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Kurzreferat

Dass Mikrokonvektion zu einer u.U. wesentlichen Verbesserung des fllssigseitigen Stoff-
transportes bei zahlreichen Trennprozessen fiihren kann, wird in der Literatur seit langem
zumindest vermutet. Entsprechend im Experiment beobachteten Effekte kdnnen aber bei den
derzeit verfugbaren Berechnungsmethoden noch nicht mit hinreichender Genauigkeit bertck-
sichtigt und systematisch erfasst werden. Die Schwierigkeit einer eingehenden theoretischen
Beschreibung ist hierbei auf die Vielfalt der Effekte zurlickzufiihren. So missen neben fluid-
dynamischen Vorgangen diverse Betriebsparameter sowie Parameter des Stoff- und Warme-
transports in die Problemstellung mit einbezogen werden. Kenntnis (ber die Bedingungen,
unter denen Phasengrenzkonvektionen auftreten, ist fir die Aufstellung eines Stoffliber-
gangsmodells eine wichtige VVoraussetzung.

Die vorliegende Arbeit mochte zur weiteren Aufklarung des Einflusses fllssigseitiger Mikro-
konvektionen (Bénard- bzw. Marangoni-Konvektion) auf den Stofftransport sowie zur Vor-
ausberechnung dieser Effekte beitragen. Ausgehend von den Untersuchungen von Post [Pos
1] wurde eine Messmethodik entwickelt, mit der die Selektivitat wahrend der Verdunstung
binarer Gemische aus pordsen Schichten in Tragergas messtechnisch zugénglich ist. Ein Mo-
dell zur Beschreibung der physikalischen Mechanismen der Verdunstung aus Schittungen
wurde ebenso entwickelt. Durch Anpassung des Modells an die Messergebnisse konnte der
flissigseitige Stofflibergangskoeffizient in Anwesenheit von Mikrokonvektion ermittelt wer-
den. Seine Anwendung lieferte somit die Mdglichkeit fiir die Entwicklung von Ansatzen zur
Korrelation des Enhancement-Faktors, in welchem die Verbesserung des Stofftransportes

infolge von Grenzflachenkonvektionen zusammengefasst werden kann.
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[ Einleitung 1

1 Einleitung

1.1 Einfithrung

In der Natur entstehen oft wie von selbst geordnete Strukturen, fur die es auf makroskopischer
Ebene keine Erklarung zu geben scheint. In Wahrheit sind mikroskopische Gesetze fiir eine
solche Strukturbildung verantwortlich. Dadurch, dass diese Gesetze im Kleinen wirken, sind
sie uns schwer zugénglich und blieben lange verborgen. So wurden z.B. der toten Materie,
mangels besserer Kenntnis, haufig Eigenschaften des Lebendigen zugesprochen.

Prominente Beispiele spontaner Strukturbildung an Oberflachen zwischen verschiedenen Me-
dien sind die zellulér organisierten Stromungen der Hydrodynamik (z.B. Bénard-Zellen, Tay-
lor-Wirbel [Kos 1]), die Rollenstrukturen im Sand der kistennahen Flachgewésser oder der
Diinen, die auf wachsenden Kristalloberflachen entstehenden Rippen- und Buckelmuster
[Ros 1] sowie die polygonalen Strukturen, die bei der Solidifikation heil3er, flussiger Substan-
zen (Lava, Legierungen, Glas, vgl. z.B. [Dav I]) auftreten. Man darf nattrlich die Phanomene
nicht vergessen, die uns im tdglichen Leben begleiten. Dazu gehéren die Konvektionszellen,
die durch Sahne in Kaffee- oder Teetassen sichtbar werden, die leicht zu entdeckenden Zellen
in erhitzten Olivendlfilmen oder das bekannte ,Weintranenphdnomen®, welches am Innen-
rand eines mit Wein gefullten Glases zu beobachten ist. Das Fundament zum Verstandnis
dieser Erscheinungen bilden die Entdeckung der Grenzflachenkonvektionen infolge eines
Grenzflachenspannungsgradienten durch den italienischen Physiker C. Marangoni (1840-
1925) und die frilhen Experimente von H. Bénard [Bén I] mit diinnen, von unten beheizten
Flussigkeitsschichten, bei denen die Konvektion durch den Auftrieb infolge eines Dichtegra-

dienten in der Flussigkeitsgrenzschicht verursacht wird.

Die Kenntnis und Optimierung von Grenzflacheneigenschaften bildet in vielen Industriezwei-
gen die Grundlage zur Verbesserung von Produktionsprozessen und Produkteigenschaften. In
der Textilindustrie beispielsweise werden Farbeprozesse vom Benetzungsverhalten der Fasern
beeinflusst. Zur Entwicklung neuer Lacke auf Wasserbasis oder von Beschichtungen mit ho-
hem Feststoff- und niedrigem L&sungsmittelanteil sind umfassende Untersuchungen von
Grenzflacheneffekten notwendig. Instabilitatserscheinungen an einer Phasengrenze, die durch
ortliche Inhomogenitaten der Dichte und/oder Grenzflachenspannung angetrieben werden,
spielen bei den verschiedensten Trennprozessen der Verfahrenstechnik wie z.B. Extraktion,
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Absorption, Rektifikation eine bedeutende Rolle, indem sie der grenzflachennahen Stromung
entgegenwirken oder sie unterstiitzen kdnnen. Generell kann das Auftreten von Grenzflachen-
konvektionen zu einer signifikanten Verbesserung des Stofftransportes fuhren und ist Gegens-
tand der Untersuchungen in dieser Arbeit.

1.2 Motivation und Ziel vorliegender Arbeit

Wichtige Trennprozesse beruhen auf den Konzentrationsunterschieden, welche sich im
Gleichgewicht auf beiden Seiten einer Phasengrenze einstellen, und waren somit im Grenzfall
als reversible VVorgange denkbar. Kennzeichen kinetischer Trennprozesse ist hingegen ein
selektierender Widerstand. Eine reversible Trennung ware nur denkbar, wenn dieser Wider-
stand fur die eine Komponente gleich Null, fur die andere aber unendlich wére. Derartige ide-
ale semipermeable Membranen oder entsprechende selektive Widerstande lassen sich jedoch
in der Praxis nicht verwirklichen. Kinetische Trennprozesse erreichen deshalb meist nur nied-
rige exergetische Wirkungsgrade. Man greift dennoch auf sie zuriick, wenn Gleichgewichts-
prozesse nicht oder nur schwer durchfiihrbar sind, wie z.B. bei der Trennung azeotroper Ge-
mische. Zum selben Prozesstyp kann die Verdunstung eines Alkohol-Wasser-Gemisches aus
verschiedenen porésen Matrizen (Schittungen, porose Platte usw.) gezdhlt werden. Bereits
durchgefiihrte Arbeiten zu dieser Problematik ([Sck 2], [Mar 3], [Rie I]) zeigen, dass der flls-
sigseitige Stofftransportwiderstand, erzeugt durch die porése Matrix, einen wesentlichen Ein-
fluss auf den gesamten Verdunstungsprozess ausubt. Er behindert die bevorzugte Verduns-
tung der flichtigeren Komponente aus dem binéren Flissigkeitsgemisch und l&sst die Ver-
dunstung in bestimmten Konzentrationsbereichen unselektiv verlaufen. Im Gegensatz dazu
kommen andere Autoren ([Sch 7], [Pos 1]) durch Experimente und theoretische Betrachtun-
gen zu der Erkenntnis, dass der Verdunstungsprozess auch bei vermeintlich dominierendem
flissigseitigen Stofftransportwiderstand selektiv verlaufen kann. Daflir werden Mikrokonvek-
tionen innerhalb der flussigen Grenzschicht verantwortlich gemacht, die als Folge von Insta-
bilitaten an der Phasengrenze wahrend des Stoffliberganges zustande kommen. Denn es set-
zen mikroskopische Strémungen ein, mit denen das System versucht, die vorhandenen Stabi-
litdtsstorungen auszugleichen. Thermodynamisch gesehen, strebt jede Grenzflache den Zu-
stand Kkleinster Energie an und vergroRert dementsprechend ihren Anteil an Stoffen mit nied-
riger Grenzfldchenspannung.

Trotz der Vielzahl von Arbeiten auf dem Gebiet der spontanen Strukturbildung in den ver-

schiedenartigsten realen Systemen ist noch keine befriedigende physikalisch-
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thermodynamische Theorie gefunden worden, die in der Lage ware, diese Phanomene in allen
ihren Auspragungen zu beschreiben. Die Schwierigkeit ist hierbei auf die Komplexitat der
Effekte zurtickzufuhren. So mussen neben fluiddynamischen Vorgangen diverse Betriebspa-
rameter sowie Parameter des Stoff- und Warmetransports in die Problemstellung mit einbezo-
gen werden. Die rdumliche Vorstellung tber die Form der Temperatur- und Konzentrations-
profile in der flissigen Grenzschicht sowie die Kenntnis Uber die Bedingungen, unter denen
Phasengrenzkonvektionen auftreten, sind fir die Aufstellung eines theoretischen Modells

wichtige Voraussetzungen.

Das genaue Ausmal} des Einflusses der Mikrokonvektionen auf den Stofftransport wurde erst
vor kurzem von Post [Pos 1] durch systematische experimentelle und theoretische Untersu-
chungen der Verdunstung eines bindren Gemisches aus ebenen Spalten in ein Inertgas festge-
stellt. Post konnte einen Ansatz zur Korrelierung seiner Ergebnisse angeben, indem er dimen-
sionslose Kennzahlen verwendet, da eine exakte Losung der gekoppelten Stoff-, Wéarme- und
Impulstransportgleichungen sehr schwierig ware. Diese Korrelation geht jedoch von wesentli-
chen Annahmen aus und ist nur auf eine bestimmte Geometrie (ebene Spalte) beschrankt.
Daher stellt sie nur einen ersten, eingeschrankten Versuch zur quantitativen Beschreibung des
Einflusses von konvektiven Transportmechanismen auf den fliissigseitigen Stofflibergangsko-
effizienten dar. In der vorliegenden Arbeit werden die systematischen Analysen von Post
fortgesetzt, wobei eine andere Geometrie — monodisperse Kugelschuttung — verwendet wird.
Diese Wahl der porésen Matrix wurde im Hinblick auf die sehr breite praktische Anwendung
von Festbetten in der Verfahrenstechnik (z.B. Fullkorpersdulen, Festbettreaktoren, aus prima-
ren Partikeln zusammengesetzte Produkte) getroffen. Somit wird angestrebt, neue quantitative
Erkenntnisse tber den Einfluss flissigseitiger Mikrokonvektion auf den Stofftransport fir den
Fall der Verdunstung aus Schittungen zu erhalten, weitere Moglichkeiten zur VVorausberech-
nung dieser Effekte zu finden und die Qualitat der formulierten Aussagen gegeniber anderen
Ansatzen abzusichern. Konkret wird gezeigt, dass sich Mikrokonvektionen durch entspre-
chende Wahl bestimmter Betriebsparameter steuern (verstarken oder unterdriicken) lassen und

damit die Stoffaustauschprozesse wesentlich beeinflussen.
1.3 Historischer Uberblick zur Marangoni- bzw. Bénard-Konvektion

Die Marangoni-Konvektion und die Bénard-Konvektion stellen die einfachsten Typen

oberflachenspannungs- bzw. dichtegetriebener Konvektionsstrémung dar. lhre Bedeutung
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wurde erst Anfang des 19. Jahrhunderts bei materialwissenschaftlichen Experimenten und
Siedevorgangen erkannt. Seitdem sind Grenzflachenphdnomene Gegenstand zahlreicher Un-
tersuchungen, die zu einem betrachtlichen Fortschritt im Verstandnis vieler der bereits ge-
nannten Erscheinungen gefuhrt haben.

Ein detaillierter historischer Uberblick tiber experimentelle Befunde, Forschungsergebnisse
und Begriffsentwicklungen zum Thema Marangoni- bzw. Bénard-Konvektion bis zum heuti-
gen Stand der Forschung ist beispielsweise bei Wolf [Wol 1] (1999) und Post [Pos 1] (2002)

zu finden. Daher soll hier nur auf wesentliche Daten eingegangen werden.

Im Jahr 1854 beobachtete Weber [Web 1] gesetzmélige zirkulierende Stromungen, die an der
Oberflache von Luftblasen in Spiritus nach lokaler Zugabe einer harzigen Ldsung sowie an
der Oberflache von Tropfen eines Spiritus-Wasser-Gemisches entstehen. Er konnte jedoch
keine physikalische Erklarung fur das Verhalten der Flussigkeiten geben. J. Thomson [Tho I]
war im Jahr 1855 einer der ersten Forscher, der eine Deutung der Phanomene versuchte und
sie mit den Oberflachenenergien in Zusammenhang brachte. Zehn Jahre spéater konnte C. Ma-
rangoni [Mar 1] Grenzflachenbewegungen bei der Ausbreitung eines Olfilmes auf der Was-
seroberflache experimentell nachweisen. Auf Basis dieser und weiterer Experimente wurde
von ihm 1871 eine wichtige Veroffentlichung tber das Ausbreiten von Flissigkeitstropfen auf
der Oberflache einer Tragerflissigkeit vorgelegt [Mar 2]. Darin zog er die Schlussfolgerung,
dass sich Flussigkeiten mit niedriger Oberflachenspannung auf Flissigkeitsoberflachen mit
groRerer Oberflachenspannung ausbreiten. Sinngemald kann er wohl so zitiert werden: ,,Wenn
durch irgendeine Ursache eine Oberfldchenspannungsdinderung entlang der freien Oberfldi-
che einer Fliissigkeit auftritt, dann wird diese in Richtung der grofseren Oberflichenspannung
fliefsen*. Die von Thomson vorgelegte Erklarung fir die von ihm beobachteten Oberfl&chen-
stromungen blieb lange Zeit unbeachtet. Daher konnte damals niemand die Behauptung Ma-
rangoni’s widerlegen, als erster die physikalische Ursache flr die Strémungen erkannt zu
haben. Entsprechend wird heute die Konvektion, die infolge von Grenzflachenspannungsgra-
dienten entlang einer fluiden Phasengrenzflache entsteht, als Marangoni-Effekt bezeichnet.

Grundsatzlich kann die lokale Anderung der Grenzflachenspannung durch Konzentrationsun-
terschiede einzelner Stoffkomponenten, Temperaturgradienten oder elektrokinetische Krafte
bedingt sein. Dadurch entstehen Tangentialspannungen entlang der Trennflache, die eine Be-

wegung der angrenzenden Fluide in Richtung zunehmender Grenzflachenspannung verursa-
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chen. Durch die Viskositat des Fluids erfolgt eine Ubertragung der Stromung auf die tieferlie-

genden Flussigkeitsschichten (s. Abb. 1.1).

Grenzflichenspannung

hoch

tief

Phasengrenze

Abbildung 1.1: Schematische Darstellung der Rollzellenausbildung infolge von Grenzflichen-

instabilititen an einer ebenen Phasengrenze.

Bei seinen Experimenten in dinnen Flissigkeitsschichten, die von unten beheizt wurden, beo-

Abbildung 1.2: Konvektionszellen im

Experiment von Bénard [Bén 1].

bachtete Bénard [Bén 1], [Bén 2] im Jahr 1900
eine hexagonale Zellenmusterbildung (s. Abb.
1.2), die aufgrund von Konvektionen entstand.
1916 wurde von Rayleigh [Ray 1] die Konvektion
bei Heizung von unten erneut untersucht. Dabei
stellte er fest, dass diese durch den Auftrieb infol-
ge eines Dichtegradienten in der flussigseitigen
Grenzschicht verursacht wurde. Durch die An-
wendung einer linearen Stabilitatstheorie konnte
Rayleigh zeigen, dass aufgrund eines Tempera-
turgradienten eine horizontale Flissigkeitsschicht

mit zwei freien Grenzen aus einem bewegungs-

losen Zustand in Bewegung gesetzt werden kann. Diese Konvektionsart wird in der Literatur

als Bénard-Effekt bezeichnet.
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Generell wird bei einer gleichmaBig von unten beheizten Flussigkeitsschicht, die an ihrer
Oberseite der umgebenden Luft ausgesetzt wird, eine Temperaturdifferenz in der Flissigkeit
ausgelost. Dabei stellt sich im Gravitationsfeld eine thermisch instabile Dichteschichtung ein.
Uberschreitet die Gber der Schichth6he anliegende Temperaturdifferenz einen kritischen
Wert, so wird der warmeleitende Zustand instabil und es entsteht spontan ein Muster hexago-

naler Konvektionsrollen.

Grenzflachenkonvektionen kdnnen vielerorts und in verschiedenen Formen (Rollzellen, Wir-
bel, Eruptionen oder Oszillationen) beobachtet werden und ihr Erscheinungsbild ist oft recht
komplex. So vermutete G. Quincke [Qui 1] im Jahr 1888 sogar, dass die Zellbewegungen in

Organismen auf zellstoffwechselbedingte Grenzflachenkonvektionen zuriickzufiihren seien.

Jebsen-Marwedel [Jeb 1], [Jeb 2] bezeichnete 1947 den grenzflachenenergetischen Stoff-
ubergang als ,,Schlierenwirbelphdnomen®. Er erkannte die Bedeutung dieser Erscheinung fiir
das Auftreten von Fehlern bei der Glasherstellung. So konnte er feststellen, dass bei nichtho-
mogenen Glasschmelzen Bewegungen, die an der Oberflache erzeugt wurden, in den Kern der
Flussigkeit eindrangen und nach der Erstarrung die Qualitat des Glases minderten. Jebsen-
Marwedel versuchte ein Fllssigkeitspaar zu finden, welches dhnliche Ergebnisse bei Zimmer-
temperatur liefern wirde. Dabei beobachtete er, dass beim Zulauf von Essigsaure auf Wasser
ein spontaner Vermischungsprozess mit stark eruptiven Bewegung hervorgerufen wird. Auf
Grundlage seiner Untersuchungen fanden Jettmar und Roesler [Jet 1] im Jahr 1948 heraus,
dass die von ihm beobachteten Ph&nomene nur dann eintraten, wenn das Kriterium
(p2 — pi)(o2 — o) < 0 erfullt war, wobei p,, p, die Dichten und ¢;, o, die Grenzflachenspan-

nungen der beiden Flissigkeiten bedeuten.

Die Untersuchungen von J. B. Lewis und H. R. C. Pratt [Lew [] haben auf dem Gebiet der
Phasengrenzkonvektionen einen neuen Startpunkt flr weitere Arbeiten gesetzt. Sie beobachte-
ten, dass sich bei einem hangenden Tropfen nicht nur eine diffusive Grenzschicht, sondern
auch eine turbulente und von Eruptionen erftllte Schicht ausbilden kann. Die Oszillation und
die innere Zirkulation im Tropfen fihrten sie irrtimlicherweise auf die Einflisse der Lo-

sungswarme auf den Wert der Grenzflachenspannung zuriick.

K. Sigwart und H. Nassenstein [Sig 1], und spéter H. Kroepelin und H. J. Neumann [Kro 1],

beschaftigten sich mit den durch Unterschiede in der Grenzflachenspannung verursachten



[ Einleitung 7

freien Konvektionsstromen und ihrem Einfluss auf die Stoffubertragung. Sie fiihrten die Beg-

riffe ,,Eruption* und ,,Irruption® in der Literatur ein.

Die theoretische Formulierung des physikalischen Mechanismus hinter der Bildung einer ge-
ordneten Konvektionszellenstruktur im Bénard-Experiment sowie die Berechnung des Berei-
ches der linearen Stabilitat erschien in den Arbeiten von Pearson [Pea 1] 1958 wie von Stern-
ling und Scriven [Ste 2] 1959. Pearson erkannte, dass die zellenartige konvektive Bewegung,
die bislang nur der Wirkung von Auftriebskraften zugeschrieben wurde, auch durch Oberfla-
chenspannungskréfte ausgelost werden kann. Sternling und Scriven [Scr 1], [Scr 2] entwickel-
ten ein einfaches analytisches Modell, mit dem sie versuchten, das Auftreten geordneter In-
stabilitatserscheinungen infolge von Temperatur- und Konzentrationsgradienten zu erklaren.
Dabei zogen sie die Schlussfolgerung, dass die Grenzflachenkonvektion vom Verhéltnis der
kinematischen Viskositaten in den beiden angrenzenden Phasen, vom Verhaltnis der Diffusi-
onskoeffizienten der transportierten Komponenten sowie von der Grolie der Konzentrations-

anderung abhangt.

1963 griff Sawistowski [Saw 1], [Saw 2] die selbe Problematik zurlick und befasste sich mit
Grenzflachenkonvektionen, die durch Oberflachenspannungsunterschiede verursacht werden.
Er untersuchte den Einfluss dieser Phdnomene auf die Stofflibergangsgeschwindigkeiten bei
der Flissig-Flussig-Extraktion. 11 Jahre spéter berichtete er Uber die neueren Fortschritte auf
dem Gebiet [Saw 4].

Untersuchungen tber das Verhalten eines Flussigkeitsgemisches, das von der Oberflache ei-
nes pordsen Korpers verdunstet, wurden 1987 von J. Schwarzbach, M. Nilles und E.-U.
Schliinder [Sch 7] durchgefuhrt. Unter Umstédnden konnte Selektivitat bei dem urspriinglich
als unselektiv erwarteten Verdunstungsprozess nachweisen werden. Dieses Verdunstungsver-
halten erklaren die Autoren mit dem Auftreten von Mikrokonvektionen innerhalb der von
ihnen betrachteten portsen Platte. Bei dickeren Platten sei Bénard-Effekt der Steuermecha-
nismus fir die Verbesserung des Stofftransportes, wahrend in dinneren Platten Marangoni-
Effekt zur Selektivitét fuhre.
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1.4 Struktur der Arbeit

Heutzutage besteht kein Zweifel mehr daruber, dass die Marangoni- und Bénard-Konvektion
eine dominierende Rolle beim Wérme- und Stofflibergang in technischen Prozessen mit
Grenzflachen spielen kann. Hieraus ergibt sich nicht nur die Notwendigkeit zur VVoraussage
der zu erwartenden Intensitat und Auswirkung der Grenzflachenkonvektion, sondern auch die
Maoglichkeit, durch Steuerung derselben aktiv in den Prozessablauf einzugreifen und somit die

auftretenden konvektiven Stréme fir die optimale Prozessfiihrung nutzbar zu machen.

