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ABSTRACT

The Institute of Chemistry wanted to produce carbon
nanotube coated zeolite beads catalyst support in a
newly designed rectangular electric oven but failed
during the experiments. Asked as a question why carbon
nanotube production was not succeeded. It was
suggested that the temperature distribution in the
reactor was not right. Therefore, the task is the thermal
analysis of a reactor producing a carbon nanotube with
numerical simulation. After analysing the results
obtained by the CFD (Computational Fluid Dynamics)
simulation, we made suggestions on how to repair more
even temperature field in the reactor.

1. BEVEZETES

A Miskolci Egyetem Kémiai Intézetének egyik f6
kutatasi teriilete szén nanocsé alapu katalizatorok
fejlesztése és eldallitasa [1, 2], amihez rendelkezésre allt
egy csokemence. A szén nanocsdvek elballitasara a
katalitikus kémiai go6zfazisu levalasztas modszerét, a
CCVD eljarast alkalmazzak. Az eljaras soran nagy
hémérsékletre (750 °C) fiitdtt cséreaktorban, egy
katalizatorréteg (pl. nikkeltartalm( zeolit) feliiletére,
szerves vegyuletek g6zét aramoltatjak (pl butil-amint),
amely termikus bomlast szenved és szén nanocsovek
keletkeznek a katalizalt reakcid soran. Méretndvelés
érdekében madositani kivantak a korébbi, sikeresen
alkalmazott reaktorkonstrukciot, és a cséreaktor helyett,
egy acélbdl készilt, téglatest geometriaju reaktort
terveztek alkalmazni. A korabbi kisérleti elrendezés
mellett  hatékonynak bizonyult eljarés, az (j
reaktorkonstrukcio alkalmazasakor nem hozta meg a
vart eredményeket. A felmer(ilt probléma tisztazasa és
megoldasa érdekében rendelkezésiikre bocsatottdk az
emlitett, négyszdgletes kialakitasu, elektromosan fiitott

reaktort. A reaktorban szén nanocstvekkel boritott
zeolit gyongyoket, az (gynevezett ,hordozé a
hordozén” ("support  on support”) tipusu

nanokompozitot [1, 2] akartak el6allitani, de a kisérletek
erre vonatkozoan eredménytelennek bizonyultak. Mivel
a nanoszerkezeti szénformak elballitasdnak sziik
hémérséklet hatarai vannak [3], a kemence felfiitése és

kell6 hémérsékleten tartdsa kritikus. A kemencében két
helyen van hoémérséklet mérés, amely alapjan
megprobaltdk a folyamatot beszabalyozni, sikertelendil.
Felmerdilt a kérdés, hogy a hémérsk értékmutatasa és a
nanocsbvek keletkezési helyén kialakulé valddi
hémérséklete kdzdtt milyen kapcsolat all fenn. Ennek
kideritésere célszerii numerikus szimulaciot alkalmazni.
A megfeleléen felépitett CFD (Computational Fluid
Dynamics) szimulaci6 alkalmas a kialakuld aramlastani
és hétani folyamatok finomstruktdrajanak
meghatarozasara. Korabbi  tanulmanyinkban  mar
vizsgaltunk  numerikus  szimuldcié  segitségével
tlizeléstechnikai berendezéseket, ahol meghataroztuk a
véltozd fatés hatasara a kemencetérben, valamint
az acéltuskéban a felmelegedés hatasara kialakuld
homérsékletmez6t  [4]. Egy pirolizis  kemence
konvekcids zonajdban észlelt korrdzios és erdzids
kérosodasok vizsgélatéhoz is készitettink CFD
szimulaciokat, ahol a szimuldcié segitségével
meghatéroztuk azokat a részeket, ahol a leghamarabb
alakulhat ki korrézio [5]. Ezenkivil héztartasi
httébatorban is végeztink numerikus szamitasokat,
ahol a hitészekrényben lezajlodo héatviteli- és dramlési
folyamatok megismerése volt a f6 cél [6].

A numerikus modellezéshen szerzett tapasztalataink
alapjan célul tiztuk ki az alkalmazott szén nanocsé
elédllitasi maodszer ellendrzését CFD technikaval.
Mindezt 0gy, hogy meghatarozzuk a reaktorban
kialakul6 homérséklet- és sebességeloszlast, és az
eredmények alapjdn javaslatokat adjunk, hogyan
oldhaté meg a reaktorban a nanorészecskék eldallitasa.

