten,
den Impuls und die Energie werden fiir laminare Strémungen chemisch reagierender Ga-
se von verschiedenen Autoren genannt [14, 89, 90]. In diesen Gleichungen konnen bei
geniigend grofer Reynoldszahl die iiblichen Grenzschichtvereinfachungen eingefihrt wer-
den, wie dies zum Beispiel bei Schlichting [88], Kuo [90) und Dorrance [91] gemacht wurde.
So ergeben sich die Grenzschichtgleichungen fiir den zweidimensionalen, rotationssymme-
trischen Fall [90, 92, 93]:

Kontinuitat: a 19 P
o -
3 g P+ 5 () =0 (33)
Impuls:
?ﬁ.(.u%.*.u@ = §'2+_‘2 ?ﬁ (36)
O\Bt T8z TVay) TP T oy \ PGy :
Energie:
(8T+u6T+v_a_T o e B (0T
5t "oz oy Pt oy \ Moy

B @@ @ E e

In dieser Formulierung wird der Dufour-Effekt vernachlissigt und das Ficksche Gesetz
fiir den Diffusionsstrom vorausgesetzt [89]. w; ist die Produktionsrate der Species i in der
homogenen Reaktion (1V): w; = My; jyriv
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Species:

oY, OV, O%\_ 8 ( 8%\,
(T o 5) = 3 (o0i5) o 8

Hier wird der Diffusionsmassenstrom ebenfalls durch das Ficksche Gesetz wiedergegeben.
Um die Lésung der Differentialgleichungen zu vereinfachen, werden sie auf die Grenz-

schichtkoordinate [94)
v
= J— d: 3.9
7 V(Pﬂ)r/l; pe 39)

transformiert. Auflerdem beschrankt sich die vorliegende Arbeit auf den Staupunktbereich
{z=0). Somit ergeben sich die folgenden Bilanzgleichungen:

Kontinuitat:

1 6p oV
56T+f,,+?9-n-._0 (3.10)
Impuls:
% vovZh - 2 (20 .
o T %, T 5 -1 (3.11)
Energie:
a8 a 19 € 66‘ £Le. aY. 6‘11

Species:
aY; oY, a (¢ aY;
o " ( Prian

Hierbei wurden die folgenden dimensionslosen Gréfien eingefiihrt:

) W, (3.13)

Zeit: 7=t-q
Geschwindigkeit in tangentialer Richtung: f, = «/u.
Geschwindigkeit in normaler Richtung: V = pv/(2y/a(pu).)
Temperatur: 8 =T/T;
Enthalpie: H; = h;/(¢,T})
Produktionsrate der homogenen Reaktion: W; = w;/{ap)
Chapman-Rubesin-Parameter: £ = pu/(pp)}r
Prandtl-Zahl: Pr = pcp/2
Lewis-Zahl: Le; = pD;cp/ X

Um die Lésung des Problems zu erleichtern, werden zus#tzliche vereinfachende Annah-
men getroffen, welche von Henriksen [81] eingefiihrt wurden. Henriksen hat die unter
diesen Annahmen erzielten Ergebnisse den Berechnungen mit den nicht-vereinfachten Er-
haltungsgleichungen bzw. experimentell ermittelten Werten gegeniibergestellt. Es ergab
sich eine sehr gute Ubereinstimmung, so daB die Benutzung der folgenden Annahmen
keine Einschrankung der Giiltigkeit der Ergebnisse darstellt:
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Le;=Le=1

Pr=0,7

Cp; = Cp = cONSE.

Le=2e  (inder Impulsgleichung)

%‘,;{:wfyo,.,) mit @(Yone) = 0,28(2+ Yo,.0)

Unter Beriicksichtigung dieser Annabmen ergaben sich die Erhaltungsgleichungen, wie sie
in der vorliegenden Arbeit benutzt werden:

Kontinuitit: - v
~or 2 - 3.14
2p 07 +fot on 0 (3.14)
Impuls:
afn ,0fn _ &f " Pe 2
/7 _ 3.15
B + 2V o == Fe . (3.15)
Energie: "
09 o8 [
il P2 S HW 3.16
ot Vo = Prop & (3.16)
Species:

oY; 49 oY; tLed*Y;

or on  Pr ot
mit i = Oy, CO, CO3, Hy0, N,. Weiterhin soll die thermische Zustandsgleichung fiir ideale
Gase giiltig sein. Der Druck sei dabei konstant.

W (3.17)

= E_A;fg = const. (3.18)

Die so erhaltenen Differentialgleichungen fiir die Grenzschicht der Staupunktstrémung
sind weitgehend identisch mit den in {80, 81] benutzten Gleichungen. In der Formulierung
(Gl. (3.14)-(3.17)) sind lediglich 2usétzlich die instationdren Terme enthalten, da das in
dieser Arbeit verwendete numerische Verfahren (siche Kap. 3.4) auf der instationdren
Formulierung der Erhaltungsgleichungen aufbaut.

Die Randbedingungen am Grenzschichtrand sowie an der Oberfliche der Schiittung wer-
den im Kapitel 3.3 besprochen; zunichst werden in Kapitel 3.2 die Erhaltungsgleichungen
fiir das Teilsystem der Schiittung diskutiert.

Um das Modell und das numerische Verfahren fiir die Anstrémung zu testen, wurden
Rechnungen fiir den Abbrand einer geschlossenen Kohlenstoffoberfliche durchgefiibrt. Die
Ergebnisse wurden mit Werten aus (7, 80, 81] verglichen und sind im Auhang (Kap. 8.1}
dargestellt.

3.2 Schiittung

Die Partikeln der Schiittung werden als Kugeln gleichen Durchmessers betrachtet. Auch
fiir das , Teilsystem Schiittung® erfolgt, analog zur Anstromung, eine Beschrinkung auf
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die Staupunktlinie {z=0). Eine solche eindimensionale Formulierung wird in der Literatur
meistens bei der Modellierung von Schwelbrinden gewdhlt. Dadurch werden einerseits
Ungenauigkeiten (z.B. die unzureichende Wiedergabe des Einflusses von Auftriebskriften
auf die Ausbreitung von Schwelbrinden) in Kauf genommen. Andererseits konnen aber
die wesentlichen Aspekte auch an eindimensionalen Modellen studiert werden, und es
kénnen Erfahrungen fiir eine spitere mehrdimensionale Modellierung gesammelt werden.
Da in dieser Arbeit die Betonung nicht auf dem Vergleich der numerischen Ergebnisse
mit experimentellen Werten liegt, sondern auf der theoretischen Analyse der wesentlichen
physikalischen Einfliisse, ist die Beschrankung auf die Staupunktlinie ein hinreichender
Ausgangspunkt.

Zur Herleitung von Erhaltungsgleichungen fiir die Beschreibung einer Strémung in einer
Schiittung (wobei im allgemeinen auch eine Bewegung der Partikeln miglich sein sollte)
sind verschiedene Wege vorgeschlagen worden. Dabei handelt es sich um (1) statistische
Modelle, (2} die Kontinuums-Mechanik-Modelle, (3) eine formale Mittelung und (4) die
getrennte Betrachtung der zwei Phasen. Hier sollen die unterschiedlichen Methoden nur
erwihnt werden, einen ausfihrlichen Uberblick geben die Texte von Kuo {30] und Gokhale
et al. [95].

Die statistische Methode betrachtet die Zufallshewegung der Einzelphasen und die re-
sultierenden Transportgrofen, die sich von denen eines homogenen Fluids unterscheiden.
Diese Methode ist bisher noch nicht so verallgemeinert worden, da8 sie auch fiir reagie-
rende Stromungen angewendet werden kann [95]. Die Kontinuums-Methode beinhaltet
einige Nachteile, wie z.B. dafi die Gleickungen fiir die Gas- bzw. die Partikelphase aus
einer (gemeinsamen) Gleichung fiir die Mischung abgeleitet werden [90]. Es werden daher
meistens die Oben genannten Methoden (3) oder (4) benutzt. Bei dem Weg der formalen
Mittelung werden neue, gemittelte FeldgroBen durch die Integration iiber einen gewissen
Bereich der Zwei-Phasen-Strémung definiert. Dieser Bereich muB grof genug sein, um
viele Partikeln zu beinhalten, aber er muB klein gegeniiber den Gesamtabmessungen des
Systems sein. Eine Beschreibung der Vorgehensweise findet man in [90, 95, 96], zur An-
wendung kommt diese Methode in [56]. Die géngigste Vorgehensweise ist die Betrachtung
beider Phasen, indem fiir jede Phase ein getrenntes Kontrollvolumen betrachtet wird, die
zusammengesetzt ein Kontrollvolumen der Mischung beider Phasen darstellen (Abb. 3.3).

So erhilt man die Erhaltungsgleichungen getrennt fiir die beiden Phasen, die iiber die
Austauschterme fiir Warme, Stoff und Impuls gekoppelt sind. Die Beschreibungen bei
Kuo [90]) und Ohlemiller {1] basieren auf dieser Vorstellung und dienen als Ausgangspunkt
fiar die hier vorgestellte mathematische Formulierung.

Der Vergleich der Formulierung des in dieser Arbeit verwendeten Modells mit in der Lite-
ratur verwendeten Modellen fillt aus verschiedenen Griinden schwer. Relativ haufig findet
man Modelle fiir die industrielle Vergasung von Kohle in durchstrémten Schiittungen {sie-
he Literaturrecherche in [64, 65]), Bei der Kohlevergasung liegen die Strémungsgeschwin-
digkeiten der Gasphase in ¢iner GréBenordnung von ca. 1 m/s wihrend hier Werte von
kleiner als 10 cm/s za erwarten sind. Zweitens wird in der vorliegenden Arbeit von Par-
tikeln mit einem Durchmesser von 2 mm ausgegangen, in Analogie zu den Experimenten
von Braunschadel {18], bei industriellen Prozessen ist der Durchmesser oft gréger. Drittens
arbeiten die meisten Vergasungsmodelle mit hohen Dricken, der zu simulierende Schwel-
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Kontrollvolumen fiir die Gasphase Kontrollvolumen fiir die Partikelphase

Abbildung 3.3: Kontrollvolumen fiir Gas- und Partikelphase
(Bild aus Kuo [90], S.603)

brand spielt sich aber bei atmosphirischem Druck ab. Zu diesen Unterschieden kommen
noch problemspezifische Vereinfachungen, die betrichtliche Feuchtigkeit der Kohle in in-
dustriellen Prozessen und weitere Aspekte hinzu, so daf die Vergleichbarkeit fast nicht
mehr gegeben ist.

Bei der Simulation von Schwelbrinden wird in der Literatur in der Regel eine sehr ver-
einfachte Darstellung des Feststoffs benutzt. So wird z.B. oft nur die Energiegleichung
fiir die feste Phase aufgestellt und geldst. Der einzige Text, in dem wie in dieser Arbeit
eine Kopplung der Strémung in einer Schiittung und der an die Schittung angrenzen-
den Gasphase vorgenommen wird, ist die Arbeit von Moallemi [56]. Weil diese Kopplung
relativ komplex und das daraus entstehende Modell sehr aufwendig zu 1sen ist, nirnmt
Moallemsi einige Vereinfachungen vor, wodurch die Vergleichbarkeit mit der vorliegenden
Arbeit eingeschrankt wird.

Im folgenden werden zundchst umfassende Differentialgleichungen fir die beiden Phasen
in der Schiittung genannt. Anschliefend werden einige Vereinfachungen besprochen und
die Erhaltungsgleichungen genannt, die als Ausgangspunkt fiir die numerische Simulation
dienten.

Kontinuitdt (Gas):

S99+ 5olmm) = X Sy (3.19)

hges ig

Der Faktor ¢ bezeichnet die Porositit der Schiittung, das heifit, das Volumen des von
dem Gas eingenommenen Raumes V, dividiert durch das Gesamtvolurnen des Kontrollvo-
lumens V: ¢ = V,/V. Entspricht eine diinne, herausgeschnittene Schicht dem statistischen
Durchschnitt der Schiittung, so ist die Porositit ¢ auch gegeben durch die Summe der
freien Querschnitte A, dividiert durch den Gesamtquerschnitt A: ¢ = 4,/A {97].

Die Produktionsraten wi; werden iiber alle Reaktionen j und alle Gaskomponenten i
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aufsummiert. Gebildet wird die Reaktionsrate aus

_31-4)

Tp

Mvisrs (3.20)

Wi

mit den Reaktionsraten r;, die bereits am Aufang von Kapitel 3 eingefiihrt wurden. Der
Vorfaktor 3(1 — ¢)/r, ergibt sick durch die Umrechnung der an der Reaktionsoberfidche
auftretenden Reaktionen auf das betrachtete Kontrollvolumen.

Kontinuitdt (Partikeln):

11Ol + {0~ o) = T T (321)

Ji9es 4@

Wenn die Temperatur- und Konzentrationsgradienten in den Partikeln klein sind, brau-
chen sie nicht beriicksichtigt zu werden, und es miissen keine Gleichungen fiir die Ein-
zelpartikeln betrachtet werden. Diese Voraussetzung ist hier gegeben, da die Partikeln
klein sind und die Prozesse langsam ablaufen, so daf sich in den Partikeln ein Ausgleich
einstellen kann. Auf die Vorginge im Einzelpartikel wird daher nicht niher eingegangen.

Der in der Gleichung auftretende Quellterm mufl iiber alle Reaktionen j und alle Par-
tikelkomponenten i summiert werden. Er entspricht dem negativen Quellterm aus der
Kontinuitétsgleichung der Gasphase.

Besitzen die Partikeln eine innere Porositit ¢, muf p, in der Gleichung durch (1 — ¢;)p,
ersetzt werden, wobei p, die tatsichliche Dichte des (nicht porbsen) Feststoffs darstellt.
Konsequenterweise miifite im Fall einer inneren Porositit auch das Gas in den Partikeln
in den Erhaltungsgleichungen berticksichtigt werden, wie dies in [1] gemacht worden ist.
Dies soll hier vernachidssigt werden.

In der Kontinuitatsgleichung tritt eine Partikelgeschwindigkeit v, auf, obwohl von einer
ruhenden Schiittung (im Gegensatz zur Wirbelschicht) ausgegangen wird. Diese Geschwin-
digkeit entsteht durch den Abbrand der Partikeln. Wenn die Partikeln abbrennen, sie aber
nicht den Kontakt untereinander verlieren sollen, ist dies nur méglich durch eine Bewegung
der Partikeln. Bei der Beschreibung des Abbrandes kénnen zwei Grenzfille unterschieden
werden: (1) Die Dichte der Partikeln bleibt konstant, nur der Radius wird kleirer. In
diesem Fall wire die Geschwindigkeit v, an der Oberfliche der Schiittung gleich Null und
wiirde zum anderen Ende der Schiittung anwachsen. Den groften Wert wiirde sie am
,kalten Ende der Schitttung annehmen, wo Partikeln nachgefiihrt werden miissen, wenn
die Schiittungslinge konstant bleiben soll. {2) Wenn der Radius konstant bleibt, aber die
Dichte abnimmt (weil die Partikeln hohl ausbrennen), bewegen sich alle Partikeln mit
derselben Geschwindigkeit, die die Abbrandgeschwindigkeit der Schiittung darstelit.

Zusitzlich zu diesen Moglichkeiten besteht z.B. noch die Vorstellung, da8 die Partjkéln mit
einer Ascheschicht umgeben sind, so da8 sich die #uBere Form nicht dudert, der réagiemmder g x
Kern aber kleiner wird (siehe auch Diskussion in [8, 98]). Die Vor- und Néchteile gem

einzelnen Modellierungen werden im weiteren Verlauf dieses Kapitels diskutiertcin ocuscnue
t

\ AACHEN
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Impuls (Gas):
b7] 0
g(f#Pg”g) + %((ﬁp,vj) = -¢% — C11Vret — C2PgVret[Vrel (3.22)

Der Strdmungswiderstand wird mit Hilfe des Ansatzes von Ergun [09] berechnet, der diese
empirische Korrelation fiir nicht reagierende Strémungen durch Schiittungen formulierte.
Diese Gleichung ist giiltig fiir laminare und turbulente Strdmungen, sowohl der Reibungs-
widerstand als auch der Druckwiderstand {Formwiderstand) werden beriicksichtigt. Die
Koeffizienten ¢; und ¢; hdngen von der Schiittungsporositit und der PartikelgréBe ab:

1-¢]* (1-9¢)
2¢rp =1,75 297, (3.23)

Die Geschwindigkeit v, entspricht der relativen Bewegung zwischen Gas und Partikeln,
die zu dem Widerstand fiihrt:

;= 150

Urel = Vg — Vp (3.24)

Weitere Diskussionen bzw. die Anwendung der Beziehung von Ergun findet man in [1, 89,
98, 100-102].

Die genannte Formulierung der Impulsgleichung beriicksichtigt keine Auftriebskrifte, ein
entsprechender Term (@p,g) miBte auf der rechten Seite der Gleichung ergénzt werden.
Der Impuls durch die beim Abbrand entstehenden Gase (v, 3> 3 w;;) wird in der G1. (3.22)
vernachldssigt.

Eine Impulsgleichung fiir die Partikelphase muf nicht aufgestellt werden, da die Geschwin-
digkeit der Partikeln iiber die Kontinuititsgleichung (bzw. je nach Grenzfall iiber globale
Bilanzen) berechnet werden kann. Somit brichte die Impulsgleichung nur Aufschluf} {iber
die Kontaktkrifte zwischen den Partikeln, was hier jedoch nicht von Interesse ist.