In diesem Zusammenhang wird in der vorliegenden Arbeit das Verhalten eines Isopropanol-
Wasser-Gemisches bei seiner Verdunstung aus einer monodispersen Schuttung in Luft expe-
rimentell und theoretisch untersucht. Im betrachteten Fall hétte der Verdunstungsvorgang
nach herkdmmlicher Auffassung von einem groRen flussigseitigen Stofftransportwiderstand
dominiert werden sollen. Ohne zusétzliche konvektive Transportmechanismen ist also ein
diffusiver Stofftransport zu erwarten, welcher zu einem unselektiven Prozess fiihren wirde.
D.h., aufgrund des betréchtlichen Diffusionsweges, erzeugt durch die Schittung, wiirde die
bevorzugte Verdunstung der fliichtigeren Komponente verhindert werden. Tritt jedoch Mik-
rokonvektion auf, so wird die Flissigkeit in der Nahe der Phasengrenze durchmischt, der Ein-
fluss des kinstlich erhohten fllssigseitigen Stofftransportwiderstandes wird unterdriickt und
somit die Selektivitat wiederhergestellt. Dementsprechend wird die selektive Verdunstung aus
Schittschichten unter Bedingungen einer intensiven mikrokonvektiven Vermischung er-
forscht. Aber auch der Grenzfall eines unselektiven Verdunstungsverlaufes kann unter be-

stimmten Voraussetzungen experimentell verwirklicht werden.

Die Arbeit ist wie folgt aufgebaut:

In der Einleitung wird kurz auf die beiden Konvektionsarten des Marangoni- und Bénard-
Typs eingegangen. Dabei ist es kaum das Anliegen, eine vollstandige Literaturtibersicht zu
geben, vielmehr sollen die Ursachen und die Triebkréafte fiir die Erscheinung dissipativer
Strukturen erlautert werden.

Die physikalischen Mechanismen der Verdunstung binérer Flissigkeitsgemische und die da-
zugehdrigen Grundgleichungen werden ausfiihrlich in Kapitel 2 beschrieben. Dabei werden
nur jene Grundmodelle und Erkenntnisse prasentiert, die fiir die Auswahl und die Formulie-

rung des Modells zur Verdunstung aus Schittungen wichtig sind. Im selben Kapitel werden
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das Modell und die entsprechenden mathematischen Gleichungen zur Berechnung der Selek-
tivitatsverlaufe wahrend der Verdunstung des binaren Isopropanol-Wasser-Gemisches aus
einer monodispersen Kugelschittung dargelegt. Dieses Modell berticksichtigt nicht nur den
Stofftransport, sondern auch den mit ihm gekoppelten Wérmetransport und greift zugleich auf
die Lewis-Analogie in der Gas- und Flissigphase zurlick. Es dient zur Bestimmung der Zu-

standsvariablen an der Phasengrenze (X, ,,, 7,,). AuRerdem erlaubt die Anpassung des Mo-

dells an die Messungen die Ermittlung des fllssigseitigen Stofflibergangskoeffizienten f; in

Anwesenheit von Mikrokonvektion. Hieraus ergibt sich die Mdglichkeit, eine Korrelation fur
den sogenannten Enhancement-Faktor anzugeben, in welchem die Verbesserung des Stoff-
transportes infolge der Grenzflachenkonvektion zusammengefasst werden kann.

Kapitel 3 ist den einzelnen Messtechniken sowie den Methoden gewidmet, die zur Auswer-
tung und Analyse der Experimente verwendet werden. Die Ergebnisse aus dem Experiment
und der Berechnung werden im Kapitel 4 dargestellt und analysiert.

Zur Quantifizierung der Verbesserung des Stofftransportes aufgrund der Grenzflachenkon-
vektion werden im Kapitel 5 dimensionslose Kennzahlen (Ra-, Ma-, Sc-Zahl) verwendet, die
die Entwicklung von Ansétzen zur Korrelation des Enhancement-Faktors Eh ermoglichen.
Daraus lassen sich Aussagen zum besseren Verstandnis der Mechanismen und dem Wechsel-
spiel der einzelnen Konvektionstypen und -formen formulieren. Diese Ansatze werden im
Anschluss mit der Korrelation von Post [Pos 1] fr ebene Spalten verglichen und diskutiert.
In Kapitel 6 folgt eine Zusammenfassung mit Diskussion einiger offener Probleme und ein
Ausblick auf weitere mogliche Modell- und Korrelationserweiterungen.

Die detaillierten Herleitungen samtlicher Differentialgleichungen sowie die Messdaten aus
den durchgefiihrten Experimenten sind aus Griinden der Ubersichtlichkeit im Anhang nieder-

gelegt.
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2 Verdunstung von Fliissigkeitsgemischen

Die Verdunstung von Flussigkeitsgemischen gehort zu den Prozessen mit direktem Kontakt
zwischen Flussigkeit und Gas, die mit Warmezufuhr verbunden sind. Wegen der gleichzeiti-
gen Diffusion und relativen Bewegung mehrerer Komponenten in beiden beteiligten Phasen
(gasformig und flissig) sowie der Kopplung zwischen Wérme- und Stoffubergang ist der
Vorgang im allgemeinen komplex. Die zur Verdunstung des Gemisches bendtigte Warme
wird entweder einer oder auch beiden Phasen entzogen. Die Phasengrenze wird tblicherweise
als zweidimensionale Trennflache betrachtet [Tok 1], an der sich die beiden angrenzenden
Phasen im thermodynamischen Gleichgewicht befinden. Beziglich des Phasengleichgewich-
tes unterscheidet man zwischen idealen und nicht idealen Gemischen, wobei im ersteren Fall
die Gemischkomponenten ineinander vollstandig I6slich sind und gleiche Wechselwirkungen
zwischen allen Molekularten aufweisen. Bei realen Gemischen fuihren ungleiche Wechselwir-
kungen zwischen den verschiedenen Komponenten zu Abweichungen vom Raoult’schen Ge-
setz, die durch Aktivitatskoeffizienten beruicksichtigt werden. Um eine einfache und klare
Darstellung der Vorgange zu gewahrleisten, beschranken wir unsere Ausfuihrungen auf fllssi-

ge Zweistoffgemische.

2.1 Vorhandene Modelle zur Beschreibung der Verdunstung

Ausgangspunkt fur die Beschreibung der Verdunstung aus Schittungen soll die Analyse der
selektiven Verdunstung eines bindren, vollstdndig mischbaren Stoffsystems in Inertgas sein.
Diese Problematik ist in der Literatur hinreichend genau untersucht. Dabei gibt es unter-
schiedliche Modellvarianten, die von der Verdunstung aus einer freien Flissigkeitsoberflache
(z.B. Schliinder [Sch 1]) bis hin zur Verdunstung bindrer Flussigkeiten aus porésen Korpern
(Post [Pos I]) reichen.

Eine grundlegende theoretische Problemlésung der Gemischverdunstung in einen trockenen
Luftstrom wurde von Schliinder [Sch 1] unterbreitet. Riede und Schliinder [Sch 3] erweiterten
diese Theorie, indem die Verdunstung in feuchte, mit den fliichtigen Komponenten teilweise
vorbeladene Luft berticksichtigt wurde. Sie entwickelten Modellansétze zur Beschreibung der
isothermen Verdunstung eines bindren Flussigkeitsgemisches von der freien Flussigkeitsober-
flache in Tragergas hinein. Dabei nahmen sie an, dass die Dampfdriicke durch die festgelegte

Flussigkeitstemperatur bestimmt sind, so dass sie den Warmeubergang nicht haben bertick-
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Abbildung 2.1: Ubersicht ausgewdihlter Modelle zur Beschreibung der Verdunstung eines

bindren Fliissigkeitsgemisches in Trdgergas.
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sichtigen mussen. Unter dieser Annahme und im Grenzfall vernachléssigbar kleinen flissig-
seitigen Stofftransportwiderstands, d.h. wenn die Verdunstung nur durch das thermodynami-
sche Gleichgewicht und den gasseitigen Stofftransport bestimmt wird, sind sogar analytische
Losungen moglich.

Eine detaillierte Zusammenfassung Uber die Verdunstung eines Isopropanol-Wasser-
Gemisches von der Oberflache einer Platte mit ebenen Spalten entstand kirzlich durch die
Arbeit von Post [Pos 1]. Dem Modell von Post lag der Wunsch zugrunde, den Verdunstungs-
vorgang bei dominierendem Transportwiderstand in der flussigen Phase zu beschreiben. Da-
bei nahm der Autor aus experimentellen Erfahrungen an, dass innerhalb der Spalte (innerhalb
der Flussigkeitsgrenzschicht) ein Temperaturgradient existiert, der nicht vernachlassigt wer-
den darf. Das von ihm entwickelte Modell beriicksichtigte deswegen den gesamten gekoppel-
ten Stoff- und Warmetransport und griff zugleich auf die Lewis-Analogie in der Gas- und
Flussigphase zurlck. Es ermdglichte die Bestimmung der Phasengrenztemperatur 7,, und
stellte damit eine Erweiterung der bereits bekannten Ansétze zur Beschreibung der Verduns-

tung dar. In Abb. 2.1 sind die Prinzipskizzen und die Grundgleichungen der diskutierten Mo-

delle zusammengestellt.
2.2 Modellvorstellung zur Verdunstung aus Schiittungen

Auf Basis der Modellansétze von Schliinder [Sch 1] und Post [Pos 1] wird im folgenden ein
erweitertes Modell zur Beschreibung der physikalischen Mechanismen bei der Verdunstung
aus Schittungen dargestellt. Die theoretischen Ansétze kénnen unter Bezugnahme auf Abb.
2.2 abgeleitet werden. Diese Abbildung gibt eine vereinfachte Darstellung der entsprechenden
Bilanzrdume einschlieBlich der ibergehenden Stoff- und Warmestréme wahrend der VVerduns-
tung wieder.

Das im Flissigkeitsraum vorliegende bindre Gemisch zweier fliichtiger Komponenten (z.B.

Isopropanol — Index 1 — und Wasser — Index 2) wird mit Luft des Mengenstroms Ng uber-

stromt. In der Flussigkeit ist eine monodisperse Kugelschittung der Hohe /4 eingelegt, an de-

ren Oberflache das Gemisch verdunstet. Dabei nimmt der Luftstrom die Verdunstungsstréme

N, und N, auf. Dadurch &ndern sich im allgemeinen die Fliissigkeitsmenge N, sowie deren
Zusammensetzung X, , mit der Zeit. Der Umgebungsdruck p und die Temperatur im Kern der

Flussigkeit 7, , bleiben konstant. Das Gemisch im Flissigkeitsraum soll ideal durchmischt

sein.
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Gasraum

Phasengrenze

Schittung mit
Flussigkeit

Flussigkeitsraum

T)p Ny, Xy p

Abbildung 2.2: Skizze der Bilanzriume und der iibergehenden Stoff- und Wirmestréme bei
der Verdunstung eines bindren Gemisches durch eine monodisperse Schiittung aus Kugeln

gleicher Grofse.

Das in dieser Arbeit verwendete Gemisch Isopropanol/Wasser weist eine sogenannte positive
Abweichung vom idealen thermodynamischen Verhalten auf (s. [Mer 1]). Das bedeutet, dass

far x,,> %, ,. die Komponente 2 (Wasser) und fir x, ;< X, , die Komponente 1 (Alkohol)

bevorzugt verdunstet. Der Punkt, an dem die Gemischzusammensetzung wahrend der Ver-

dunstung unverandert bleibt, d.h. x, , =X, ,., wird als Azeotrop bezeichnet.

Bei der Verdunstung von solchen Zweistoffgemischen in ein Trégergas hangt die Trennwir-
kung grundsétzlich nicht allein von der relativen Fllchtigkeit, sondern auch von den Diffusi-
onsgeschwindigkeiten der Komponenten im Inertgas ab. Bei kurzen Kontaktzeiten zwischen
der Flissigkeit und dem Gas kann sich in der Abluft die schneller diffundierende Komponen-
te (Wasser) bevorzugt gegentber dem leichter fliichtigen Isopropanol anreichern, wenn die
relative Flichtigkeit des Alkohols nicht zu grof3 ist und die gréRere Diffusionsgeschwindig-
keit des Wasserdampfes in der Luft Gberspielen kann. Neben dem thermodynamischen Trenn-
effekt zeigt sich der sogenannte kinetische Trenneffekt, der auf den unterschiedlich grof3en
Diffusionsgeschwindigkeiten der beiden Komponenten basiert.

Aus den theoretischen Analysen des Problems nach Schliinder [Sch 1] und Post [Pos 1] ist

festzustellen, dass der Phaseniibergang wéhrend der Verdunstung eines binaren Flussigkeits-
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gemisches und damit die Selektivitat des Prozesses

—vom Warme- und Stofftransport in der Gasphase,
—vom Warme- und Stofftransport in der Flissigphase,

— und vom Dampf-Flussigkeitsgleichgewicht

abhangt. Im folgenden sollen die wirksamen Mechanismen, namlich Stofflibertragung, Pha-
sengleichgewicht und Warmeubertragung, nacheinander fur den Fall der Verdunstung eines
bindren Stoffgemisches aus einer monodispersen Kugelschuttung vorgestellt werden.

2.2.1 Stofftransport wihrend der Verdunstung

Selektivitit

Wie im Abschnitt 2.1 schon erwahnt wurde, beruht die Modellierung des Stofftransports fur
den Fall der Verdunstung aus einer monodispersen Kugelschiittung auf dem von Schliinder
[Sch I unterbreiteten Modell der isothermen Verdunstung eines bindren Gemisches in unbe-
ladene Luft hinein. Sie hat das Ziel, die wichtigste Grol3e, die den Verdunstungsprozess kenn-

zeichnet, namlich die Selektivitat S,, derart zu formulieren, dass sich diese aus den Stoffdaten

der Gemischkomponenten und den charakteristischen Grolien des Verdunstungssystems be-
rechnen lasst. Die Selektivitat gibt die mogliche Abweichung der Zusammensetzung des ent-
stehenden Dampfes von der Flissigkeitszusammensetzung wieder und ist nach Schliinder
[Sch 1] wie folgt definiert:

S ==X (2.1)
Darin werden mit
== Nl. :ﬂ (2.2)
N, +N, N

der relative Stoffstrom und mit X, ; der Molenbruch der Komponente 1 in der Flissigkeit be-

zeichnet.
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Die GroRe 7; beschreibt das Verhéltnis des Stoffstroms der Komponente 1 zum Gesamtstoff-

strom uber die Stoffaustauschflache. Bei einem positiven Wert der Differenz in Gl. (2.1), d.h.
(S1 > 0), verdunstet bevorzugt das Isopropanol, und das Wasser wird im Gemisch angerei-
chert. Im Falle eines negativen Wertes (S1 < 0) kommt es zur bevorzugten Verdunstung des
Wassers, und die Konzentration des Alkohols steigt im Laufe des Prozesses im Gemisch an.
Bleibt die Gemischzusammensetzung unverandert, d.h. (S; = 0), dann verlduft die Verduns-

tung unselektiv.

Stoffbilanzen
Man geht von der Gesamtstoffbilanz in der Flissigkeit aus

-N = -N, - N, = dN,/ dt, (2.3)

wobei N, und N, die Verdunstungsstréme der beiden Komponenten, N, die Fliissigkeits-

menge und ¢ die Zeit darstellen.

Die Stoffbilanz fir jede einzelne Komponente i (i = 1, 2) lautet in der Gasphase
N, (Y,-T, )+ N, =0 (2.4)
und in der Flussigkeitsphase

-N, = d(N,%,)/dt = N,d%,,/ dt + %, ,dN,/ dt . (2.5)

1

~

Z und Y, sind die molaren Luftbeladungen mit der Komponente i am Eintritt bzw. Aus-

e i,a

tritt.

Kinetik

Mit der Kinetik des Stoffibergangs konnen weiterhin aus den Konzentrationsgefallen die
tbergehenden Stoffstrome bestimmt werden. Bei sehr kleinen Verdunstungsraten (y, <<1),
d.h. bei Uberschuss der inerten Komponente, gilt y. ~ f . In diesem Fall ist es sinnvoll, statt

der allgemeinen Lodsung der Stefan-Maxwell-Gleichungen, vorgeschlagen von Krishna und
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Standart [Kri 2], [Kri 3], einen linearisierten Kinetischen Ansatz zur Berechnung der Stoff-
strome zu verwenden. Unter der Annahme idealer Rickvermischung und bei Vernachlassi-

gung der Wechselwirkungen zwischen den Komponenten in der Gasphase lautet der Ansatz

Ni = ng A* ﬂg,i (E,Ph - fi,a)' (26)
Hierin sind n, die molare Gasdichte, 4™ die tatsachliche Stoffaustauschflache fiir den Fall

der Verdunstung aus einer Schittung, g, der gasseitige Stoffubergangskoeffizient der Kom-

ponente i und Y, ,, die Luftbeladung mit der Komponente i an der Phasengrenzfléche. Fur die

Bestimmung der tatsachlichen Stoffaustauschflache in der Gleichung der Gasphasenkinetik
wurde eine Reihe von Reinstoffexperimenten (s. Abschnitt 3.3.1) bei unterschiedlicher Tem-
peratur im Kern der Gasphase mit und ohne Schittung durchgefiihrt. Daraus lieR sich diese

berechnen zu

A=4, L 2.7)
1-y
wobei y die Porositat der Schittung und 4,, die Stoffaustauschflache fir den allgemeinen

Fall der Verdunstung aus einer freien Flissigkeitsoberflache (ohne Schiittung) sind.

Bei hoheren Konzentrationen der tibergehenden Stoffkomponenten im Trégergas mussen die
Wechselwirkungseffekte der Mehrkomponentendiffusion in der Gasphase in Form von Kor-
rekturfaktoren bertcksichtigt werden. Dieser Fall wurde ausfiihrlich von Riede diskutiert
[Rie 1].

Der Stofftransport in der flussigen Phase lasst sich mit einem logarithmischen Ansatz be-

schreiben,

N, = n Ay, i In (28)
}’;.

n, ist dabei die molare Dichte des binaren Gemisches und X, ,, der Molenbruch der i-ten

Komponente an der Kontaktflache zwischen beiden Phasen. An dieser Stelle soll zusétzlich

erlautert werden, welchen Einfluss die feste Phase auf den Stofftransport in der fliissigen Pha-
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se ausubt und wie er in den Modellgleichungen beriicksichtigt wird. Der Verdunstungsprozess
wird von der festen Phase insofern beeinflusst, dass diese einen Teil des zur Verfligung ste-

henden Gesamtquerschnittes A, versperrt und somit die Bewegung der tGbergehenden Stoff-

strdme behindert (s. Abb. 2.3). Dieser Effekt wird in der Definition des flissigseitigen Stoff-
ubergangskoeffizienten g, berucksichtigt (s. Gl. (2.15)).

OO
QO

@)
ALIRALLRALL st

a) b)

LARRRCAAREREARS S AR
[T Oog @I®
Il

Abbildung 2.3: Schematische Darstellung der Stoffstrome in einem feststofffreien Flissig-

keitsraum (a) und durch eine Kugelschittung (b).

Phasengleichgewicht
Unter der Annahme, dass an der Gas-Flissig-Phasengrenze thermodynamisches Gleichge-
wicht herrscht, 1&sst sich die Gleichgewichtskonstante der Komponente i wie folgt definieren

Vien AL , (2.9)
Xi ph P

K. =

wobei die Aktivitatskoeffizienten y; nach der UNIQUAC-Methode (s. Anhang A.1) und die

Sattdampfdriicke p’ mit der Antoine-Gleichung (s. Anhang A.1) berechnet werden. Die ge-

troffene Annahme ist zuldssig, solange die Verdunstungsgeschwindigkeiten der beiden Kom-
ponenten relativ niedrig sind, da bei diesen Bedingungen der Phasendurchtrittswiderstand

vernachldssigt werden kann.
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Das Verhaltnis zwischen beiden Gleichgewichtskonstanten der Komponenten im Gemisch
wird als thermodynamischer Trennfaktor «,, formuliert und charakterisiert ebenfalls das

Gleichgewicht an der Phasengrenze

o, = X1 S/ Vo (2.10)

K, X1, ph /x2,Ph

Kopplung

Durch Kopplung von Bilanz-, Kinetik- und Phasengleichgewichtsgleichungen ergibt sich
folgende Differentialgleichung, die zur Bestimmung der Zusammensetzungsverlaufskurven
verwendet wird. Sie beschreibt den Zusammenhang zwischen dem relativen molaren Flissig-

keitsinhalt und der Konzentration im Kern des Flissigkeitsgemisches:

- .. dN N
dxl,B: (rl_xl,B)Tl: Sldln( l

i 1,0

]. (2.11)

Gleichung (2.11) stellt einen Bestimmungsansatz fiir die Selektivitat dar, die als Steigung der

logarithmisch aufgetragenen experimentellen Verlaufskurve x, <N1/N,YO> interpretiert wer-

den kann. Diese Gleichung wird integrierbar, sobald eine Bestimmungsgleichung fir # her-

geleitet werden kann.

