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Einleitung

Ungenlgender Ausbrand, also
Erldschen, von Partikeln tritt bei
der Verbrennung von Festbrenn-
stoffen, etwa in Flammen von
staubférmigen Brennstoffen, hau-
fig auf. Friher spielte der ungenu-
gende Ausbrand keine grol3e Rol-
le, da er nur marginale Verluste
im  Gesamtwarmewirkungsgrad
hervorrief. In jungster Zeit ist al-
lerdings das Problem des un-
genugenden Ausbrandes wieder
aktuell geworden, weil die Pro-
dukte einer unvollstandigen Ver-
brennung als Vorlaufer einer nicht
hinzunehmenden Schadstoffbil-
dung gelten [1] und zu minderer
Aschequalitat fuhren. In der Ver-
gangenheit wurde ungenigender
Ausbrand oft auf Glihvorgéan-
ge [2], Sintern und die Wirkung
von Ascheschichten [3] zuriickge-
fuhrt.

Andere, auf numerischen Model-
len aufbauende Untersuchungen
legen den Schluss nahe, dass ei-
ne Anderung in der Partikelver-
brennung wahrscheinlich zu un-
gentigendem Ausbrand fuhrt. Ub-
hayakar [4] beschrieb anhand ei-
nes eindimensionalen Modells
die quasi-stationdre Verbrennung
eines kugelférmigen Partikels
und bestimmte die Erléschens-
grenzen in einem oxidierenden
Gas im Ruhezustand. Aus seiner
Untersuchung ging hervor, dass
Brennen und Erléschen von der
Umgebungstemperatur, der Kon-
zentration des Oxidationsmittels,
Strahlungs- und Reaktionsbedin-
gungen abhangen. Srinivas und
Amundson [5] arbeiteten mit ei-
nem numerischen Modell auf der
Grundlage einer instationaren
Masse- und Energiebilanz zu-

sammen mit einer probabilisti-
schen Beziehung und sagten dar-
aus die Entwicklung der Ober-
flachengrofRe fur ein pordses ku-
gelférmiges Partikel voraus. Sie
kamen zu dem Schluss, dass
eine kritische Partikelgréf3e, Um-
gebungstemperatur, Sauerstoff-
konzentration in der Umgebung
und Grenzschichtdicke existiert,
oberhalb derer sich ein Partikel
entzindet. In jingster Zeit beob-
achteten Hurt u.a. [6] einen so-
fortigen Abfall der Partikeltempe-
ratur bei der Verbrennung eines
Brennstoffpartikels, das einer
heiRen Umgebung von 1600 K
ausgesetzt war. Die Autoren
untersuchten kugelférmige Par-
tikel von GroéRen zwischen
R =0,55um und R = 0,60 um in
einem Rohrreaktor. Aufgrund der
Verbrennung schrumpfte das
Partikel, und nachdem eine kriti-
sche Grole erreicht war, trat ein
schneller Temperaturabfall ein.

Wie von Wicke u.a. [7] und Es-
senhigh u.a. [8] schon dargelegt
wurde, durchlauft ein Partikel je
nach dem Verhaltnis des inneren
Massentransports zur Reaktions-
zeit, dem sogenannten Thiele-
Modul, unterschiedliche Verbren-
nungsarten. Der Ubergang von
der Zone 2 (reagierender Kern)
zur Zone 1 (schrumpfender Kern)
geht mit einer schnellen Tempe-
raturanderung einher. Dieses Ver-
halten wurde auch durch Unter-
suchungen von  Essenhigh
u.a. [9, 10] bestatigt. Die von die-
sen Autoren aufgrund einer insta-
tionaren Masse- und Energiebi-
lanz fir ein kugelférmiges Parti-
kel ermittelten Temperaturvorher-
sagen stimmten gut mit den Ver-
suchen von Hurt u.a. [6] Uberein.