Energie (Gas):

=D, - 1)
Tp

e} a _ a 6T,
a(‘f’!’gap,ng) + a—y(¢Pg”gcp,ng) = 3 (*f”\g'a?g)

¢F’9T9 Z (cp,s, "By )] Z hip 32 wi + 2(‘:7,3,7‘) > w (3.25)

19 Jhom Jrhet

Die Terme auf der rechten Seite stehen fiir die Warmeleitung, den Wirmeaustausch mit
der festen Phase (Konvektion und Strahlung), einen Enthalpiestrom durch die Diffusion
von Komponenten und die Reaktionswirme. Diese Form der Energiegleichung erhilt man
aus einer Enthalpiebilanz, wenn fiir die spezifische Enthalpie des Gases der Ausdruck

Ty
hy = ZY;h‘ = z Y, [hi‘o + -/0 cp.gidT] = Z Y, [h,"o + ép,g,-TQ] (326)
%9 £, 69

eingesetzt wird. kg ist die Standardbildungsenthalpie bei To=0 K. Der Querstrich iiber
dem Symbol fiir die Warmekapazitit deutet an, daB es sich um einen konstanten bzw.
iiber das Temperaturintervall [0 K;T,] gemittelten Wert handelt.



3.2 Schiittung 23

Der Wirmeiibergangskoeffizient o muf mittels eines Nusselt-Gesetzes bestimmt werden.
Er kann 2usitzlich um einen Strahlungsanteil korrigiert werden, um den Wirmeaustausch
durch Strahlung quer zur Strdmungsrichtung zu beriicksichtigen. In Strémungsrichtung
wird durch die oben genannte Formulierung der Energiegleichung keine Strahlung beriick-
sichtigt.

Die frei werdende Reaktionswirme einer heterogenen Reaktion geht gemifl den hier ge-
nannten Gleichungen ausschlieflich in die Energiebilanz der Partikelphase ein, was einen
Grenzfall darstellt.

In dem letzten Term der Energiegleichung (3.25) steht die Temperatur einer Gaskompo-
nente, die an einer heterogenen Reaktion beteiligt ist. Hierbei stellt sich die Frage, ob diese
Komponente Gastemperatur oder Partikeltemperatur hat. Dies kdnnte man z.B. abhingig
davon entscheiden, ob die Komponente iiber alle heterogenen Reaktionen verbraucht oder
produziert wird.

Bei diesen Details der Formulierungen der Reaktionswirme sind einige Entscheidungen
mehr oder weniger willkiirlich zu treffen. Vermutlich werden die entsprechenden Annah-
men in den meisten Fillen keinen grofien EinfluB auf die Resultate einer Simulation haben.
Um dies abzusichern, miifiten verschiedene Grenzfille berechnet und verglichen werden
(siehe auch [59]).

Energie (Partikeln):

a _ 2 _ 9 a7,
210 90 T+ 2110 - o, Tl = 2 [ -,

3(1-¢ -
S 1) - T ko Ty~ DeT) Swy (320)
P f,9es Jihet 14,9 Thet
Sowohl der Wirmeaustauschterm durch Konvektion und Strahlung quer zur Strémungs-
richtung (4. Term) als auch der Term zur Beschreibung der bei einer heterogenen Reaktion
beteiligten gasformigen Komponenten (6. Term) sind bis auf das Vorzeichen identisch mit
den entsprechenden Termen in der Energiegleichung fiir die Gasphase.
Ob im Wirmeleitungsterm das A, der reinen Phase eingesetzt wird oder ein korrigierter
Wert, der auch die Strahlung beriicksichtigt, miifite im Einzelfall weiter diskutiert werden.
In den Energiegleichungen sowohl fiir die Gas- als auch fiir die Partikelphase werden die
kinetische Energie und die Arbeit der Druck- und Reibungskrifte vernachlissigt.

Species {Gas):

é 8 a aY;
a(d’PgY;) + %(Qspgvyx') = 3y (¢pgDia—;) +J%;3 wyy (3.28)

Die Diffusion wird durch den Fickschen Ansatz wiedergegeben. Die Form des Quellterms
w;; wurde bereits oben genannt.

Sofern die Partikeln nur aus einer Komponente (in dieser Arbeit Kohlenstoff) bestehen,
ist eine Speciesgleichung fiir die feste Phase nicht nétig.
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Die Gleichungen {3.19)-(3.28) beschreiben die Strémung und die Reaktionen in der Schiit-
tung. Allerdings stellen sie ein relativ komplexes System dar, das aufwendig zu losen
ist. Es ergeben sich Probleme mit der Modellierung wnd mit der Rechenzeit. Zusétzlich
werden teilweise Effekte erfait, die fiir das Ziel der vorliegenden Arbeit unwesentlich sind.
Daher werden zusétzlich zu den bereits erwihnten Annahmen (wie Vernachlissigung der
Auftriebskrafte) folgende Vereinfachungen bzw. Setzungen benutzt:

1. Die Partikeldichte und der Partikelradius bleiben konstant, d.h. der Abbrand der
Partikeln wird beziiglich ihrer Form und Dichte vernachlissigt, die Geschwindigkeit
v, ist gleich Null, die Schiittungsporositit ¢=konstant. Dies ist eine gravierende
Vereinfachung der Beschreibung der festen Phase. Sie erscheint gerechtfertigt, da
die Partikeln sehr langsam abbrennen, und die auftretenden Gasgeschwindigkeiten
ungefihr um das Verhiltnis p,/p, grofer sind als die sich einstellenden Partikelge-
schwindigkeiten, wenn der Abbrand doch beriicksichtigt wird. Bei einer hinreichend
langen Schiittung ist auch der Fehler, der durch die Vernachlissigung der Verkiirzung
der Schiittung durch den Abbrand gemacht wird, ohne Bedeutung.

Die korrekte Beschreibung des Abbrandes stellt, wie schon im Zusammenhang mit
der Kontinuititsgleichung der festen Phase weiter oben diskutiert, sowohl fiir die
physikalische Formulierung als auch fiir die numerische Modellierung hobe Anfor-
derungen. Vom physikalischen Standpunkt her besteht die Schwierigkeit, eine Ab-
nahme der Dichte, des Radius und die daraus eventuell resultierende Verdnderung
der Schiittungsporositit korrekt zu beschreiben. Numerisch gesehen ergeben sich
auch fiir die Grenzfille Probleme: Ein gegen Null gehender Partikelradius fithrt zu
Schwierigkeiten, da in der Formulierung fiir die Reaktionsterme durch diese Gréfie
dividiert wird. Eine gegen Null gehende Dichte fiihrt oft bei geziindeten heterogenen
Reaktionen und einem lokalen Temperaturmaximum in der Schiittung dazu, daf sich
in der Schiittung eine Liicke bildet. Im Experiment wiirde sich diese Liicke durch
ein Nachrutschen der Partikeln schlieflen, in der Simulation gibt es dabei erhebliche
Probleme.

Aufgrund der zahlreichen Schwierigkeiten, die bei der Modellierung des Partikelab-
brandes auftreten, findet man auch in neueren Verdffentlichungen an dieser Stelle
starke Vereinfachungen [56, 63]. Im Rahmen der Fortfiihrung der hier vorgestellten
Arbeit solite dieser Aspekt daher gesondert untersucht werden.

2. Bedingt durch die kleinen Abbrandraten berechnet die Impulsgleichung einen fast
konstanten Druck in der Schiittung. Daher ist es zulissig, den Druck nicht mehr zu
berechnen, sondern von p=konstant auszugehen.

Dieses Vorgehen hat fiir die Numerik den groBen Vorteil, dafi man wesentlich gréfiere
Zeitschrittweiten benutzen kann. Wird nimlich die Impulsgleichung benutzt, wird
die Zeitschrittweite durch die Auflésung der akustischen Vorginge (Druckstdrungen
breiten sich mit Schallgeschwindigkeit aus) bestimmt. Diese Effekte sind aber fiir
das Verhalten der Schiittung bei einem sich langsam ausbreitenden Schwelbrand
bzw. der Suche nach einer stationdren Ldsung belanglos. {Andere Moglichkeiten,
die akustischen Wellen von dem restlichen Problem abzukoppeln, sind in [103] be-
schrieben.)
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3. Aufgrund des langsamen Abbrandes wird angenommen, daB sich die Gasphase und
die feste Phase im thermischen Gleichgewicht befinden. Daher wird nur eine kom-
binierte Energiegleichung benutzt und nicht zwischen Ty und T, unterschieden.

4. Zusitelich wird angenommen, daf alle Stoffwerte konstant sind. ¢, und D sind
auflerdem fiir alle Komponenten gleich. In der Schiittung sollen keine homogenen
Reaktionen ablaufen.

Viele der genannten Vereinfachungen sind in [104] ndher auf jhre Auswirkungen und
Rechtfertigung untersucht worden. Unter Beriicksichtigung der eingefithrten Annahmen
ergibt sich folgendes Gleichungssystem fiir das Teilsystern der Schittung:

Kontinuitdt (Gas):
8
ﬁ((t’py) + %(W’y”y) = Z Zwij (3.29)

J.ges i,g

Energie (Gas+Partikeln):

Bt [[¢chr,g + (1 — 8)ppGp ol T + == 3 [¢Pg”g°p,gT] By [ Gy =2 hio 20wy (3.30)

i,ges Jhet

Die effektive Warmeleitfahigkeit der Schiittung M.z hat einen Wert zwischen den Grenz-
werten des Parallelmodells der beiden Phasen, Aqyy = ¢Ag + (1 — 9)Ap, und des Reihenmo-
dells, Agp =1/ (% + IT_,Q) (97]. Dieser Punkt wird in den Kapiteln 4.1 und 4.2 ausfiihrlich
diskutiert.

Species (Gas):

a
%(¢P9Yi) + b‘y'(‘ﬁpg”gyz') (eﬁpgD. ) + 3wy (3.31)

Jiges

Auf eine dimensionslose Schreibweise wurde hier im Gegensatz zum Teilsystem der Stau-
punktstromung verzichtet, da die Gasphase und die feste Phase sehr unterschiedliche
charakteristische Gréfien und Zeitskalen besitzen und man sich keinen Vorteil von der
dimensionslosen Formulierung versprochen hat. Zudem verliert die Vereinfachung eines
Systems von Differentialgleichungen (3.29)-(3.31) durch Bildung dimensionsloser Grofien
mit zunehmender Gréfenanzahl an Bedeutung.

Die Randbedingungen an der Oberfliche der Schiittung und an ihrem anderen Ende wer-
den im nichsten Abschnitt (3.3) besprochen. Um das Modell fir die Schiittung sowohl in
seiner zundchst genannten komplexen Form als auch mit den Vereinfachungen zu verifizie-
ren, wurden zahlreiche Testrechnungen durchgefiihrt und mit analytischen Losungen aus
der Literatur verglichen [104]. Die Ergebnisse fiir zwei dieser Falle, die inerte Aufheizung
einer Schiittung durch einen warmen Gasstrom und die Stromung durch eine Schiittung
unter Beriicksichtigung einer heterogenen Reaktion, sind im Anhang (Kap. 8.2) darge-
stellt.
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3.3 Rand- und Kopplungsbedingungen

In den vorangegangenen Abschnitten wurden die Differentialgleichungen fiir die Bereiche
der Staupunktstrémung und der Schiittung formuliert. Zur Losung der Gleichungen (3.14)-
(3.17) und (3.29)-(3.31) sind Randbedingungen am Grenzschichtrand der Anstrémung und
am verschlossenen Ende der Schiittung notig. AuBerdem ist es erforderlich, Bedingungen
fiir die Systemgrofien an der Oberfliche der Schiittung aufzustellen, um eine Kopplung
der beiden Teilsysteme ,Schiittung” und , Anstrémung® zu erméglichen.

Grenzschichtrand
Am Grenzschichtrand (y = y. bzw. § = 1.} werden die Temperatur und die Zusammen-

setzung des anstrémenden Gases vorgegeben. Die Geschwindigkeit v hat dort den Wert
der Geschwindigkeit in der reibungsfreien Aufienstrémung,.

u = u,
T=T, (3.32)
Yi = Yie

Die Erhaltungsgleichungen werden in einer dimensionslosen Formulierung verwendet, die
entsprechenden Randbedingungen lauten dann

f'l = u—e =1
9 =0, (3.33)
Y; = Yt,e

Verschlossenes Ende der Schiittung

Am verschlossenen Ende der Schiittung (y = L, L < 0) sind Randbedingungen fiir die
Gasgeschwindigkeit, die Temperatur und die Gaskonzentration erforderlich. Da das En-
de verschlossen ist und kein Gas an dieser Stelle in die Schiittung hinein oder aus der
Schiittung heraus transportiert werden kann, ist sowohl die Gasgeschwindigkeit als auch
der Gradient des Massenbruchs der Komponente % gleich Null. Fiir die Temperaturrand-
bedingung gibt es verschiedene Moglichkeiten: Es kann eine feste Temperatur vorgegeben
werden, das Ende kann als adiabat angesehen werden oder es kann ein Wirmetibergangs-
gesetz benutzt werden, um die Temperatur am Schiittungsende mit der Temperatur in der
Umgebung zu verkniipfen. In der Regel wurde mit einer fest vorgegebenen Temperatur
gearbeitet. Die Benutzung der beiden anderen Varianten stellt keine Schwierigkeit dar;
die Auswirkung der Randbedingung auf die Ergebnisse wird in Kapitel 4.4 aufgezeigt.
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Die benutzten Randbedingungen lauten also:

vy = 0

T=T. (=1 (3.34)
%

oy

Die in der Schiittung mdglichen Reaktionen werden in der Regel nicht im gesamten Bereich
der Schiittung ablaufen, sondern in einer Reaktionszone in der Nahe der Oberflache, da
dort der notwendige Oxidator und die notwendige Energie zugefiihrt werden. In dem
Bereich, in dem keine Reaktionen ablaufen, stellt sich fiir den stationiren Fall eine Losung
ein, die nicht numerisch berechnet werden mu8, sondern die man analytisch angeben kann.
Die Schiittung kann in zwei Bereiche unterteilt werden: Einen Bereich der Reaktionszone
(L' € y < 0), der das Rechengebiet darstellt, und einen Bereich (L < y < L), in dem
eine analytische Lésung angegeben werden kann. Fiir die numerische Berechnung miissen
daher Randbedingungen nicht an der Stelle L, sondern an der Stelle L’ vorgegeben werden.

n /- ;
L L ¢
Abbildung 3.4: Schematische Darstellung des Rechengebiets

Im Bereich L <y < L' laufen keine Reaktionen ab, die Geschwindigkeit ist dort fir den
stationdren Fall gleich Null. Daraus ergibt sich, daf auch der Gradient des Massenbruchs
bei L' gleich Null ist, weil keine Konvektion und keine Diffusion iiber L' hinaus auftritt.
Fiir die Energiegleichung reduziert sich das Problem auf den Fall der reinen Wirmelei-
tung fir L < y < I/. Im stationéren Fall mu8 sich ein lineares Temperaturprofil einstellen:

g—;rfy = If;’-:% . Diese Gleichung stellt eine Kopplung von dem Wert Tz und dem Gra-
dienten %iy dar, die beide unbekannt sind und sich erst durch die Rechnung ergeben.
Die Erfullung dieser Randbedingung ist also nur iterativ méglich. Fiir die numerische Be-
rechnung werden die Randbedingungen demzufolge bei L' (I < L’ < 0) vorgegeben, sie

lauten:

v, = 0
BT _ TL# —-TL
%f” = 5T {3.35)
LI

dy
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Oberfliche der Schiittung

An der Oberfliche der Schiittung (y=0) werden Bilanzen formuliert, um die Erhaltungs-
gleichungen fiir den Bereich der Anstrémung mit denen flir den Bereich der Schittung
zu koppeln. Es wird dabei vorausgesetzt, da der Druck (der ohnehin konstant gesetzt
wurde), die Temperatur und die Konzentration an der Oberfliche trotz der plétzlichen
Erweiterung der Querschnittsfliche, die fiir die Gasstrémung zur Verfiigung steht, stetig
verlaufen. Aufgrund der geringen Stromungsgeschwindigkeit ist diese Voraussetzung sehr

gut erfiillt.

Plo- = Djot
Tio- = Tjot (3.36)
Yie- = Yo+

Fiir die Geschwindigkeit parallel zur Oberfliche gilt an der Oberfliche die Haftbedingung.
Zur Kopplung der Geschwindigkeiten normal zur Oberfliche, der Temperatur und der
Konzentrationen werden die Bilanzen fiir Masse, Energie und Species benutzt.

Hafthedingung:
u=0 (3.37)

Massenbilanz:

Abbildung 3.5: Schematische Darstellung der Massenbilanz an der Oberflidche

(pv)o+ = (dpv)a- + [(1 — ¢)irhella- (3.38)

Der aus der Schiittung austretende Gasstrom setzt sich aus zwei Anteilen zusammen:
Gas, das durch den Abbrand von inneren Oberflichen entsteht und Gas, das durch den
Stirnflichenabbrand der Schiittung entsteht.

Energiebilanz:

In der Energiebilanz werden die Warmeleitung in der Schiittung und in der Anstrémung,
die Reaktionswirme der Reaktionen an der Stirnfliche, ein von auflen zugefiihrter Wirme-
flufl ¢ und der Strahlungsaustausch mit der Umgebung beriicksichtigt (§r = o(T§ — T2)
fiir schwarze Kdrper).
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Abbildung 3.6: Schematische Darstellung der Energiebilanz an der Qberfliche

ar . ar .
(Aef; By )0_ ir (A, » )ﬁ +g_;(1 @Yrivhy (3.39)
Der externe WarmefluB § stellt hierbei einen freien Parameter dar. In Analogie zum Expe-
riment kann man entweder ¢ beliebig vorgeben, die Oberflichentemperatur der Schiittung
stellt sich dann dementsprechend ein. Oder aber die Oberflichentemperatur wird vorge-
geben und aus der Energiebilanz ergibt sich derjenige Warmestrom ¢, der rétig ist, um
die gewihlte Oberflichentemperatur aufrecht zu halten.