Nach Umformung des kinetischen Ansatzes fur die flissige Phase, Gl. (2.8), ergibt sich der

relative Stoffstrom 7 zu

K X py — X5

joo= —LRP LB (2.12)

worin die Konzentration an der Phasengrenzflache x, ., als unbekannte Groe vorkommt und

flr die Losung von Gl. (2.11) jetzt noch fehlt. Sie ergibt sich durch Kopplung von Gin (2.2),
(2.4) und (2.12) aus der Beziehung

(Ki-1)(%m—a) {im _aﬁ[&(l_ o _az)} ~0, (2.13)

(Kl X1,ph — X1,B ) 012
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so dass schlieBlich auch die Selektivitat S, der Verdunstung berechnet werden kann. Um die-

se recht kompakte Darstellung zu bekommen, wurden X, a, und K, als nach Schliinder

[Sch 1], [Sch 3] definierte dimensionslose KenngroRen eingefuhrt. Hierbei ist

N "
ki = p(A—/J - e*"[‘z) (214

der flussigseitige kinetische Trennfaktor, der das Verhaltnis von Verdunstungsgeschwindig-
keit u, zu flussigseitigem Stofflibergangskoeffizienten S, beschreibt. Der exponentielle Zu-
sammenhang ergibt sich aus der Tatsache, dass einseitiger Stofftransport vorliegt. D.h., es

werden uber die Phasengrenzflache Stoffstrome der beiden Gemischkomponenten in das Gas
transportiert, wobei die Phasengrenzflache fur die Luft jedoch undurchléssig ist.

Ausgehend von GIn (2.12) und (2.14) stellt man folgendes fest: Ist der gesamte Verduns-

tungsstrom N gering gegeniiber dem Wert », 4,, /3, so strebt K, gegen eins und der Molen-
bruch der Komponente 1 an der Phasengrenze X, ,, nimmt den Wert des Molenbruchs dersel-
ben im Kern der Flissigkeit x, , an, d.h. fir diese Bedingungen existiert kein Konzentrati-

onsgradient in der Flussigkeit und die Verdunstung wird gasseitig kontrolliert. Der andere

Grenzfall wird fiir N >>n, 4,, B, erreicht. In diesem Fall strebt 7 gegen X, , und das Ge-

misch verdunstet wie ein Azeotrop. Hierbei dominiert der flussigseitige Stofftransportwider-
stand.

Bei der Bestimmung der Stofflibergangskoeffizienten in der flussigseitigen Grenzschicht be-
zieht sich Post [Pos 1] auf die Arbeit von Whitman und Lewis [Whi 1], in welcher der Stoff-
transport als quasistationare, molekulare Diffusion in einer dunnen, viskosen Unterschicht
nach dem ersten Fick’schen Gesetz behandelt wird. AulRerhalb dieser laminaren Grenzschicht
sorgt eine konvektive Stromung fur die vollstandige Durchmischung der Kernphase. Diese
einfache Modellvorstellung ist giltig, solange die Diffusionskoeffizienten der einzelnen Ge-
mischkomponenten gleich sind. In dieser Arbeit beschranken wir uns auf die Untersuchung

binarer Flussigkeitsgemische. Fir diese gilt generell D,,, =D, ,,=D,, weshalb das sogenannte

Filmmodell hier angewendet werden kann. Unter diesen Voraussetzungen und fiir den Fall

ohne Grenzflachenkonvektion wird analog zu Post [Pos 1] die messtechnisch unzugéngliche
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Grenzschichtdicke in der Flussigphase durch die Hohe % der Schittung ersetzt (s. Abb. 2.2).
Da die verdunstenden Komponenten die Schittung in diesem Fall durch molekulare Diffusion
uberwinden mussen, l&sst sich daraus ein minimal moglicher flissigseitiger Stoffiibergangs-

koeffizient definieren zu

>

B :ﬂz,o =

L 2.15
. (2.15)
mit

=D (1-\1-y). (2.16)

Der empirische Ansatz fir den effektiven Diffusionskoeffizienten D, ., der die Hemmung

eff !
der Diffusion durch die Schuttung bertcksichtigt, ist aus der Literatur [Zes 1] bekannt und
gilt fir nicht durchstrémte Schuttungen. y ist die Porositét der Schittung und 7 ist die Schiit-
tungshohe (die artifizielle Grenzschichtdicke der flussigen Phase). Im Kapitel 3 wird naher

auf diese Parameter eingegangen.

Bildet sich wéhrend und wegen des Stoff- und Warmetransports ein Konzentrations- und/oder
Temperaturgradient in der flissigen Grenzschicht aus, dann stellt sich u.U. neben der Diffusi-
on eine Grenzflachenkonvektion mit ihren spezifischen Bewegungen ein. In diesem Fall ist

B, unbekannt und wird nach punktueller Anpassung der berechneten und experimentell er-

mittelten Selektivitatsverlaufe bestimmt. Abschnitt 3.3.3 ist der Lésungsmethodik zur Ermitt-

lung von g, in Anwesenheit von Mikrokonvektion gewidmet.

Die dimensionslose KenngroRe

a. = L € )Z‘ (217)

ist die relative Luftvorbeladung mit der Komponente i. Sie wurde an dieser Stelle flr den all-
gemeinen Fall der Verdunstung in einem Tragergas formuliert, obwohl im Rahmen dieser
Arbeit nur die Verdunstung in trockene Luft betrachtet wird. Die Rechnungen werden bei

vernachlassigbarer Luftvorbeladung (a; = 0) ausgeflhrt. K, stellt den gasseitigen kinetischen
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Trennfaktor dar, der die Trennwirkung auf Grund der unterschiedlichen Diffusionsgeschwin-
digkeiten der beiden Komponenten in der gasseitigen Grenzschicht beschreibt. Fir ihn gilt

das Verhaltnis

I

K, =82 (2.18)

wobei W,, und W, , die gasseitigen Absattigungswirkungsgrade der beiden Komponenten

bezeichnen. Durch Einsetzen der Gasphasenkinetik, Gl. (2.6), in die Bilanzgleichung (2.4)

und gleichzeitige Einfiihrung der Anzahl der Ubertragungseinheiten NTU,,, lasst sich W,
flr den Fall idealer Rickvermischung der Gasphase bestimmen zu
NTU .
[/ —— (2.19)
“ 1+ NTU,,
mit
A A
NTU,, == ﬂg = ﬂg’f : (2.20)
' v
g 4
Bei hohem Gasvolumenstrom V, ergibt sich fiir K, folgender Grenzwert:
D n
lim K, = Paz _ | Pes . (2.21)
NTUg‘,eO ﬁg,l ngl

Der Wert des Exponenten » hdngt von der Stromungsform im Gasraum ab, und variiert zwi-
schen 0,5 fiir turbulente Stromung und 1 fir eine laminare Grenzschicht konstanter Dicke (s.
Krischer und Kast [Kri 1]). Die gasseitigen Stoffiibergangskoeffizienten g, werden experi-
mentell aus VVorversuchen mit den reinen Stoffen ermittelt. Die Ergebnisse sind unter der An-

nahme y, <<1 auf Gemischversuche tbertragbar und werden in Abschnitt 3.3.1 vorgestellt.
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Bei der Ableitung der Gl. (2.13) sind insgesamt flinf dimensionslose Gro3en definiert, die von

der Zusammensetzung an der Phasengrenze X, ,, abhangen und die Selektivitat wesentlich

beeinflussen. Das sind:

— der gasseitige kinetische Trennfaktor, K,
— der flUssigseitige kinetische Trennfaktor, X,

— der thermodynamische Trennfaktor, «,, und

— die beiden relativen molaren Luftvorbeladungen, q; .

Fur die nur iterativ mogliche numerische Berechnung von Gl. (2.13) wurde in dieser Arbeit
analog zu Post [Pos 1] ein Intervallschachtelverfahren (Runge-Kutta-Verfahren) in den Gren-

zen 0 < X, ,, <1 verwendet. Aus rechentechnischen Griinden im Sinne der Stabilitat des Re-

chenprogramms wurde ein von Blumberg [Blu 1] empfohlener Ausdruck fiir den kinetischen

Trennfaktor verwendet, der lautet

= EXp(_ Nfll;

gl

c (l—A)J (2.22)

mit der Biot-Zahl, angegeben als Verhaltnis zwischen ,,innerem* fllssigseitigen Stoffuber-

gangswiderstand und ,,auf’erem* gasseitigen Stofflibergangswiderstand

Bi, = &8 (2.23)
' n B,

dem gasseitigen Abséttigungskoeffizienten

s K 3
C=W,, Kl(xlvph + —(1-%, )} (2.24)

12

und dem Vorbeladungskoeffizienten
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-1
K K

Az(al + —gaZJLxLPh +—(1-%,, )) : (2.25)
a

Q) 12

Grenzfille der selektiven Verdunstung

Eine ausfuhrliche Diskussion des Einflusses von K, K, a;, und g, auf die Selektivitat

wahrend der Verdunstung ist bei Riede [Rie 1] zu finden. Da in vorliegender Arbeit die Unter-
suchungen auf die Verdunstung in trockene Luft eingeschrénkt sind, richten wir unser Au-
genmerk auf die ersten drei relevanten Parameter, die ihrerseits detailliert bei Schliinder [Sch

11 und Thurner [Thu 1] analysiert wurden.

Es ergeben sich folgende Grenzfélle fur die Selektivitét bei der Verdunstung:

1. NTU,, >~ (K,=1)und K, -1 (niedriger Gasdurchsatz, grote Austauschflache)

Hier handelt es sich um einen durch das thermodynamische Gleichgewicht kontrollierten
Prozess. Das Inertgas verlasst das System vollstdndig mit Alkohol- und Wasserdampf ge-
séttigt. Die Geschwindigkeit des Verdunstungsvorganges ist in diesem Fall zum Gasdurch-

satz proportional. Dieser Grenzfall ist in Abbn 2.4 und 2.5 als Kurve 1 gezeichnet.

2. NTU,,—»0 (zB. K,=2) (hoher Gasdurchsatz, kleine Austauschflache)

21K, -1 (kleine Verdunstungsgeschwindigkeit)

In diesem Fall ist der flissigkeitsseitige Stofftransportwiderstand vernachlassigbar klein.
Die Flussigkeit hat uberall die gleiche Zusammensetzung, wahrend die Luft beim Uber-
stromen ihren Zustand kaum andert. Somit bestimmen thermodynamisches Gleichgewicht
und gasseitiger Stofftransport den Prozess. Die Selektivitat hangt nur vom Verhéltnis

K, /ey, ab. Fur eine Anfangszusammensetzung von %, , , = 0,3 verdunstet Isopropanol be-
vorzugt, da K, /e, < 1 ist. Bei %, ,,= 0,7 ist Wasser die bevorzugt verdunstende Kompo-
nente, da es K, /@, > 1 gilt. Dieser Grenzfall ist in Abbn 2.4 und 2.5 mit Kurve 2 darge-

stellt.

22 K, —>0 (schnelle Verdunstung)

Hier handelt es sich um einen flussigseitig kontrollierten Prozess. Die Selektivitat der Ver-

dunstung wird vom grol3en flussigseitigen Stoffiibergangswiderstand gehemmt, d.h. die
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Verdunstung verlauft unter allen Umstéanden unselektiv und die Flissigkeitszusammenset-
zung bleibt konstant (Kurve 4 in Abbn 2.4 und 2.5).

1,0
1)Kg:1 ; K, —>1
2K =2 ; K —>1
0,8 | s !
’ 3)Kg:2;Kl:O,5
NHK =2 ; K—->0
g 1
0,6

NN, , [

ocf

i 2
0,2 - L
3 3
- J/ i |
0.0 . | . . . | .
0,0 0,2 04 0,6 0,8 1,0
X, [

Abbildung 2.4: Der Einfluss von fliissig- und gasseitigem Stofftransport auf den Zusam-
mensetzungsverlauf bei der Verdunstung des bindren Gemisches Isopropanol/Wasser, Nach
Integration der Gl. (2.11) berechnete Verldufe fiir zwei unterschiedliche anfdngliche Alkohol-
anteile der Fliissigkeit (X, ,,=0,3 und X, ,,=0,7); (N,, N,,: tatsichliche bzw. anfingli-

che Fliissigkeitsmolmenge, X, , : Molenbruch von Alkohol im Kern der Fliissigkeit).

Zusammenfassend lasst sich die Schlussfolgerung ziehen, dass die Richtung der Selektivitét

vom Verhaltnis K, /a,, abhéngt und die Starke der Selektivitat vom flssigseitigen kineti-

schen Trennfaktor K, bestimmt wird.

Im Gegensatz zur Erwartung nach Grenzfall 2.2 wurde von Post [Pos 1] durch systematische
experimentelle und theoretische Untersuchungen der Verdunstung aus ebenen Spalten nach-
gewiesen, dass der Verdunstungsprozess auch bei vermeintlich dominierendem flissigseitigen
Stofftransportwiderstand selektiv verlaufen kann (s. z.B. Kurve 3 in Abbn (2.4) und (2.5)).
Post versuchte, durch eine auf der Flissigkeitsoberflache schwimmende Platte mit senkrech-
ten Spalten eine kinstliche flussigseitige Grenzschicht, die den Stofftransport limitiert, zu

erzeugen. Er stellte trotzdem Selektivitaten fest, die er auf Instabilitdten hinsichtlich Zusam-
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0,5

1) K =1 (NTUgJ—> o) ; K—>1
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Abbildung 2.5: Der Einfluss von fliissig- und gasseitigem Stofftransport auf die Selektivitdt

bei der Verdunstung des bindren Gemisches Isopropanol/Wasser.

mensetzung und Temperatur an der Phasengrenze wahrend des Stoffiiberganges und die dar-
aus resultierenden Mikrokonvektionen innerhalb der flissigen Grenzschicht zurtickfiihrte. Im
einzelnen gab er folgende Erklarung der Ursachen fiir das Auftreten mikroskopischer Stro-
mungen in der Flussigkeitsgrenzschicht bei Mehrstoffgemischen an:

Ausgehend von einem azeotropen Zweistoffgemisch kénnen konvektive Stoffstrome unter-
halb der azeotropen Zusammensetzung durch das komplexe Zusammenwirken von konzentra-
tionsinstabilen und temperaturinstabilen Zustanden innerhalb der fliissigen Grenzschicht er-

zeugt werden. D.h., in diesem Bereich (z.B. fir %, ,,=0,3) liegen gleich vier potentielle

Ursachen fiir Grenzflachenkonvektion vor: o,(%,,)>0,(%,). o/(%m) >0 (%s)

O-I(TPh) >O-I(TI,B)l pl(TPh) >,01(7;,B)-
Die bevorzugte Verdunstung von Wasser oberhalb des azeotropen Punktes (z.B. fur

X, 50=0,7) und die Anreicherung von Isopropanol im Gemisch fiihren hingegen zu

o, (%) <01(%s) 2 (%)< (%) und somit zu einem energetisch stabilen Zustand

aufgrund der Konzentration. In diesem Bereich kénnen die Mikrokonvektionen nur thermisch

initiiert werden, wenn es o, (7,,) >o,(T, ;). p,(T,4) >p,(7,5) gilt. Dies kann geschehen, da

es wahrend der Verdunstung zur Abkuihlung der Flussigkeitsoberflache aufgrund des Phasen-



26 2 Verdunstung von Fliissigkeitsgemischen

uberganges der beteiligten Gemischkomponenten kommt. Auf diese Weise entsteht eine
thermisch instabile Konfiguration im System. Dabei befinden sich kaltere Schichten (ber Be-
reichen mit hoherer Temperatur. Das kann folglich zu konvektiven Strémungen flihren, mit
denen das System versucht, das energetische Ungleichgewicht zu nivellieren. Diese Schluss-
folgerung macht die Modellierung des Wéarmetransportes — neben den Ansatzen fur den Stoff-

transport — zur Beschreibung der Verdunstung aus Schittungen unerlésslich.

2.2.2 Wirmetransport wihrend der Verdunstung

Wie eben erwéhnt, kann das Einsetzen der Grenzflachenkonvektionen sowohl durch Unter-
schiede in der Zusammensetzung als auch durch Temperaturinhomogenitéten verursacht wer-
den. Diese Problematik wurde naher in [Pos 1], [Pos 3] untersucht und diskutiert. Die EXis-
tenz eines Temperaturunterschieds zwischen Phasengrenzflache und Kern der Flissigkeit
kann entscheidende Auswirkungen auf den Stofftransport haben. Das zusatzlich vorhandene
Temperaturprofil stellt neben dem Konzentrationsgradienten ein weiteres Triebkraftpotential
fur eine selektive Verdunstung dar. Eine natirliche Ursache dieses Temperaturgefalles ist
zum einen die auftretende Verdunstungskiihlung aufgrund des Phaseniliberganges der beteilig-
ten Stoffkomponenten und des daraus resultierenden Energieentzuges an der Phasengrenzfla-
che. Man kann dieses Temperaturprofil jedoch auch gezielt herbeifiihren, wenn die Tempera-
tur im Kern der Gasphase konsequent unterhalb der entsprechenden Temperatur im Kern der
Flussigkeit abgesenkt wird (s. [Pos 3]). In beiden Fallen kommt es zu einem Absinken der

Temperatur an der Phasengrenze, T,,, unter der Temperatur im Kern der Flussigkeit, 7, ,, das

zum Entstehen einer temperaturinstabilen Konfiguration im System und dadurch zur ther-
misch initiierten Mikrokonvektion fihrt.

In diesem Zusammenhang schlug Post [Pos 1] fur die ausfuhrliche Beschreibung des gesam-
ten Verdunstungsprozesses eine detaillierte Modellierung des Warmetransports neben dem
Stofftransport vor. Diese ist in seiner Arbeit fir den Fall der Verdunstung aus einer Platte mit
ebenen Spalten entwickelt. Um sie fur den Fall der Verdunstung aus Schittungen anzuwen-
den, ist es notwendig, den Einfluss der Wéarmeleitfahigkeit des festen Stoffes ebenfalls zu
beriicksichtigen, den Post als vernachlédssigbar angesehen hat. Fir die Berechnung der Pha-
sengrenztemperatur bei kleinen Konzentrationen der fluchtigen Stoffe im Inertgas kann die

Beziehung
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2 2 .~
ElNicp,l,i v1lT, o &7—;{3 ~ ElN,-Ahv,z‘
@, Ap, ' o @, Ap,
T, = T (2.26)
e e
@, Ap, @,

verwendet werden. Die Ableitung dieser Gleichung ist im Anhang A.2 dargestellt.

Hierbei ist Ah:’[ die molare Verdampfungsenthalpie der Komponente i, wahrend ¢, , . die
molare spezifische Warmekapazitat der Fllssigkeit und 7, , sowie T, , die Temperaturen im
Kern der Gas- bzw. FlUssigphase bezeichnen. Der gasseitige WarmeUlbergangskoeffizient «,

lasst sich aus der Analogie der Gesetze der Warme- und Stoffuibertragung berechnen und kann

durch die Lewis-Beziehung definiert werden zu

% _n(T) e, (T) L. 2.27)

Der unbekannte flussigseitige Wéarmetibergangskoeffizient «, lasst sich nach [Pos I] auch

durch Analogieschluss aus dem entsprechenden fllssigseitigen Stoffiibergangskoeffizienten

f, 2u

o = 2L (2.28)

bestimmen, unter der Annahme einer gleich groen Ausdehnung der thermischen wie der
stofflichen Grenzschicht. Warme- und Stofflibergangskoeffizient in der flissigen Phase waren
also direkt proportional zueinander. 4, ist die Warmeleitfahigkeit des bindren Gemisches (s.
Anhang A.1.4). In Abwesenheit von Konvektion ergibt sich fir eine Schuttung der Hohe 4,

ganz analog zu B, (s. Gl. (2.15)), der minimal maégliche flissigseitige WarmeUbergangsko-

effizient zu
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(2.29)

Mit 4,,, wird die effektive Warmeleitfahigkeit der nicht durchstrémten Schiittung bezeichnet,

die fur maRige Temperaturen und gleichférmige Kugeln nach dem Modell von Zehner und
Schliinder [Zeh 1] berechnet wird (s. Abschnitt 3.1.1).

Die Bestimmung der Phasengrenztemperatur gemald Gl. (2.26) erfolgt iterativ, da einige Gro-

Ren, wie z.B. Epl,]i und ¢, ebenfalls von 7,, abhéngen. Aufgrund der Kopplung zwischen

Stoff- und Warmeiibertragung iiber verschiedene Parameter (u.a. N, und AZW in Gl. (2.26)

bzw. ¢, und K, in Gl. (2.13)) werden im Programm zur Berechnung der Zusammenset-
zungsverlaufskurven auBerdem bei jedem numerischen Berechnungsschritt die Konzentration
an der Phasengrenze und die Phasengrenztemperatur simultan iteriert. Fir die numerische
Losung (s. Abschnitt 2.2.1) wurde ein Intervallschachtelverfahren (Runge-Kutta-\Verfahren)
ausgewadhlt. Es erlaubt die systematische Variation der beiden Zustandsgréfien an der Phasen-

grenze, bis sie gleichzeitig im Rahmen einer Fehlerschranke (Fehler: X, ,, < 107 bzw. T}, <

10~® K) stabil sind. Das Programm liefert die vollstandig berechneten Konzentrations- bzw.