Wegen des nicht-linearen Verhal-
tens der Reaktionsgeschwindig-
keit kénnen bei der Verbrennung
eines Partikels mehrere stationé-
re Zustande auftreten, darunter
auch die sogenannte heifRe und
kalte Lésung. Im Verlauf einer
Verbrennung kann ein stationéarer
Zustand instabil werden, und dar-
an schlief3t sich eine Verande-
rung des Verbrennungsverhal-
tens an. In der vorliegenden Ar-
beit werden ergadnzende Er-
klarungen dieses Phanomens auf
der Grundlage einer linearen Sta-
bilitatsanalyse dargestellt. Eine
globale Bilanz von Warmefreiset-
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zung und -verlust eines Partikels
zeigt, welche moglichen stationa-
re Zustande auftreten konnen:
Ein weiterer Ansatz zieht aul3er-
dem die Temperatur- und Kon-
zentrationsverteilung innerhalb
der Partikel in Betracht.

Die Theorie des

warmebedingten
Erldschens

Obwohl Semenow [11, 12] seine
Theorie fur die Warmeexplosion
von Gasen in Behéltern ent-
wickelt hat, lassen sich ihre
Grundzige auch auf den Ab-
brand und das Erléschen von
Partikeln anwenden. Wenn ein
brennbares Partikel in eine heil3e
oxidierende Umgebung gebracht
wird, lasst sich die Warmefreiset-
zungsgeschwindigkeit unter der
Voraussetzung einer Arrhenius-
Reaktion nullter Ordnung ohne ir-
gendwelche Begrenzungen des
Massenlibergangs, ahnlich wie in

einem gut gerthrten Reaktions-
gefaf, folgendermallen beschrei-
ben:

-E,

Qrel =VH m keRgT (1)

Die Geschwindigkeit des Wéarme-
verlusts aufgrund des Wéarme-
Ubergangs in die Gasphase und
der Abstrahlung an die Wande
betragt

Qloss:a A(T_ 00) + EO'A(T“—T‘:)
(2)

Hierbei bezeichnen V, A, H,, E,,
R, a,¢ 0, T, T,und T, das Volu-
men und die Oberflache des Par-
tikels, die Reaktionsenthalpie, die
Aktivierungsenergie, die Gaskon-
stante, den Warmeubergangsko-
effizienten, das Emissionsvermo-
gen, die Boltzmann-Konstante
und die Temperatur des Partikels
bzw. der Wand und die Umge-
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Abb. 1: Warmeabgabe- und -verlustkurven.

bungstemperatur. Die Kinetik die-
ses Ablaufs wird durch eine glo-
bale, instationare Energiebilanz
folgender Form beschrieben:

dT
pcpv J = Qrel - Qloss (3)

wobei p und c, die Dichte und die
spezifische Warme des Partikels
darstellen. Zur qualitativen Be-
schreibung des Vorgangs werden
der Abbrand des Ausgangsmate-
rials und seine Auswirkung auf
die Reaktionsgeschwindigkeit
aulBer Acht gelassen. Der gefor-
derte stationare Zustand bedingt,
dass Warmeverlust und Wéarme-
produktion gleich sind, Qs = Qo
und bestimmt gleichzeitig die sta-
tionaren Temperaturwerte des
Partikels. Fur eine Platte (n = 1),
einen Zylinder (n = 2) und eine
Kugel (n = 3) liefert diese Gleich-
setzung folgende Gleichung:

==

H, ke™'= G_Rn T-1)+ M ea (T-TY

R
(4)

wobei R eine repréasentative Di-
mension der Geometrie darstellt.

Abb. 1 zeigt eine qualitative gra-
phische Darstellung der Warme-
freisetzungskurve und unter-
schiedliche Warmeverluste in Ab-
hangigkeit von der Temperatur.