Speciesbilanz:

(_WD%‘)o— - (hpDéﬁ)m
(BpgveYi)o- —ifi—r (pvY:)g+

.
'
'
:
?
'
'
'
'
'
’
|
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Abbildung 3.7: Schematische Darstellung der Speciesbilanz an der Oberfliche

) dY; Y
[(pv)or — (Bp)o-1Yip = (1 — d)rhi + (pD@)M (¢PDE) . (3.40)

Hier werden sowohl Konvektion und Diffusion in der Gasphase als auch Produktion bzw.
Verbrauch von Species durch die Reaktionen an der Stirnfliche beriicksichtigt.
Fiir die Erhaltungsgleichungen im Bereich der Anstrémung werden dimensionslose Grofien

benutzt, daher miissen auch die Haftbedingung und die Bilanzen entsprechend formuliert
werden.
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Haftbedingung:
u
fo= =0 (3.41)
Massenbilanz:
Vom =200 it (u)or = (8p0)o- + 11~ §)lndllo- (3.42)
2y/a(pu),
Energiebilanz:
§—qr— (Aeﬁ%)o I
R (1-9) H; (3.43)
& Tryfalow), Prne :9255 \/a(pp)
Speciesbilanz:
($pv)o- A= 2Le O, 1 ( ay)
Vo— =Y = —— o+ - ——=|¢pD—= (3.44)
I: 2va(p“)r 2‘/ pp 2PT 677 o ‘la(pu)’ 611 o

3.4 Numerische Methode

Zur Diskretisierung der Differentialgleichungen wird die Finite-Volumen-Methode [105'
benutzt. Die numerische Lésung der Gleichungen erfolgt mit einer modifizierten Form des
PISO-Verfahrens (Pressure Implicit with Splitting of Operators) [9-11}.

Bei der Finite-Volumen-Methode wird das Rechengebiet in eine Anzahl von Kontrollvolu-
men unterteilt, die jeweils einen Gitterpunkt umschliefien, sich nicht iiberlappen und das
gesamte Rechengebiet abdecken. Die Differentialgleichungen werden iiber jedes Kontroll-
volumen (und im instationdren Fall iiber jeden Zeitschritt) integriert, wobei stiickweise
definierte Funktionen der Variablen zwischen den Gitterpunkten angenommen werden
miissen, um die Integration durchfiihren zu kénnen. Man erhalt auf diese Weise Differen-
zengleichungen, die als Unbekannte die Werte der Variablen an einem Gitterpupkt und
seinen Nachbarpunkten enthalten. Diese Gleichungen miissen gelost werden.

Ein Vorteil der Finite-Volumen-Methode ist, dafi die Erhaltung von Masse, Energie und
Species iiber das gesamte Rechengebiet immer, auch bei groben Gittern, gewahrleistet ist.
Dies ist ein Unterschied zum Finite-Differenzen-Verfahren, bei dem die globalen Bilanzen
pur bei hinreichend feinen Gittern erfiillt werden. Zudem ist die Methode der finiten
Volumen physikalisch anschaulicher und die Herleitung mathematisch weniger aufwendig
als die Finite-Elemente-Methode, die oft als iiberlegen bei komplexen Gittergeometrien
angesehen wird. Weitere Einzelheiten und das konkrete Vorgehen bei der Diskretisierung
mit Hilfe von finiten Volumen kénnen bei Patankar {105] nachgelesen werden.

Bevor das zur Lésung der Differenzengleichungen gew#hlte PISO-Verfahren beschrieben
wird, sollen kurz andere Losungsmoglichkeiten diskutiert werden. Eine Vereinfachung
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ist bei eindimensionalen Formulierungen hdufig durch die Einfithrung einer Lagrange-
Koordinate v [106, 107] méglich: ¥(z,t) = f5 p(Z,t) dZ. Wenn % und ¢ als unabhingige
Variable betrachtet werden, ist die Kontinuititsgleichung identisch erfiillt und die Ge-
schwindigkeit entkoppelt von den anderen Variablen wie Temperatur und Massenbruch.
Diese Vorgehensweise 148t sich in dem in dieser Arbeit vorliegenden Fall nicht bzw. nur
bedingt anwenden. Da in den Erhaltungsgleichungen fiir die Staupunktstromung zwei Ge-
schwindigkeitskomponenten auftreten und in der Kontinuititsgleichung fiir die Schittung
ein Quellterm auftritt (durch die feste Phase), fiilhrt die Lagrange-Transformation nicht
zu den erhofften Vorteilen.

Gewshlt werden sollte ein flexibles Verfahren, das auch angewendet werden kann, wenn
andere oder weniger Vereinfachungen in den Differentialgleichungen benutzt werden als
in den vorangegangenen Kapiteln beschrieben. Eines der gebrauchlichsten Verfahren zur
Lésung der Erhaltungsgleichungen bei parabolischen Problemen ist das SIMPLE Verfah-
ren {Semi-Implicit Method for Pressure Linked Equations) [105] und seine Abwandlungen,
SIMPLEC (SIMPLE consistent) [108] und SIMPLER (SIMPLE revised) [109]. Die Kopp-
lung von Druck und Geschwindigkeit, die das Hauptproblem fiir die numerische Losung
darstellt, wird hierbei durch Iterationen innerhalb jedes Zeitschritts beriicksichtigt. Dabei
werden Druck und Geschwindigkeit solange korrigiert bis die Kontinuitatsgleichung erfiillt
ist.

Diese Iterationen sind zeitaufwendig; zusitzlich ist in der Regel eine Unterrelaxation
notwendig, um die Konvergenz des Verfahrens zu gewihrleisten. Daher wurde von Is-
sa das PISO-Verfahren vorgeschlagen, das die Iterationen durch die Aufspaltung jedes
Zeitschritts in einen Prediktor- und zwei Korrektorschritte umgeht. Bei vergleichenden
Rechnungen zwischen den einzelnen Verfahren schneidet das PISO-Verfahren immer bes-
ser ab als die SIMPLE-Methode, solange nicht eine skalare Variable stark mit der Im-
pulsgleichung gekoppelt ist (Beispiel: Die Temperatur tritt im Quellterm der Impulsglei-
chung bei freier Konvektion auf.) {10, 11, 110, 111]. Daher wurde das PISO-Verfahren als
Lisungsmethode gewihlt.

Der PISO-Algorithmus hat bei der Berechnung von reagierenden Strémungen folgen-
den Aufbau innerhalb eines Zeitschritts [11]: Ausgehend von einem bekannten Druck-
feld wird im Prediktorschritt das Geschwindigkeitsfeld durch die Losung der (implizit
formulierten} Impulsgleichungen bestimmt. Dieses Geschwindigkeitsfeld wird in der Re-
gel die Kontinuitéitsgleichung nicht erfiillen. Zusitzlich werden im Prediktorschritt auch
die Energie- und Speciesgleichungen implizit geldst. Im anschlieBenden Korrektorschritt
wird der Druck aus einer Kombination von Kontinuitétsgleichung und Impulsgleichungen,
der sogenannten Druckgleichung, implizit berechnet. Dann werden die Impulsgleichungen
{fiir die Geschwindigkeiten) sowie die Energie- und Speciesgleichungen explizit gelost.
Zu diesem Zeitpunkt ist auch die Kontinuitatsgleichung erfiillt. Um die Genauigkeit der
Losung zu erhhen, wird ein zweiter Korrektorschritt durchlanfen bevor die Rechnung
zum néchsten Zeitschritt iibergeht.

Fiir die vorliegende Arbeit wurde eine Modifikation des PISO-Verfahrens vorgenommen.
In der Grenzschicht der Anstrémung ist %5:0, der Druck somit auf der betrachteten
Staupunktlinie konstant, und auch der Druck in der Schiittung wurde nach vorangegan-
genen Testrechnungen als konstant angenommen. Daher entfillt die Druckgleichung, die
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Geschwindigkeit kann in der Schittung direkt aus der Integration der Kontinuititsglei-
chung berechnet werdeu. In der Anstrémung stellt die Impulsgleichung eine Gleichung
fiir die Geschwindigkeitskomponente parallel zur Wand (f;) dar. Die Geschwindigkeits-
komponente normal zur Wand (V') kann analog zum Vorgehen in der Schiittung aus der
Integration der Kontinuititsgleichung berechnet werden. Diese Modifikationen sind in
{112, 104] ausfiibrlich dokumentiert und getestet worden, das Vorgehen liefert korrekte
Ergebnisse. Trotz dieser Abwandlung wurde prinzipiell am PISO-Verfahren festgehalten,
um flexibel fiir weitere Ausbaustufen des Programms zu sein und nicht bei Erweiterungen
gegebenenfalls gezwungen zu sein, einen komplett neuen Losungsalgorithmus installieren
zu miissen.

AbschlieBend sollen in diesem Kapitel einige wichtige Details zur numerischen Lsung ge-
nannt werden: Es kann zu physikalisch unsinnigen Ergebnissen fiir Druck und Geschwin-
digkeiten kommen, wenn diese Werte an denselben Gitterpunkten bestimmt werden {105].
Patankar [105)] schligt daher vor, bei der Diskretisierung ein geschachteltes bzw. gestaffel-
tes Gitter (,staggered grid“) zu benutzen, bei dem die Kontrollvolumen fiir die Geschwin-
dighkeiten im Vergleich zu den Kontrollvolumen fiir die skalaren Variablen versetzt sind.
Dieses Vorgehen wurde fibernommen.

Typisch bei Verbrennungsvorgéngen sind Bereiche groBer Gradienten und starker Kriim-
mung fiir Gré8en wie Temperatur und Konzentrationen auf der einen Seite und Bereiche
geringer chemischer Aktivitit auf der anderen Seite. Es erscheint daher sinnvoll bzw.
erforderlich, einen numerischen Algorithmus zu benutzen, der die Grofle der Gitterzel-
len selbstindig optimiert, um zu jeder Zeit an jedem Ort mdglichst effektiv und mit
gleichbleibend geringem Fehler zu rechnen. Dieses adaptive Gitter wird im vorliegenden
Programm anhand der Gradienten und Kriimmungen der Verldufe von Temperatur und
Massenbriichen der Komponenten regelmaBig kontrolliert und gegebenenfalls lokal ver-
grobert bzw. verfeinert. Das Vorgehen erfolgt in Anlehnung an Rogg [113] und ist bei
Weitzel [114] beschrieben.

Ebenfalls sinnvoll ist eine Steuerung der Zeitschrittweite. Diese wurde auf zwei unter-
schiedlichen Wegen implementiert: Die Steuerung kann (in Analogie zur adaptiven Gitter-
steuerung) durch Beriicksichtigung der ersten und zweiten zeitlichen Ableitung wichtiger
Veariablen [115] oder durch die Abschitzung von Reaktionstermen [104] geschehen. Beide
Mboglichkeiten fithren zu starken Verkiirzungen der Rechenzeit gegeniiber Rechnungen mit
gleichbleibender Zeitschrittweite.
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4 Ziindung der heterogenen Reaktionen

Die in Kapitel 3 vorgestellten Modelle fiir die Schiittung und die Staupunktanstrémung
wurden wie beschrieben gekoppelt. So wurde der Abbrand einer angestrémten Schiittung
berechnet. Dabei konnen sowohl heterogene Reaktionen zwischen Feststoff und Gas im
Inneren der Schiittung als auch eine homogene Gasphasenreaktion in der Grenzschicht der
Anstrémung ablaufen. Homogene Reaktionen in der Schiittung sind grundsitzlich auch
méglich, wurden hier aber nicht beriicksichtigt.

Da sowohl heterogene als auch homogene Reaktionen mdglich sind, kénnen sich zwei Re-
aktionszonen ausbilden. Die Reaktionszone im Inneren der Schiittung wird sich nahe oder
an der Oberfliche der Schiittung befinden, da dort sowohl die Energie als auch der not-
wendige Oxidator zugefiihrt werden. Die homogene Reaktion, im vorliegenden Fall die
C0-Oxidation, kann direkt an der Oberfliche oder an einer Stelle in der Grenzschicht ab-
laufen - dies entspricht einer an der Oberfliche anliegenden bzw. einer abgeldsten Flamme.
Diese maglichen Fille - eine bzw. zwei Reaktionszonen - sind zusammen mit qualitativ
zu erwartenden Temperaturprofilen in Abbildung 4.1 skizziert. Die Profile werden im
weiteren Verlauf noch eingehend besprochen.

heterogene
Reaktionen

homogene
Reaktion

heterogene
Reaktionen

w

Abbildung 4.1: Zonen der geziindeten heterogenen bzw.
heterogenen und homogenen Reaktionen

Die heterogenen Reaktionen werden bereits bei niedrigen Temperaturen ablaufen, da eine
sehr grofle innere Oberfliche fiir die Reaktionen zur Verfigung steht. Wenn hinreichend
CO produziert wird und die eingebrachte Energie ausreicht, wird bei hoheren Tempe-
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raturen auch die homogene Reaktion ziinden. Diese Fille sollen hier getrennt betrachtet
werden. Zuniichst wird in Kapitel 4 die heterogene Ziindung besprochen bevor in Kapitel 5
die anschlieBende homogene Ziindung diskutiert wird.

Alle Ergebnisse, die im folgenden vorgestellt werden, sind stationire Lésungen. Sie wurden
erzeugt unter den Voraussetzungen, die bereits in Kapitel 3 ausfiihrlich diskutiert wur-
den, insbesondere fiir eine konstante Schiittungslinge und unter Vernachlissigung einer
Radius- bzw. Dichtednderung der Partikeln. Die Oberflichentemperatur der Schiittung Ts
wurde in der Regel als vorgegebene Steuergrofe in den Rechnungen benutzt, der notwen-
digerweise zuzufiihrende externe Warmestrom ¢ ergibt sich aus der Energiebilanz an der
Oberfliche der Schiittung. Alternativ kann auch ¢ vorgegeben werden, die Oberflichen-
temperatur ist dann ein Ergebnis der Rechnung.

4.1 Charakteristische Effekte

In diesern Kapite! wird die Zisndung der heterogenen Reaktionen betrachtet. Abbildung
4.2 zeigt typische Verlaufe der Temperatur, der Massenbriiche von Sauerstoff, Kohlenmon-
oxid und Kohlendioxid und der Reaktionsrate von Kohlenstoff fiir den Fall der geziindeten
Reaktionen. Die Oberfliche der Schiittung liegt immer bei der Ortskoordinate y=0, so daB
auf der linken Seite der Abbildung (y < 0) die Verldufe in der Schiittung und rechts (y > 0)
die Verldufe in der Grenzschicht zu sehen sind. Die beiden Koordinatenbereiche werden
hier mit einem unterschiedlicher Mafistab wiedergegeben, um die Verldufe deutlich er-
kennbar werden zu lassen, Die Strémungsgrenzschicht ist diinner als 1 mm, wihrend die
Reaktionszone in der Schiittung ca. 20 cm dick ist.
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Abbildung 4.2: Typische Profile fiir den Fall geziindeter heterogener Reaktionen
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Der Temperaturverlauf hat ein Maximum im Inneren der Schiittung. Dies zeigt, daB dort
exotherme Reaktionen ablanfen — die heterogenen Reaktionen sind geziindet. Dahingegen
zeigt der monoton abfallende Temperaturverlauf in der Grenzschicht, dal dort noch keine
Reaktionen ablaufen. Das Maximum der Temperatur liegt im Inneren und nicht an der
Oberfliche der Schiittung, da es hier zum Warmeverlusten durch die Strahlung an die
Umgebung kommt, und die Reaktion daher im Inneren starker ablanft.

Wenn eine exotherme Reaktion ablauft, wird in der Reaktionszone Wirme frei. Wenn
die Rate der Warmeproduktion grofler ist als die Abfuhr von Warme (durch Leitung,
Konvektion oder Strahlung), kommt es zur Ziindung. Im Inneren der Schiittung kann sich

Wirme stauen, wnd geniigend O, ist dort vorhanden. Daber mu8 die Ziindung nicht an
der Oberfliche erfolgen.

Die Temperaturgradienten an der Oberfliche sind in der Schiittung und in der Grenz-
schicht sehr unterschiedlich. (Aufgrund der zwei verschiedenen Mafistibe fiir die y-Koor-
dinate ist der Unterschied gréfer als in Abbildung 4.2 2u sehen.) Dies kommt durch die
unterschiedliche Wirmeleitfahigkeit in Schiittung und Anstromung, die Strahlungsverlu-
ste an der Oberflache und den hier zugefithrten externen Warmestrom. Die Energiebilanz
(Gl 3.39) macht diese Zusammenhinge deutlich. Analog &ndert sich auch der Gradient
der Verliufe der Massenbriiche.