Temperaturverlaufe zwischen den Grenzfallen , — o und g, — 0. Zur Kontrolle und Ver-

anschaulichung der numerischen Berechnung dienen die Phasengrenzkonzentrations- und
Phasengrenztemperaturverldufe im adiabaten bzw. im isothermen Zustand [Pos 3]. Der iso-
therme Fall kann bei verschwindendem flussigseitigen Stoff- bzw. Warmetransportwiderstand

(B, = o, a,—>x), d.h. bei vernachléssigbar kleinem Temperaturgradienten in der flissigen

Phase, erreicht werden. Unter dieser Bedingung erreicht die Temperatur an der Grenzflache

die Temperatur der vollstandig durchmischten Kernphase der Flissigkeit (7, =T, ;). Im Ge-

gensatz dazu wird der Verdunstungsprozess im Falle groRer Transportwiderstande innerhalb

der flussigen Grenzschicht (5, -0, «,—0) thermisch vom gasseitigen Wérmetransport
limitiert. Die Phasengrenztemperatur 7,, geht dann in die adiabate Beharrungstemperatur 7,
uber (7,, = T,,). Den Verlauf der Phasengrenztemperatur, aufgetragen tber dem Warmedber-

gangskoeffizienten «,, bei drei verschiedenen Gastemperaturen 7, , stellt Abb. 2.6 dar.
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Abbildung 2.6: Berechnete Verldufe der Phasengrenztemperatur fiir den Fall der Verduns-

tung aus einer Kugelschiittung in Abhdngigkeit vom Wirmeiibergangskoeffizienten «, bei

unterschiedlichen Gastemperaturen.

In dieser Abbildung ist zu erkennen, dass sich bei Erhéhung der Gastemperatur (unter sonst
gleichen Bedingungen) auch die Phasengrenztemperatur erhoht und damit kleinere Tempera-
turgradienten in der flissigen Grenzschicht entstehen. Daher kdnnen thermisch erzeugte
Grenzflachenkonvektionen durch eine gezielte Erhéhung der Gastemperatur unterdriickt wer-

den, womit sich der Verdunstungsprozess unselektiv gestaltet.

An dieser Stelle nahm Post [Pos 1] an, dass in den Berechnungen im ungestorten Zustand
(nur molekulare Diffusion) wegen der Tiefe der Spalte stets adiabate Bedingungen zu Grunde

gelegt werden konnen. Im Bezug auf Abb. 2.6 wirde diese Annahme sehr kleine o,-Werte
bedeuten, bei denen die Phasengrenztemperatur in die adiabate Temperatur (ibergeht. Jedoch
mussen sich derart kleine «,-Werte und somit adiabate Bedingungen auch nach dem gegen-

wartigen Modell (s. GIn (2.15) und (2.29)) beim Einsetzen der entsprechenden Schiittungsho-

he im Rechenprogramm tatsachlich ergeben. Im Abschnitt 4.1 der vorliegenden Arbeit ist eine
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ausfihrliche Diskussion der Berechnungen in beiden Féllen — mit und ohne der genannten

Annahme — zu finden.

Adiabate Beharrungstemperatur
Fur die Ermittlung der nach der Annahme von Post erforderlichen adiabaten Beharrungstem-

peratur kann der Ausdruck

2 ~
> N, Ab(T,,)
s izlol 5 (1-expd,,) (2.30)
g ““Ph ad

verwendet werden, der unter der Bedingung

dT, .
d;B =0 und Q,=0 (2.31)

aus Gln (A2.3) und (A2.6) im Anhang A.2 hergeleitet wurde. Der Substitutionsparameter @ ,
in Gl. (2.30) steht fur

2
y 1Ni Epyg,i< g>
D, == , (2.32)
¢ a, A,

wobei ]_jg die mittlere Temperatur in der gasseitigen Grenzschicht ist, definiert unter der An-

nahme eines linear verlaufenden Temperaturprofils zu

_ T,'B + Ty,
Tg = éT (2.33)

Abbildung 2.7 zeigt iterativ berechnete (ausgehend von Gl. (2.30)) adiabate Beharrungstem-
peraturen fur das Gemisch Isopropanol/Wasser als Funktion der Zusammensetzung bei ver-
schiedenen Gastemperaturen. Isopropanol und Wasser haben bei konstanten Bedingungen

beinahe gleich grolie Beharrungstemperaturen. Dies ist damit zu erklaren [7hu I], dass Alko-

hol einen héheren Dampfdruck ( p) = 7770,37 Pa, pj = 4232,03 Pa bei T = 303,15 K) und
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eine niedrigere Verdampfungsenthalpie (A4, , = 730,38 kJ/kg, Ah,, = 2429,96 kJ/kg bei T =

303,15 K) aufweist als Wasser. Die adiabaten Beharrungstemperaturen der Gemische liegen

unter denen der reinen Komponenten (Reinstoffwerte in Abb. 2.7 bei x, , = 0 bzw. X, , = 1)

bei konstanten Bedingungen (7, ;, ngo: konst.), weil es sich beim Gemisch Isopropa-

nol/Wasser um ein System mit Dampfdruckmaximum bzw. Siedepunktminimum handelt. Er-

T, [K]
gB
296 unselektiv _ _ 1,2) 288,15
R selektiv V. ,=80 [Vmin] 3,4) 303,15
7 =00 [ 5,6) 318,15
292 \ Yzyezoyo [_]
6 p  =1,013 [bar]
288 |
X
- 284
&G

280 k

26| Tl
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Abbildung 2.7: Berechnete Verliufe der adiabaten Beharrungstemperatur des Gemisches
Isopropanol/Wasser bei unterschiedlichen Gastemperaturen fiir dominierenden (unselektiv)

bzw. vernachldssigbaren (selektiv) fliissigseitigen Stofftransportwiderstand.

wartungsgemal nehmen die Beharrungstemperaturen mit steigender Gastemperatur bei tro-
ckenem Lufteintrittsstrom zu. In den eingezeichneten Grenzfallen — maximale bzw. ver-
schwindende Selektivitat — zeigen die Verlaufe der adiabaten Beharrungstemperaturen einen
wesentlichen Unterschied. Wéhrend bei vernachlassigbarem flussigseitigem Stofftransportwi-

derstand (5, —» o) die adiabaten Temperaturen in einem weiten Konzentrationsbereich nahe-

zu konstant bleiben, variieren sie bei einem flissigseitig kontrollierten Stoffubergang

(B, —0) Uber den gesamten Bereich. Am azeotropen Punkt (nach Schliinder [Sch 1]: Pseudo-



32 2 Verdunstung von Fliissigkeitsgemischen

azeotrop) nehmen beide Kurven den gleichen Wert an und durchlaufen ein Minimum. Von
diesem Punkt aus gesehen, fiihrt jede Anderung der Zusammensetzung zur Steigerung der
adiabaten Beharrungstemperatur. Freilich wird bei den Berechnungen von Abb. 2.7 Gl. (2.28)

absichtlich verletzt, da auch fur g, —oo verschwindend kleine Werte von ¢, vorausgesetzt

werden.

Einfluss des Wirmetransportes auf die Selektivitit bei der Verdunstung
Typische Simulationsergebnisse mit dem beschriebenen theoretischen Modell fur den Fall mit
bzw. ohne Berticksichtigung des Wérmetransportes und fur Temperaturgleichheit im Kern der

beiden Phasen (7, ,= T, , = 303,15 K ) zeigen Abbn 2.8 und 2.9.
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Abbildung 2.8: Berechnete Zusammensetzungsverliufe der Verdunstung eines Isopropanol-

Wasser-Gemisches in trockene Luft fiir unterschiedliche Werte von [, mit (x) und ohne (-)

Beriicksichtigung der Wiirmeiibertragung im instabilen Konzentrationsbereich (X, , < 0,3).
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Die gasseitigen Stoffiibergangskoeffizienten g, wurden bei den Simulationsrechnungen

nach den GlIn (3.22) und (3.23) bestimmt.

Bei der Berechnung der Kurven 1, 2 und 3 wurde nur die Stofflibertragung bertcksichtigt. Im
Gegensatz dazu beinhalten die Kurven 4, 5 und 6 zusatzlich den Einfluss der Wéarmeubertra-
gung. Bei Berucksichtigung der Warmeibertragung ist generell eine geringe Zunahme der
Selektivitat zu beobachten. Es ist weiterhin ersichtlich, dass bei gasseitig kontrolliertem Pro-

zess ( f, — ) die Berticksichtigung des Wérmetransportes keinen Unterschied ausmacht, da
der flussigseitige Warmeubergangskoeffizient ¢, proportional zu g, gesetzt wurde. Es gilt

somit in diesem Fall immer: 7, =7, , =T, ,, siehe auch Abb. 2.10, die entsprechenden Kur-

1
. V.= 80 [Umin]
T ,=30315 [K]
Tg’B= 303,15 [K]
p = 1,013 [bar]
B,—0
B, o
01|
ZN‘
\’\
=,
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Abbildung 2.9: Berechnete Zusammensetzungsverliufe der Verdunstung eines Isopropanol-

Wasser-Gemisches in trockene Luft fiir unterschiedliche Werte von B, mit (x) und ohne (-)

Beriicksichtigung der Wirmeiibertragung im stabilen Konzentrationsbereich (x> 0,7).
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ven fallen zusammen. Im zweiten Grenzfall g, — 0, obwohl 7, dort ein Minimum erreicht,

liegen die beiden Kurven erneut uibereinander. Die Uberlagerung der Verlaufskurven in den
beiden Grenzfallen ist damit zu erklaren, dass die Warmetbertragung in der Flussigkeit ent-
weder im Sinne einer Hemmung zu vernachlassigen ist (isothermer Fall) oder nicht existiert
(adiabater Fall). Obschon der Einfluss des Wéarmetransports bei festgelegtem g, i.a. gering
ausféllt, kénnen aus den entsprechenden Temperaturprofilen entstehende Instabilitaten sehr
wohl zu Mikrokonvektionen und somit zu vollig anderen als die angenommenen Werte von

p, fuhren. Dies ist auch aus Abb. 2.10 erkennbar, die die Temperatur an der Phasengrenze
T,, in Abhangigkeit der Zusammensetzung im Kern der Flussigkeit fur verschiedene flissig-

seitige Stofftransportwiderstdnde unter Berticksichtigung der Warmelbertragung darstellt.

304 S, —> o
/1]
300 |- 2 3
B, [mis]
1) 0 (adiabat)
-7
206 | | 2 50-107
3) 75-10
< 4) 15-10°
< 5 isotherm
~° 292 | ) = ( )
~ V,,= 80 [Umin]
T ,=30315 [K]
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Y, = 00 []
p = 1,013 [bar]
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Abbildung 2.10: Berechnete Verliufe der Phasengrenztemperatur in Abhdngigkeit der Kon-
zentration im Kern der Fliissigkeit bei Variation des fliissigseitigen Stoffiibergangskoeffizien-

ten f3, im stabilen Konzentrationsbereich (X, , > 0,7).
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Die schon diskutierten Grenzfalle der isothermen (3, —>x, «, — ) und der adiabaten
(B, >0, o, > 0) Verdunstung sind hier wieder zu erkennen. Generell ist festzustellen, dass
sich die Phasengrenztemperatur mit abnehmendem flissigseitigen Stofftransportwiderstand
immer mehr der Temperatur im Kern der Flissigkeit (Linien 2, 3 und 4) annéhert, und diese
bei verschwindendem Flussigkeitswiderstand erreicht (8, —w: T, = T, ;). Bei steigendem

Widerstand in der Flissigkeit nimmt die Phasengrenztemperatur ab, bis sie bei unendlich gro-

Rem Widerstand in die adiabate Beharrungstemperatur ubergeht (5, —>0: 7, = T,,).

Die nach GI. (2.28) berechneten flussigseitigen Warmeulbergangskoeffizienten als Funktion
der Flussigkeitszusammensetzung fiir verschiedene flissigseitige Stofftransportwiderstande
zeigt Abb. 2.11.

e 5
- / B,— o
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Abbildung 2.11: Berechnete Verliufe des fliissigseitigen Wirmeiibergangskoeffizienten in
Abhdingigkeit von der Konzentration im Kern der Fliissigkeit fiir verschiedene Werte des fliis-

sigseitigen Stoffiibergangskoeffizienten [3, im stabilen Konzentrationsbereich (X, , 2 0,7).

Bei gleichem Stofftransportwiderstand sind die hier berechneten flussigseitigen Warmeuber-
gangskoeffizienten um den Faktor 5 groRer als die von Post [Pos 1] flr die Verdunstung aus
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ebenen Spalten berechneten. Die hoheren Werte ergeben sich nach Gl. (2.28) aus der ge-

hemmten Diffusion durch die Schittung (D, <D,,,) im Vergleich zum feststofffreien

eff
Raum. Sie fuhren ihrerseits zu kleineren Temperaturgeféllen in der flissigseitigen Grenz-

schicht bei den Schittungen gegeniber den ebenen Spalten.

2.3 Einfiihrung dimensionsloser Kennzahlen

Das Hauptinteresse dieser Arbeit besteht in einer allgemeinen Darstellung des Verdunstungs-
vorganges durch Schittungen in Anwesenheit von Mikrokonvektion mit dimensionslosen
Kennzahlen. Zu diesem Zweck werden die den physikalischen VVorgang beschreibenden Gro-
Ren (wie z.B. Triebkrafte: Dichte- und Grenzflachenspannungsgradienten, Stoffparameter,
Geometrieverhéltnisse, dulRere und innere Kréfte usw.) derart miteinander verknlpft, dass
charakteristische dimensionslose Kennzahlen (Eh, Ra, und Ma,) resultieren. Ein besonders
hervorzuhebender Vorteil der Entdimensionierung ist die Moglichkeit, Ergebnisse auf physi-

kalisch gleiche oder ahnliche Anordnungen zu tbertragen bzw. sie mit ihnen zu vergleichen.

Im Rahmen dieser Arbeit konnen Dichte- und Grenzflachenspannungsinstabilitaten innerhalb
der flussigen Grenzschicht, die infolge von Konzentrations- und/oder Temperaturgradienten
entstehen, den Stofftransport wesentlich intensivieren. Diese treibenden Potentiale werden im

anfanglich ungestorten Zustand durch die sogenannte Darcy-modifizierte Rayleigh-Zahl

Ra, = — P 8K (2.34)
m <Tz :x1> D, o <T1 :x1>
und die Darcy-modifizierte Marangoni-Zahl
Ma, = Ao, kK ___ (2.35)

' Ui <7_;’§1> D, o <T1 ’3~61> h

ausgedrickt, wobei die Rayleigh-Zahl den treibenden Parameter fir das Auftreten von
Bénard-Konvektion und die Marangoni-Zahl die Triebkraft fur das Auftreten von Marango-

ni-Konvektion darstellt. Hierbei sind 4p, die Dichtedifferenz zwischen Phasengrenze und

Kern der Flissigkeit, Ao, die Grenzflachenspannungsdifferenz zwischen Phasengrenze und
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Kern der Flussigkeit, g die Erdbeschleunigung, 7, die dynamische Viskositat, /# die Schit-

tungshohe und D, . der effektive Diffusionskoeffizient. Ra, und Ma, unterscheiden sich von

eff
den nur flr die Flussigkeit definierten Zahlen insofern, dass der langere Diffusionsweg der

Stoffstrome durch die Schuttungskanale mit dem effektiven Diffusionskoeffizienten D, .

und die Breite der Kandale (die Durchlassigkeit der Schiittung) mit der Permeabilitat x (s. Ab-
schnitt 3.1.1) beriicksichtigt wurde (vgl. mit GIn (2.36) und (2.37)). Die von Post [Pos 4] nur

fur die Flussigkeit verwendeten Definitionen der beiden dimensionslosen Kennzahlen lauten

4p, g G,
Ra=——=—= —, 2.36
‘ m <Tz’)~51> D, <T1j1> (2:39)

4o, G,
m <7_;’§1> D1<7_;r§1>'

Ma = (2.37)

wobei G,, fur die Spaltentiefe steht.

Als Mal3 fur die Intensitat der zusatzlichen Transportmechanismen, die u.U. neben der Diffu-
sion wahrend der Verdunstung durch Schittungen auftreten kénnen, dient der sogenannte

Enhancement-Faktor Eh , definiert nach Post [Pos 1] zu

Eh= Prow _ 2 Lopt_ (2.38)
Bo Dy <Tl 'x1>/h
mit
_ T T,
T= 181 1py (2.39)
2
und
Z — ')Aél,B +2')~Cl,Ph . (240)

Er beschreibt die Erhéhung des Stofftransportes im gestérten Zustand (mit Mikrokonvektion),

bezogen auf denselben im ungestorten Zustand (nur molekulare Diffusion). Hier ist g, der
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angepasste flissigseitige Stofflibergangskoeffizient, der die Wirkung der konvektiven Stréme

beinhaltet, und g, , der kleine flussigseitige Stoffibergangskoeffizient, der nur die Diffusion

in der Flissigkeit berlcksichtigt. Dieser Faktor spiegelt also die Verbesserung des Stofftrans-
ports infolge von Mikrokonvektionen wider; je hoher sein Wert ist, desto starker ist der Ein-

fluss dieser Phanomene auf den Stofftransport.

Die Korrelation der in dieser Arbeit ermittelten E4-Faktoren (s. Kapitel 5) ermdglicht Aussa-
gen Uber die Entstehung dissipativer Strukturen bzw. Uber ihren Beitrag zur Beschleunigung

des Stofftransportes durch Schuttungen.
2.4 Zusammenfassung

Auf Basis der Modellvorstellungen von Schliinder [Sch 2] und Post [Pos 1] wurde in diesem
Kapitel ein erweitertes Modell zur theoretischen Beschreibung der physikalischen Vorgange
bei der Verdunstung aus Schuttungen dargestellt. Es beschreibt den gesamten gekoppelten
Stoff- und Warmetlibergang und basiert zugleich auf der Lewis-Analogie in der Gas- und
Flussigphase. Im Modell wurde der Einfluss der Kugelschittung berlicksichtigt, indem anstel-
le des molekularen bindren Diffusionskoeffizienten in der flissigen Phase (im feststofffreien
Raum) die entsprechende effektive GroRe betrachtet wurde. Das Modell dient zur Bestim-

mung der Zustandsvariablen an der Phasengrenze (X, ,,, 7,,) und ermdglicht damit die Be-
rechnung der Selektivitat (s. Gl. (2.11)) in Form einer Zusammensetzungsverlaufskurve

X, p <N, /N;,o>, die den Zusammenhang zwischen abnehmender momentaner Flissigkeits-

menge N, und Flissigkeitszusammensetzung &, , darstellt. Durch Simulation konnte gezeigt

werden, dass sich unter Berticksichtigung der Warmetbertragung etwas groliere Werte fir die
Selektivitat und u.U. bedeutende Temperaturunterschiede in der Flussigkeit ergeben. Diese
Feststellung wurde zum ersten Mal von Post [Pos 1] bei der Verdunstung aus ebenen Spalten
gemacht und hat sich bei der Verdunstung aus Schittungen bestétigt. Das so beschriebene
Modell wird uns weiterhin erlauben, den flussigseitigen Stoffiibergangskoeffizienten g, in
Anwesenheit von Mikrokonvektion durch die Anpassung der berechneten an die gemessenen

Selektivitatsverlaufe zu ermitteln. Auf den ungestorten Zustand angewendet, ermdglicht es

auflerdem die Berechnung der entsprechenden Triebkréfte.
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3 Versuchsmaterialien, -aufbau und Auswertungsmethoden

Im Folgenden werden die Eigenschaften der Schittung und des eingesetzten Stoffsystems
sowie die Kriterien zur Auswahl des bindren Gemisches erldutert. Die fur die Messung der
Selektivitatsverlaufe wahrend der Verdunstung konzipierte Versuchsapparatur wird beschrie-

ben. Die Mess- und Auswertungsmethoden werden diskutiert.
3.1 Versuchsmaterialien

3.1.1 Eigenschaften der Schiittung

- Mittlerer Partikeldurchmesser

Als Schittungsmaterial wurden polierte technische Glaskugeln (Typ-S) der Firma Sigmund
Lindner® 1SiLi®l verwendet. lhre besonderen Qualitatsmerkmale liegen in der homogenen und
glatten Oberflache, dem geringen Anteil an Luftblasen, der hohen Rundheit und Elastizitat.
Sie koénnen als nicht pordse Feststoffe mit ausreichender Festigkeit betrachtet werden. Die
Aufbereitung eines einheitlichen, mdglichst monodispersen Schiittgutes erfolgte zunéchst
durch Aussieben enger Fraktionen von diesen Kugeln. Der reprasentative mittlere Partikel-

durchmesser Zp jeder Fraktion wurde dann durch KorngréRenanalyse bestimmt und in der

Berechnung der Permeabilitat der Schittung eingesetzt.

Zu diesem Zweck wurde ein EKGM-Korngrolienanalysator der Firma Mefstechnik Schwartz
GmbH verwendet. Das sind universelle Geréte zur automatischen Messung der Durchmesser
fester oder flussiger Partikel im Bereich von 40 bis 10 000 zm . Die Messung erfolgt kontakt-

los mit einer maximalen (theoretischen) Z&hlrate von 10 000 Partikeln pro Sekunde. Das Ge-
rat besteht aus einem fotoelektrischen Sensor, einer speziellen Auswerteelektronik und einem
IBM XT/AT-kompatiblen Computer. Im optoelektronischen Block des Sensors findet die
Umwandlung der durch die Partikel hervorgerufenen Lichtsignale in elektrische Impulse statt.
Das elektronische System analysiert die Form und die GroRe des Signals. Signale, die durch
Koinzidenz deformiert wurden, werden automatisch herausgefiltert. Aus der Signalamplitude
wird dann der Partikeldurchmesser errechnet.
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Funf Glaskugelfraktionen wurden nach dieser Methode vermessen. Die entsprechenden Parti-
kelgroRenverteilungen aus jeder Messung des Analysators sind im Anhang A.3 angegeben.

Die daraus ermittelten Werte fir die mittlere KorngroRe jeder Schuttung, die auch als Sauter-

durchmesser JP [Sti 1] bezeichnet wird, sind in Tabelle 3.1 zusammengefasst.