2. SZAMITASI MODSZER

Az elektromos kemencébe kerlilt beépitésre a nanocsé
elédllitasara szolgald légtomor reaktor, amely egy
rozsdamentes acélbol készilt téglatest kialakitasu tér
(390mmx160mmx96mm). A Katalizatort egy porcelan
tégelybe helyezve rakjak be a reaktor aljaba rakott
samott téglara (1. dbra). A samott tégla alkalmazasanak
célja, hogy a reaktorkamra aljan egyenletesebb
hémérséklet-eloszlas alakuljon ki, illetve a katalizator
ne melegedjen fel tllsdgosan az acél falazattél. A
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kémiai rekciohoz sziikséges gaz bevezetése a reaktor
ajtajan egy csovon keresztll torténik, ami benydlik
egészen a zeolitot tartalmazo tégely kozepéig. Az ajtd
kdzepén egy termoelem is benyulik, egészen a
katalizatort tartalmaz6 csésze folé. A géz elszivasa
szintén a kamraajton  keresztil  torténik, ami
aszimmetrikusan van elhelyezve, a bevezetett gdzcsének
a masik oldalan, a kamra alsé harmadaban.

A geometria elkészitése és haldzasa az Ansys Fluent
programcsomaggal tortént, ami a véges térfogatok
modszerét alkalmazza. A geometria megrajzolasa utan
kovetkezett a halozas, ahol arra torekedtiink, hogy
hexaéder cellakkal halézzuk be a teret, hogy minél
kevesebb legyen az elemszam, ezéltal csokkentve a
szamitas idejét is. A reaktor és az ajtdé vastagsagat
hexaéder cellak alkotjak, mig a reaktor belsejét csak
tetraéder elemmel tudtuk behdal6zni, mivel ott
helyezkedik el a nitrogént bevezeté 6 mm atmérsjii ¢so,
illetve a hoémérseklet mérésére alkalmazott 8 mm
atméroja termoelem, ezenkiviil egy porcelanedény is,
melyben a katalizator helyezkedik el. A 2. &bran a
tégelynél  félbevagott halokialakitds  lathatd. A
modellezés sordn a kémiai reakcié szimulaldsat nem
véllaltuk, mivel csak a reaktorban l1évé homérséklet- és
sebességeloszlas meghatarozasa volt a cél, ezért az
edényben 1évé katalizatort dsszefliggd anyagként adtuk
meg. El6szor egy durva halot készitettlink, amely ~5
millié cellabél allt, de az ezen elvégezett teszt
szimulaciok azt mutattdk, hogy haldstritésre van
szllkség a kritikus részeken, ezét végul ~7 millio
elembdl alakitottuk ki a haldzast.
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1. 4bra Geometriai kialakitas
2.1. Kezdeti- és peremfeltételek

A reaktorba légkdri nyomason Iép be a 300ml/perc
mennyiségi és 25°C hdmérsékletii nitrogén gaz. Mivel a
hémérséklet- és a sebességeloszlast vizsgaljuk, ezért
nem foglalkozunk a lejatsz6dé bonyolult kémiai
reakciokkal és folyamatokkal, igy a gazbevezets csovon
a nitrogénnek megfelelé mennyiségli és hémérsékletii

kiaramlassal ~ szamolunk. A kemence  fiitését
kétféleképpen modellezhetjiik. Egyik esetben a felileti
héaramot kell megadni. Ez elvileg a kemence villamos
fitoteljesitményébdl  és a  villamos  fhtoszalak
elhelyezésébdl becsiilhetd. A masik mddszer szerint a
kemencefal hémérsékletét adjuk meg és tartjuk allandd
értéken. Megallapodtunk, hogy villamos adatok,

valamint a kemence belsé szerkezetének ismerete hijan
ez utobbi szimulacios technikat alkalmazzuk.

Kezdeti peremfeltételként a kemencefalon a
fontebbiek szerint konstans hémérsékletet irunk eld.
Tobb esetet vizsgaltunk meg, ahol a fal hémérsékletét
600, 650, 700, 750 és 800°C-ra Allitottuk be. A
bemeneten 25°C-os levegét irtunk elé, amelynek
sebességét a cs6atmérdbol és a megadott 300 ml/perc
térfogatarambdl szamoltuk ki: vye=0,707 m/s.

A reaktor, illetve a benne 1év6 anyagok tulajdonsagai
(stiraség, fajhé, hovezetési tényezs) flggenek a
hémérséklettdl, igy ezen anyagok homérséklet
fuggvényeit az 1. tablazatban adtuk meg [7].

1. Tablazat A felhasznalt anyagok tulajdonségai

Rozsdamentes acél

p(T) = 8068,8 — 0,36225-T — 9,0578-107° - T2

¢, (T) = 402,56 + 0,25632 - T — 4,4795-107° - T?

A(T) =5,7415+2,8987-10"2-T — 8,5189- 1076 - T2

Samott

p = 2200 kg/m?3

c,(T) = 1414,5+0,49482-T

AMT)=1,239+3,626-10"*-T +3,571-10°8 - T?