Nachdem die typischen Verldnfe fiir den Fall der geziindeten Reaktionen erklirt wurden,
soll jetzt die Ziindung selbst genaner untersucht werden. Abbildung 4.3 zeigt Temperatur-
verlaufe und Reaktionsraten iiber den Ort (nur in der Schiittung). Wie zu erkennen ist,
stellt sich fiir Oberflichentemperatnren Ts <692 K ein monoton fallendes Temperatur-
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Abbildung 4.3: Temperatur und Reaktionsrate des Kohlenstoffs in Abhingigkeit

des Abstands von der Oberfiiche der Schiittung fiir verschiedene
Oberflichentemperaturen Ts (a=300 1/s, Yp,.=0,5)
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profil in der Schiittung ein. Es laufen nur schwache Reaktionen ab, und die Konvektion ist
aufgrund der geringen Gasbildung klein. Daher ist das Temperaturprofil fast linear, wie es
fiir diesen Fall eines fast reinen Warmeleitungsproblems zu erwarten ist. Wird die Ober-
flichentemperatur nur um 1 K auf 693 K erhéht, andert sich die Losung véllig. Es bildet
sich ein deutliches Temperaturmaximoum (T, tiber 100 K hoher als Ts) im Inneren, das
Maximum der Reaktionsrate liegt auch nicht linger an der Oberfliche und es hat einen
um ein Vielfaches hoheren Wert als im Fall der niedrigeren Oberflichentemperatur. Diese
Effekte sind auf die Ziindung der heterogenen Reaktionen zuriickzufiibren. Eine kleine
Anderung in den Randbedingungen kann zu einer véllig anderen Antwort des Systems
fiihren.

Die Ziindung der Reaktionen fijhrt zu einem unstetigen Ansteigen des Massenabbrandes
7h der Schiittung (Abb. 4.4). Dieser Effekt ist nicht sichtbar in den Ergebnisser: von Hen-
riksen {80}, die dieser fiir den Fall des Abbrandes einer apgestrdmten Kohlenstoffoberfliche
berechnet hat. Der Grund liegt darin, daff die Reaktionen in der Schiittung bei Tempera-
turen ablaufen, die hoher sind als T. Bei einer geschlossenen Oberfliche hingegen laufen
die Reaktionen zwangsweise immer bei Ts ab. Daber zeigt sich bei einer Auftragung des
Massenabbrandes iiber der Oberflichentemperatur, wie in Abbildung 4.4, dieser deutliche
Umschlag vom nicht-geziindeten zum geziindeten Zustand einer Schiittung.

Einen entsprechenden, unstetigen Verlauf siebt man auch in einer Auftragung der Ober-
flichentemperatur 7 iiber dem externen Wirmestrom zur Oberfliche ¢ (Abb. 4.5). Diese
Abbildung kann auf zwei Arten gelesen werden. Wenn die Oberflichentemperatur tiber den
Zitndpunkt hinaus erhoht wird, ist ein geringfiigig niedrigerer Wirmestrom zur Oberfliiche
n&tig, um den Abbrand anfrecht zu erhalten. Dies kommt dadurch, daB im geziindeten Fall
Wirme vom Temperaturmaximum in der Schilttung zur Oberfliche transportiert wird.
Im Experiment wird man oft einen externen Wérmestrom, nicht aber die Oberflachentem-
peratur steuern koénnen. Auch diese Sichtweise 188t sich in der Abbildung wiederfinden.
Wird der externe Wirmestrom geringfiigig tber den Zéndpunkt hinaus erhoht, macht
sich dies durch eine unstetige Erhohung der Oberflichentemperatur bemerkbar. Deutli-
cher sichtbar wird diese Exhthung bei einer Auftragung der maximalen Temperatur in
der Schiittung iiber dem Wirmestrom - solche Auftragungen werden an spiterer Stelle
in diesem Kapitel diskutiert.

Bisher wurde nur der Zindpunkt diskutiert, die Abbildungen 4.4 und 4.5 zeigen aber
auch den Léschpunkt der heterogenen Reaktionen. Hat man geziindete Reaktionen vor-
liegen, muB die Oberflichentemperatur bzw. der externe Warmestrom deutlich unter den
Wert des Ziindpunktes gesenkt werden, um die Reaktionen zu verldschen. Dies fihrt
zur Existenz von Mehrfachlosungen: In einem bestimmten Bereich von T liegen zwei
stabile Werte fiir den Massenabbrand vor (Abb. 4.4), entsprechend existieren fiir einen
bestimmten Bereich von ¢ zwei stabile Losungen fiir die Oberflichentemperatur (Abb.
4.5). Zwischen den zwei stabilen Lsungen liegt jeweils noch eine physikalisch instabile
Losung. Welche Lissung sich einstellt, hingt von den Anfangsbedingungen des Systems
ab. Dies gilt sowobl fiir numerische Berechnunger als auch fiir Experimente.

Die vorgestellten S-formigen Verldufe sind typisch fiir viele Ziind- und Léschvorgénge in
Verbrennungssystemen. An den Umkehrpunkten der Kurve, wo die Steigung eine Singu-
laritit besitzt, springt die Losung von einem Ast zum anderen. Diese Diskontinuitéten in
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der stationaren Losung kennzeichnen Ziind- bzw. Loschpunkte, die damit leicht zu finden
bzw. zu charakterisieren sind.

Es 148t sich aber zeigen, da das Ziinden und Loschen von Reaktionen nicht zwangsweise
mit solchen Unstetigkeitsstellen verbunden ist. Abbildung 4.6 zeigt Temperaturverlaufe in
der Schiittung fiir verschiedene Oberflichentemperaturen Ts. Entsprechende Ergebnisse
wurden bereits in Abbildung 4.3 fiir einen kleineren Wert der effektiven Wirmeleitfihig-
keit Aeys der Schiittnng gezeigt. Bei Abbildung 4.6 betragt der Wert A,5=2,5 W/mK, in
der Abbildung 4.3 sind es 0,1 W/mK. Es ist zu sehen, da8 sich fiir den hoheren Wert
der Wiarmeleitfahigkeit bei einer Anderung der Oberflichentemperatur nicht plétzlich ein
deutliches Temperaturmaximum in der Schiittung aufbaut, sondern daB dies allmahlich
mit grofer werdendem T geschieht. Man kann also den Fall erreichen, da8 die heteroge-
nen Reaktionen geziindet sind — aufgrund der freigesetzten Warme kommt es zu einem
Temperaturmaximum im Inneren der Schiittung. Aber es lafit sich keine Oberflichentem-
peratur finden, bei der explizit ein Umschlag von der nicht geziindeten in die geziindete
Lisung stattfindet. Dieses Verhalten findet man bei den Auftragungen des Massenab-
brandes der Schiittung fiber der Oberflichentemperatur (Abb. 4.7) und der Oberflichen-
temperatur iiber dem externen Warmestrom (Abb. 4.8) wieder. Die Verldufe sind stetig
und zeigen nicht die ausgeprigten Ziind- und Léschpunkte, wie sie in den Abbildungen
4.4 und 4.5 zv sehen sind. Demzufolge existieren auch keine Mehbrfachlosungen fiir einen
bestimmten Wertebereich von § bzw. Ts. Offensichtlich wird durch die héhere Warme-
leitfahigkeit zuviel Warme aus der Reaktionszone abtransportiert, als da8 sich die Wirme
stauen und zu einem plétzlichen Ziinden filhren kénnte. Da bei einer niedrigen Tempe-
ratur (2.B. Ts=790 K) kaum Reaktionen ablaufen, bei einer hgheren Temperatur (z.B.
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T5s=850 K) aber ein deutliches Temperaturmaximum auf geziindete Reaktionen hinweist,
mufl der Ziindpunkt irgendwo in dem Temperaturintervall zwischen diesen Werten lie-
gen. Die Angabe ist nicht mehr so offensichtlich wie in dem Fall der S-frmigen Verldufe
und aufgrund der stetigen Kurven auch nicht mehr so sinnvoll. In der Literatur findet
man sehr viele verschiedene Ziindkriterien, die in theoretischen und experimentellen Un-
tersuchungen zum Einsatz kommen {90, 116]. Dazu zihlen z.B. das Uberschreiten einer
kritischen Temperatur, ein Wendepunkt in der Temperatur-Zeit-Kurve eines bestimmten
Ortes im Verbrennungssystem, das weitere Ansteigen der Temperatur nach Wegnahme
der Energiequelle und viele andere Kriterien.

Ein naheliegendes Kriterium in dem hier vorliegenden Fall ist die Benutzung des Zind-
kriteriums nach Van't Hoff [75, 117]. Diese Bedingung besagt, dafi ein System in der
Nihe einer heifien Oberfliche ziindet, wenn der Temperaturgradient normal zur Ober-
fliche Null wird. Dieses fiir die Ziindung von vorgemischten Gasen entwickelte Kriterium
kann zur Beschreibung der heterogenen Ziindung in der Schiittung benutzt werden. Die
Oberflichentemperatur, bei der der Gradient des Temperaturverlaufs in der Schiittung
an der Oberfliche Null wird, ist demnach die Ziindtemperatur. So 148t sich auch fiir den
Fall, der in den Abbildungen 4.6-4.8 dargestellt ist, eine Ziindtemperatur definieren. Fiir
den groSeren Wert von A,z ergibt sich die hohere Ziindtemperatur (vgl. Abb. 4.3 und
4.6).

4.2 Parametervariationen
Effektive Wirmeleitfihigkeit A,z

Durch die zwei vorgestellten Rechnungen, in denen eine unterschiedliche effektive Warme-
leitfahigkeit der Schiittung benutzt wurde, ist deutlich geworden, daB Mg einen sehr
grofen Einflu auf das Ziind- und Ldschverhalten der heterogenen Reaktionen hat. Al-
lerdings ist es schwer, theoretisch einen ,exakten“ Wert fiir die Wirmeleitfahigkeit einer
Schiittung 2u ermitteln. Der Wert mu8 sich zwischen zwei Grenzfillen befinden, die durch
die parallele bzw. serielle Anordnung der zwei Phasen gegeben sind (Abb. 4.9) [97].

Fiir die parallele Anordnung ergibt sich die effektive Warmeleitfahigkeit der Schiittung zu
Aess = OAg+ (1 — @) A, fiir die serielle Anordnung betrigt der Wert A,zy =1/ (-& + lff .
Fiir Zahlenwerte von A,=0,0256 W/mK und A,=4,65 W/mK, die dem in der vorliegenden
Arbeit verwendeten Fall von Luft (0,026) bzw. Kohlenstoff (5, wobei die Angaben in
der Literatur stark schwanken) gut entsprechen, zeigt Abbildung 4.10 den Verlauf der
Grenzwerte fiir A,z in Abhéngigkeit der Porositdt sowie den Bereich der experimentellen
Werte. Diese liegen niher am Grenzwert der seriellen Anordnung.

Da der Wert der effektiven Wirmeleitfihigkeit in einem grofen Bereich streuen kann,
andererseits aber einen grofien EinfluB auf die Ziind- und L&schcharakteristik der hete-
rogenen Reaktionen hat, wurde dieser Parameter in den Rechnungen variiert. Die sich
ergebenden Abhingigkeiten der Maximaltemperatur in der Schiittung in bezug auf den
externen Wirmestrom ¢ sind in Abbildung 4.11 dargestellt. (Die maximale Temperatur
liegt dabei fiir den nicht-geziindeten Fall an der Oberfliche, fiir den geziindeten Fall im
Inneren der Schiittung). Je grofer die Wirmeleitfihigkeit ist, umso hoher ist die Ziindtem-
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peratur und umso schwicher ausgeprigt ist der S-formige Verlauf der Kurven. Fiir hohere
Werte von A,z findet man, wie bereits diskutiert, keine S-Form und mus8 den Ziindpunkt
gegebenenfalls mit Hilfe anderer Kriterien bestimmen. Fiir niedrigere Werte von A,y wie
sie laut Abbildung 4.10 realistisch sind, findet man ein unstetiges Ziind- und Lischver-
halten sowie Mehrfachlésungen {zwei stabile Losungen) fiir einen bestimmten Bereich des
Wirmestroms §.
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Abbildung 4.11: Maximaltemperatur in der Schiittung in Abhéngigkeit eines
externen Warmestroms zur Oberfliche ¢ fiir verschiedene
Werte der effektiven Warmeleitfahigkeit A,z der Schiittung
(2=300 1/s, Yp,,.=0,5, L=1 m, ¢=0,5, 7,=1 mm)

Axf das Zind- und Loschverhalten hat nicht nur die Warmeleitfihigkeit der Schiittung
einen Einflul, sondern auch viele andere Gréflen, die das System beschreiben. Der Einflu8
der Schiittungslinge L, des Sauerstoffgehalts der Anstromung Yp,,, des Staupunktgradi-
enten a (und damit der Strémungsgeschwindigkeit der Anstrdmung), der Schiittungspo-
rositit ¢ und des Partikelradius r;, ist in den Abbildungen 4.12-4.16 dargestellt.

Schiittungslinge L

Abbildung 4.12 zeigt die Maximaltemperatur in der Schiittung iber dem externen Wirme-
strom ¢ fiir verschiedene Schiittungslingen L. Je linger die Schiittung ist, umso niedriger
liegt die Ziindtemperatur. AuBerdem ergeben sich Mehrfachlgsungen fiir diesen Fall. Da-
mit hat die Lange der Schiittung eine Auswirkung umgekehrt proportional zur Wirme-
leitfihigkeit. Ein kleineres ).z und ein groBeres L fithren dazu, daB weniger Wirme aus
der Reaktionszone abgefithrt wird ~ damit sinkt die Ziindtemperatur.
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Abbildung 4.12: Maximaltemperatur in der Schiittung in Abhangigkeit eines
externen Warmestroms zur Oberfliche ¢ fiir verschiedene
Werte der Schiittungsldnge L
(@=300 1/s, Yp,,=0,5, Agsr=0,2 W/mK, ¢=0,5, p=1 mm)

Sauerstoffigehalt der Anstrdmung Yo, .

Der fiir die Oxidation nétige Sauerstoff muf durch die Anstrémung herantransportiert
werden und in die Schiittung diffundieren. Je hoher der Sauerstoffgehalt Yo, . der An-
stromung ist, umso niedriger liegt der Ziindpunkt (Abb. 4.13). Einen starken EinfluB hat
Yo, auf den Laschpunkt ~ der externe Wirmestrom ¢ mu8 z.B. bei reiner Sauerstoffan-
strémung zwecks Ausléschung der Reaktionen wesentlich unter den Wert gesenkt werden,
der bei Yy, ,=0,5 zum Loschen ausreicht.

Da der Sauerstoff in die Schiittung diffundieren muf, wird auch der Diffusionskoeffizient
eine Rolle beziiglich des Abbrandverhaltens spielen. Da dieser Wert aber nicht, wie die
anderen hier variierten Parameter, von aufen beeinfluffit werden kann, wird hier keine
Variation diskutiert.

Staupunktgradient a

Abbildung 4.14 zeigt, daB# der Staupunktgradient @ keinen EinfluB auf die Ziind- und
Ldschtemperatur hat. Er hat aber einen Einflufl auf den notwendigen, externen Wirme-
strom. Dies bestatigt, dafl die heterogene Ziindung im reaktionskontrollierten Bereich
stattfindet. Es ist geniigend Sauerstoff vorhanden, die Temperatur muSB lediglich auf das
fir die Ziindung nbtige Niveau gebracht werden. Dabei spielt die durch die Stromung
herantransportierte Sauerstoffmenge keine Rolle. Ein héherer Staupunktgradient fiihrt zu
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Abbildung 4.13: Maximaltemperatur in der Schiittung in Abhingigkeit eines
externen Wirmestroms zur Oberfliche 4 fiir verschiedene
Werte des Sauerstoffgehalts der Anstromung Yo, .
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Abbildung 4.14: Maximaltemperatur in der Schiittung in Abhéngigkeit cines
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einer stirkeren Kiihlung der Oberfliche der Schiittung. Daher mufl ein groferer Wirme-
strom 2zugefiilhrt werden, um eine bestimmte Oberflichentemperatur aufrecht zu erhalten.

Schiittungsporositit ¢, Partikelradius rp

Eine Zindung der heterogenen Reaktionen kann umso leichter erfolgen, je groSer die der
Reaktion zur Verfiigung stehende Oberfliche ist. Bei einem pordsen Material bzw. einer
Schiittung ist dabei im wesentlichen die innere Oberfliche entscheidend, da die Ziindung
aufgrund der Wiirmefreisetzung und -ansammlung in der Regel im Inneren stattfinden
wird. Fiir die innere Qberfliche sind die Schiittungsporositit ¢ und der Partikelradius
rp mafigeblich. Ein kleineres ¢ und ein kleineres ry, fithren zu einer gréferen Oberfliche,
demzufolge sollte die Ziindtemperatur niedriger sein als fiir grofiere Werte dieser beiden
Parameter. Dieser Sachverhalt wird in den Abbildungen 4.15 und 4.16 bestitigt.
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Abbildung 4.15: Maximaltemperatur in der Schiittung in Abhéingigkeit eines
externen Wirmestroms zur Oberfliche ¢ fiir verschiedene
Werte der Porositit der Schiittung ¢
(e=3001/s, Yo, .=0,5, Ayy=0,1 W/mK, L=1 m, r,=1 mm)

In den Abbildungen 4.11-4.16 wurde der EinfluB von verschiedenen Parametern auf die
Ziind- und Lischcharakteristiken der heterogenen Reaktionen beim Abbrand einer ange-
stromten Schiittung dargestellt. Die Wirmeleitfihigkeit der Schiitturg, deren Wert stark
streuen kann, ist aufgrund ihres Einflusses auf den Energietransport besonders wichtig.
Aber auch die anderen Parameter haben einen starken Effekt. Es wurde gezeigt, dafi sich
unter Umstinden mehrere stabile Losungen ergeben kinnen — welche der Lsungen sich
einstellt, ist von den Anfangsbedingungen abhingig.
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Zur weiteren theoretischen Untersuchung und Absicherung der berechneten Ergebnisse
werden die Ziindtemperaturen im folgenden Abschnitt mit Werten verglichen, die mit der
Theorie von Frank-Kamenetskii berechnet werden knnen.