Fraktion, mm | 0,20-0,30 | 0,40-0,60 1,25-1,55 2,00 - 2,60 3,00 -3,60

d,, mm 0,23 0,57 1,30 2,60 3,50

Tabelle 3.1: Mittels KorngréfSenanalyse ermittelte Werte fiir die mittlere Korngrofie verschie-

dener Kugelschiittungen.

- Feststoffdichte

Die Bestimmung der Feststoffdichte p, der Glaskugeln, die fir die Berechnung der Porositat
der Schittung von Bedeutung ist, erfolgte mittels eines Helium-Pyknometers 1305 der Firma
Micromeritics. Nach Herstellerangaben hat das Geréat eine sehr hohe Messgenauigkeit von
+0,1 - 0,2 %. Das Messprinzip basiert auf der Ermittlung eines Druckabfalls im Zwei-

Kammersystem des Gerats, der proportional zum Volumen, V., der definierten Feststoffmas-

se, M , ist. Die Feststoffdichte ergibt sich dann aus der Masse der Probe und deren VVolumen

Zu

P, = (3.1)

M
v .
Die nach dieser Methode bestimmten Feststoffdichten sind fir die einzelnen Fraktionen in

Abb. 3.1 aufgetragen. Da die Partikel kompakt sind, gilt: p,=p,, (o, Partikeldichte).

- Porositit
Das relative Zwischenraumvolumen, kurz Porositat genannt, ist fur die Durchstrombarkeit
bzw. den Druckverlust bei der Stromung von Flussigkeiten oder Gasen durch Feststoffschit-

tungen von Bedeutung. Man definiert die Porositat y als

l// — ohl — )4 ’ (32)
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schwindigkeiten lasst sich die Permeabilitdt « nach Kozeny [Koz 1] in Abhangigkeit von Po-

rositat und Partikeldurchmesser berechnen zu

(3.4)

- Effektive Wirmeleitfihigkeit

Die effektive Warmeleitfahigkeit der nicht durchstromten Kugelschittung A4,,, wurde fur

maRige Temperaturen nach dem Modell von Zehner und Schliinder [Zeh 1], [Tso I] ermittelt

Zu

Dy = 2 (L= =y + ke 1=y (3.5)

mit

k-1 k _
o2 BhLy K Bl B-1) (36)
N\N* k, B 2 N
N=1-(B/k,), (3.7)
k,=2,/%, (3.8)
1 10/9
B-C, [‘_‘”j . (39)
Vg

Hierbei sind 4, die Warmeleitfahigkeit des binaren Isopropanol-Wasser-Gemisches (s. An-
hang A.1.4) und 4, die Warmeleitfahigkeit des Glases, die nach Herstellerangaben 0,8
W/(mK) betragt. Der in Gl. (3.9) vorkommende Formfaktor C, beschreibt den Einfluss der

Partikelform. In dieser Arbeit wird der flr monodisperse Kugelschiittungen aus der Literatur

bekannte (empirisch ermittelte) Wert C, = 1,25 verwendet [T5so 1].
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3.1.2 Eigenschaften des biniren Stoffsystems Isopropanol/Wasser

- Wahl des Stoffsystems

Die Wahl des bindren Stoffsystems fur die experimentellen Untersuchungen fiel auf das Ge-
misch Isopropanol/Wasser. Dies hat mehrere Griinde: Zum einen liegen zu diesem Gemisch
zahlreiche experimentelle und theoretische Untersuchungen (z.B. [Sch 3], [Rie 1] und [Blu I])
vor, so dass seine Stoffwerte und Eigenschaften sehr gut bekannt sind. Zum anderen erfordert
die Entstehung von Mikrokonvektion nicht nur gentigend groRe Temperatur- bzw. Konzentra-

tionsgefalle, sondern auch einen geeigneten Bereich der Stoffwerte (p,;, o,,, v,;, u.a.) der

beteiligten Gemischkomponenten, was bei Isopropanol und Wasser der Fall ist.

Bei Isopropanol/Wasser handelt es sich um ein azeotropes Gemisch, bei dem die beiden
Komponenten im ganzen Konzentrationsbereich vollstdndig mischbar sind. Der azeotrope

Punkt liegt bei einem Isopropanolmolenbruch von ca. %, , = 0,67. Durch Anderung der gas-
seitigen Bedingungen (der Stromungsform und des gasseitigen kinetischen Trennfaktors K,)
kann dieser Punkt zu kleineren Werten von X, , verschoben werden. Man erhalt auf diese
Weise einen azeotropen Bereich zwischen 0,33 <%, ; < 0,67 . Wenn die Anfangszusammen-

setzung des Gemisches in diesem Bereich liegt, lassen sich die beiden Komponenten u.U.,

d.h. fUr einen jeweils bestimmten Wert von K, nicht trennen, die Verdunstung wirde dann

unselektiv verlaufen. Da wir aber den Einfluss der Mikrokonvektion auf die Selektivitat un-
tersuchen maochten, wurden hier die Versuche auBerhalb des azeotropen Bereichs durchge-
fahrt.

- Oberflichenspannung und Dichte des Gemisches

Isopropanol ist die leichterfliichtige Komponente und weist sowohl eine geringere Oberfla-
chenspannung als auch eine geringere Dichte auf als Wasser. Die Oberflachenspannung des
Flussigkeitsgemisches wurde nach einer Korrelation von Blumberg [Blu 1], angepasst an Da-
ten von Stephan und Hildwein [Ste 1], bestimmt (s. Anhang A.1.4) und die Dichte wurde aus
Stoffdaten der reinen Komponenten [Lie 1], [Str 1] nach der Gleichung

~ ~ -1
{% - %} (310)
Pr1
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o - 10° [N/m]

Abbildung 3.2: Oberflichenspannung des Isopropanol-Wasser-Gemisches in Abhdngigkeit

von der Zusammensetzung bei unterschiedlichen Temperaturen.
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Abbildung 3.3: Dichte des fliissigen Isopropanol-Wasser-Gemisches in Abhdngigkeit von der

Zusammensetzung bei unterschiedlichen Temperaturen.
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erhalten, wobei Mi die molare Masse der Komponente i im Gemisch ist.

Abbildungen 3.2 und 3.3 zeigen die Verldufe der Oberflachenspannung bzw. der Dichte des
Gemisches in Abhéngigkeit von der Flissigkeitszusammensetzung bei unterschiedlichen
Temperaturen. Man stellt fest, dass mit zunehmender Temperatur die Werte von o, bzw. p,

abfallen. D.h., beide Gemischeigenschaften weisen eine gegenléufige Abh&ngigkeit von der
Temperatur auf.

Bei der Berechnung der Selektivitat der Verdunstung spielt das thermodynamische Gleichge-

wicht des Systems eine wesentliche Rolle. Es soll deshalb kurz erlautert werden.

- Phasengleichgewicht
Unter der Annahme, dass an der Phasengrenze Gleichgewicht zwischen Dampf und Flussig-

keit herrscht, ist die Gaszusammensetzung y, ,, an die Flissigkeitszusammensetzung x, ,,

gekoppelt. Die Kombination zwischen erweitertem Raoult’schen Gesetz in der realen flissi-

gen Phase und dem Dalton schen Gesetz in der idealen Gasphase fuhrt zur Beziehung
e
Virn = Xipn Vi <)Ei,Ph> ?l (3.11)

fiir das thermodynamische Gleichgewicht an der Phasengrenze. Dabei werden die Dampfdri-

cke der reinen Komponenten p. mit Antoine-Gleichungen und die Aktivitatskoeffizienten y,,

die die Abweichung vom idealen Verhalten des Gemisches berticksichtigen, nach der
UNIQUAC-Methode berechnet (s. Anhang A.1). Das so ermittelte Phasengleichgewicht des
Isopropanol-Wasser-Gemisches ist in Abb. 3.4 dargestellt. Der Punkt, an dem die Gleichge-
wichtskurve die Diagonale schneidet, ist der bereits erwahnte thermodynamische azeotrope
Punkt. Abbildung 3.5 zeigt das Siedediagramm des Gemisches Isopropanol/Wasser bei einem
Druck von p = 1,013 bar. Es ist zu sehen, dass sich das bindre Stoffsystem durch ein Siede-

temperaturminimum bzw. ein Dampfdruckmaximum charakterisiert.
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1,0
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Abbildung 3.4: Zusammensetzungsdiagramm beim thermodynamischen Gleichgewicht des

bindiren Stoffsystems Isopropanol/Wasser.
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Abbildung 3.5: Siedediagramm des bindiren Stoffsystems Isopropanol/Wasser.
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- Diffusionskoeffizient

Als BezugsgroRe, aber auch zur Berechnung der durch Mikrokonvektion ungestorten Ver-
dunstung ist die Kenntnis des Diffusionskoeffizienten in der flissigen Phase notwendig. In
Abb. 3.6 sind der molekulare binére (s. Anhang A.1.4) bzw. der effektive Diffusionskoef-
fizient (GI. (2.16)) in Abhangigkeit von der Zusammensetzung dargestellt. Infolge der behin-

derten Bewegung der diffundierenden MolekUle durch die Schittung (feste Phase) ist D, ,

immer Kkleiner als D, .

1,2

303,15 [K]
0,36 []

T
7

1,0

-9 2
D, DLQ . 107 [m/s]

Abbildung 3.6: Molekularer bindrer bzw. effektiver fliissigseitiger Diffusionskoeffizient fiir

das Gemisch Isopropanol/Wasser in Abhdngigkeit von der Zusammensetzung, (y : mittlere

Schiittungsporositdt).

Die weiteren Stoffwerte der reinen Komponenten sowie des Gemisches sind im Anhang A.1

zu finden.



48 3 Versuchsmaterialien, -aufbau und Auswertungsmethoden

3.2 Versuchsauftbau

3.2.1 Beschreibung der Versuchsanlage

Fur die experimentellen Untersuchungen der Verdunstung eines bindren Flissigkeitsgemi-
sches aus Schittungen in Tragergas wurde eine neuartige Versuchsapparatur konstruiert, die
folgenden Anforderungen gentgen sollte:

o Aufprégen eines definierten und kontrollierbaren fllssigseitigen Stofftransportwider-
standes;

¢ Vollstandige, erzwungene konvektive Durchmischung im Kern der beiden Phasen, aber
keine derartige Durchmischung in der Schittung;

e Einstellung und kontinuierliche Messung der Temperatur in der Gas- und Flussigkeits-
phase sowie des Gasvolumenstromes;

e Experimentelle Ermittlung von Zusammensetzungsverlaufen wahrend der Verdunstung;
Quantifizierung des Einflusses verschiedener Betriebs- und Geometrieparameter auf

den Verdunstungsverlauf.

Basis der Versuchsanordnung war die von Post [Pos 2] entworfene Laborapparatur zur Mes-
sung von Selektivitatsverlaufen wahrend der Verdunstung aus ebenen, parallelen Spalten. Die
konstruktiven Unterschiede bei der neugebauten Anlage liegen in der Art der verwendeten
Geometrie, die den flissigseitigen Stofftransportwiderstand erzeugt, ndmlich monodisperse
Kugelschittung statt Platte mit ebenen Spalten, in der Messmethode zur Erfassung der ver-
dunsteten Stoffmengen im Laufe des Prozesses sowie in der zuverlassigen Isolierung des Pro-
zessraumes und damit realisierten Vermeidung eines Einflusses von der Umgebung. Als poro-
se Matrix wurde die monodisperse Kugelschiuttung ausgewéhlt, denn sie hat eine groRRe prak-
tische Anwendung in der Prozesstechnik (z.B. Festbettreaktor) sowie in der Produktgestal-
tung. Mit Hilfe eines optischen Messverfahrens wurde in der Apparatur von Post die Lage des
Floaters kontinuierlich abgetastet und dadurch den Fullstand des Gemisches gemessen. Die
verdunsteten Mengen lieRen sich aus der Anderung der Fiillstandshohe ermitteln. Im neukon-
zipierten Versuchsstand wurden mittels eines IR-Spektrometers die Volumenprozente der
beiden Komponenten im Tragergas gemessen und mittelbar aus denen die Verdunstungsmen-
gen bestimmt. Bei dem von Post verwendeten optischen Verfahren hangt die Messgenauigkeit
nicht nur von der Genauigkeit des benutzten Laser-Wegmesssystems, sondern auch von der
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genauen Position der Oberkante der Floaterplatte ab. Bei der hier angewendeten Messmetho-
dik spielt nur der Messfehler des Gasanalysators eine Rolle fir die Messgenauigkeit. Fur die
Beobachtung der Position des Floaters wurde in der Apparatur von Post absichtlich die Vor-
derwand des Prozessraumes unisoliert gelassen, annehmend, dass eine schiefe Lage der Platte
einen groReren Einfluss auf die Messung als die Umgebung ausiibt. Um diese Beeinflussung
von den Umgebungsbedingungen zu minimieren, wurde die Messkammer bei der neuaufge-

bauten Versuchsanlage in einem Heizschrank hineingelegt.

In Abb. 3.7 ist ein FlieBbild der neuen Versuchsanlage mit den wichtigsten Mess-, Steuer-
und Regeleinrichtungen zu sehen.

Druckluft Abluft
[ 1T
5 6
B Cl
| =]
7
s ™
3 4 N
’—D—%‘ 1 Messkammer zur
—¢ - - Verdunstung aus
—l—D—M = N Flssigkeit Schiittschichten
@™ " %\_ 2 Flussigkeitsreservoir
A ) 3 Mass Flow Controller
@ _'1'| 4 Heizschrank
AL a® 5 IR - Spektrometer
L L 6 Rechner
4 % o ] 7 Trockensdule
8 8 Pumpe
\_ L@ [ e TR )
\ /

Abbildung 3.7: Verfahrensflief3bild der Versuchsanlage zur Verdunstung aus Schiittungen.

Die in die Messkammer (1) einzufiihrende Luft wird zuerst in einer Trockenséule (7) vorge-

trocknet, damit sie vernachlassigbar kleinen Wasseranteil enthélt. Als Adsorbent dient eine

Zeolithschittung aus Molekularsieb UOP Typ 4A (4 A) der Firma Fluka Chemie AG, die
eine hohe Aufnahmekapazitat besitzt. Die Luft stromt danach durch einen von den drei der
Apparatur angeschlossenen Mass Flow Controller (MFC) der Firma Aera GmbH, der den

Gasstrom auf einem individuell einstellbaren Wert konstant halt. Die anderen zwei Mass
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Flow Controller werden am Ende jedes Versuches fur die Trocknung der Messkammer bzw.
des IR-Spektrometers verwendet. Die exakte Bestimmung der Gasmenge beruht auf der Er-
fassung der vom jeweiligen Gasfluss (Massenstrom) abhangigen Warmeausbreitung mittels
integrierten Durchflusssensors und ist von der Umgebungstemperatur, dem Gasdruck und der
Einbaulage weitgehend unabhangig. Selbst Strome ,,nicht idealer Gase kénnen damit gemes-
sen und geregelt werden. Das Gerat wurde fir die Verwendung von Luft eingestellt (Fa. Aera

GmbH: T,,= 273,15 K, Umgebungsdruck p), und die Massenstrome werden direkt in Volu-

menstrome umgerechnet. Der Messbereich liegt bei 1 — 12 I/min, die Messgenauigkeit betragt
nach Herstellerangaben 2% des Anzeigewertes.

In der Messkammer (1) wird die Temperatur des Inertgases mit einem am Deckel platzierten
Temperaturfuhler (Pt 100) gemessen. Mit einer dazugehdrigen duReren Thermostatisierungs-
einrichtung wird die Temperatur des Gases konstant gehalten (Genauigkeit: + 0,1K). Durch
die Erwérmung des eintretendes Gasstromes mittels einer regelbaren elektrischen Heizeinrich-
tung, wird eine schnelle Ansprechzeit und somit eine bessere Temperaturangleichung beim
Anfahren erreicht. Es wurde Uberpruft, dass die Temperatur im gesamten Gasraum nahezu

konstant ist, der Temperatur 7, , entsprechend und in Ubereinstimmung mit der Annahme

idealerer Ruckvermischung.

Im Gasraum nimmt die Luft einen bestimmten Anteil an Isopropanol bzw. Wasser auf. Die
Abluftanalyse wird mittels eines Gasanalysators BINOS® 1000 (5) von Rosemount GmbH &
Co. durchgefiihrt. Das Gerat ist mikroprozessorgesteuert und kann durch entsprechende Pro-
grammiermdglichkeiten vollautomatisch betrieben werden. Es nutzt das von der Gasart ab-
hangige Absorptionsspektrum (IR- bis UV-Bereich), um die Konzentrationen im Abgas zu
bestimmen. Das verwendete IR-Spektrometer zeigt einen Messfehler von < 2% des Messbe-
reichswertes, eine Linearitatsabweichung von < 1%, und der Nullpunkt verschiebt sich um
weniger als 2% pro Woche. In diesem Zusammenhang wurde vor jedem Versuchsstart ein
Nullabgleich durchgefiihrt. Ubrigens lieferte das vorhandene Gerdt nur fiir Ethanol einen rea-
len Wasserwert, deshalb wurde es auf die im Rahmen dieser Arbeit betrachteten Reinkompo-
nenten Isopropanol bzw. Wasser umlinearisiert (s. Anhang A.4). Nach Herstellerangaben
muss der Messgasstrom im Gasanalysator im Bereich 0,5 — 1,5 I/min liegen. Durch einen Kol-
lektor-Gleichstrommotor Typ GR 42x25 der Fa. Dunkermotoren, angeschlossen an einen
Gleichspannungsregler Typ 3224 (Fa. Statron), wurde ein konstanter Abluftdurchfluss von
1,0 I/min im Gasanalysator gewahrleistet. Der Anschluss des IR-Spektrometers an einen
Computer (6) ermdglicht mit Hilfe einer speziellen Kommunikationssoftware die vollautoma-

tische Datenerfassung. Die Kenntnis der Konzentration der beiden verdunstenden Komponen-
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ten in der Luft erlaubt die Riickrechnung auf die Fllssigkeitszusammensetzung und dadurch
die Ermittlung der Selektivitat.

Der Flussigkeitsstand in der Messkammer (1) wird durch ein Schwimmersystem und ein Flis-
sigkeitsreservoir (2) konstant an der Oberkante der Schittung gehalten (s. Abbn 3.8 und
3.10). Die verdunstete Flissigkeit wird in bestimmten Zeitrdumen (2-3 mal pro Tag) durch
Nachschub ersetzt. In diesem Zusammenhang werden diskontinuierlich Proben mittels einer
Spritze aus der Flussigkeit gezogen, welche mit Hilfe eines digitalen Dichtemessgerats DMA
58 (Fa. Chempro-Paar) analysiert werden. Dabei wird die momentane Dichte des Isopropa-
nol-Wasser-Gemisches bestimmt (s. Anhang A.5). Mittels einer von Post [Pos 1] aufgenom-

menen Eichkurve wird diese Dichte in entsprechende Molanteile X, , umgerechnet (s. Anhang
A.5). Mit dieser aktuellen Zusammensetzung wird Flussigkeit ins Reservoir nachgeftllt. Die
Genauigkeit des Dichtemessgerats von +1,0 -10™° g/cm3 ist durch wiederholte Messungen

Uberprift und bestatigt worden.

Abbildung 3.8: Anordnung der Versuchseinrichtungen im Heizschrank.

Durch den verwendeten Heizschrank Typ ULE 500 (4) der Firma Memmert GmbH & Co. KG
wird die Temperatur im Flussigkeitsgemisch konstant gehalten (kein Einfluss der Umge-
bungstemperatur). Die maximale Temperaturabweichung betragt nach Herstellerangaben + 1

°C. Dieser Heizschrank zeigt hohe Regelgenauigkeit sowie kurze Aufheiz- und Erholzeiten.
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Mit einer elektrisch steuerbaren magnetgekuppelten Zahnradpumpe MS-Z (8) der Fa. Ismatec
S4 wird ein kontinuierlich einstellbarer Volumenstrom aus dem Kern der Flissigkeit abge-
saugt und in das Flissigkeitsreservoir (2) gefordert. Dadurch wird eine vollstdndige Durchmi-
schung im Kern der Flissigkeit und damit eine einheitliche und messbare Kernzusammenset-
zung gewahrleistet. Diese Art Pumpen sind auch fiir sehr hohe oder tiefe Medientemperaturen
und hohe Driicke geeignet. Die Magnetkupplung gewaéhrleistet einen verschmutzungs- und
leckfreien Betrieb (Forderbereich: 2 — 210 m//min). Bei der verwendeten Pumpe sind Antrieb
und Steuereinheit voneinander getrennt (2 m Kabel).

Der Einfluss der Pumpenleistung auf die Durchmischung im Kern der Flissigkeit bzw. in der
Schittung wurde experimentell bei unterschiedlichen Fliel3raten Gberpruft. Als Ergebnis der
Messungen konnte nachgewiesen werden (s. Abb. 3.9), dass fur Durchflussmengen von
V, = 45 — 62 ml/min eine gute Durchmischung im Kern der Flissigkeit aber keine Vermi-
schung in der Schattung erreicht wird. D.h., in diesem Forderbereich der Pumpe wird die se-
lektive Verdunstung, wenn uberhaupt, nur von den gewinschten Grenzflachenkonvektionen
begleitet. Markierungsversuche fiir die Einschitzung der Eindringtiefe der von der Pumpe
erzeugten Konvektion in die Schittung bei unterschiedlichen Durchflussmengen konnten aus
apparativen Griinden nicht durchgefiihrt werden, da die Messkammer aus Stahl angefertigt
war. Moglich war jedoch ein Vergleich zwischen den Permeabilitdten der von Post [Pos 1]
verwendeten Platten bzw. der hier angewendeten Schiittungen. Dabei wurde festgestellt, dass
die Durchlassigkeit der Platten um einige GréRenordnungen hoher als jene der Schiittungen
liegt (x der Platten: 2,08 - 10 — 1,87 - 107" m?, x der Schiittungen: 4,02 - 10™* - 9,30 - 10°°
m?). Daraus kann geschlossen werden, dass die Pumpe, die im Spalt nachweislich keine Ver-
mischung auslost (s. [Pos I]), auch keine Vermischung in der Schittung erzeugt. Aufgrund
der beiden Befunde wurde bei allen hier durchgefiihrten Experimenten mit der Durchfluss-

menge von ¥, =50 mi/min gearbeitet.