Je nach den Warmeilbergangs-
bedingungen kénnen verschiede-
ne Werte fir die stationare Tem-
peratur auftreten. Wahrend die
Kurven fur den Wéarmeverlust mit
der Temperatur stetig ansteigen,
zeigt die Kurve fur die Warmeent-
wicklung die Ubliche S-Form des
Arrhenius-Gesetzes mit dem Um-
kehrpunkt bei der Temperatur
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T, = EJ/2 R,. Fur eine Umge-
bungstemperatur Ta > T, besteht
am Punkt A, dem Schnittpunkt
zwischen Warmeabgabe- und
Warmeverlustkurve (# 1), die ein-
zige stationare Temperatur.
Nimmt die Umgebungstempera-
tur ab, wandert der Schnittpunkt
auf der Warmeabgabekurve nach
unten, bis die Temperatur T, er-
reicht ist.

Im Fall T, < T, sind jedoch ver-
schiedene Verbrennungsarten
moglich. Bei einer sehr steilen
Warmeverlustlinie (# 4) tritt ein
Schnittpunkt D mit der Warme-
freisetzung auf und bedeutet ein
Gleichgewicht zwischen Verlust
und Erzeugung. Somit herrscht
bei niedrigen Reaktionsge-
schwindigkeiten eine stabile sta-
tionare Temperatur.

Fur bestimmte Gradienten der
Warmeverlustkurve (# 3) entste-
hen drei Schnittpunkte (D, E, F)
mit der Warmefreisetzungskurve.
Der Schnittpunkt E bei der Tem-
peratur T entspricht einer insta-
bilen Verbrennung. Bei einer Par-
tikelausgangstemperatur unter-
halb T kihlt sich das Partikel bis
auf die Temperatur T, ab,
wahrend es bei einer Ausgangs-
temperatur von mehr als T mit ei-
ner hohen Reaktionsgeschwin-
digkeit mit der Temperatur T ab-
brennt. Ahnliche Verhaltnisse gel-
ten fir den Schnittpunkt B, wo die
Warmeverlustlinie (# 2) eine Tan-
gente an der Warmeabgabekurve
darstellt. Bei der Verbrennung ei-
nes Partikels nimmt die Steigung
der Warmeverlustlinie (# 2) auf-
grund der abnehmenden Partikel-
groRe zu, so dass der Schnitt-
punkt B den Zustand einer insta-
bilen Verbrennung darstellt. Somit
bestimmt die Tangente an der

Warmeverlustkurve den Partikel-
radius, bei dem Instabilitat eintritt;
hinzu kommt ein schneller Tem-
peraturabfall auf einen Wert unter
Tg, also das von Hurt u.a. [6] be-
obachtete Phdnomen.

Zur Erklarung dieses Phdnomens
werden in der vorliegenden Un-
tersuchung die kinetischen Daten
fur lllinois-Kohle zur Bestimmung
der Tangente an die Wéarmever-
lustkurve verwendet, woraus sich
dann der Partikelradius ergibt, bei
dem Instabilitat auftritt. Die Ga-
stemperatur T, = 1600 K in den
Versuchen von Hurt u.a. [6] liegt
unter der Temperatur am Wende-
punkt, T,= 10820 K, so dass In-
stabilitét auftreten kann. Bei einer
Temperatur T = 1712 K be-
schreibt die Warmeverlustkurve
eine Tangente an der Warmeab-
gabekurve, so dass diese Bedin-
gung zur Bestimmung des Parti-
kelradius ausreicht, fir den die
Verbrennung instabil wird. Zu-
sammen mit der Gleichsetzung
von Warmefreisetzung und -ver-
lust ergibt sich der kritische Parti-
kelradius dann durch folgende
Abschétzung:

_3a(T -T,)+3e0(T*-T,.)
Rcrit = -E,

H, ke’

®)

Gleichung 5 ergibt einen Wert
R = 47 pm, bei dem Instabilitat
auftritt und die Ausbrandzeit we-
gen des Temperaturabfalls we-
sentlich langer wird. Essenhigh
u.a. [8] haben die Temperatur und
die Umwandlungsgeschwindig-
keit eines Partikels unter densel-
ben Verhaltnissen vorausgesagt
und einen kritischen Radius von

R = 44 pm erhalten, der mit dem
vorliegenden Wert gut Uberein-
stimmt.