4.3 Berechnung der Ziindung nach Frank-Kamenetskii

Die Theorie der thermischen Ziindung besagt, da8 ein chemisch reagierendes System, wel-
ches einerseits Wirme produziert und andererseits Wirme an die Umgebung abgibt, nur
unter bestimmten Umstinden einen stationdren (micht-geziindeten) Zustand annehmen
kann. Oberhalb eines kritischen Wertes der Aufheizung ist keine Stationaritat moglich,
und es kommt zu einer thermischen Ziindung oder Explosion {118, 119]. Die Grundlagen
der Theorie zur Erklarung und Berechnung dieser Effekte sind in {17, 118-121] dargestelit.
Sie wurden urspriinglich fiir ein gleichmiBig erwirmtes System aufgestellt und von ver-
schiedenen Autoren fiir andere Randbedingungen erweitert. Thomas et al. {122] stellen
eine (eindimensionale) Losung fiir eine reagierende ,,Platte” vor, deren eine Oberfliche auf
einer konstanten hohen Temperatur gehalten wird withrend die andere Oberfliche sich zur
kilteren Umgebung hin abkiihlen kann. Dieser Fall kommt dem Fall der in der vorliegen-
den Arbeit betrachteten Schiittung mit ablaufenden heterogenen Reaktionen sehr nahe.
Die Vorgehensweise bei den Uberlegungen von Frank-Kamenetskii wird im folgenden skiz-
ziert, das Ergebnis wird beziiglich der Aussage fiir die heterogene Ziindung diskutiert und
mit den Ergebnissen des Kapitels 4.2 verglichen.
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Die Theorie zur thermischen Ziindung wurde urspriinglich fiir Systeme von vorgemisch-
tem Brennstoff und Oxidator aufgestellt. Diesem Fall kommen porése Materialien bzw.
Schiittungen aufgrund ihrer Porositit sehr nahe. Als Ziindung wird die obere Grenze
des stationiren, nicht-geziindeten Zustands angeschen. Dabei werden die folgenden Vor-
aussetzungen gemacht: (1) Es l5uft eine exotherme Reaktion ab, deren Rate mit einem
Arrhenjus-Ansatz berechnet wird. (2) Der Verbranch von Brennstoff und Oxidator wird
vernachlissigt; die Reaktionsrate hdngt nur von der Temperatur ab. (3) Wirmeleitung jst
der einzige Energietransportmechanismus in dem betrachteten System. (4) Die Warme-
leitfihigkeit ist keine Funktion der Temperatur. Ausgehend von der eindimensionalen
Energiegleichung, die in ihrer stationiren Form angesetzt wird und nur den Quellterm
und den Warmeleitungsterm betiicksichtigt, 1dst Frank-Kamenetskii die dimensionsiose
Gleichung %g = —dé’.

Die Lésung dieser Gleichung ergibt ein ‘Temperaturprofil fiir einen stationiren Zustand.
Losungen existieren allerdings nur fiir Werte 6 < 4. Dies bedeutet physikalisch, da8 fiir
& > &, keine stationire Losung existiert, das Material heizt sich weiter auf, und es kommt
zur Ziindung.

Thomas et al. [122] geben fiir die Randbedingungen, die auch bei der Schiittung vorliegen,
eine Gleichung an, mit der 5, iterativ bestimmt werden kann. §; kann anch in Abhéngigkeit
der Temperaturen an den Oberflichen der Platte aus einer Graphik in [122] abgelesen
werden,

Ubertragen auf das Problem der Schiittung haben die skizzierten Uberlegungen folgende
Bedeutung: Man geht von der Enetgiegleichung {3.30) aus, wobei nur der Wiarmeleitungs-
term und der Quellterm beriicksichtigt werden diirfen:

BT Tigeabio Tipet Wi
—_— e = 4.1
3!]2 /\gf! ( )

Eine dimensionslose Formulierung analog zu Frank-Kamenetskii fihet auf den Wert von
& als

2
= 3(1 - ¢) P9.wY0se ('tz!') E E
8 = heo, . Mco, kot Moy g T2 exp ( —————RTW) (4.2)

Dabei wurde die Voraussetzung gemacht, daB nur die Reaktion [ ablauft (C+Q, ~ CO;)
und in der Schiittung tiberall der Sauerstoffgehalt Y, . vorliegt. Trotz der kleinen Fehler
wie Vernachldssigung der Konvektion, Benutzung der Gasdichte an der Oberflache g,
(statt einer lokal verinderlichen Dichte) und Vernachldssigung des Verbrauchs von Sau-
erstoff ergeben sich bei der Benutzung des oben angegebenen § und beim Ablesen des
kritischen &, aus einer Abbildung in [122) Ziindtemperaturen, die sich nur um wenige Kel-
vin von den Lésungen unterscheiden, die in den Abbildungen 4.11-4.16 vorgestellt wurden.
Diese Ubereinstimmung ist eine Bestitigung der berechneten Effekte und Verliufe.

Wichtiger noch als die zahlenmaBige Ubereinstimmung bei den Ziindtemperaturen ist die
Méglichkeit, mit Hilfe der Gleichung fiir 4 die EinfluBgréBen zu diskutieren. Da die mathe-
matische Forderung lautet, da & einen Grenzwert &, nicht iiberschreiten darf, kénnen die
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Auswirkungen von Parameterdnderungen auf die Ziindtemperatur schrell erkannt werden.
Eine Erhohung von A.g; fiihrt zu einem kleineren 6 und damit zu einer hoheren Ziind-
temperatur. Der umgekehrte Effekt ist fiir die Schiittungslénge L festzustellen — eine Ver-
groferung fiihrt zu groferem & und zu niedrigerer Ziindtemperatur. Entsprechend werden
auch fiir die Grdfen Yp, ., ¢ und r;, die Einfliisse bestétigt, die in den Abbildungen 4.13,
4.15 urd 4.16 diskutiert wurden. Aufgrund der Voraussetzung von Frank-Kamenetskii,
dafl die Reaktionsrate nur von der Temperatur abhingt, steht in der obigen Gleichung
Yo,,.. Der Sauerstofftransport durch die Anstrémung und der Einflufl des Staupunkt-
gradienten @ kommen in dieser imn wesentlichen analytischen Betrachtung nicht vor. Die
Annahme, da8 dieser Einflu8 vernachldssigt werden kann, trifft beim vorliegenden Fall
zn, denn in Abbildung 4.14 ist zu sehen, daff der Wert von a keine Auswirkung auf die
Zindtemperatur, sondern nur auf die nétige Warmezufuhr zur Oberfliche hat.

Somit ist es mdglich, mit einer Betrachtung der thermischen Ziindung analog zu dem
Vorgehen von Frank-Kamenetskii die Oberflichentemperatur der Schiittung zu berechnen,
bei der die heterogenen Reaktionen ziinden. Zusatzlich ist es miglich, die Answirkung von
verschiedenen Parametern auf die Ziindtemperatur zu bestimmen.

4.4 Einflu der Randbedingungen am geschlossenen Ende der
Schiittung

Abschliefiend soll betreffend der Zindung der heterogenen Reaktionen der EinfluS der
Randbedingungen am geschlossenen Ende der Schiittung untersucht werden. Alle bisher
vorgestellten Ergebnisse wurden fiir den Fall einer fest vorgegebenen Temperatur, die der
Umgebungstemperatur entsprach, erzeugt. Diskutiert werden sollen hier die Verwendung
eines Wirmeiibergangsgesetzes und die Verwendung einer adiabatischen Randbedingung.

In einem Experiment wire vermutlich die Temperatur am geschlossenen Ende der Schiit-
tung nicht fest vorgegeben, sondern die Schiittung wiirde dort im Wirmeaustansch mit der
Umpgebung stehen. Daher konnte sich die Wandtemperatur iiber die Umgebungstempe-
ratur hinaus erhhen. Der Warmeiibergangskoeffizient & zwischen Umgebung und Wand
miifte aus einem Kennzahlgesetz bestimmt werden. Er liegt fiir natiirliche Konvektion in
der Gréflenordnung von 3-20 W/m?K.

Abbildung 4.17 zeigt Temperaturprofile in der Schiittung fiir immer gleiche Oberflichen-
temperatur bei y=0, aber unterschiedliche Werte von « am linken, geschlossenen Ende.
{Zusatzlich wurde an diesem Ende ein Strahlungsaustausch mit der Umgebung beriick-
sichtigt.} Es ist zu sehen, daf sich je nach Wert von o eine geziindete bzw. eine nicht
geziindete Lésung einstellt. Je grofer o ist, umso niher liegt die Temperatur am linken
Ende an der Umgebungstemperatur, weil ein besserer Wirmeiibergang existiert. Dem-
zufolge fiihrt ein kleineres o zu einer schlechteren Warmeableitung aus der Schiittung
und damit zu einer leichteren Ziindung. Andererseits ist aber auch zu sehen, da8 sich die
ungeziindeten Profile fiir verschiedene Werte des Warmegangskoeflizienten o nicht stark
unterscheiden. Gleiches gilt fiir die geziindeten Temperaturprofile, was anch in Abbildung
4.18 noch einmal bestitigt wird. Durch die Verwendung eines Warmeiibergangsgesetzes
statt einer konstanten Temperatur am geschlossenen Ende der Schiittung ergeben sich
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Abbildung 4.18: Temperaturprofile in der Schittung fiir eine konstante
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gangskoeffizienten o am linken Ende auf die geziindete
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also qualitativ keine anderen Ldsungen oder Effiekte, lediglich die Ziind- und Léschpunkte
verschieben sich etwas. Da in dieser Arbeit aber kein quantitativer Vergleich der Berech-
nungen mit experimentellen Daten erfolgt, ist die Benutzung einer konstanten Temperatur
als Randbedingung ausreichend.

Finen Grenzfall stellt die Verwendung einer adiabatischen Randbedingung am geschlos-
senen Ende dar. In den Abbildungen 4.19 und 4.20 sind Temperaturprofile fiir geziindete
heterogene Reaktionen dargestellt. Wenn keine oder mur sehr schwache Reaktionen im
Inneren ablaufen, heizt sich die Schiittung komplett auf den Wert der Oberflichentempe-
ratur auf, und es kann sogar zu einem leichten Maximum der Temperatur am geschlosse-
nen Ende kommen (ohne Abbildung). Wenn die heterogenen Reaktionen einschlieSlich der
Boudouard-Reaktion (C 4 CO, — 2C0) geziindet sind, entsteht ein Iokales Maximum
der Temperatur im Inneren der Schiittung, da die Boudonard-Reaktion endotherm ist
und demzufolge 2u einem Absinken der Temperatur fithrt. Es stellt sich somit ein Verlauf,
wie er in Abbildung 4.19 dargestellt ist, ein. Der Einflul der Boudouard-Reaktion wird
besonders deutlich, wenn die Ergebnisse fiir den Temperatur- und den COo-Verlauf aus
Abbildung 4.18 mit den Ergebnissen in Abbildung 4.20 verglicher werden, die denselben
Fall unter ausschlieBlicher Beriicksichtigung der Reaktionen I und II wiedergeben.

Alle Ergebnisse zur Ziindung der homogenen Reaktion in der Gasphase, die im folgenden
Kapitel vorgestellt werden, sind mit einer konstanten Temperatur am geschlossenen Ende
der Schiittung als Randbedingung berechnet worden.
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Abbildung 4.19: Verlauf der Temperatur und der Massenbriiche von Oz, CO und

CO; in der Schiittung bei Verwendung einer adiabaten Rand-
bedingung am linken Ende der Schiittung (unter Berficksichti-
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Abbildung 4.20: Verlauf der Temperatur und der Massenbriiche von O3, CO und

CO, in der Schitttung bei Verwendung einer adiabaten Rand-
bedingung am linken Ende der Schittung (unter Berlicksichti-
gung der Reaktionen I und II)
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5 Heterogene und homogene Ziindung

5.1 Charakteristische Effekte

Int diesem Kapitel wird die Ziindung der homogenen Reaktion betrachtet. Wenn die hetero-
genen Reaktioner im Inneren der Schiittung ziinden, entsteht ein Temperaturmaximum im
Inneren, das bei Erhdhung der Oberflichentemperatur immer mehr zur Oberfliche wan-
dert und schlieBlich an der Oberfliche selbst liegt. Dies liegt daran, daB der Oxidator nicht
mehr weit in die Schiittung eindringen kann, sondern an bzw. in der Nihe der Oberfliche
verbraucht wird. Bei weiterer Erhdhung der Oberflichentemperatur ziindet zusitzlich die
homogene Resktion in der Gasphase. Abbildung 5.1 zeigt typische Verldufe der Tempe-
ratur und der Massenbriiche von Sauerstoff, Kohlenmonoxid und Kohlendioxid fiir den
Fall einer von der Oberfliche abgeldsten Flamme. Es gibt ein Temperaturmaximum in
der Grenzschicht der AnstrSmung, das Maximum der Temperatur in der Schiittung liegt
an ihrer Oberfliche.
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Abbildung 5.1: Typische Profile fiir den Fall einer geziindeten homogenen Reaktion

Wie in Abbildung 5.1 zu sehen ist, gelangt fast kein Sauerstoff bis zu der Schittung,
da er in der Flamme (CO-Oxidation) verbraucht wird. Durch diese Reaktion wird CO,
erzeugt, welches iiber die Boudouard-Reaktion (C+C0, — 2C0} den Kohlenstoff vergast
(daher der Verbrauch von CQO; in der Schiittung, siche Abb. 5.1). Wihrend bei niedrigeren
Temperaturen und geziindeten heterogenen Reaktionen der Abbrand des Kohlenstoffs im
wesentlichen durch die Oxidation durch O, erfolgt, 13uft er bei hdheren Temperaturen
und abgeldster Flamme iiber die Boudouard-Reaktion.

Der hier vorliegende Fall, da8 eine heterogene und eine homogene Reaktionszone existie-
ren, wurde bereits durch Abbildung 4.1 qualitativ besprochen. Abbildung 5.2 zeigt den
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Sachverhalt noch einmal, indem der Verlauf der Reaktionsraten der Reaktionen in der
Schiittung und in der Anstrdmung dargestellt wird. In der Schiittung kénnen prinzipiell
drei Reaktionen ablaufen, wobei zu sehen ist, daf8 die Reaktion III (C + CO, = 2C0),
von einer ditnnen Zone an der Oberfliche abgesehen, die wesentliche Reaktion ist. Die
Reaktion II (2C + O — 2C0) lauft aur in geringem MaBe ab, weil kaum Sauerstoff zur
Verfiigung steht. Die Reaktion I {C + O; = COp) ist bei Temperaturen oberhalb 1000 K
vernachlissigbar gegeniiber der Reaktion II, ihre Reaktionsrate ist daher in der Abbildung
kaum zu erkennen, Das Maximum der Reaktionsrate der heterogenen Reaktionen liegt an
der Oberfliche der Schitttung. In der Anstrémung wird nur eine Reaktion zugelassen,
es ist dies die Oxidation von Kohlenmonoxid (2C0 + O, — 2C0,). Die Reaktionsrate
hat ein Maximum in der Grenzschicht, vor der Schiittung, und fihst zu einem von der
Oberflache abgeldsten Temperaturmaximum.
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Abbildung 5.2: Reaktionsraten der heterogenen Reaktionen in der Schiittung
und der homogenen Reaktion in der Anstrdmung fiir den Fall
aug Abbildung 5.1

Nach dieser Beschreibung typischer, 2u erwartender Effekte und Zusammenhinge sollen
die Ergebnisse jetzt im Detail dargestellt werden.

Die Verschiebung des Reaktionsmaximums aus dem Inneren der Schiittung an die Ober-
fliche, das Ziinden der homogenen Reaktion und das Umschalten der heterogenen Reakti-
on von der Oxidation durch O; auf die Vergasung durch CQ, fithren auf eine Abhingigkeit
der Abbrandrate ra von der Oberflichentemperatur Ts, wie sie in Abbildung 5.3 darge-
stellt ist. Darin ist die Gesamtabbrandrate zu sehen, die zusatzlich in die zwei Anteile des
Abbrandes an der Stirnfliche der Schiittung und des Abbrandes an der inneren Oberfliche
der Schiittung aufgeteilt ist.
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Abbildung 5.3: Abbrandrate r in Abhingigkeit der Oberfidichentemperatur Ts
(e=300 1/s, Yo0,.=0,5, Y3,0.=0,01, A.yy=0,1 W/mK, ¢=0,5,
7p,=1 mm)

Wird zunichst der Gesamtabbrand betrachtet, so steigt dieser mit zunehmender Ober-
flichentemperatur. Wie in Kapitel 4 gezeigt wurde, kann durch die Ziindung der hete-
rogenen Reaktionen ein Sprung im Verlauf entstehen. Dies ist aufgrund des Mafistabs
(m(Ts ~= 700 K) <« m{Ts =~ 3000 K)) nur in dem vergréBerten Ausschnitt zu erkennen.
Im Bereich um T5=1600 K kommt es zu einer Plateaubildung fiir 7iz. Dies liegt daran, daB
in diesem Temperaturbereich die homogene Reaktion einsetzt und den heterogenen Reak-
tionen dadurch weniger Sauerstoff zur Verfitgung steht. Andererseits ist die Reaktionsrate
der Boudouard-Reaktion III noch nicht hoch genug, um den Riickgang der Reaktionen
I und II auszugleichen - es kommt zu einer Stagnation (oder sogar zu einer Abnahme)
von 1 trotz steigender Temperatur Tg. Erst bei weiter steigender Oberflichentemperatur
lduft die Boudouard-Reaktion stirker ab und 7 steigt wieder. Fiir hohe Temperaturen
erreicht die Abbrandrate einen transportkontrollierten Grenzwert.