Durch den im Vergleich zum kleinen Gasraum hohen Eintrittsgasvolumenstrom (Vg: 8,0

I/min) wurde eine vollstandige Durchmischung im Kern der Gasphase erreicht. Sie ist nétig,
damit eine einheitliche und messbare Kernzusammensetzung sowie eine kontinuierliche Er-
fassung derselben aullerhalb der Apparatur geschaffen werden. Der Gasstrom wurde durch
einen seitlich gebogenen Stutzen in den Gasraum eingedist (s. Abb. 3.10), damit er in der
Schittung keine erzwungene Konvektion bewirkt. Zugleich wird durch entstehende Gaswir-

bel im Kern der Gasphase eine ideale Durchmischung gewéhrleistet.
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Abbildung 3.9: Zusammensetzungsverlaufskurven bei unterschiedlichen Durchflussmengen.

Die Messkammer (1) besteht aus einem duflReren Edelstahlzylinder, in dem ein herausnehmba-
rer Edelstahleinsatz mit zwei gebohrten zylindrischen Hohlrdumen eingebettet ist. Der im
Vergleich mit dem AuRenzylinder kirzere Einsatz ist derart platziert, dass sich im unteren
Teil des AuRenzylinders eine durchgéangige Flussigkeitsschicht bildet. Der Prozessraum
(rechts in Abb. 3.10) hat eine Hohe H und einen Innendurchmesser D von 60 mm.

Kernstuck der Apparatur ist die monodisperse Kugelschiittung, die vollstdndig mit Fllssigkeit
bedeckt ist (s. Abb. 3.10). Durch das am unteren Rand des Prozessraumes befestigte Sieb wer-
den die Partikeln gehalten. Die Maschenweite des jeweils verwendeten Edelstahlsiebes von
Fa. Filtertechnik GmbH Willy Spee ist der GroRe der Partikeln angepasst (0,2 mm, 0,4 mm,
1,0 mm, 2,0 mm bzw. 3,0 mm), damit der Einfluss des Siebes auf die Durchgéangigkeit der
Stoffstrome vernachléssigbar klein bleibt. Die auf diese Weise im Gemisch gelagerte Ku-

gelschittung erzeugt in der Flussigphase eine kinstliche Grenzschicht, die den Stofftransport

limitieren sollte. Die Schittungshéhe 4 und der Partikeldurchmesser c7p sind variierbar, da-

her kann der kinstlich initiierte flissigseitige Stofftransportwiderstand kontrolliert eingestellt

werden.
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Abbildung 3.10: Querschnitt durch die Messkammer (1) zur Verdunstung des bindren Gemi-

sches Isopropanol/Wasser aus einer monodispersen Kugelschiittung in trockene Luft.

3.2.2 Versuchsdurchfithrung

Vor dem Start eines neuen Versuches werden die beiden Gemischkomponenten einzeln ab-

gewogen (M, , ,), miteinander vermischt und in das Flussigkeitsreservoir eingefillt. Nachdem

der Deckel der Apparatur aufgesetzt und luftdicht mit dem unteren Teil verbunden wurde, und
sich konstante Bedingungen im Versuchsraum eingestellt haben, erfolgt der Beginn des Ver-
suches. Um zu erfassen, wie sich mit der Zeit das System verhdlt, ist eine kontinuierliche und
storungsfreie Analyse aller entsprechenden Gréf3en Uber einen langeren Zeitraum (5-7 Tage)
notwendig. Da es unmdglich ist, die Flussigkeit bis zu einem notwendigen, niedrigen Niveau
verdunsten zu lassen, wurden stets mehrere Teilversuche durchgefuhrt. Als Anfangswert der
neuen Messung wird dabei der Molanteil der vorherigen gesetzt. Zur Auswertung eines ge-

samten Versuches ist die Kopplung der Einzelexperimente erforderlich.

Das Verhéltnis zwischen der vorhandenen, »,, und am Anfang eingesetzten Fllssigkeits-

menge, N, ,, kann in Form einer Reihe formuliert werden zu
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Nl Nll N12 Nl n+1
=L ’ : , (3.12)
Ny Ny (N + AN,) (N, +A4N,)

wobei N, , die molare Stoffmenge im Apparat, bevor eine bestimmte erforderliche Fllssig-

keitsmenge AN, in das Reservoir nachgefillt wird, angibt. Die Summe aus den beiden Wer-

ten ergibt die gesamte Stoffmenge zu Beginn des neuen Teilexperimentes.

In Abhangigkeit von der Verdunstungsrate wird normalerweise 2 bis 3 Mal pro Tag ein neues
Teilexperiment gestartet. Zu diesem Zeitpunkt werden die erforderlichen Daten (Dichte des
Gemisches und Abluftbeladungen des Inertgases mit den beiden Komponenten) aufgenom-
men. Ein Versuch wird beendet, wenn bei der Analyse des Abgases keine Isopropanol- bzw.
Wasserbeladung mehr nachweisbar ist. Die Reproduzierbarkeit der Versuche wurde Gberprift
(s. Tabellen A6.3 und A6.8 im Anhang A.6). Sie war stets gut.

3.3 Auswertungsmethoden
3.3.1 Bestimmung der gasseitigen Stoffiibergangskoeffizienten

Die Berechnung der Anzahl der gasseitigen Stofflibergangseinheiten NTU , (s. Gl. (2.20) im

Abschnitt 2.2.1), die ein wichtiger Parameter im entwickelten Modell ist, beruht auf der

Kenntnis der gasseitigen Stoffiibergangskoeffizienten 23, .. In diesem Zusammenhang wurden

Vorversuche mit den beiden Reinkomponenten Isopropanol bzw. Wasser durchgefiihrt. Unter
der Annahme geringer Konzentrationen der ubergehenden Stoffkomponenten im Tragergas

(¥, <<1) lassen sich die Ergebnisse auf Gemischversuche tbertragen. Mit der Abnahme des

Flussigkeitsvolumens im Apparat fur ein bestimmtes Zeitintervall wurde der Verdunstungs-

strom ermittelt zu

g Mulan) = M) (Vi) ~V ), 613
[, = tn—l L, — tn—l

n n

Die Einzelexperimente wurden mit einer Schuttung der Hohe 2 = 5 mm und des Partikel-

durchmessers Jp = 1,3 mm, sowie auch ohne Schuttung bei konstanten Betriebsparametern
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L,

(T, ,=303,15K, ¥,,= 0 und ngo = 8,0 //min) und unterschiedlichen Werten von T, , durch-

gefiihrt. Die Molbeladung in der Abluft I4sst sich aus N, bestimmen geméaR

(3.14)

wobei sich der Molenstrom der trockenen Luft Ng aus dem Produkt der molaren Gasdichte

und dem Gasvolumenstrom ¥, ergibt zu

N, =n,V,. (3.15)

Die nach GI. (3.14) berechneten Molbeladungswerte wurden mit den vom IR-Spektrometer
angezeigten Werten verglichen. Sie stimmten stets Uberein. Die Werte von Isopropanol wie-

sen Abweichungen <+ 6,0 - 10~ und diese von Wasser <+ 7,0 - 10~ auf.

AuRerdem ist an dieser Stelle zu beriicksichtigen, dass der im Apparat eingefiihrte Gasvolu-

menstrom Vg aufgrund des Temperaturunterschieds zwischen dem Kern der Gasphase und

der Referenztemperatur am Mass Flow Controller (s. Abschnitt 3.2.1) unter der Annahme

idealer Gasbedingungen korrigiert werden muss. Nach dem idealen Gasgesetz gilt

Voo (3.16)

wobei die Referenztemperatur 7,, nach Herstellerangaben (Fa. dera GmbH) 273,15 K be-

tragt. Die molare Gasdichte wird aus

n, = =L (3.17)

ermittelt, worin p der Umgebungsdruck, 7, , die Temperatur im Kern der Gasphase und R

die universelle Gaskonstante sind. Die Molbeladung an der Phasengrenze lasst sich unter dem

angenommenen Dampf-Flussigkeitsgleichgewicht (Abschnitt 2.2.1) berechnen zu
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pzp <7;,B>

fom = p-p(T,)

,Ph

(3.18)

Da hier die kleinste Schittungshohe (2 = 5 mm) verwendet wurde, ist der flissigseitige Waér-
metibergangskoeffizient ¢, relativ grof3 und wird durch die in vergleichbaren Experimenten
mit Gemischen eindeutig nachgewiesene (s. Kapitel 4), thermisch angetriebene Mikrokonvek-
tion noch viel groler. Dass es mit der zur Auswertung der Reinstoffexperimente nétigen Ge-

nauigkeit 7,, =T, , gilt, wurde durch Messung der Temperatur an der Schuttungsoberflache

Uberpraft.

Beim Einsetzen von Gl. (3.14) in dem nach Gl. (2.6) definierten kinetischen Ansatz in der
Gasphase flr den Fall idealer Riickvermischung lassen sich die gasseitigen Stoffuibergangsko-

effizienten g, ausdrlicken gemas

B, = —i (3.19)
¢ ”gA (Yi,Ph_Y‘ )

1a

Die auf diese Weise aus den Reinstoffexperimenten ermittelten gasseitigen Stofflibergangs-

koeffizienten S, werden in Abb. 3.11 als Funktionen der Temperatur im Kern der Gasphase

flr die beiden Falle ohne bzw. mit Schittung gezeigt. Die bei der Berechnung verwendeten

Austauschflachen sind folgendermaRen definiert:

2

A=A, = % (freie Oberflache) bzw. (3.20)

*

A =AP,,1L (stoffaustauschende Schittungsoberflache), (3.21)
4

wobei D der Innendurchmesser des Prozessraumes ist. Ein Beleg fir die Anwendbarkeit die-

ser Stoffaustauschflachen ist die Tatsache, dass die entsprechend abgeleiteten Werte von £, .

mit bzw. ohne Schiittung praktisch zusammenfallen (Abb. 3.11).
Die Anpassung der gasseitigen Stofflibergangskoeffizienten aus den Reinstoffmessdaten in

Abhangigkeit der Temperatur im Kern der Gasphase kann in den quadratischen Ausdriicken
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ﬂg% | =-6,622783:107 (Ty5/ °C)* +1,53572.107" (T 5/ °C) +6,76-10°,  (3.22)

ﬂg%/s = - 7,10884 '10_6 (Tg,B/ OC)Z + 7’745 10—4 (Tg,B/ oC) + 1,9092 .10_3 (323)

zusammengefasst werden.
35 | B Messung Isopropanol (mit Schiittung)
’ O Messung Isopropanol (freie Oberflache)
® Messung Wasser (mit Schittung)
30| O Messung Wasser (freie Oberflache)
— Anpassung
25
'
E 20l
©
—i
15k
~
10 L M 80 [Umin]
g0
7,=303,15 [K]
05 | ZI’e’: 0,0 [']
Y,= 00 []
0,0 P T S S T T A 1.’0131[baf]
295 300 305 310 315 320 325 330 335 340

T, [K]

Abbildung 3.11: Abhdngigkeit der gasseitigen Stoffiibergangskoeffizienten der reinen Ge-

mischkomponenten von

der Gastemperatur fiir den Fall ohne bzw. mit einer Schiittung der

Parameter h =5 mm und JP =1,3 mm.

Abbildung 3.12 stellt die nach GI. (2.21) berechneten Lewis-Exponenten » dar, die vollig zu-

friedenstellend mit Daten aus der Literatur ([Rie 1], [Pos I]) Ubereinstimmen.

Die Anpassung von 2, .

als Funktion der Gastemperatur ist erforderlich aufgrund der Abhén-

gigkeit der gasseitigen Diffusionskoeffizienten D, von der selben. In der vorliegenden Ar-

beit werden diese nach den von Gilliland [Gil 1] und von Thurner [Thu I] aufgestellten Kor-
relationen (s. Anhang A.1.5 und A.1.6) berechnet und in Abb. 3.13 dargestellt. Man stellt au-

Rerdem fest, dass eine Steigerung der Gastemperatur nicht nur zu einer Zunahme der Diffusi-
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Abbildung 3.12: Der gemessene und angepasste Lewis-Exponent in Abhdngigkeit von der

Temperatur im Kern der Gasphase.
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Abbildung 3.13: Gasseitige Diffusionskoeffizienten von Isopropanol (Index: 1) und Wasser
(Index: 2) in Luft, in Abhdngigkeit von der Temperatur.
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onskoeffizienten der beiden Gemischkomponenten, sondern auch zur Erhoéhung des Gas-
durchsatzes nach GlI. (3.16) flhrt. Das hat groRere Geschwindigkeiten u in der Messzelle und
damit kleinere gasseitige Stofftransportwiderstdnde zur Folge [Pos 1]. Die Kombination bei-
der Effekte wird von GlIn (3.22), (3.23) empirisch erfasst.

3.3.2 Ermittlung der Selektivititsverlaufskurven

Zur Ermittlung der Selektivitatsverldufe wahrend der Verdunstung aus Schittungen werden
die Volumenprozente von Isopropanol und Wasser im Tragergas gemessen. Die automatische
Datenerfassung der vom IR-Spektrometer BINOS® 1000 (s. Abschnitt 3.2.1) angezeigten Vo-
lumenprozente der beiden Komponenten erfolgt im regelmaRigen zeitlichen Abstand im Zu-
sammenhang mit den vorgenommenen Einstellungen im Softwareprogramm beim Start jedes
neuen Versuches. Die Messdaten werden ber die serielle Schnittstelle des BINOS® 1000 an
einen PC Ubertragen und in Dateiform unter der Versuchskennung auf dem Datentréger (Fest-
platte) abgelegt. Die BINOS® 1000 Kommunikationssoftware bietet die Méglichkeit zur
Auswahl des BINOS Messkanals, von welchem die Zusammensetzungsdaten abgespeichert
werden. Dies ermoglicht die separate Messdatenaufnahme von den einzelnen Kanélen bei den
Reinstoffexperimenten und die kombinierte Datenabspeicherung von beiden Kanélen bei der
Gemischverdunstung. Die Anzahl der aufzunehmenden Messwerte kann im Bereich 1 bis
1200 frei gewahlt werden. Die weitere Datenauswertung beruht auf der Umrechnung der un-
mittelbaren MessgroRen, d.h. der Volumenprozente, in die den Verdunstungsverlauf be-
schreibenden GroRen.

Die angezeigten Volumenprozente am Alkohol-Messkanal entsprechen dem realen Alkohol-
wert, wahrend die VVolumenprozente am Wasser-Messkanal aufgrund der Querempfindlich-
keit Abweichungen vom realen Wasserwert aufweisen. Dies bedeutet, dass das Wasser keinen
Einfluss auf den Alkoholwert hat. Durch die experimentell aufgestellte Umlinearisie-
rungskurve (s. Anhang A.4) wurde der Einfluss von Isopropanol auf den Wasser-Wert (Quer-
empfindlichkeit) berticksichtigt.

Die vom IR-Spektrometer aufgenommenen Messwerte (Vol % von Isopropanol bzw. Wasser)
werden nach der angesprochenen Umlinearisierung mit Erfassung der Querempfindlichkeit in

momentane Molenbriiche J7,~,a(f) umgewandelt. Der momentane Beladungszustand ist tber

die molaren Luftbeladungen der beiden Gemischkomponenten
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Yi’a (t) _ j}i,a (t) (3.24)

zuganglich.

Der Zusammenhang zwischen der Abluftmolbeladung und der zeitlichen Abnahme der im
Gemisch enthaltenen Molmenge der Komponente i lautet

<
Il

0). (3.25)

Durch Kopplung von GIn (3.15) und (3.17) lasst sich der Molenstrom der vorgetrockneten
Luft aus dem Signal des individuell einstellbaren Mass Flow Controller (MFC) sowie dem
dort herrschenden Druck und der Gastemperatur ermitteln zu

. v
N, = g = (3.26)
g.B

wobei Vg den korrigierten Gasvolumenstrom bezeichnet, fir den nach Vereinfachung von GlI.

(3.16) gilt

A Y 3.27
g€ &0 97315 | (3:27)

Die verdunsteten Flissigkeitsmengen der beiden Komponenten werden durch Integration von
Gl. (3.25), fur die man in diesem Fall zweckmaRigerweise die Trapezregel anwenden kann,
berechnet:

Ny = N, [Y,,(¢) dt = N, > 05(¥/, +¥/") At . (3.28)
0

Durch ihre Aufsummierung fiir die beiden Komponenten ergibt sich die insgesamt verdunste-
te Molmenge zu
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Ny =2 Ny - (3.29)

Die aktuelle Stoffmenge im Apparat lasst sich somit als Differenz der anfanglichen und der

verdunsteten Flussigkeitsmenge berechnen:
N,y =N =Ny (3.30)
Die aktuellen Stoffmengen der einzelnen Komponenten ergeben sich analog der Gl. (3.30) zu

Nl,i = Nl,i,O - N

Ver,i *

(3.31)

Hierbei ist W, ., die molare Stoffmenge der Komponente i im Gemisch beim Start jedes Ver-

suches. Sie kann aus der abgewogenen Masse dieser Komponente (s. Abschnitt 3.2.2) und

ihrer Molmasse ermittelt werden zu
N o= < (3.32)

Aus den nach GI. (3.31) berechneten Molmengen der beiden Stoffe l&sst sich schlieBlich die

aktuelle Flussigkeitszusammensetzung bestimmen gemal

(3.33)

d.h. in Form eines Molenbruches.

Zur Uberpriifung der Zuverlassigkeit der Versuchsauswertung wird eine zusatzliche experi-

mentelle Bestimmung der Zusammensetzung im Kern der Flussigkeit X, , durchgefhrt. Dies

erfolgt indirekt Gber die Dichte des Gemisches mittels aufgenommener Eichkurve (s. Ab-
schnitt 3.2.1). Am Ende jedes Teilversuches wurde eine Probe aus dem Gemisch gezogen und
mit einer Spritze sehr langsam in die Messzelle des verwendeten Dichtemessgerdtes DMA 58

gefullt. Der U-formige Hohlkdrper muss dabei vollig frei von Gasblaschen bleiben, da selbst
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die kleinsten Blaschen die Ergebnisse verfalschen. Aus der auf diese Weise gemessenen

Dichte des Gemisches wird die aktuelle Flissigkeitszusammensetzung x, , bestimmt (s. An-

hang A.5, Gl. (A5.6)). Mit dem gleichen Wert wird sie dann beim Anfang des nachfolgenden
Einzelversuches gesetzt. Bei der Versuchsauswertung wurde immer der (ber die Dichte ermit-
telte mit dem nach Gl. (3.33) berechneten Wert furr die Zusammensetzung der fliissigen Phase
verglichen. Dabei betrug die relative Abweichung zwischen den beiden Werten im allgemei-
nen weniger als +0,7 %, was auch als Beleg fur die Genauigkeit der durchgefuhrten Versu-
che gelten kann.

Aus den beiden Parametern N, und X, , mit der Kopplungsbedingung nach Gl. (3.12) lassen

sich die gemessenen Selektivitatsverlaufe aufstellen.

Prinzipiell zeigt die verwendete Messmethode eine hohe Genauigkeit. Ihre Qualitaten liegen
in der kontinuierlichen Datenaufnahme der sich stdndig andernden Luftbeladung und der ein-
fachen Umrechnung der Spannungssignale des Gasanalysators in die erforderlichen Verduns-
tungsraten. Damit ist die Messung der realen Zusammensetzungsverldaufe, bei denen neben

der reinen Diffusion auch freie Konvektionsstromungen auftreten, zuganglich.

3.3.3 Ermittlung der optimierten fliissigseitigen Stoffiibergangskoeffizienten

Wie schon im Abschnitt 2.2.1 erldutert, ist der flissigseitige Stoffiibergangskoeffizient in
Anwesenheit von Mikrokonvektion zunédchst unbekannt. Die Schwierigkeit seiner theoreti-
schen Berechnung liegt in der Ungewissheit Gber Art und Eindringtiefe der sich in der Flus-
sigkeit ausbildenden Zusammensetzungsprofile bei einem zusatzlichen konvektiven Stoff-
transport.

Das im Rahmen dieser Arbeit verwendete Auswertungsverfahren zur Bestimmung von g, im

gestorten Zustand (in Anwesenheit von Grenzflachenkonvektion) passt das theoretisch entwi-
ckelte Modell punktuell an die experimentellen Ergebnisse (die Zusammensetzungsverlaufs-
kurven) an. Fir ein solches VVorgehen wurde der numerische Gleichungsldser um ein, nach
dem Verfahren von Brent (,,Brent’s Method“) [Pre I] arbeitendes, Optimierungsprogramm
erweitert, das eine einparametrige Minimierung der Abweichungen zwischen der Lésung des

mathematischen Modells und den Messdaten (Parameterschatzung) erlaubt. Als Optimie-
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rungsgrole dient die Fehlerquadratsumme zwischen Messung und Rechnung, bezogen auf das

Verhaltnis zwischen der jeweiligen und der anfanglichen Fllssigkeitsmenge (N,/NIY0 ),

2
N
2 N, J ( N, j
e ~ , (3.34)
12:1: [[NIO Exp,i vao Rech,i

wobei N die Anzahl der Messpunkte ist.