Porcelan

p = 2350 kg/m?

c,(T) = 233,47 4+ 2,8233-T — 8,5893 - 10~* - T*

A(T)=0,2016+2,425-10"3-T = 7,366-1077 - T?

3. EREDMENYEK

A reaktorban kullonbdzoé  fiitési  hdmérsékleten
vizsgaltuk meg a reaktorban létrejové homérséklet- és

levegét juttatunk a reaktor terébe. A reaktor ajtajan 1év6  sehességmezét. Az eredményeket 650°C
kilépényilason &t legkori nyomast térbe vald  kemencehdmérsékletnél mutatjuk be. A 3. abran
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lathatoak a sebességvektorok a hémérséklet szerint
skalazva a reaktor kozépsikjaban. A kemence fiitetlen
fémboritasd, samott bélést ajtaja jelentds hiitd hatast
fejt ki a reaktor belsejére, igy a reaktortérben
egyenletlen  hémérséklet-eloszlas  alakul ki, A
termoelem feletti részben kozel a kemencefal fiitési
értékét éri el a hémérséklet, mig a reaktor ajtajanal joval
hidegebb a levego.

A hiité hatads kovetkeztében az ajtd belsé falan
kialakulo relative hidegebb levegé egy lefelé iranyuld
aramlast indukal. A reaktor aljat elért levegé vizszintes
iranyba fordul, de szembe taldlja magat a reaktor aljara
behelyezett samott lappal. Ezt kikerilve felfelé indul,
majd a lap tetejét elérve Gjra vizszintesbe fordul és igy
éri el a katalizatort tartalmazd tégelyt. A levegd
~100°C-kal hiivésebb, mint a kemence falhémérséklete,
aminek hatasara a tégelyben Iévé zeolitban egyenetlen
hémérséklet alakul ki, mintegy 27°C kilonbséggel (4.
dbra). Ez a nano termék képzodésére kedvezdtlen
hatdssal van. A samott tégla azért Kerult a
reaktorkamraba, hogy egyenletesebb hémérseklet-
eloszlas alakuljon ki a tér aljan, valamint a katalizator
ne melegedjen fel tulsdgosan az acél falazattol.
Célszeriibb lenne a samott tégla helyett egy allvanyra
helyezni a tégelyt, igy alatta a hidegebb levegd
egyenletesen lehiti az egész tégelyt és nagy

val6szintiséggel nem jon létre a zeolitban ekkora
homérsékletkilonbseg.

Zeolit
Samott

3. &bra A reaktor kozépsikjaban a sebességvektorék a
homérséklet szerint skdlazva [°C]
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4. dbra A zeolit felszinén kialakulé hémérsékletmezd

Az 5. é&bra a gazbevezeté cs6bdl érkezd6 gaz
aramvonalait mutatja a reaktortérben. Az &bran jol
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latszik, hogy a gazbevezetd cs6 vége a tégely felett van,
de nem kozépen, hanem a szélén. Az itt érkezd gaz jol
korul hatarolt éles sugarban dénté részében elhalad a
tégely folott. Ebbsl adédoan nem fog bekdvetkezni a
megfelelé kémiai reakcio. Az abran jol megfigyelhetd,
hogy a cs6bél érkezé levegé a falnak (itkozik és még az
Utkdzés utan is nagyon kis része halad el a csésze felett.
Ezenkivil az is lathat6, hogy az dramléas aszimmetrikus,
a gazbevezetés nem a megfelels helyen van.

A kilonboz6 kemence hémérsékletekhez tartozo
eloszlasok hasonld tendencidkat mutatnak. A kemence
kiilonbozo felfiitési hémérséklethez tartozéd szamitasi
értékeket az 1. tablazat tartalmazza. A tablazathan
osszefoglaltuk a termoelem hémérsékletét (Tm), a
csészében elhelyezett zeolit minimalis (Tzmin), maximalis
(Tzmax) és atlaghomérsékletét (T, auag), illetve a zeolit
hémérsékletkiilonbségét (Tzmax - Tzmin). Azt tapasztaltuk,
hogy a homérséklet novekedésével a ketté kozotti
kilonbség (T; max-Tz min) NOvekszik, 600 °C-nél 24,5 °C
az eltérés, mig 800 °C-ndl méar 34,7 °C. A nagy
homérsékletkillonbségek  miatt a  reakci6 nem
megfeleléen fog lejatszddni a reaktorban, és nem az
elvart nanoszerkezetek jonnek létre.