Die Ziindung der heterogenen Reaktionen findet in der Regel im Inneren der Schiittung
statt, dadurch iiberwiegt bei niedrigen Temperaturen der Abbrand an der inneren Ober-
fliiche. Mit steigender Temperatur Tg verschiebt sich die Reaktionszone zur Oberfliche, der
Stirnflichenabbrand nimmt zu. Bei héherer Temperaturen dominiert der Stirnfiachenab-
brand und bestimmt das Verhalten der Gesamtabbrandrate. Der innere Abbrand hat zwei
lokale Maxima bevor er fiir sehr hohe Teraperaturen gegen Null strebt. Das erste Maxi-
mum entsteht durch das Ansteigen der Reaktiousrate mit steigender Temperatur einerseits
und den Verbrauch des Sauerstoffs durch die homogene Reaktion bzw. an der Stirnfliche
andererseits. Hierdurch geht mpq.n etwas zuriick. Zu dem zweiten Maximum kommt es,
weil die Boudouard-Reaktion im Inneren mit steigender Temperatur schneller ablauft bis
immer weniger CO; zur Verfiigung steht und rhinne, wieder fillt. Das Kohlendioxid wird
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dann bereits zu einem grofien Teil an der Stirnfliche verbraucht und diffundiert nur noch
in geringem MaBe in die Schiittung.
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Abbildung 5.4: Oberflichentemperatur Ts in Abhingigkeit eines externen
Wirmestroms zur Oberfliche ¢
(a=300 1/5, Yo,.=0,5, Yir;0.=0,01, Acyy=0,1 W/mK, ¢=0,5,
rp=1 mm)

Obwohl in einem gewissen Temperaturbereich die homogenen Reaktionen zianden und
die Flamme von der Oberfliche ablésen kann, ist der Verlauf der Abbrandrate + in
dem gesamten Temperaturbereich stetig. Der Grund wird deutlich, wenn die Ziind- und
Laschcharakteristik in Abbildung 5.4 betrachtet wird. Die Abbildung zeigt die Ober-
flichentemperatur Ts aufgetragen iiber einem externen Warmestrom ¢ zur Oberflicke.
Das sprungartige Verhalten dieses Verlaufs aufgrund der heterogenen Zindung und die
daraus entstehenden Mehrfachlésungen sind aufgrund des Ma8stabs in der Gesamtan-
sicht nicht 2u erkennen. Bei der Deutung der Ziindung der homogenen Reaktion macht
es einen grofien Unterschied, ob die Steuerung des Prozesses iiber eine Vorgabe von ¢
oder iiber eine Vorgabe von Ty erfolgt. Bei einer Vorgabe von Ts gibt es zu jeder Ober-
flichentemperatur einen eindeutigen Wert von §. Die homogenen Reaktionen entwickeln
sich kontinuierlich, es kommt zur Abldsung der Flamme von der Oberfliche, aber diese
Effekte fithren nicht zu einer sprunghaften Anderung im Verlauf der stationiren Ldsung.
Anders verhilt es sich bei einer Vorgabe von ¢. Bis zum Punkt I steigt die Temperatur
kontinuierlich mit steigendem ¢, bei einer weiteren Erhdhung des Wirmestroms kommt
es zur Ziindung der homogenen Reaktion und die Oberflichentemperatur springt auf den
oberen Ast. Gleichzeitig entsteht ein Temperaturmaximum vor der Oberfliche, siche Ab-
bildung 5.5. Entsprechend erkennt man den Léschpunkt Q in Abbildung 5.4, bei dem die
umgekehrten Effekte im Vergleich zum Ziinden auftreten. Hierzu werden deshalb keine
speziellen weiteren Kurven gezeigt.
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Abbildung 5.5: Temperaturprofile in der Schiittung und in der Anstrémung
fiir Oberflichentemperaturen unterbalb und oberhalb des

Ziindpunktes I aus Abbildung 5.4
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Abbildung 5.6: Reaktionsraten der heterogenen Reaktionen in der Schiittung
fiir Oberflichentemperaturen unterhalb und oberhalb des

Ziindpunktes I aus Abbildung 5.4
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Vor dem Erreichen des Ziindpunkts I der homogenen Reaktion liuft der Abbrand aus-
schlieflich iiber Reaktion II ab (Abb. 5.6), der Abbrand an der inneren Oberfliche ist
grofler als der Abbrand an der Stirnfliche (siche auch Abb. 5.3). Bei einer Erhéhung
von ¢ fiber den Punkt I hinaus wird der Abbrand an der Stirnfliche zum dominierenden
Anteil. Im oberflichennahen Bereich der Schiittung dominiert noch Reaktion II, weil der
Sauerstoff vor der Wand nicht vollig verbraucht wird. Weiter im Inneren der Schiittung
ist die Reaktion III die wesentliche Reaktion, da kein O, vorliegt und der Kohlenstoff nur
mit CO, reagieren kann {Abb. 5.6). Allerdings ist das Temperaturniveau noch zu niedrig,
um die Boudouard-Reaktion zum insgesamt dominierenden Reaktionsweg zu machen. Die
Reaktionsrate der homogenen Reaktion als Funktion des Ortes ist in Abbildung 5.7 fiir
Oberflichentemperaturen unterhalb und oberhalb des Ziindpunkts dargestellt. Es ist eine
Vervielfachung der Reaktionsrate und die Bildung eines dentlichen Maximums vor der
Oberfliche zu erkennen. Dieses fithrt zu dem Temperaturmaximum vor der Oberfléiche,
das bereits in Abbildung 5.5 zu sehen war.
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Abbildung 5.7: Reaktionsraten der homogenen Reaktion in der Anstrdmung
fir Oberflichentemperaturen unterhalb und oberhalb des
Ziindpunktes I avs Abbildung 5.4

In den Abbildungen 5.3-5.7 wurde die Ziindung der homogenen Reaktion an einem konkre-
ten Beispiel vorgestellt. Der Verlauf des Massenabbrandes als Funktion der Oberflichen-
temperatur Ty ist dabei stetig. Bei dem Verlauf der Temperatur T als Funktion des
externen Wirmestroms § erhilt man ein stetiges Verhalten bei der Steuerung iiber T,
hingegen kommt es zu einem sprunghaften Verhalten aufgrund des Ziindens und Loschens
der homogenen Reaktion bei einer Steuerung iiber ¢. Analog zu dem Ziindverhalten der
heterogenen Reaktionen entstehen so Mehrfachldsungen, bei denen der obere und der
untere Ast der S-Kurve physikalisch stabile Lésungen darstellen. Der mittlere Ast ist
hingegen bei einer Steuerung iiber ¢ physikalisch instabil. DaB das Ziindverhalten der
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homogenen Reaktion nicht zwangsliufig mit derartigen Mehrfachldsungen verbunden ist,
wird im Kapitel 5.2 gezeigt.

5.2 Parametervariationen

Effektive Warmeleitfahigkeit A,z

Bei der Untersuchung der Ziindung der heterogenen Reaktionen in Kapitel 4 wurde dem
EinfluB der Warmeleitfihigkeit der Schiittung A,z besondere Aufmerksamkeit gewidmet.
In den Abbildungen 5.8 und 5.9 sind die Zind- und Loschcharakteristiken (7% iiber §)
und die Abbrandrate (si iiber Ts) fiir drei verschiedene Fille von J.g; dargestellt. Die
Wirmeleitfahigkeit hat keinen Einflu$ auf die Ziind- oder Loschtemperatur und nur einen
geringen Einflul auf den Wérmestrom am Ziind- bzw. Loschpunkt. Die drei Massenab-
brandkurven sind nahezu identisch. Diese Verldufe zeigen, daf der Energietransport in
der bzw. in die Schiittung fiir Gasphasenprozesse nur eine untergeordnete Rolle spielt.
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Abbildung 5.8: Oberfidchentemperatur Ts in Abbingigkeit eines externen
Warmestroms zur Oberfliche ¢ fiir verschiedene Werte der
effektiven Warmeleitfahigkeit A.;; der Schitttung
(a=300 1/s, Yo,.=0.5, Yu,0,=0,01, $=0,5, r,=1 mm)

Einen grofien Einflu8 werden alle Groflen haben, die die Kinetik der homogenen Reaktion
direkt beeinflussen. Dies sind in erster Linie der 2ur Verfiigung stehende Sauerstoff und der
Wasserdampfgehalt der Anstromung, da dieser eine starke katalytische Wirkung bat. Eine
Variation des Sauerstoffgehalts der Anstromung ist in der Abbildung 5.10, eine Variation
des Wasserdampfgehalts der Anstrdmung in der Abbildung 5.11 dargestellt.
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Sauerstotfgehalt der Anstrémung Yo, .

In Abbildung 5.10 sicht man, daB eine Verringerung des Sauerstoffgehalts von Yp, .=0,5
auf Yp, .=0,233 zur Folge hat, da8 die S-Form der Kurve der Temperatur Ts iiber den
Wirmestrom nicht erhalten bleibt. Unabhéngig von der Steuerung des Prozesses iiber
Ts oder ¢ stellt sich immer eine eindeutige Lésung ein. Es gibt keine Mehrfachlsungen
fiir einen bestimmten Wertebereich von ¢, alle Losungen sind stabil. Natiirlich kommt es
trotzdem zu einem Ziinden der homogenen Reaktion und gegebenenfalls zu einem Ablésen
der Flamme von der Oberfliche. Aber diese Vorgange fiihren nicht zu einem sprungartigen
Verhalten der Losung, sondern die Uberginge erfolgen kontinuierlich. Da$ die Ziindung
mit kontinuierlich oder diskontinuierlichen Effekten verbunden sein kann und mehrfache,
stabile, stationire Losungen nicht zwangsweise vorliegen miissen, wurde ebenfalls bereits
fiir die Ziindung der heterogenen Reaktionen in Kapitel 4 festgestellt und diskutiert.

Aufgrund des $-Kriteriums 148t sich bei der Kurve fiir Yp,,.=0,233 in Abbildung 5.10
kein Zitndpunkt definieren. Wenn aus bestimmten Grinden ein Punkt festgelegt werden
sollte, miifte dies nach einem anderen Kriterium erfolgen. Falls eine horizontale Tan-
gente der Temperatur der Anstrémung an der Oberfliche als Ma benutzt wird, ergibt
sich eine Ziindtemperatur oberhalb von Ts=1600 K; die Flamme wiirde dann von der
Oberfliache ablésen und in die Anstromung wandern. Der Verlanf der Kurve zwischen
1250 K und 1400 K kommt also nicht durch die Ablésung der Flamme zustande. Aber
die CO-Oxidation kann nicht nur an einem Ort in der Grenzschicht ablaufen, sondern
auch an bzw. direkt vor der Oberfliche. Das Einsetzen der homogenen Reaktion ist nicht
zwangsldufig mit einem Temperaturmaximum vor der Oberflache verbunden. Dieser Sach-
verhalt wird anschlieBend im Zusammenhang mit der Variation des Wasserdampfgehalts
noch eingehender diskutiert.

Wasserdampfgehalt der Anstrémung Yy,o.

Abbildung 5.11 zeigt die Oberflachentemperatur Ts iiber dem Wirmestrom ¢ fiir zwei
verschiedene Werte des Wasserdampfgehalts der Anstromung. Hier ist wie schon bei der
Sauerstoffvariation zu sehen, dafl eine Verringerung der Reaktionsrate der homogenen
Reaktion (durch eine Verringerung des Yi,0,) zu einer Abschwachung der S-Form der
Kurve fiihrt. Fiir Yj,0,.=0,0001 existiert noch ein sehr kleiner Bereich von -Werten, in
dem sich der obere und untere Ast der Kurve iiberlappen, in dem also zwei Lsungen
vorliegen. Welche der Losungen sich einstellt, hingt von den Anfangsbedingungen des
Prozesses ab. Die dazwischen liegenden Lgsungen sind instabil im Fall der Steuerung
iiber ¢, wohingegen sich bei einer Steuerung iiber Tg immer eindeutige Losungen ergeben.

Interpretiert man die Umkehrpunkte bei dem S-formigen Verlauf, wie dies iiblich ist,
als Ziind- bzw. Loschpunkt, so ergibt sich fiir Yp,0,.=0,0001 eine Ziindtemperatur von
Ts=1250 K. Bei einer Erhthung von ¢ {iber den Ziindpunkt hinaus springt die Ober-
flichentemperatur auf 1400 K. In Abbildung 5.12 sind fiir diese beiden und eine dritte,
weiter oberhalb liegende Temperatur T die Temperaturprofile in der Schiittung und in
der Grenzschicht zu sehen. Es liegt kein Maximum der Temperatur ir der Anstrémung
vor. Abbildung 5.11 zeigt jedoch fiir diesen Bereich einen S-formigen Verlauf. Dieser muf
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sich also durch Prozesse ergeben, die an bzw. direkt vor der Oberfliche ablaufen. Die Re-
aktionsraten der heterogenen und homogenen Reaktionen sind in den Abbildungen 5.13
und 5.14 zu sehen. Die Maxima sowohl der heterogenen Reaktionsrate wie auch der ho-
mogenen Reaktionsrate sind an der Oberfliche der Schiittung zu finden. Von 1250 K zu
1400 K erhoht sich die Reaktionsrate in der Schiittung deutlich {Reaktion II ist in allen
Fillen die dominierende Reaktion), dadurch wird mehr CO produziert. Die Reaktionsrate
der homogenen Reaktion steigt auch deutlich an. Sowohl Reaktion II {2C 4+ O, — 2C0)
als auch Reaktion IV (2CO + O, —+ 2C0;) sind exotherme Reaktionen. Durch die Stei-
gerung der Reaktionsraten wird Warme frei, was laut Abbildung 5.11 dazu fithrt, da8
man in einem kleinem Bereich von § ein sprungartiges Verbalten der stationiren Losung
erhilt. Fiir den Fall Yp,,.=0,233 (Abb. 5.10) laufen prinzipiell die analogen Mechanis-
men ab, lediglich regelt sich der Energiebedarf nicht so ein, daf8 gerade ein Bereich mit
Mehrfachlésungen entsteht.

Der Verlauf der Kurve fiir Yp, .=0,233 um T5=1300 X in Abbildung 5.10 wie auch der
S-formige Verlauf fiir Yg,0,=0,0001 sind also auf das Ziinden (= verstirktes Ablaufen)
der homogenen Reaktion zuriickzufithren, nicht aber auf das Entstehen eines Temperatur-
maximums in der Anstrdmung. Das Ablésen der Flamme von der Oberfliche erfolgt fiir
Y#,0,,=0,0001 bei etwa T5=1750 K und fiihrt zu dem geringfiigigen Versatz der Kurve,
der an dieser Stelle in Abbildung 5.11 zu sehen ist. Bei der in Abbildung 5.4 vorgestellten
Kurve, die auch in den Abbildungen 5.10 und 5.11 jeweils mit eingezeichnet ist, fallen die
Ziindung der homogenen Reaktion und das Entstehen eines Temperaturmaximums in der
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Anstrémung zusammen.

Betrachtet man den Massenabbrand 7 2ls Funktion der Oberflichentemperatur T (Abb.
5.15), so erkennt man je nach Wasserdampfgehalt der Anstrdmung nicht nur eine Stagna-
tion von h in einem mittleren Temperaturbereich, sondern sogar einen Riickgang. Die-
ser Effekt wurde bereits im Zusammenhang mit Abbildung 5.3 besprachen und ist hier
noch stirker zu sehen. Durch die einsetzende homogene Reaktion steht weniger Sauerstoff
fiir die Oxidation des Kohlenstoffs zur Verfiigung. Die Boudousrd-Reaktion kann diesen
Riickgang der Reaktionsrate II nicht ausgleichen, so da8 es zu einer Verringerung des
Massenabbrandes kommt bis die Boudouard-Resktion aufgrund hoherer Temperaturen
verstirkt abliuft. Fiir eine andere Kinetik der Boudouvard-Reaktion und den Fall einer
geschlossenen Qberfisiche in einer Staupunktstromung kann an dieser Stelle im Verlauf
von 11 eine Diskontinuitat entstehen [7].

Die bisher diskutierten Abbildungen haben gezeigt, da8 die Parameter, die einen Einfluf
auf die Gasphasenreaktion haben, die Ziind- und Ldschcharakteristik und auch die Ab-
brandrate bestimmen. Analog zur Untersuchung der Ziindung der heterogenen Reaktionen
werden weitere Parameter variiert und ihr Einflufl aufgezeigt.

Staunpunkigradient a

Abbildung 5.16 zeigt die Oberflichentemperatur Ts als Funktion des extern zugefibhrten
Wairmestroms ¢ fir verschiedene Werte des Staupunktgradienten a. Die Ziindtemperatur
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Abbildung 5.16: Oberflichentemperatur Ts in Abhdngigkeit eines externen
Wirmestroms zur Oberfliche ¢ fiir verschiedene Werte des
Staupunktgradienten a
(Yo,,6=0,5, Yi,0,.=0,01, A,y=0,1 W/mK, $=0,5, r,=1 mm)
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wird durch den Wert von a nicht stark beeinfluit, woh! aber der zur Ziindung nétige
Wirmestrom ¢. Dies zeigt, daf der Sauerstoffiransport keine gro8e Rolle spielt, sondern
es muf} die hinreichende Energie fiir die Ziindung zur Verfiigung stehen, Wenn man den
Staupunktgradienten erhsht, wird die Oberfliche der Schiittung gekiiblt, daher muf ein
groBeres ¢ zugefithrt werden. Anders verhalt es sich beim Laschpunkt. Wie zu sehen ist,
sndern sich dort ¢ und Ts mit einer Anderung von e¢. Wenn die homogene Reaktion
ablauft, verstirkt ein groferes a den Massenabbrand und erhht die Temperatur Ts.