Beim verwendeten Verfahren von Brent geschieht die Minimierung der Funktion durch inver-
se parabolische Interpolation. Dabei kann das langsam konvergierende Verfahren nur dann
keine Losung, d.h. keinen passenden Wert von g, , finden, wenn die eingesetzten Eingabepa-
rameter (Startwert, obere bzw. untere Grenze) nicht das Ergebnis einschliel3en. In so einem
Fall wirde man von kolinearen Werten sprechen. Als Abbruchkriterium (Genauigkeit) der

Konvergierung wurde festgelegt:

5 =2,0 XMIN - +Tol, (3.35)

wobei 7ol die gewahlte Toleranz, die hier 10~ betragt, und XMIN die Abszisse des besten

Minimums der Funktion sind.

Der aquidistante Abstand auf der Abszisse im Zusammensetzungsdiagramm, nach dem die
punktuelle Anpassung erfolgt, betragt 0,01. Auf diese Weise abgeleitete Verlaufe von g, er-

mdoglichen Aussagen Uber die Entstehung und die Wirkung konvektiver Phanomene an der

Phasengrenze.
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4 Ergebnisse und Diskussion

In diesem Kapitel werden die Ergebnisse der Untersuchungen zur Verdunstung eines binédren
Isopropanol-Wasser-Gemisches aus Schittungen vorgestellt und diskutiert. Konkret soll die
Frage beantwortet werden, ob und wie stark durch gezielte Anderung der Betriebsparameter

Temperatur der Gasphase,

Anfangszusammensetzung der Flissigkeit,

Schuttungshohe und

Partikelgrofie

die einsetzende Mikrokonvektion den flissigseitigen Stofftransport beeinflusst, wobei die
Temperatur im Kern der Flissigkeit und der Gasvolumenstrom zundchst konstant bleiben.
Dartiber hinaus sollen Vergleichsrechnungen mit den nach Post [Pos 1] definierten Ra- und
Ma-Zahlen (s. GIn (2.36) und (2.37)) durchgefiihrt werden, um die Gute der neuen Definition
nach GIn (2.34), (2.35) beurteilen zu kénnen.

4.1 Einfluss der Gastemperatur

4.1.1 Ergebnisse der Versuche mit unterschiedlicher Gastemperatur fiir Konzentratio-

nen oberhalb des azeotropen Punktes (X, ,, = 0,7)

In Abb. 4.1 sind die experimentell ermittelten Zusammensetzungsverlédufe jeweils durch
Symbole und die zugehdrigen Berechnungen als Linien bei konstanter Temperatur im Kern

der flissigen Phase (7, ,= 303,15 K) und verschiedenen Gastemperaturen dargestellt. Die
Anfangszusammensetzung der Fllssigkeit zu Beginn aller Versuche ist x, ,, =0,7. Alle an-
deren Prozessbedingungen sind gleichgestellt (2 = 15 mm, c7p: 3,5 mm). Die numerisch be-
rechneten Grenzfélle fur g, —0 (flussigseitig kontrolliert) und S, —oo (gasseitig kontrolliert)
sind ebenso im Diagramm aufgetragen. Fir N,/ N, ist gemaR Gl. (2.11) ein logarithmischer

Mafstab gewdhlt. Die Verdunstung wurde fllssigseitig limitiert und damit unselektiv verlau-
fen, wenn sich das System im ungestorten Zustand befénde, d.h. wenn der Stofftransport al-
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Abbildung 4.1: ZusammensetzungsverlaufSkurven bei unterschiedlichen Gastemperaturen im
vermeintlich stabilen Konzentrationsbereich, Experimentelle Ergebnisse, Grenzfdille und Mo-

dellrechnungen (durchgezogene Linien) durch punktuelle Anpassung von [, .

lein mittels Diffusion durch die Schuttung stattfinden wirde. Dieses Verdunstungsverhalten

wird praktisch fur die hochste Gastemperatur bestatigt (7, ,= 343,15 K). Der aufgepragte

Transportwiderstand in der flussigen Phase hindert die bevorzugte Verdunstung der entspre-
chenden Komponente — oberhalb des azeotropen Punktes: Wasser — und lasst die Verdunstung
unselektiv verlaufen. Mit Verringerung der Temperatur im Kern der Gasphase nahern sich
hingegen die Selektivitatsverlaufe allmahlich dem gasseitig kontrollierten Zustand an, und bei

dem kleinsten Wert von 7, , (303,15 K) wird die hochste Selektivitat beobachtet.
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Die wahrend der Verdunstung auftretenden Strome sind mit dem Aufbau von Konzentrations-
und Temperaturprofilen innerhalb der fliissigen Grenzschicht gekoppelt. Oberhalb des aze-
otropen Punktes liegen wegen der bevorzugten Verdunstung von Wasser und der damit ver-
bundenen Anreicherung der Grenzfldche mit Isopropanol konzentrationsstabile Bedingungen

vor, d.h. o,(%,,,) <0, (%), 2 (Fp)< o (%) Aufgrund der Zunahme der Dichte bzw. der

Grenzflachenspannung mit abnehmender Temperatur kann jedoch das treibende Potential flr
Mikrokonvektionen bei hinreichender Verringerung der Phasengrenztemperatur unterhalb der
Temperatur im Kern der Flussigkeit erklart werden. Die temperaturinstabilen Bedingungen

fuhren zu thermisch initiierten konvektiven Strémungen, da O-I(TPh)>O-I(TI,B)'

P (TPh) > Py (TI,B) ist.

Bei kleinen Gastemperaturen (303,15 K) waére in der Flussigkeit ein relativ groRer Tempera-
turgradient vorhanden, der neben der Diffusion zusatzliche Transportmechanismen verursacht
und damit die Selektivitdt der Verdunstung erhéht. Mit Steigerung der Temperatur in der
Gasphase verringert sich die Temperaturdifferenz innerhalb der flissigen Grenzschicht stetig
bis schliel3lich die Grenzflachenkonvektionen unterbleiben (343,15 K) und Diffusion der ein-
zige Mechanismus ist, mit dem der Stofftransport stattfindet. D.h., mit stetiger Erhéhung der

Gastemperatur wird allmahlich der ungestérte Zustand des Systems erreicht.

Da durch gezielte Verringerung von 7, , die Selektivitat des Verdunstungsprozesses ansteigt,

kdnnte man bei noch niedrigeren Gastemperaturen auch an den anderen Grenzfall — maximale
Selektivitat — naherkommen. Im Rahmen dieser Arbeit war es aber apparativ nicht moglich,
die Temperaturen unter 303,15 K zu senken, so dass dieser Grenzfall experimentell nicht wei-

ter angenahrt werden konnte. Post [Pos 1] ist es gelungen, eine Gastemperatur (7, , = 293,15
K) unter der Temperatur im Kern der Flussigkeit (7, , = 298,15 K) zu erreichen und die Ten-

denz steigender Selektivitat noch deutlicher vorzuweisen.

In Abb. 4.2 sind die Triebkrafte (Ra- und Ma-Zahlen), die flr die experimentell gewonnenen
Selektivitaten aus Abb. 4.1 verantwortlich sind, in Abhangigkeit von der Zusammensetzung
bei unterschiedlichen Temperaturen im Kern der Gasphase separat dargestellt. Die Ra- und
Ma-Zahlen sind nach Gl. (2.34) bzw. (2.35) im ungestorten Zustand ohne Annahme adiabater
Bedingungen (s. Abschnitt 2.2.2, S. 32) berechnet.
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Abbildung 4.2: Separate Darstellung der Rayleigh- und Marangoni-Zahlen fiir den Abb. 4.1

entsprechenden ungestorten Zustand, berechnet ohne Annahme adiabater Bedingungen.

Man erkennt eine Abnahme der aufgezeigten Kennzahlen mit zunehmender Gastemperatur.
Wie erwartet, zeigt die bezlglich Dichte und Grenzflachenspannung stabile Konfiguration bei

T, 5= 343,15 K negative Ra- und Ma-Werte im gesamten Konzentrationsbereich oberhalb des

azeotropen Punktes (0,7 < X, , < 1). Beim Vergleich der Abbn 4.1 und 4.2 ist allerdings eine

Diskrepanz zwischen den gemessenen Selektivitdten und den dafiir verantwortlichen treiben-
den Potentialen zu verzeichnen. Die Zusammensetzungsverlaufe bei einer Gastemperatur von
313,15 K, 323,15 K bzw. 333,15 K héatten unselektiv sein missen, da nach Abb. 4.2 keine
Triebkrafte zu einer Verbesserung des Stofftransports vorhanden sind (negative Ma- und Ra-
Werte). Ein moglicher Grund fiir diese Unstimmigkeit kdnnte das Auftreten von lokalen
Temperaturunterschieden an der Phasengrenze sein, die doch zu Konvektionseffekten und
daher zu hoheren Selektivitaten fiihren. Derartige lokale Inhomogenitaten sind aber mit unse-
rem eindimensionalen analytischen Modell (s. Kapitel 2) nicht zu erfassen. In diesem Zu-
sammenhang erscheint die von Post getroffene Annahme, im ungestdrten Zustand adiabate
Bedingungen zugrunde zu legen, sinnvoll, denn unter diesen Bedingungen kénnen die maxi-

mal maoglichen Temperaturgradienten innerhalb der fllssigseitigen Grenzschicht erreicht wer-
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den (s. Abschnitt 2.2.2, Abb. 2.6). Sie dienen der Kompensation der vermuteten Sekundaref-

fekte, die nicht explizit im Modell formuliert sind.

Die im adiabaten Fall berechneten Ra- und Ma-Werte sind in Abb. 4.3 dargestellt. Sie liefern

eine eindeutige Erklarung der gemessenen Selektivitaten aus Abb. 4.1,
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Abbildung 4.3: Darstellung der Rayleigh- und Marangoni-Zahlen fiir Abb. 4.1, berechnet

unter Annahme adiabater Bedingungen.

Der Abb. 4.3 kann entnommen werden, dass mit Absenkung der Gastemperatur die Werte der

die Triebkraft charakterisierenden Kennzahlen ansteigen. Bei der hdchsten Gastemperatur von

343,15 K bleiben sowohl die Ra- als auch die Ma-Werte negativ und bestétigen somit die sta-

bile Konfiguration beztiglich Dichte und Oberflachenspannung. Fir alle Gbrigen Gastempera-

turen weisen mindestens die Ra-Zahlen positive Werte auf, wahrend die antreibende Wirkung

der Ma-Zahl (Ma > 0) erst bei der niedrigsten Gastemperatur (7, , = 303,15 X) einsetzt. Dar-

aus lasst sich die Schlussfolgerung ziehen, dass der Einfluss der Dichtekonvektion auf die

Verbesserung des Stofftransportes im Bereich oberhalb des azeotropen Punktes (konzentrati-

onsstabile und temperaturinstabile Bedingungen) dominiert.
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Wie bereits in Abschnitt 2.3 erlautert, kann die Verbesserung des Stofftransportes infolge
zusatzlicher konvektiver Transportmechanismen durch den sogenannten Enhancement-Faktor
(Gl. (2.38)) erfasst werden. Fur die Quantifizierung des Einflusses der Gastemperatur auf den
flissigseitigen Stofftransport werden die angepassten Eh-Faktoren gegen die Summe der
Triebkrafte, (Mas+Ra;), fur unterschiedliche Temperaturen im Kern der Gasphase aufgetragen
(s. Abb. 4.4 fiir die Daten aus Abb. 4.1). Bei der Summenbildung werden nur positive Werte

der Kennzahlen berticksichtigt, negative Werte von Rayleigh bzw. Marangoni werden gleich

Null gesetzt.
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Abbildung 4.4: Enhancement-Faktoren iiber die Summe der Marangoni- und Rayleigh-Zahlen

fiir die Messdaten aus Abb. 4.1 bei verschiedenen Gastemperaturen.

Aus Abb. 4.4 ist erkennbar, dass es im ungestorten Zustand und unter konzentrationsstabilen
und temperaturinstabilen Bedingungen zu grof3en treibenden Potentialen kommt, die ihrerseits
zu einer deutlichen Verbesserung des Stofftransportes fuhren (E2 >> 1). Man beobachtet ei-
nen kontinuierlichen Anstieg der Enhancement-Faktoren mit zunehmenden Antriebskréften.
In diesem Sinne wird der grofite Dichte- bzw. Oberflachenspannungsgradient bei der niedrigs-
ten eingestellten Gastemperatur beobachtet (Kurve 1 in Abb. 4.4). Mit ihm ist der hochste
Enhancement-Faktor verbunden (Eh = 207 bei Ma,+Ra, = 5,0 - 10%). Bei einer Gastemperatur
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von 343,15 K wurde keine Verbesserung des Stofftransports erfasst. Diesem Fall entspricht
der Wert Eh = 1.

Die infolge von Grenzflacheninstabilitaten ausgelosten Konvektionen bewirken eine erhohte
Durchmischung in der flussigseitigen Grenzschicht und filhren dadurch zur Anderung der
anfanglichen Temperatur- und Konzentrationsprofile. In den Abbn 4.5 und 4.6, die die Tem-
peratur bzw. die Zusammensetzung an der Phasengrenze im gestorten Zustand als Funktionen
der Flussigkeitszusammensetzung zeigen, ist diese Wirkung gut zu erkennen. Mit zunehmen-
der Intensitat der Konvektion ist eine Reduzierung der Temperatur- und Konzentrationsdiffe-
renz zwischen dem Kern der Flussigkeit und der Phasengrenze zu beobachten. Damit kann

der konvektionsinduzierende Temperaturgradient fast vollstdndig abgebaut werden.
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Abbildung 4.5: Temperatur an der Phasengrenze im gestorten Zustand iiber die Zusammen-
setzung im Kern der Fliissigkeit fiir den Bereich oberhalb des azeotropen Punktes, den Daten

von Abb. 4.1 entsprechend.

Ein wesentlicher Ansatz des eigenen Untersuchungskonzeptes besteht, wie dargelegt, darin,
das reale Verhalten des Systems als Kausalabfolge eines ungestorten und eines gestorten Zu-
standes zu approximieren, wobei beide quasistationdr erfasst werden. Eine genauere Berlck-
sichtigung der zwischen den Zustanden bestehenden dynamischen Kopplung ist mit der hier

eingesetzten Methodik nicht mdglich.
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Abbildung 4.6: Zusammensetzung an der Phasengrenze im gestorten Zustand tiber die Zu-
sammensetzung im Kern der Fliissigkeit fiir den Bereich oberhalb des azeotropen Punktes,

den Daten von Abb. 4.1 entsprechend.

4.1.2 Ergebnisse der Versuche mit unterschiedlicher Gastemperatur fiir Konzentratio-

nen unterhalb des azeotropen Punktes (X, ,, =0,3)

Abbildung 4.7 zeigt die gemessenen und die berechneten Zusammensetzungsverlaufe bei
konstanter Temperatur im Kern der flussigen Phase (7, , = 303,15 K) und verschiedenen Gas-
temperaturen im konzentrationsinstabilen Bereich unterhalb der azeotropen Zusammenset-

zung. Die Anfangszusammensetzung der Flussigkeit zu Beginn aller Versuche ist X, ,, = 0,3.
Alle weiteren Prozessbedingungen bleiben konstant (4 = 15 mm, Jp = 3,5 mm). Im Diagramm

sind ebenfalls die numerisch berechneten Grenzfélle eines fllssigseitig kontrollierten
(B,—0) und eines gasseitig kontrollierten Stoffiibergangs (5, — ) eingetragen. Wie im
Abschnitt 4.1.1 erklart, wirde der flussigseitige Stofftransport ohne zusatzliche Transportme-
chanismen auch bei diesen Experimenten allein mittels Diffusion durch die Schiittung statt-

finden, und damit wirde man eine unselektive Verdunstung bekommen mussen. Dieser Trend
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Abbildung 4.7: Zusammensetzungsverlaufskurven bei unterschiedlichen Gastemperaturen im
instabilen Konzentrationsbereich, Experimentelle Ergebnisse, Grenzfille und Modellrech-

nungen (durchgezogene Linien) durch punktuelle Anpassung von [, .

wurde jedoch bei keinem der unterhalb des azeotropen Punktes durchgefiihrten Versuche be-
obachtet. Man muss auch dieses Verhalten der Anwesenheit konvektiver Stromungen in Pha-
sengrenznéhe zuschreiben. Im betrachteten Konzentrationsbereich existieren neben den tem-
peratur- auch konzentrationsinstabile Bedingungen, die Grenzflachenkonvektionen ausldsen
kdnnen, da die bevorzugte Verdunstung von Isopropanol und die Anreicherung des Wassers

im Gemisch zu energetisch instabilen Zustanden innerhalb der flissigen Grenzschicht, d.h. zu
o,(3.) > 0,(3.4), £, (%) > p,(%,,), fuhren. Der Einfluss der Temperatur als treibendes

Potential fir Mikrokonvektionen bleibt bei hinreichender Verringerung der Phasegrenztempe-
ratur unterhalb der Temperatur im Kern der Flissigkeit auch fur diesen Konzentrationsbereich
weiterhin bestehen. Obwohl es aber zu relativ groRen Temperaturgradienten in Phasengrenz-

nahe kommt, hat dies nur einen geringen Einfluss auf den Zusammensetzungsverlauf, d.h. die
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Konzentrationsinstabilitét ist hier bei der Formierung der Mikrokonvektionen dominierend.
Die Kurven in Abb. 4.7, die nicht so merklich auseinander fachern und relativ nahe dem gas-
seitig kontrollierten Fall liegen, bestatigen diese Schlussfolgerung. Trotzdem kann man an-
nehmen, dass mit hinreichender Verringerung der Gastemperatur der Grenzfall der maximalen
Selektivitat und mit hinreichender Erhéhung derselben die unselektive Verdunstung erreicht
werden kdnnten. Apparativ war es aber nicht mdglich, die Versuche in einem so breiten Tem-
peraturbereich durchzufiihren, daher waren die genannten Grenzfalle experimentell unreali-

sierbar.

Die separate Darstellung der Ra- und Ma-Werte fir die im Bezug auf Konzentration und
Temperatur instabile Konfiguration findet in Abb. 4.8 statt. Die Verlaufe bei 323,15 K und
343,15 K sind in dieser Abbildung nicht eingetragen, da Uberlappungen mit anderen Kurven
existieren. Im Gegensatz zu den konzentrationsstabilen Bedingungen oberhalb des azeotropen
Punktes (vgl. Abb. 4.2) wurden hier stets positive Ma- und Ra-Zahlen erreicht, obwohl keine

adiabate Bedingungen im Modell eingesetzt waren. Dies ist mit der kombinierten Wirkung
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Abbildung 4.8: Separate Darstellung der Rayleigh- und Marangoni-Zahlen fiir den Abb. 4.7

entsprechenden ungestorten Zustand, berechnet ohne Annahme adiabater Bedingungen.
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von temperatur- und konzentrationsinstabilen Konfigurationen zu erkléren, die hinreichend
groRe Triebkrafte fur einsetzende Phasengrenzkonvektionen erzeugen. Die berechneten Ma-
rangoni- und Rayleigh-Zahlen fir den adiabaten Fall sind in Abb. 4.9 dargestellt. Beim Ver-
gleich der Daten aus den Abbn 4.8 und 4.9 ist eine nur sehr geringe Erhéhung der Werte im
adiabaten Fall festzustellen. Dies scheint die Dominanz der Konzentrationsinstabilitaten beim
Ausldsen von Grenzflachenphdanomenen im Bereich unterhalb der azeotropen Gemischzu-
sammensetzung zu bestétigen. Es ist weiterhin zu erkennen, dass auch hier der Dichtegradient

(Bénard-Effekt) einen stérkeren Einfluss auf die VVerbesserung des Stofftransports hat.
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Abbildung 4.9: Darstellung der Rayleigh- und Marangoni-Zahlen fiir Abb. 4.7, berechnet

unter Annahme adiabater Bedingungen.

Die entsprechenden Eh-Faktoren Gber die Summe der Triebkrafte sind im konzentrationsin-
stabilen Bereich in Abb. 4.10 fir verschiedene Temperaturen im Kern der Gasphase darge-
stellt. Eine wesentliche Verbesserung des Stofftransportes ist auch unterhalb des azeotropen
Punktes zu beobachten. In Abb. 4.10 ist ein kontinuierlicher und starker Anstieg der Enhan-
cement-Faktoren mit Zunahme der Antriebskréfte erkennbar. Im Gegensatz zum vermeintlich
stabilen Konzentrationsbereich (vgl. Abb. 4.4) sind die erreichten EA-Werte bei groReren
Summen der Ra- und Ma-Zahlen wesentlich hoher. Die niedrigste Gastemperatur von 303,15
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K zieht den groBten Enhancement-Faktor (Eh = 2790 bei Ma,+Ra, = 1,0 - 10°) mit sich. Bei
einer Zunahme von T, , und damit verbundenem Abbau des Temperaturprofils in der flussig-
seitigen Grenzschicht nimmt die Erhohung des Stofftransportes schrittweise ab. Mit der kon-

vektionsverursachten Durchmischung der Flissigkeit in Phasengrenznéhe kann auch hier die

Verringerung der Stofftransportwiderstande erklart werden.
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Abbildung 4.10: Enhancement-Faktoren iiber die Summe der Marangoni- und Rayleigh-

Zahlen fiir die Messdaten aus Abb. 4.7 bei verschiedenen Gastemperaturen.

Die néchsten zwei Diagramme — Abbn 4.11 und 4.12 — stellen die Temperatur bzw. die Zu-
sammensetzung an der Phasengrenze im gestorten Zustand Uber die Flissigkeitszusammen-
setzung dar, die den angepassten Daten aus Abb. 4.7 entsprechen. Der konvektionsinduzie-
rende Temperaturgradient wird auch hier durch die einsetzenden konvektiven Stromungen
nahezu vollstandig abgebaut, wahrend eine ziemlich grolRe Konzentrationsdifferenz bleibt.
Fur die verbesserte Stoffiibertragung unterhalb des azeotropen Punktes kann also der Kon-
zentrationsgradient als vorwiegende Ursache angenommen werden.