Erldschen bei ungleich-

maliger Temperatur-
verteilung

In der oben dargestellten Unter-
suchung wurden fir ein Partikel
gleichméRige Temperatur- und
Konzentrationsprofile vorausge-
setzt, und daraus ergab sich eine
globale Energiebilanz. Allerdings
besteht immer ein Temperatur-
gradient, damit ein Warmeuber-
gang stattfinden kann; das gilt
auch fur kleine Partikel. Auf jeden
Fall gilt es fur groRRere Partikel,
bei denen die Tragheitseffekte
des Warmetransports eine Un-
gleichmaRigkeit der Temperatur-
verteilung verstarken. Der Ener-
gieerhaltungssatz beschreibt die
Entwicklung der Temperatur in
Raum und Zeit fur ein Partikel,
wahrend das Profil des Oxidati-
onsmittels als einheitlich voraus-
gesetzt wird, also keinen Begren-
zungen im Hinblick auf den Mas-
senubergang unterliegt. Diese
Annahme wird bei der Analyse im
folgenden Kapitel aul3er Acht ge-
lassen. Zur Kennzeichnung von
Instabilitaten wird die Energie-
gleichung einer linearen Stabi-
litAitsanalyse zusammen mit der
Kollokationsmethode [13] unter-
zogen.

Die eindimensionale nicht-sta-
tionare Energiegleichung fur die
Temperaturverteilung T eines ku-
gelférmigen Partikels in dimen-
sionslosen Koordinaten wird un-
ter Berticksichtigung der Warme-
leitung und einer Arrhenius-Re-
aktion erster Ordnung folgender-
mafien geschrieben:
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ii(rZ‘)_T)...kach e’
r’a, or A

(6)

wobei p, c,, A und R die Dichte,
die Wéarmekapazitat, die Warme-
leitfahigkeit bzw. den Teilchenra-
dius darstellen. Der reaktive
Quellterm enthalt k, H,,,, ¢, E, und
R, als Praexponentialfaktor, Re-
aktionsenthalpie, Konzentration
einer reaktionsfreudigen Spezies,
Aktivierungsenergie bzw. Gas-
konstante. Die thermischen
Grenzbedingungen fir konvek-
tiven und Strahlungswarmeuber-
gang werden in dimensionsloser
Form folgendermaflRen einge-
setzt:

r=0:a—T=0 7)
or
r=1: _oT
or
=Nu(T-T.)+ S8 (T
®)

wobei g, g, A, T, T.,, und Nu die
Emissionsfahigkeit, die Boltz-
mann-Konstante, die Leitfahig-
keit, die Wandtemperatur, die
Temperatur des umgebenden
Gases und die Nusselt-Zahl,
Nu =oaR /A, darstellen.

In der vorliegenden Untersu-
chung wird das orthogonale Kol-
lokationsverfahren [13] zur Dis-
kretisierung der Erhaltungsglei-
chung verwandt. Das orthogonale
Kollokationsverfahren bietet im
Vergleich zu den Verfahren der
Finiten Volumen bzw. der finiten

Elemente den Vorteil, diskontinu-
ierliche Massen Uber die Diskreti-
sierungsdoméane zu verteilen.
Das fihrt zu einer funktionellen
Auswertung an diskreten Punk-
ten, wahrend die anderen Metho-
den die Auswertung von Integra-
len fordern. Im Hinblick auf den
nicht-linearen Reaktionsterm er-
leichtert das Kollokationsverfah-
ren damit die mathematische
Analyse erheblich. Um die Strah-
lungsrandbedingung zu diskreti-
sieren, wird die Temperaturab-
hangigkeit um T, in folgender
Form linearisiert:

(TT)=
=R TA TR+ T (T-T,)

= gR (T_Tw)
(9)

so dass die Randbedingung bei
r = 1 folgendermalfen zu schrei-
ben ist:

—‘;—T= Nu (T-T) + Nu(T-T,)
r

(10)

Wegen der ahnlich aussehenden
Konvektions- und Strahlungs-
grenzbedingung wird der Aus-
druck

o R

3 22 3
A (TO_TOTW+TW)

mit Nu’ bezeichnet.