Schiittungsporositit ¢

In Abbildung 5.16 deutet sich an, dag die S-formigen Verliufe, die sowohl fiir die hete-
rogene Ziindung als auch fiir die homogene Ziindung entstehen kénnen, sich gegenseitig
iiberlappen kénnen. Dies wird bei der Variation der Porositit ¢ besonders deutlich (Abb.
5.17). Der Ziindpunkt der homogenen Reaktion wird durch die Porositat nicht stark be-
einfluBt, ein groBer Unterschied zeigt sich beim Loschpunkt. Wenn die homogene Reaktion
geziindet ist, fiberwiegt der Stirnflachenabbrand, der fiir eine kleine Porositit grofere Wer-
te annimmt (Abb. 5.18). Durch den verstirkten Abbrand kann ¢ kleinere Werte annehmen
bevor die homogene Reaktion verldscht.

Fiir ¢ = 0,5 bzw. ¢ = 0,7 ist in Abbildung 5.17 folgender Ziindmechanismus zu erkennen:
Bei einer Steigerung von ¢ ziinden zunichst die heterogenen Reaktionen, dann die homo-
gene Reaktion. Beide Ziindvorgiinge sind mit einer Unstetigkeit der stationdren Losung
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Abbildung 5.18: Abbrandrate 7 in Abh#ngigkeit der Oberflichentemperatur T
fiir verschiedene Werte der Porositat ¢
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verbunden. Sowohl im Bereich der heterogenen Ziindung als auch im Bereich der homoge-
nen Ziindung gibt es zwei physikalisch stabile L¥sungen und einen dazwischen liegenden,
instabilen Ast der Kurve. Wird, von einer homogen geziindeten Lésung ausgehend, ¢ ver-
ringert, verldscht zunichst die homogene Reaktion, die heterogenen Reaktionen bleiben
geziindet. Erst bei einer weiteren Verringerung von ¢ verldschen anch die heterogenen
Reaktionen. Fiir ¢ = 0,3 ergibt sich ein unterschiedliches Verhalten: Fiir ein grofler wer-
dendes ¢ lauft ein anajoger zweistufiger Ziindproze ab. Wenn aber ¢ vom obersten Ast
der Kurve ausgehend verringert wird, kommt es beim Loschpunkt zum gleichzeitigen
Loschen der homogenen, und heterogenen Reaktionen, weil ggpom < doner. Somit gibt
es einen Bereich, in dem fiir einen Wert des Warmestroms ¢ fiinf stationsre Lésungen
existieren, von denen drei stabil sind: (1) die heterogenen Reaktionen und die homogene
Reaktion sind nicht geziindet; (2) die heterogenen Reaktionen sind geziindet, aber die ho-
mogene Reaktion ist nicht geziindet; (3) sowohl die heterogenen Reaktionen als auch die
homogene Gasphasenreaktion sind geziindet. Bei einer Steuerung des Prozesses iber die
Oberflachentemperatur T's liegen maximal drei Lésungen vor (im Bereich der heterogenen
Ziindung), bei der homogenen Ziindung sind alle Lésungen eindeutig.

Entsprechende (qualitative) Effekte aufgrund des Einflusses anderer GroSen haben auch
Zhang [6) fiir ein Einzelpartikel und Henriksen et al. [7] fiir eine geschlossene Oberfliche
festgestellt.

Der Verlauf des Massenabbrandes (Abb, 5.18), der oben bereits kurz erwihnt wurde, zeigt
einen Schnittpunkt der Kurven fiir unterschiedliche Werte der Porositit ¢. Bei niedrigen
Oberflichentemperaturen liberwiegt 7(¢ = 0,7}, bei btheren Temperaturen (¢ = 0, 3).
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Dies liegt daran, daf bei geziindeten heterogenen Reaktionen im Inneren die Maximal-
temperatur in der Schiittung fiir ¢ = 0,7 héher ist als fiir ¢ = 0,3. Aufgrund der griBeren
Porositit kann mehr Sauerstoff in die Schiittung diffundieren, was zu héheren Tempe-
raturen und grofierem Abbrand fithrt. Dies #ndert sich, wenn der Stirnflichenabbrand
dominant wird, Dann iiberwiegt 72 fiir eine Schiittung mit groferer Stirnfliche, also mit
kleinerer Porositit (¢ = 0,3).

Partikelradius r,

Als letztes Ergebnis wird in Abbildung 5.19 das Ziind- und Lschverhalten der homogenen
Reaktion bei einer Anderung des Partikelradius gezeigt. Der Einflufl ist nicht sehr gro8.
Ein kleinerer Radius fiihrt zu einer groBeren inneren Oberfliche der Schiittung und damit
zu einem hoheren Massenabbrand. Durch diese verstirkte CO-Bildung tritt die Ziindung
der homogenen Reaktion fiir ein etwas kleineres g ein. Der Loschpunkt liegt aufgrund der
starkeren heterogenen Reaktionen ebenfalls etwas weifer links.
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Abbildung 5.19: Oberfisichentemperatur 75 in Abhangigkeit eines externen
Wirmestroms zur Oberfliche ¢ fiir verschiedene Werte des
Partikelradius ry
(a=3001/9, Y5,,.=0,5, Yr,0,,=0,01, ). zy=0,1 W/mK, ¢=0,5)

Die Abbildungen zum Ziind- und Léschverhalten der homogenen Reaktion haben gezeigt,
daB die Ziindung zu einem S-formigen Vertauf bei der Abhéngigkeit der Oberflichentem-
peratur von dem Wirmestrom ¢ fiihren kann. Dabei stellten sich fiir die hier verwendeten
GroBen bei einer Stenerung dber 75 immer eindeutige Lisungen ein, wohingegen es bei
einer Steuerung fiber § zu Mehrfachlsungen kommen kann. Es kann zu einer Uberschuei-
dung der Bereiche der heterogenen und der homogenen Ziindung kommen.
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Den gréBten EinfluB auf den Verlauf der Oberflichentemperatur als Funktion des externen
Wirmestroms haben die Parameter, die einen direkten Einfluf auf die Gasphasenreaktion
haben, wie Yo, . und Yg,0,- Die sprungartige Anderung von T bei einer kleinen Anderung
von ¢ muB nicht aus der Ablosung der Flamme resultieren, sondern kann auch auftreten,
wenn die Gasphasenreaktion an bzw. direkt vor der Oberfliche abliuft. SchlieBlich wur-
de gezeigt, dafl bei der hier verwendeten Kohlenstoffkinetik in der Regel die Zindung
der heterogenen und homogenen Reaktionen in 2wei getrennten Schritten und auch die
Léschung in zwei aufeinander folgenden Schritten erfolgt. Je nach Parameterwahl kénnen
die homogene und heterogenen Reaktionen aber auch gleichzeitig verldschen.

5.3 Vergleich mit den Ergebnissen fiir eine geschlossene Wand

Abbildung 5.20 zeigt den Massenabbrand iber der Wand- bzw. Oberflichentemperatur
fiir eine Schiittung und fiir eine geschlossene Wand. Die Ergebnisse fiir den Fall der ge-
schlossenen Wand wurden bereits von Henriksen (7, 80, 81] vorgestellt und dienten fiir
das in der vorliegenden Arbeit verwendete Modell als Testfall (siehe Kap. 8.1). In diesem
Kapitel sollen die Ergebnisse fiir ¢ine Schilttung und fiir eine geschlossene Oberfliche
verglichen werden.

Bei niedrigen Temperaturen iiberwiegt der Massenabbrand der Schittung. Es steht ei-
ne grofie innere Oberfliche zur Verfiigung und nach Ziindung der heterogenen Reak-
tionen liegt im Inneren der Schiittung eine Maximaltemperatur vor, die grofler als die
Oberflichentemperatur ist. Die Oberflichentemperatur ist also nicht mehr die geeignetste
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GréBe zur Beschreibung des Prozesses, die charakteristische Temperatur fiir die Reakti-
onszone ist Tinez. In diesem Temperaturbereich der Oberflichentemperatur brennt eine
Schiittung schneller als eine geschlossene Wand.

Bei hoheren Temperaturen wird der Stimflachenabbrand dominant. Hier hat eine Schiit-
tung einen kleineren Flachenanteil als die geschlossene Wand, der innere Abbrand wird
zudem durch die Transportmechanismen in der Schiittung kontrolliert. Dadurch tiberwiegt
der Abbrand einer geschlossenen Wand fiir die in den vorliegenden Rechnungen gewihlten
Stoff- und Transportgrofen.

Bei hohen Temperaturen wird der Abbrand nur durch den Transport in der Grenzschicht
der Anstromung kontrolliert, daher streben Mgegn Und hwanq gegen denselben Grenz-
wert.

In Abbildung 5.21 ist derselbe Vergleich fiir die Oberfidchentemperatur als Funktion des
externen Wirmestroms dargestellt. Qualitativ sind die Kurven sebr dhnlich, was auch ein
Hinweis darauf ist, da8 vor allem die Gasphase und picht die Schiittung verantwortlich fiir
das Verhalten ist. Quantitativ kann man die Kurven nicht genau miteinander vergleichen,
da man den Ziind- und Loschpunkt bei der Schiittung durch die Parameter wie ¢ und
T, etwas verschieben kann, und auflerdem bei den Rechnungen fiir die geschlossene Wand
die Warmeleitung in das feste Material vernachlassigt wurde.

Ein Unterschied zwischen den Kurver in Abbildung 5.21 ist zudem der physikalische
Mechanismus, der zu dem gezeigten S-formigen Verlauf fiihrt. Wihrend beim Fall der
Schiittung auf dem unteren Ast der Kurve bereits die heterogenen Reaktionen geziindet

1600
__ 1550+
X, 1500 -
~ 1450 4
1400 4
1350 4

250 + geschlosseée Wand

Oberflichentemperatur

1 000 T 7 T T T T T T T L] 1 L
3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15 16
Extern zugefiihrter Winmestrom q [W/cm?]

Abbildung 5.21: Oberflachentemperatur T in Abhingigkeit eines externen
Warmestroms zur Oberfliche §, Vergleich des Abbran-
des einer Schiittung mit dem Abbrand einer geschlossenen
Oberfliche



70 5 HETEROGENE UND HOMOGENE ZUNDUNG

sind, ist dies bei den gezeigten Ergebnissen fiir die Wand nicht der Fail. Auch hier besteht
aber eine starke Abhéngigkeit von Parametervorgaben fiir zumm Beispiel den Wasserdampf-
gehalt der Anstrdmung und fiir die reaktionskinetischen Konstanten [7]. Der Vergleich in
Abbildung 5.21 darf daher nicht {iberbewertet werden, sondern kann lediglich zeigen, da8
die Effekte aufgrund der Dominanz der Gasphase (und der Stirnfliche der Schiittung) in
einem dhnlichen Bereich der Temperatur- und Warmestromwerte ablaufen.

Die Abbildungen zeigen, daf das qualitative Abbrandverhalten einer Schiittung dem Ab-
brand einer geschlossenen Oberfliche gleicht. Dies liegt daran, da8i aufgrund der verwen-
deten Kohlenstoff-Kinetik zwar bei niedrigen Temperaturen die heterogenen Reaktionen
im Inneren ziinden, aber bei hdheren Oberflichentemperaturen sehr bald nur noch die
Stirnfliche der Schiittung und die Anstrémung einen bestimmenden Einfluf haben. Die
Verwendung einer anderen Kinetik, bei der heterogene und homogene Reaktionen nicht in
5o weit auseinanderliegenden Temperaturbereichen ztinden, fiihrt sicherlich zu grofieren
Unterschieden zwischen dem Verhalten einer Schiittung und dem Verhalten einer geschlos-
senen Oberfliche. ‘
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6 Zusammenfassung

Beim Abbrand von porésen Materialien bzw. Schiittungen kann es zu Reaktionen sowohl
im Inneren des Materials als auch in der umgebenden Gasphase kommen. Die Kopplung
dieser Prozesse beeinflufit das Ziind- und Abbrandverhalten der Schiittung und muf} daher
betrachtet werden, wenn Aussagen tiber solche Verbrennungsprozesse gemacht werden
sollen.

In der vorliegenden Arbeit wurde der Abbrand einer Schiittung in einer Staupunkt-
strdmung untersucht. Dabei konnten heterogene Reaktionen zwischen dem Feststoff und
dem Gas in der Schiittung bzw. an ihrer Oberfliche ablanfen. Zusitzlich wurde eine ho-
mogene Gasphasenreaktion in der Grenzschicht der Anstrémung beriicksichtigt. Aufgrund
der unzureichend bekannten Kinetik vieler Schiittgiiter wurde ¢in Reaktionsmechanismus
fiir Kohlenstoff benutzt. Die Partikeln kénnen mit Sauerstoff zu Kohlenmonoxid bzw.
Kohlendioxid reagieren, zudem wird die Vergasung der Partikeln durch Kohlendioxid
(Boudouard-Reaktion) betrachtet. In der Gasphase kann das entstandene Kohlenmon-
oxid zu Kohlendioxid oxidieren, was durch eine Globalreaktion beschrieben wurde. Die
reaktionskinetischen Konstanten wurden der Literatur entnommen und sind experimentell
abgesichert.

Die Rechnungen beschrinkten sich auf die Staupunktstrormlinie. In der Anstrémung wur-
den die Kontinuitétsgleichung, Impulsgleichung, Energiegleichung und Speciesgleichung
(fiir Oy, CO,CO;, HyO, Ny) aufgestellt. In der Schiittung wurden die Kontinuitatsglei-
chung fiir die Gasphase, die kombinierte Energiegleichung fiir die feste und die gasformige
Phase und die Speciesgleichung fiir die Gaskomponenten formuliert. Die Partikeln wurden
dabei als ruhend angenommen.

Es wurde vorausgesetzt, daB die Schiittung an einem Ende verschlossen ist, so daf sie
nicht durchstromt werden konnte, sondern nur angestromt wurde. An der Oberfliche
wurden die Teilsysteme der Schiittung und der Anstrémung iiber Bilanzgleichungen fiir
Masse, Energie und Species gekoppelt. Die Differentialgleichungen wurden mit der Finite-
Volumen-Methode diskretisiert und mit einem modifizierten PISO-Algorithmus geldst.

Zweistufiger Ziindvorgang:

Aufgrund der verwendeten Kinetik und der gewahlten Parameter ergab sich in den mei-
sten Rechnungen ein zweistufiger ProzeS fiir die Zindung der heterogenen und homogenen
Reaktionen: Bei einer ErhGhung der zugefiihrten Wirme zur Oberfliche der Schiittung
ziinden zunichst die heterogenen Reaktionen, die homogene Reaktion lduft noch nicht
ab. Bei einer weiteren Erhohung des Warmestroms ziindet auch die homogene Reakti-
on, die Flamme kann zusatzlich von der Oberfliche abldsen. Wird der Warmestrom jetzt
verringert, verldscht zunichst die homogene Reaktion, die heterogenen Reaktionen blei-
ben geziindet und laufen weiter ab. Bei einer weiteren Verringerung des Warmestroms
verldschen auch die heterogenen Reaktionen.

Dieser zweistufige Proze8 kann sich fiir andere StoffigréBen und sonstige Parametervorga-
ben ndern. So wurde zum Beispiel gezeigt, daB es vorkommen kann, daB die homogene
Reaktion und die heterogenen Reaktionen gleichzeitig verloschen.
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Heterogene Ziindung:

Durch die Ziindung der heterogenen Reaktionen im Inneren der Schiittung kann es zu
Unstetigkeiten beim Massenabbrand, den Temperaturverlanfen und dem von aufien noti-
gen Wirmestrom (der Abbrand ist in der Regel fiir Kohlenstoff nicht selbsterhaltend)
kommen. Es konnen sich dann fiir einen Wert der Oberflichentemperatur der Schiittung
oder einen Wert des zugefiihrten Wiarmestroms drei stationdre Losungen ergeben, von de-
nen ein Zustand physikalisch instabil ist. Welche der Losungen sich einstellt, ist von den
Anfangsbedingungen abhingig. Die Zindung kann auch stetig einsetzen und fiihrt nicht
zwangslaufig zu unstetigen Anderungen der Zusténde in der Schiittung, Durch Parameter-
studien wurde gezeigt, daB zum Beispiel die effektive Wirmeleitfahigkeit der Schiittung
einen grofen Einfluf auf die Ziind- und Loschcharakteristik der heterogenen Reaktio-
nen hat. Dies hat eine praktische Bedeutung, da der Wert der Wiarmeleitfahigkeit einer
Schiittung nur relativ schwer theoretisch angegeben werden kann, diese Unsicherheit aber
zu stark unterschiedlichen Losungen fihren kann.

Die Ziindtemperatur der heterogenen Resaktionen kann in Anlehnung an die Theorie von
Frank-Kamenetskii zur thermischen Ziindung durch eine analytische Rechnung bestimmt
werden. Die sich so ergebenden Werte liegen sehr nabe an den numerisch ermittelten
Ergebnissen. Die resultierende Gleichung kann aufierdem dazu benutzt werden, den qua-
litativen EinfluB vieler Gro8en abzuschétzen.

Homogene Ziindung:

Die Ziindung der homogenen Reaktion kann ebenfalls, wie die Ziindung der heterogenen
Reaktionen, mit stetigen oder unstetigen Anderungen des Abbrandverhaltens verbunden
sein. Fiir die Charakteristik der homogenen Ziindung sind vor allem die Gré8en entschei-
dend, die die Gasphasenreaktion beeinflussen, wie der Sauerstoff- und Wasserdampfgehalt
der Anstrémung.