5. 4bra Aramvonalak a sebesség szerint skalazva [m/s]

1. Tablazat Kiildnb6zé hdmérsékletre felfzitott
kemencében kialakulé hdmérsékletértékek [°C]

T Tm | Tomin | Tomax | Tzatlag | Tzmax-Tzmin
600 |541.0]553.7 |578.3|570.1 24.5
650 |587.0|600.6 | 627.7 | 618.8 27.1
700 | 601.9|628.5|659.5|649.2 31.0
750 |679.3]695.2|727.5|716.8 32.3
800 | 726.6 | 742.9 | 777.7 | 766.2 34.7

Ezenkivil a zeolit atlaghdmérséklete és a termoelem
altal mutatott érték kalonbségét, illetve a kemencefal
beallitott (T) és a termoelem homérséklete kozti
kilénbséget is megvizsgaltuk. Azt tapasztaltuk, hogy a
kemence és a termoelem kozott (T-Tm) 60-70 °C
hémérsékletkiilonbség van, vagyis a reaktortérben jéval
alacsonyabb lesz a hdmérséklet, mint a falhémérséklet.
A zeolit atlaghdmérséklete és a termoelem &ltal mutatott
hémérséklet kdzott (T, auag-Tm) is jelentds kiilonbséget
talaltunk, 30-40 °C kozotti eltérést. Mindezen értékek
ravilagitanak arra, hogy a mért értékek és a folyamat
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szempontjabol relevans hémérsékletek kozti
kilonbséget a folyamat beallitasakor figyelembe kell
venni. Az értékek azt is mutatjak, hogy e
hémérsékletkiilonbségek a T kemence falhémérséklettel
j6 kozelitéssel linearisan nének.

4. JAVASLATOK

A numerikus eredmények alapjan a javaslataink a
koévetkezok:

e A reaktortér ajtajat célszerli jobban leszigetelni,
hogy ne hiitse le annyira a bels6 teret, igy a
tégelyhez érkezo levegd kevésbé hiiti le a zeolitot.
Mivel az ajt6 mérete kicsi (160mmx96mm), a
szigetelbanyag  koltsége nem jelent nagy
koltségbefektetést.

e A Kkatalizatort tartalmazé edény aldtdmasztasat és a
kemencefaltél valé elszigetelését nem egy, a
kemence aljat majdnem befedé samott lappal kell
megoldani, hanem csak  kisméreti helyi
alatdmasztdst Kkell alkalmazni. Ekkor az ajton
ledramlé hideg levegd a reaktor aljan marad és az
edény ald érve felmelegszik, de a falnal Kkisebb
homérsékleti marad, meggatolva a tégelyben a
katalizator taImelegedését.

e A gazhbevezeté csdvet lényegesen roviditeni kell,
hogy a beérkez6 gézsugéar a tegely folott mér
szétteriilhessen és a zeolittal reakcioba léphessen.

e Célszerli lenne a termoelemet és a gazbevezetést
megcserélni, igy a beérkez6 gdz a tégely felett
szimmetrikusan terulhetne szét, nem pedig
féloldalasan.

5. OSSZEFOGLALAS

A feladat egy szén nanocsoveket el6allité reaktor
hétani analizise volt numerikus szimulacio segitségével.
A megfeleléen felépitett CFD szimulécié alkalmas a
kialakul6  éaramlastani  és  hétani  folyamatok
finomstruktarajanak meghatirozésara. A vizsgalatok
ramutattak arra, hogy igen jelentés szerepe van a
ftitéssel nem rendelkezé, s igy a tobbi falnal hidegebb
kemenceajtonak. A hidegebb és a melegebb zénak egy
belsé aramlast indukalnak. Erre szuperponalddik ra a
kemencébe beflvott gaz hiité6 és aramlast létrehozd
hatasa is. A kiilénboz6 esetekben kapott hdmérséklet és
sebességeloszlasok alapjan javaslatokat fogalmaztunk
meg a reaktortér egyenletesebb homérséklet-eloszlasara,
azért, hogy minél nagyobb bizonyossaggal alakuljon ki
szén nanocso a kémiai folyamatok kdvetkeztében.

A javaslataink helyességének ellenérzésére tovabbi
szimulaciokat terveziink. Elsésorban megvizsgaljuk,
hogy az ajtolap hdszigetelésének valtoztatasaval
javithat6-e és milyen mértékben a reaktortér egyenletes
hémérséeklet-eloszlasa. Ezt a numerikus szimulaciét agy
tervezziik, hogy teljesen ures lesz a reaktortér, azaz a
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samottlapot és a tégelyt eltavolitjuk. Kovetkezd
lépésként a samottlap nélkil, de a tégely megtartasaval
végeznénk szimulaciokat.

A fent emlitett szimul&ciokbol nyert eredmények
értékelése, elemzése utdn  Ujabb  célkitiizések
hatarozhatok meg, példaul a katalizator helyének
megvaltoztatasa, a gazbevezetécsé és a termoelem
helyének megvaltoztatasa.
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