Im vorliegenden Zusammenhang
wird das Kollokationsverfahren
erster Ordnung fir Kugelgeome-
trien angewandt, das zu analyti-
schen Ausdriicken fuhrt und das
Verhalten ausreichend genau be-
schreibt. Wenn eine héhere Ge-
nauigkeit gefordert ist, kann eine

Kollokationsformel héherer Ord-
nung benutzt werden.

Eine lineare Stdrungsgleichung
fur die Temperatur T = T, + €°,
wobei 8 = A e, wird gewahlt.
Sie fuhrt zu einer Bedingung fur
>, unter der ein stabiler und ein
instabiler Bereich je nach dem
Radius R des Partikels identifi-
ziert werden. Unter der Bedin-
gung ~ = 0 kommt es zur thermi-
schen Instabilitat.

Dieses Ergebnis stimmt mit den
Erkenntnissen von Essenhigh
u.a. [9] gut Uberein, wonach sich
die Temperaturverteilung, wenn
die Partikelgré3e auf einen kriti-
schen Radius abgesunken ist,
vom heil3en Zweig in den kalten
Zweig andert und damit die Aus-
brandzeit signifikant verlangert.
Setzt man T, = 1700 K, wo die
Warmeverlustkurve eine Tangen-
te an der Warmeabgabekurve
darstellt, und nimmt man
T, = 1500 K an, fuhrt die oben er-
wahnte Analyse zu einem Wert
R = 36,4 um, was mit der Analyse
im vorigen Kapitel recht gut Gber-
einstimmt.

Erl6schen bei ungleich-
manRiger Temperatur-

und Konzentrations-
verteilung

Bei heterogener Verbrennung
muss im allgemeinen auf3er dem
Temperaturprofil auch eine Ver-
teilung fir ein oder mehrere Oxi-
datoren betrachtet werden. Zur
Energieerhaltung kommt also die
Masseerhaltung einschliel3lich ei-
nes Reaktionsquellterms. Das
fuhrt zu einem gekoppelten Sy-
stem von Differentialgleichungen,
die demselben Verfahren zur Sta-
bilitatsanalyse unterzogen wer-
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den. Unter der Annahme einer
Reaktion erster Ordnung fur die
Verbrennung eines porésen und
kugelférmigen Partikels werden
die Energiegleichung fur den
Feststoff, unter Vernachlassigung
des Beitrags des Gasporen-
raums, und die Massenerhal-
tungsgleichung fur die Gasphase
der Poren folgendermal3en ge-
schrieben:

Energie:
pc,R? aT _
A Ot
2 &
__( zaT) kH,.c.R o R
r2 or or A
(11)
Masse:
R? dc, _
D at

-E,

oc.. kcR?® w7
(2 ———e®
r? ar( or ) D

12)

wobei ¢, und D die Konzentration
einer reaktionsfreudigen Spezies
bzw. den Diffusionskoeffizienten
darstellen.