Steuerung des Abbrandes fiber Oberflichentemperatur oder Wirmestrom zur
Oberfliche:

Es macht einen grofen Unterschied, ob die Steuerung des Abbrandes durch eine konstante
Oberflichentemperatur der Schiittung oder einen konstanten externen Warmestrom zur
Oberfliche erfolgt. Bei einer Vorgabe der Oberflichentemperatur kénnen sich durch die
Ziindung der heterogenen Reaktionen nicht-eindeutige Losungen ergeben, wohingegen es
im Bereich der Ziindung der homogenen Reaktion immer eine eindeutige Lsung gibt.
Anders verhilt es sich bei einer Steverung iiber den Wirmestrom. Hier kann es sowohl
durch die Ziindung der heterogenen Reaktionen als auch durch die Zindung der homo-
genen Reaktion zu mehrfachen stationdren Losungen kommen. Weil sich die Bereiche der
heterogenen und homogenen Ziindung iberschneiden konnen, ergeben sich bis zu fiinf
verschiedene Losungen fiir einen vorgegebenen Wert des Wirmestroms. Von diesen fiinf
Losungen sind drei Zustdnde physikalisch stabil: (1) die beterogenen Reaktionen und die
homogene Reaktion sind nicht geziindet; (2) die heterogenen Reaktionen sind geziindet,
aber die homogene Reaktion ist nicht geziindet; (3) sowohl die heterogenen Reaktionen
als auch die homogene Gasphasenreaktion sind geziindet.
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Das in dieser Arbeit vorgestellte Modell stellt eine Grundlage dar, mit der der Abbrand
einer Schiittung in einer Anstrémung betrachtet werden kann. Die Kopplung der Prozes-
se im Inneren des Materials und in der umgebenden Gasphase spielen bei ungewolltem
Abbrand (sicherheitstechnische Uberlegungen, Umschlag von Schwelbrand in flammenden
Abbrand) und bei gewolltem Abbrand (Millverbrennung u.a.) eine Rolle. Aufbauend auf
den bis jetzt gewonnenen Erfahrungen und Erkenntnissen kann das Modell ausgebaut
werden, um mehr Ergebnisse fiir solche Prozesse zu erzielen.

Im folgenden werden einige Vorschlige gemacht, an welchen Punkten eine Erweiterung
ansetzen konnte:

Es wird zur Zeit aufgrund der kleinen Abbrandraten vorausgesetzt, daff der Druck in
der Schiittung konstant ist. Diese Bedingung kann aufgehoben werden, um z.B. eine
Durchstrémung realistisch zu simulieren bzw. den Einflu8 von Auftriebskriften zu un-
tersuchen. Zu diesem Zweck muf die Impulsgleichung gelost werden, was innerhalb des
PISO-Algorithmus keine Schwierigkeit darstellt, sondern im Gegenteil sogar ein zentra-
ler Punkt ist. Die Einbindung der Impulsgleichung kanr dazu fiihren, daff sehr kleine
Zeitschrittweiten durch die auftretenden akustischen Effekte notig werden. Zur Behebung
dieses Problems kénnen die Impulsgleichung und das ideale Gasgesetz entkoppelt werden
(103, 125].

Beim Abbrand von Partikeln kénnen sich sowohl der Radius als auch die innere Porositit
und damit die Dichte dndern. Keiner dieser beiden Effekte wurde bei den vorgesteliten
Rechnungen beriicksichtigt. Durch die Berechnung der Grenzfille, (a) Partikeln brennen
nur auBen ab, Radius wird kleiner bei konstanter Dichte und (b) Partikeln brennen hohl
aus, Dichte wird kleiner bei konstantem Radius, kinnte der EinfluB dieser Effekte ab-
geschitzt werden.

Bei der Verwendung kinetischer Daten fiir Kohlenstoff liegen die heterogene Ziindung
und die homogene Ziindung relativ weit auseinander. Dies gilt sowoh! fiir eine Stenerung
iiber die Oberflichentemperatur der Schiittung als auch fiir eine Steuerung iiber einen zu-
gefiihrten externen Warmestrom zur Oberflache, Bei Materialien, bei denen diese Effekte
dichter zusammen liegen, tritt die Bedentung der Betrachtung der Kopplung der Prozesse
in der Schiittung und in der Anstrémung noch deutlicher hervor.

Es wurden ausschlieflich stationdre Losungen vorgestellt. Der Umschlag vom Schwelbrand
in den flammenden Brand zum Beispiel ist ein instationires Phinomen. Wenn die zeitliche
Entwicklung solcher Prozesse studiert werden soll, miissen instationire Losungen berech-
net werden. Der PISO-Algorithmus ist dazu geeignet, da er ein Verfahren zur Lisung
instationdrer Differentialgleichungen ist.

Zum quantitativen Vergleich mit experimentellen Ergebnissen ist es nitig, den Algorith-
mus auf zwei Dimensionen zu erweitern. Fiir die korrekte Modellierung des Stoff- und
Energietransports in der Schiittung kann die zweite Koordinatenrichtung sehr wichtig
sein. Allerdings sollte man bedenken, daB auch bei einem mebrdimensionalen Modell ein
quantitativer Vergleich mit experimentellen Werten nur méglich ist, wenn man die Kinetik
des in den Experimenten verwendeten Materials hinreichend genan modellieren kann.
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8 Anhang

8.1 Verifikation des Modells fiir die Staupunktstrémung

Die Erhaltungsgleichungen fiir die Staupunktanstromung werden in Kapitel 3.1 genannt.
Um die Modellierung und das numerische Verfahren fiir das Tejlsystem der Anstrdmung
zn verifizieren, wurde dieser Teil separat getestet, ohne mit der Schiittung gekoppelt zu
sein, Stattdessen wurde der Abbrand einer geschlossenen Kohlenstoffoberfliche berechnet;
die entsprechenden Randbedingungen sind in [80] genannt und stellen einen Grenzfall
der in Kapitel 3.3 genannten Randbedingungen dar (¢=0). Der Fall des Abbrandes einer
Kohlenstoffoberfliche in einer Staupunktstrdmung wurde bereits von Henriksen berechnet
[7, 80], wobei er ein SchieBverfahren, nicht den PISO-Algorithmus, als Losungsmethode
benutzte. Henriksen verglich seine numerischen Ergebnisse mit experimentellen Werten
von Matsui et al. [84, B5). Es zeigte sich eine gute Ubereinstimmung. Daher sollen zur
Verifikation des in der vorliegenden Arbeit benutzten Modells und numerischen Verfahrens
die Ergebnisse fiir den Abbrand einer Kohlenstoffoberfiiche mit den Ergebnissen von
Henriksen in [7, 80] verglichen werden.

Die Ergebnisse bel Henriksen lassen sich in drei grofe Gruppen unterteilen: (a) Mas-
senabbrand s aufgetragen iiber der Wandtemperatur T,,. (b) Temperatur- und Konzen-
trationsprofile aufgetragen iber dem Ort. (c) Wandtemperatur T,, aufgetragen iiber dem

2
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£038-
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< o Henriksen ([80], Abb. 6+7)
eigene Rechnungen
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Abbildung 8.1: Abbrandrate rh in Abhingigkeit der Wandtemperatur T,, (nur Stau-
punktstrémung, keine Kopplung mit der Schiittung) fiir eine endliche
homogene Reaktionsrate (Mitte) und die Grenzfille der eingefrorenen
homogenen Reaktion (oben) und der unendlich schnellen bomogenen Re-
aktion (unten)
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zugefiihrten externen Wirmestrom §. Zu jeder dieser Gruppen werden typische Ergebnisse
gezeigt.

Abbildung 8.1 zeigt den Massenabbrand der Kohlenstoffoberfliche rn {iber der Wandtem-
peratur T,,. Die Symbole zeigen die Ergebnisse aus [80] fiir drei verschiedene Fille: Die
abere Kurve gibt den Verlauf fitr den Grenefall der elngefrorenen homogenen Reaktion in
der Gasphase wieder - es laufen nur die heterogenen Reaktionen an der Oberfliche ab.
Die untere Kurve ist das Ergebnis fiir den Grenzfall der unendlich schnellen homogenen
Reaktion. Der Knick in dieser Kurve markiert das Abldsen der Flamme von der Wand.
Zwischen diesen beiden Grenzfillen liegt der Fall der endlich schnellen homogenen Reakti-
on, die mittlere Kurve gibt diese Ergebnisse wieder. Die durchgezogenen Linien zeigen die
Werte, die mit dem Modell und dem modifizierten PISO-Algorithmus im Rahmen dieser
Arbeit berechnet wurden. Fiir alle drei Kurven zeigt sich eine gute Ubereinstimmung.
(Die geringfiigigen Abweichungen kénnen mehrere Ursachen haben: Nicht vollkommen
iibereinstimmende Voraussetzungen in den Modellen, Ungenauigkeiten beim Auslesen der
Ergebnisse von Henriksen aus den Abbildungen in [80], u.a.}.

0.3

0.25 - O,

e
N
1

Henriksen ([80], Abb. 11)
eigene Rechnungen

Massenbruch Y; [-]
=
&

0 0.5 1 15 3 2.5
Abstand von der Wand 1} [-]

Abbildung 8.2: Verlauf des Massenbruchs Y; der Komponenten O,, CO und COs iber
der dimensionslosen Grenzschichtkoordinate 7 (nur Staupunktstrdmung,
keine Kopplung mit der Schiittung)

Abbildung 8.2 zeigt die Profite der Massenbriiche von Oz, CO und CO; liber der Grenz-
schichtkoordinate 7. Wiederum stellen die Symbole die Ergebnisse aus [80] dar, die durch-
gezogenen Linien markieren die neuen Berechnungen. Fiir die drei Komponenten ergibt
sich eine gute Ubereinstimmung.

In Abbildung 8.3 werden Temperaturprofile iiber der Grenzschichtkoordinate i fiir ver-
schiedene Wandtemperaturen mit Ergebnissen aus [7] verglichen. Auch diese Kurven sind
nahezu identisch.
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Abbildung 8.3: Verlauf der Temperatur iiber der dimensionslosen Grenzschichtkoordi-
nate 7 fiir drei verschiedene Wandtemperaturen T,, (nur Staupunkt-
strmung, keire Kopplung mit der Schiittung)
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Abbildung 8.4: Wandtemperatur T, in Abhingigkeit eines externen Wirmestroms ¢ zur
Wand fiir zwei verschiedene Wasserdampfkonzentrationen in der An-
stromung (nur Staupunktstromung, keine Kopplung mit der Schiittung)
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Das letzte Bild im Rahmen dieser Vergleiche fiir die Staupunktstrémung zeigt die Wand-
temperatur 7,, als Funktion des externen Warmestroms zur Oberfliche ¢ (Abb. 8.4). Der
S-férmige Verlauf der Kurven zeigt, da8 bei bestimmten Werten von ¢ ein Ziinden bzw.
Verléschen der Reaktionen eintritt. Fiir die ¢-Werte, die zwischen ¢rsschen Und §zinden
liegen, ergeben sich mehrere Ldsungen fiir 7,,. Das Berechnen vor Ziind- und Léschcha-
rakteristiken bei einer angestrdmten Schiittung ist Inhalt dieser Arbeit, Die mit dem
modifizierten PISO-Verfahren berechneten Werte stimmen gut iiberein mit den Ergebnis-
sen aus (7]. Dies zeigt, daB sich das gewdhlte numerische Verfahren zur Berechnung von
Ziind- und Ldschvorgéngen eignet.

Durch die Berechnung des Abbrandes einer angestrémten Kohlenstoffoberfliche wurde
das Teilprogramm der Anstrdmung verifiziert. Die Ergebnisse zeigen, da8 das Modell und
das numerische Verfahren Ergebnisse anderer Autoren korrekt wiedergeben und sich auch
dazu eignen, Ziindprozesse mit den sich mdglicherweise ergebenden Mehrfachlésungen zu
berechpen.

8.2 Verifikation des Modells fiir die Schiittung

Die Erhaltungsgleichungen fiir das Teilsystem der Schiittung werden in Kapitel 3.2 ge-
pannt. Um das Modell und das numerische Verfahren fiir dieses Teilsystem separat zu
testen, wurden zahlreiche Testrechnungen sowohl fiir die Gleichungen in ihrer komplexen
Form als auch unter Benutzung von Vereinfachungen durchgefithrt [104]. Die Ergebnisse
von zwel dieser Testfille, der inerten Aufheizung einer Schiittung durch einen warmen
Gasstrom und der Strémung durch eine Schiittung unter Berticksichtigung einer betero-
genen Reaktion, sind hier dargestellt.

Bei der inerten Aufheizung wird zugrunde gelegt, dafl die Schiittung anfangs eine gleich-
miflige Temperatur hat und dann durch einen durchstrémenden, warmen Gasstrom mit
konstanter Eintrittstemperatur aufgeheizt wird. Chemische Reaktionen sollen nicht ab-
laufen. Fiir diesen instationdren Aufheizvorgang gibt es unter der Voraussetzung T, = T,
und einigen anderen Vereinfachungen eine analytische Losung (59, 104, 123].

Abbildung 8.5 zeigt fiir einen bestimmten Zeitpunkt (t=88 s) einen Vergleich von nu-
merisch und analytisch berechnetem Temperaturverlauf iiber der Schiittungslinge. Die
Abweichung zwischen den Verlaufen ist an keiner Stelle grofer als 5%. Dies stellt eine
sehr gute Ubereinstimmung dar, wenn man beriicksichtigt, da8 die analytische Losung
sehr vielen Einschrinkungen unterworfen ist. Nicht alle dieser Einschrinkungen wurden
im Programm beriicksichtigt, um noch relativ pahe am urspriinglichen Modell fiir die
Schiittung bleiben zu kdnnen.

Die Stromung und der Warmetransport in der Schiittung werden, wie Abbildung 8.5 zeigt,
durch das Programm gut erfat. Zusatzlich sollte auch die Simulation von chemischen Re-
aktionen getestet werden. Dazu wurde folgender Testfall berechnet: Eine Schiittung be-
steht zu groBen Teilen bereits aus Asche, beinhaltet aber auch noch Kohlenstoff. Die sich
anfangs bei einer gleichméfigen Temperatur befindende Schiittung wird von einem war-
men Gasstrom {Stickstoff-Sauerstoff-Gemisch) mit konstanter Eintrittstemperatur durch-
strémt. Dabei ldnft die Reaktion C + O; = CO, + Asche ab. Berechnet werden fiir
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Abbildung 8.5: Aufheizung einer Schitttung durch einen warmen Gasstrom (nur
Schiittung, keine Kopplung mit der Anstrdmung)

diesen instationiren ProzeB die Temperatur- und Konzentrationsprofile itber der Schiit-
tungslinge. Eine analytische Losung [59, 104, 124] existiert fir diesen Fall nur unter drej
Voraussetzungen: (1) p, v und p miissen konstant sein. (2) Die Einfliisse von Warme-
leitung und Diffusion werden vernachlissigt. (3) Die Reaktionsrate ist unabhéngig von
der Temperatur. Diese Voraussetzungen und ein paar zusdtzliche Vereinfachungen sind
gravierend und fiir reale Prozesse nicht zutreffend. Trotzdem st es sinnvoll, diesen Test-
fall zu berechnen, da er die Moglichkeit bietet, die numerischen Ergebnisse fiir einen
relativ umfassenden ProzeB in der Schiittung einer vergleichbaren analytischen Lésung
gegeniiberzustellen.

Abbildung 8.6 zeigt fiir einen bestimmten Zeitpunkt (¢=1,2 s} das Verhaltnis der Mas-
senbriiche von Kohlenstoff bzw. Sauerstoff zu ihren Anfangswerten. Die analytische und
die numerische Lasung sind identisch. Diese Ubereinstimmung war erwartet worden, da
fir die Konzentrationsberechnung die Veraussetzung fiir die analytische Lésung und im
Programm gleich sind (die Diffusion spielt bei der betrachteten Strémungsgeschwindigkeit
keine Rolle).

Das Temperaturprofil fiir denselben Fall ist in Abbildung 8.7 dargestellt. Hier zeigt sich
eine sehr gute Ubereinstimmung der beiden Losungen mit Ausnahme des Bereichs des
Temperaturmaximums. Dies kommt durch die Vernachlassigung der Warmeleitung in der
analytischen Losung. Bei der numerischen Berechnung wurde der Wirmeleitungsterm
beriicksichtigt, was zu einer Erniedrigung und Abrundung des Temperaturmaximums
fihrt. Durch die Vernachlassigung dieses Terms auch im Programm erreicht man eine
bessere Ubereinstimmung der Kurven im Bereich des Temperaturmaximums; durch das
steile Maximum und den nicht differenzierbaren Verlauf der analytischen Losung an dieser
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Abbildung 8.6: Verhiltnis der Konzentrationen von C und O; zu ihren Anfangskon-
zentrationen als Funktion des Ortes fiir den Fall einer durchstrémten
Schittung mit einer heterogenen Reaktion (nur Schiittung, keine Kopp-
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Abbildung 8.7: Temperaturverlauf in der Schittung als Funktion des Ortes fiir den
Fall einer durchstrémten Schiittung mit einer heterogenen Reaktion (nur
Schiittung, keine Kopplung mit der Anstedmung)
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Stelle kommt es aber zu numerischer Problemen beziiglich der Gitterauflésung.
Aufgrund der Ergebnisse in den vorgestellten Testrechnungen kann man davon ausgehen,
daB das aufgestellte Modell und das gewihlte numerische Verfahren geeignet sind, die in
der Schiittung ablaufenden Prozesse zu beschreiben bzw. 2u berechnen.
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