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Motivation

Die katalytische Dampfreformierung gilt als effektivstes Verfahren der Wasserstoffherstellung aus Erdgas. Die Auslegung des Reformers ist ein Kernpunkt für ein effizientes 

Gaserzeugungssystem in Brennstoffzellensystemen. Aufgrund stark gekoppelter chemisch-physikalischer Phänomene ist dies nur mit Hilfe eines robusten, leistungsfähigen und 

möglichst genauen mathematischen Modells zu lösen. Für die Simulation der Katalysatorschüttung von Dampfreformern hat sich als Standard der Einsatz eines

quasihomogenen Modells mit dem kinetischen Ansatz von Xu und Froment [Xu_89] unter Verwendung eines zum Teil als konstant angesehenen Katalysatornutzungsgrades 

durchgesetzt. Diese Vorgehensweise wurde durch Einzelpartikelmodellierung am Beispiel von sechs kommerziellen Katalysatoren mit Hilfe experimentell basierter Parameter 

überprüft und widerlegt. Nur durch Einbeziehung der extrapartikulären Transportwiderstände lässt sich ein ausreichend genaues Modell erstellen. In einem zweidimensionalen 

Modell eines Reaktorrohres wurden die Einflüsse der Prozessbedingungen, Katalysatoreigenschaften und der Reformergeometrie untersucht.

Das Modell

Reaktionssystem:

1:  CH4 + H2O ↔ CO + 3 H2 ∆RH0 = 206,1 kJ/mol

2:  CH4 + 2 H2O ↔ CO2 + 4 H2 ∆RH0 = 164,9 kJ/mol

3:  CO + H2O ↔ CO2 + H2 ∆RH0 = -41,2 kJ/mol

Energiebilanz:

Massebilanzen:

Reaktionsgeschwindigkeit [Iglesia_04]:

Gesamtnutzungsgrad (Ω) [Sco_06]:

Externer Temperaturgradient (∆Te) [Lee_69]:

Modellparameter

Die Reaktionsgeschwindigkeit wurde über eigene Messungen an sechs 

kommerziellen zerkleinerten Katalysatoren in einem Laborreaktor bestimmt. Dazu 

wurden zehn weit verbreitete kinetische Ansätze aus der Literatur an die Aktivität 

der verwendeten Katalysatoren angepasst. Der Ansatz von Iglesia [Igl_04a/b] stellt 

dabei einen guten Kompromiss zwischen Robustheit und exakter Vorhersage der 

Reaktionsgeschwindigkeiten dar.

Die Wärmeleitfähigkeit der Katalysatorschüttung wurde über das Modell der 

Einheitszelle von Zehner/Bauer/Schlünder berechnet und durch eigene Messungen 

in einer Zylinderapparatur verifiziert [Tso_06a].

Schließlich folgt die Dispersion im Katalysatorbett dem einfachen 

Modellvorstellungen nach Tsotsas, die das nichtisotrope Verhalten dieses 

Parameters berücksichtigt [Tso_06b].

0%

20%

40%

60%

80%

100%

0,0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5 0,6

Reaktorlänge in m

U
C

H
4
, 

S
C

O

U-Exp

U-Sim

S-Exp

S-Sim

Ergebnisse

Schlussfolgerungen

Die Auswertung der Parameterstudie erlaubt eine 

Eingrenzung optimaler Betriebsbedingungen und 

die Auswahl effektiver Katalysatoren für 

kleintechnische Dampfreformer für Brennstoff-

zellensysteme. Unter Verwendung des 

erarbeiteten robusten Modells der 

Katalysatorschüttung wurde ein innovativer, hoch 

wärmeintegrierter Reformer ausgelegt und 

konstruiert.  

Signifikanzanalyse

� Wärmetransport

Abb. 7: Vernetzung und Simulationsergebnis des 

neu entwickelten Dampfreformers
Abb. 1: Laborreaktor zur Bestimmung der Kinetik der 

Methan-Wasserdampf-Reaktion
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Abb. 2: Mittlere Abweichung (QF) und Variationsbreite der an die Aktivität 

der jeweils untersuchten Katalysatoren angepassten kinetischen Ansätze

Als Ergebnis erhält man unter anderem die Verteilung der Temperatur und der 

Spezieskonzentrationen, aus der man den Verlauf des Methanumsatzes und der 

Kohlenmonoxidselektivität ableiten kann. Diese Werte wurden durch experimentelle 

Arbeiten an einem Zapfstellenreaktor verifiziert.

Abb. 3: Verteilung der Temperatur, des Molanteils an 

Methan sowie des Methanumsatzes im Rohrreaktor

Abb. 4: Verlauf des berechneten Methanumsatzes (UCH4) und 

der Kohlenmonoxidselektivität (SCO) im Vergleich mit 

Messwerten

Mit dem verifizierten Modell wurde nun eine eingehende Parameterstudie durchgeführt, 

welche die Einflüsse der Prozessbedingungen (T, p, S/C), Reaktorgeometrie und  

Katalysatoreigenschaften (Wärmetransport, Porenstruktur, Aktivität, 

Partikeldurchmesser) herausarbeitet.

Abb. 5: Methanumsatz entlang des Reaktors in 

Abhängigkeit der Wandtemperatur
Abb. 6: Sensitivitätsanalyse – Benötigtes Katalysatorvolumen für 

80% Methanumsatz (VKat,80) gegen Katalysatoreigenschaften
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