Folgende Randbedingungen wer-
den fur Warme- und Stoff-
Ubergang festgelegt:

Warmelbergang:
r=0: a—T=O (13)
or
rzlz—Z—T
' eoR

=NU(T -T,)+ 5= (T* = T.)
(14)

Analyse erhaltenen Werten uber-

Fir technische Anwendungen las-
sen sich die obigen Ergebnisse
als Beziehung zwischen einem
kritischen Teilchenradius und War-

Stoffubergang: einstimmt.
e L g (15)

or

oc
r=l:.-—= 16

> (16)

wobei c,,, und Sh die Umgebungs-
konzentration und die Sherwood-
Zahl Sh = R darstellen. Durch
Anwendung des Orthogonalkollo-
kationsverfahrens  bei  Glei-
chung 11 und Gleichung 12 zu-
sammen mit den Randbedingun-
gen und durch Linearisierung des
Reaktionsquellterms um die sta-
tionare Losung T, und c,, ergibt
sich wiederum ein System von
Gleichungen, mit denen uber die
lineare Stabilitdtsanalyse ein kriti-
scher Radius flr das Auftreten der
Instabilitét bestimmt werden kann.

Die Losung liefert einen Wert
R = 38.6 um, der befriedigend mit
den in der vorausgegangenen

me/Stoffibergangsbedingungen
graphisch so darstellen, dass da-
mit die kritischen Zustande fiir ein
Partikel bestimmt werden kénnen.
Diese Beziehung, in die die Mas-
senubergangszahl als Parameter
eingeht, wird fir Illinois-Kohle in
folgendem Bild als représentatives
Beispiel dargestellt.

In Abb. 2 wird der Parameter ei-
ner konstanten Stoffiibergangs-
zahl in einen Loschbereich ober-
halb der Kurve und einen Ver-
brennungsbereich unterhalb der
Kurve unterteilt. Damit lasst sich
bei gegebenen Nusselt- und
Sherwood-Zahlen das Verhalten,
ob Erléschen oder Verbrennung
vorliegt, leicht bestimmen.

0.001
Masseniibergangszahl [m/s]
| — (=0.0001 —
0.0008 — B=0.00012
— B=0.00015
= — B=0.0002 [
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Abb. 2: Verbrennung und Erldschen.
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Zusammenfassung

Die Stabilitat des Verbrennungs-
vorgangs wurde bei kugelférmi-
gen Partikeln untersucht. Auf der
Grundlage der klassischen Theo-
rie nach Semenow wurden die
Bedingungen fir eine Verschie-
bung von der heil3en zur kalten
Losung bei einem reagierenden
Partikel qualitativ und quantitativ
abgeleitet. Unter Verbrennungs-
bedingungen erfahrt ein Partikel
Temperatur- und Konzentrations-
profile, die von der Verbrennung
des Partikels und seiner War-
me-/Stoffibergangsgeschwindig-
keit bestimmt werden. Ein Sys-
tem von Erhaltungsgleichungen
dient zur Beschreibung der zeit-
und raumabhéangigen Tempera-

tur- und Konzentrationsentwick-
lung fur ein kugelférmiges Parti-
kel unter der Annahme einer Re-
aktion erster Ordnung. Eine linea-
re Stabilitdtsanalyse zusammen
mit dem Kollokationsverfahren
fuhrt zu von der Teilchengrof3e
und den Warme- und Massen-
Ubergangsbedingungen abhangi-
gen Bedingungen, mit denen sich
die Bereiche instabiler Verbren-
nung bestimmen lassen. Vor al-
lem bei PartikelgrofRen unterhalb
eines kritischen Wertes schlagt
die Verbrennung in niedrige Re-
aktionsgeschwindigkeiten  um
und fihrt damit zum Erléschen
des Partikels. Diese Bedingun-
gen treten fast immer bei Parti-
keln auf, wenn sich deren GroRRe
wahrend der Verbrennung verrin-

gert und schlie3lich einen kriti-
schen Wert erreicht, bei dem es
zum Erléschen kommt. Mit Hilfe
dieses Ergebnisses kénnen Inge-
nieure entweder die Grol3e von
Teilchenemissionen bei rulender
Verbrennung beurteilen oder Ver-
brennungsraume auslegen, bei
denen ausreichend hohe Tempe-
raturen und lange Verweilzeiten
einen genugenden Ausbrand ga-
rantieren.
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