Es ist abschlieBend zusammenzufassen, dass eine Erhdhung der Dichte- bzw. der Grenzfla-
chenspannungsgradienten in der flissigseitigen Grenzschicht die einsetzenden Mikrokonvek-

tionen intensiviert, was folglich zum verbesserten Stofftransport fiihrt.
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Abbildung 4.11: Phasengrenztemperatur im gestorten Zustand tiber die Fliissigkeitszusam-

mensetzung im instabilen Konzentrationsbereich, den Daten von Abb. 4.7 entsprechend.
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Abbildung 4.12: Phasengrenzzusammensetzung im gestorten Zustand iiber die Fliissigkeitszu-

sammensetzung im instabilen Konzentrationsbereich, den Daten von Abb. 4.7 entsprechend.
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Sind die Konzentrations- und die Temperaturgradienten synergetisch beim Einfluss auf den
Stofftransport, wie es unterhalb des azeotropen Punktes geschieht, sind die erreichten Enhan-
cement-Faktoren und die dazugehdrigen Ra- bzw. Ma-Zahlen groRer, als wenn nur thermisch
initiierte Mikrokonvektion wirkt. Im vermeintlich stabilen Konzentrationsbereich oberhalb
der azeotropen Zusammensetzung kann ein hinreichend grofRer Temperaturgradient als einzi-
ger Grund fur die Entstehung der Dichte- bzw. der Grenzflachenspannungsgradienten angese-
hen werden. Wie es sich ergeben hat, kénnen auch lokale Temperaturunterschiede wéhrend
der Verdunstung auftreten, die mit unserem eindimensionalen Modell nicht zu erfassen sind.
In solchen Fallen liefert das Modell trotzdem gute Losungen unter Annahme adiabater Bedin-
gungen. Letztere ist fur Berechnungen im instabilen Konzentrationsbereich nicht wichtig.
Aufgrund dieser Schlussfolgerung werden die Triebkrafte in den nachfolgenden Rechnungen

stets unter Annahme adiabater Bedingungen bestimmt.

Mit der Zeit werden wegen der vermehrten Durchmischung in der Flussigkeit die ortlichen
Inhomogenitaten ausgeglichen. Die anfanglich vorhandenen Temperatur- und Konzentrati-
onsprofile werden beim Anwachsen der mikroskopischen Bewegungserscheinungen nivel-
liert. Folglich wird mit dem Fortschreiten des Warme- und Stofftransportes der Aufbau neuer
lokaler Instabilitaten méglich, welche wieder den Beginn und die Entwicklung von Grenzfla-

chenkonvektionen ermdglichen.

4.2 Einfluss der Schiittungsparameter h und d. 0

4.2.1 Ergebnisse der Versuche bei Variation der Schiittungshohe

In Abbn 4.13 und 4.14 sind die gemessenen (Symbole) und die berechneten (durchgezogene
Linien) Selektivitatsverlaufe im vermeintlich stabilen bzw. im instabilen Konzentrationsbe-

reich bei konstanten und gleichen Temperaturen im Kern der beiden Phasen (7,,= T, ,=

303,15 K) und verschiedenen Schuttungshohen dargestellt. Die Ubrigen Prozessparameter

bleiben unverandert.

Wahrend im konzentrationsinstabilen Bereich, unterhalb des azeotropen Punktes (%, ; , = 0,3),

die Schuttungshohe einen geringen Einfluss auf den Prozess ausiibt, nimmt die Selektivitat im

vermeintlich stabilen Konzentrationsbereich, oberhalb des Azeotrops (X, ;,=0,7), mit zu-
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Abbildung 4.13: Zusammensetzungsverlaufskurven bei unterschiedlichen Schiittungshéhen im
vermeintlich stabilen Konzentrationsbereich, Experimentelle Ergebnisse, Grenzfdille und Mo-

dellrechnungen (durchgezogene Linien) durch punktuelle Anpassung von f, .

nehmender Schuttungshohe stark ab. Die kleineren Selektivitaten sind auf den wachsenden
fllissigseitigen Stofftransportwiderstand zurtickzufiihren. AulRerdem erkennt man, dass die im
instabilen Bereich gemessenen Selektivitaten wesentlich groRer im Vergleich mit den gemes-
senen Selektivitaten im Bereich oberhalb der azeotropen Zusammensetzung bei gleichen
sonstigen Bedingungen sind. Dieser Unterschied ist durch die im Abschnitt 4.1.2 diskutierte
Existenz von temperatur- und konzentrationsinstabilen Bedingungen (Summe von Effekten)
fir mogliche Konvektionen unterhalb des Azeotropes zu erklaren.

Ohne zusatzliche konvektive Transportmechanismen wére bei allen Experimenten ober- und
unterhalb der azeotropen Zusammensetzung ein unselektiver Verdunstungsverlauf zu erwar-

ten. Dieser Trend hat sich aber bei keiner der untersuchten Schittungshdhen bestatigt. Hiermit



80 4 Ergebnisse und Diskussion

ist der Nachweis der Anwesenheit von Phasengrenzkonvektionen bei allen diesen Experimen-
ten erbracht.

' 7, = 80 [Umin] I
T, =30315 [K] | S
T, =30315 [K]
rp = 1,013 [bar]
| %,,= 03 []
dp = 35 [mm]
- S,—0
-
~
>
h [mm]
— Modellrechnung
+ freie Oberflache
m 5,0
O 15,0
A 25,0
| 1 | 1 | 1 | 1 |

0,1 L~ : :
000 005 010 015 020 025 030 035

X, []

Abbildung 4.14: Zusammensetzungsverlaufskurven bei unterschiedlichen Schiittungshéhen im
instabilen Konzentrationsbereich, Experimentelle Ergebnisse, Grenzfille und Modellrech-

nungen (durchgezogene Linien) durch punktuelle Anpassung von [, .

Den Einfluss der variierten Schittungshéhe auf die Verbesserung des Stofftransportes fir die
beiden Konzentrationsbereiche ober- bzw. unterhalb des dynamischen Azeotrops zeigen Abbn
4.15 und 4.16. Auf der Abszisse ist jeweils die Summe der unter Annahme adiabater Bedin-

gungen berechneten Triebkrafte aufgetragen, und auf der Ordinate der Enhancement-Faktor.

Wie bereits im Abschnitt 4.1.1 besprochen, kann die Existenz eines Temperaturgradienten
innerhalb der flussigseitigen Grenzschicht die Ursache fir die erzeugten Instabilitdten von

Dichte (Ra,) und Oberflachenspannung (Ma,) im vermeintlich stabilen Konzentrationsbereich
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sein. Im instabilen Konzentrationsbereich hingegen, kénnen neben Temperatur- auch Kon-

zentrationsunterschiede die Formierung der Mikrokonvektionen verursachen.

300
V“’i 8,0 [I/min] 3/
275+ T,, =30315 [K] —
Tng =303,15 [K]
p = 1,013 [bar]
250 - -
x_LB’(): 0,70 [-]
dp = 35 [mm]
225
< L
= 00 o
175
150 1—
_/
125 1 1 1 1 1 1 1 1
10° 10°

Ma + Ra_ [-]

Abbildung 4.15: Enhancement-Faktoren iiber die Summe der unter Annahme adiabater Be-
dingungen berechneten Marangoni- und Rayleigh-Zahlen fiir die Messdaten aus Abb. 4.13 bei

verschiedenen Schiittungshohen.

In Abbn 4.15 und 4.16 ist zu erkennen, dass bei allen Schittungshéhen Dichte- und Oberfla-
chenspannungsinstabilitdten infolge von Temperatur- und/oder Konzentrationsgradienten
wahrend des Stoff- und Warmetransports in den betrachteten Konzentrationsbereichen entste-
hen. Sie haben einen verbesserten Stofftransport zur Folge, der sich in entsprechend grolie
Enhancement-Werte widerspiegelt. Wie bereits im Abschnitt 4.1.2 festgestellt, kommt es auch
hier fir Anfangskonzentrationen unterhalb des azeotropen Punktes bei groeren Summen der
Triebkrafte zu wesentlich hoheren Eh-Faktoren im Vergleich zum vermeintlich stabilen Be-

reich.
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Abbildung 4.16: Enhancement-Faktoren iiber die Summe der unter Annahme adiabater Be-
dingungen berechneten Marangoni- und Rayleigh-Zahlen fiir die Messdaten aus Abb. 4.14 bei

verschiedenen Schiittungshohen.

Zum besseren Verstandnis des Einflusses der Schiittungshéhe auf den Verdunstungsverlauf
im gestorten bzw. ungestorten Zustand ist in Abb. 4.17 der angepasste fllssigseitige Stoff-
ubergangskoeffizient als Funktion des minimal mdglichen flissigseitigen Stofflibergangsko-

effizienten flr die drei verschiedenen Schittungshohen und X, , ;= 0,7 aufgetragen. Dabei ist

eine deutliche Abnahme beider Stofflibergangskoeffizienten mit zunehmender Schuttungsho-
he zu beobachten. Obwohl jedoch beide Koeffizienten stark abnehmen, vergroRRert sich ihr
Verhaltnis bemerkenswert (vgl. Abb. 4.15). Dies deutet auf einen unterproportionalen Ein-
fluss zunehmender Schittungshéhe auf die Intensitat der Mikrokonvektionen, die von vor-
herrschenden Dichte- und Oberflachenspannungsgradienten aufgrund der Temperatur-
instabilitat ausgel6st werden, hin. Wenn also die vorherrschenden treibenden Potenziale hin-
reichend grof3 sind, um einen Schwellenwert fur denkbare dissipative Strukturen zu Uber-

schreiten, kann die Wirkung auf den Stofftransport stets markant sein.
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Abbildung 4.17: Der angepasste fliissigseitige Stoffiibergangskoeffizient als Funktion des
minimal moglichen fliissigseitigen Stoffiibergangskoeffizienten fiir verschiedene Schiittungs-

hohen. Die Verldufe entsprechen der Daten aus Abb. 4.15.

Eine separate Darstellung der Rayleigh- und Marangoni-Werte, berechnet unter adiabaten
Bedingungen, fur die angepassten Daten aus Abb. 4.15 bzw. 4.16 wird in Abbn 4.18 und 4.19
gezeigt. Fur Anfangskonzentrationen sowohl ober- als auch unterhalb des dynamischen Aze-
otrops kommt es zu stets positiven Ra- und Ma-Zahlen, wobei die Bénard-Instabilititen eine
starkere Wirkung auf einsetzende Phasengrenzkonvektionen vorweisen. Nur im instabilen
Konzentrationsbereich und fiir eine Schittungshéhe von 5,0 mm (Linie 1 in Abb. 4.19) schei-
nen Grenzflachenspannungsinstabilitdten den Einfluss, den die ausgelésten Mikrokonvektio-
nen auf die Selektivitat der Verdunstung ausiiben, zu bestimmen. Mit zunehmender Schit-
tungshohe ist eine deutliche Verringerung der Ma-Werte zu beobachten, wéhrend die Ra-
Werte ansteigen (vgl. GIn (2.34) und (2.35)). Die Ergebnisse in Abbn 4.18 und 4.19 decken
sich mit der urspriinglich von Schwarzbach [Sch 6] dargelegten und spater von Post [Pos 1]
bestatigten Aussage, dass die Marangoni-Konvektion in diinnen und die Bénard-Konvektion

in dickeren porésen Medien (Platten) tberwiegt.
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Abbildung 4.18: Separate Darstellung der Rayleigh- und Marangoni-Zahl fiir die Daten aus

Abb. 4.15 als Funktion der Zusammensetzung.
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Abbildung 4.19: Separate Darstellung der Rayleigh- und Marangoni-Zahl fiir die Daten aus

Abb. 4.16 als Funktion der Zusammensetzung.
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4.2.2 Ergebnisse der Versuche bei Variation des Partikeldurchmessers

Den Einfluss der Partikelgrofie auf den Verdunstungsverlauf und ferner auf den Stofftransport
bei einer mittleren konstanten Schiittungshdhe von 15,0 mm in den beiden Konzentrationsbe-

reichen ober- bzw. unterhalb des azeotropen Punktes zeigen Abbn 4.20 und 4.21.
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Abbildung 4.20: Zusammensetzungsverlaufskurven bei unterschiedlichen Partikeldurchmes-
sern im vermeintlich stabilen Konzentrationsbereich, Experimentelle Ergebnisse, Grenzfille

und Modellrechnungen (durchgezogene Linien) durch punktuelle Anpassung von [, .

In Abwesenheit von zusatzlichen Transportmechanismen ist auch hier ein unselektiver Ver-

lauf der Kurven zu erwarten, der sich aber nur fiir den kleinsten verwendeten Partikeldurch-

messer (Ep: 0,23 mm) im vermeintlich stabilen Bereich bestatigt hat. Dies ist offenbar auf

den Einfluss des stark ausgepréagten fllssigseitigen Stofftransportwiderstandes zurlickzufiih-
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ren, der die bevorzugte Verdunstung von Wasser hindert und damit einen unselektiven Ver-
dunstungsprozess erzielt. Die anderen Verlaufe, die sich vom erwarteten Trend unterscheiden,
kénnen mit dem Auftreten von thermisch- und/oder konzentrationsinitiierten Grenzflachen-
konvektionen begriindet werden, die zum verbesserten Stofftransport fihren. Es ist weiterhin
eine Tendenz zur Abnahme der Selektivitiat mit abnehmender Permeabilitat der Schittung (s.
Gl. (3.4)) in beiden Konzentrationsbereichen zu beobachten. Dies ist wiederum durch den
anwachsenden Widerstand in der flissigen Phase bedingt, der die einsetzenden konvektiven

Stromungen unterdriickt.
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Abbildung 4.21: Zusammensetzungsverlaufskurven bei unterschiedlichen Partikeldurchmes-
sern im instabilen Konzentrationsbereich; Experimentelle Ergebnisse, Grenzfdille und Mo-

dellrechnungen (durchgezogene Linien) durch punktuelle Anpassung von [, .
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Die angepassten Enhancement-Faktoren Uber die Summe der Triebkréfte fir unterschiedliche
PartikelgréfRen im vermeintlich stabilen und im instabilen Konzentrationsbereich sind in Abbn

4.22 bzw. 4.23 aufgetragen.
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Abbildung 4.22: Enhancement-Faktoren iiber die Summe aus Marangoni- und Rayleigh-Zahl

fiir die Daten aus Abb. 4.20 bei verschiedenen Partikeldurchmessern.

Man erkennt, dass eine Erhohung der Durchléssigkeit der Schittung, d.h. groRer werdende
Partikeldurchmesser, eine Zunahme des Stofftransports flir beide Anfangskonzentrationen
bewirkt. Dies kann mit dem sich abschwéchenden Einfluss des fllssigseitigen Widerstandes
auf die auftretenden konvektiven Bewegungen erklart werden. Mit anderen Worten, kann
durch eine Erhéhung der Permeabilitat der Schittung die Mikrokonvektion intensiviert und
damit der Stofftransport beschleunigt werden. Da bei einem Partikeldurchmesser von 0,23
mm im vermeintlich stabilen Konzentrationsbereich keine Selektivitdt gemessen wurde (vgl.
Abb. 4.20), betragt der Eh-Faktor in Abb. 4.22 fiir diese Partikelgrofie 1. Die Kombination
zweier gleichzeitig wirkender Instabilitdten, ndmlich durch Temperatur und Konzentration, im
Bereich unterhalb des azeotropen Punktes hat eine groRere Intensitat der Mikrostrukturen und
daher hohere Enhancement-Werte zur Folge als die Einzelwirkung eines Temperaturgradien-

ten im vermeintlich stabilen Bereich.
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Abbildung 4.23: Enhancement-Faktoren iiber die Summe aus Marangoni- und Rayleigh-Zahl

fiir die Daten aus Abb. 4.21 bei verschiedenen Partikeldurchmessern.

Zum Vergleich des Einflusses der einzelnen Mechanismen (Marangoni- bzw. Bénard-
Konvektion) auf die Verbesserung des Stofftransportes bei Variation der PartikelgréRe sind
die unter adiabaten Bedingungen berechneten Ma- und Ra-Werte fur die Daten aus Abb. 4.22
bzw. 4.23 separat in den Abbn 4.24 und 4.25 dargestellt.

In Abb. 4.24 ist zu erkennen (Linie 1), dass bei der kleinsten PartikelgroRe (EP = 0,23 mm) die

infolge der Temperaturinstabilitdt vorherrschenden Dichte- und Oberflachenspannungsgra-
dienten (Ra, = 1,62 - 10%, Ma, = 2,68 - 10°, Ma,+Ra, = 1,65 - 10%) nicht ausreichen, um Pha-
sengrenzkonvektionen auszuldsen, daher verlauft die Verdunstung unselektiv (vgl. Abb.
4.20). Fur alle anderen Partikeldurchmesser sind die existierenden Triebkrafte hinreichend
grol3, um konvektive Effekte zu initiieren und damit einen verbesserten Stofftransport zu er-

zielen. Es ist weiterhin anzumerken, dass fur beide Anfangskonzentrationen mit Zunahme von

c7p sowohl die Ra- als auch die Ma-Werte ansteigen, wobei die Rayleigh-Zahlen die Summe

der Triebkrafte bestimmen.
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Abbildung 4.24: Separate Darstellung der adiabat berechneten Rayleigh- und Marangoni-
Zahl fiir die Daten aus Abb. 4.22.
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Abbildung 4.25: Separate Darstellung der adiabat berechneten Rayleigh- und Marangoni-
Zahl fiir die Daten aus Abb. 4.23.
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4.2.3 Ergebnisse der Versuche bei Variation beider Schiittungsparameter

Wie bereits im Abschnitt 4.2.2 erwahnt, kann bei konstanter Schuttungshohe eine Zunahme
der Schuttungspermeabilitdt zu groReren Selektivitaten, d.h. zu einem verbesserten Stoff-
transport, fihren. Diese Tendenz hat sich in Abb. 4.26 fir einen relativ kleinen Widerstand in
der flussigen Phase (2 = 5,0 mm) bestatigt (vgl. mit Abb. 4.20). Die numerisch berechneten

Grenzfalle des gasseitig (S, —) bzw. flussigseitig kontrollierten ( 5, —0) Stofflibergangs

sind ebenfalls in der Abbildung aufgetragen.
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Abbildung 4.26: Selektivitdtsverliufe fiir eine relativ kleine Schiittungshohe und verschiedene
Partikeldurchmesser; Experimentelle Ergebnisse, Grenzfille und Modellrechnungen (durch-

gezogene Linien) durch punktuelle Anpassung von p,.

Wird ein relativ grolRer Widerstand in der Flussigkeit (2 = 25 mm) bei ansonst konstant gehal-
tenen  Prozessbedingungen erzeugt, so ergeben sich vollstdndig unselektive

Zusammensetzungsverlaufe fur zwei der verwendeten Partikelgréfien (Ep = 0,23 mm und c7p
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zungsverlaufe fur zwei der verwendeten PartikelgroRen (Ep = 0,23 mm und c7p

Abb. 4.27.
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Abbildung 4.27: Selektivititsverliufe fiir eine grofse Schiittungshéhe und verschiedene Parti-

keldurchmesser; Experimentelle Ergebnisse, Grenzfille und Modellrechnungen (durchgezo-

gene Linien) durch punktuelle Anpassung von [, .

Diese Ergebnisse zeigen, dass, wenn im vermeintlich stabilen Konzentrationsbereich der flis-

sigseitige Transportwiderstand, erzeugt durch die Schittung, eine gewisse Grenze (iberschrei-

tet, die Wirkung der in der Flussigkeit existierenden Triebkrafte (s. Tabelle 4.1) nicht aus-

reicht, um konvektive Bewegungen auszulosen. Daher kommt es zu einem unselektiven Ver-

dunstungsverlauf. Dies deutet auf eine dominante Rolle des durch die Schuttung erschaffenen

rdumlichen Zwangs beim Ablauf des Stofftransports hin. Ferner ist anzumerken, dass, wah-

rend eine Zunahme der Schuttungshohe keine gravierende Verminderung des flussigseitigen
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Stoffubergangskoeffizienten bewirkt, mit kleiner werdendem Partikeldurchmesser die Ver-

dunstung unselektiv gestaltet werden kann (vgl. Abschnitte 4.2.1 und 4.2.2).

Abbildung 4.28 zeigt die angepassten Eh-Faktoren fir die Messdaten aus Abb. 4.27 als Funk-
tion der Summe von Marangoni- und Rayleigh-Zahl. Im betrachteten Fall, bei einem ziemlich
groBen raumlichen Hindernis in der flussigen Phase und vermeintlich stabilen Konzentrati-
onsbedingungen, hat die Verringerung des Partikeldurchmessers eine negative Auswirkung
auf den Stofftransport, die sich in der starken Abnahme der EA-Werte widerspiegelt. Wie be-
reits erwahnt, wurde bei den PartikelgréRen von 0,23 mm und 0,57 mm keine Verbesserung

des Stofftransports erreicht, in beiden Féllen gilt daher der Wert E4 = 1.

300

V,,= 80 [Umin]

T, =30315 [K] / 3
275 Tgﬁ =303,15 [K]

p = 1,013 [bar]

EI,B,() = 07 [
os0 L & = 250 [mm]

Eh [-]

225
200 |-
1
175 1 | 1 1 1 1 1 1 1 1
10° 10°

Ma +Ra_ []

Abbildung 4.28: Abhdngigkeit der Eh-Werte und damit der Selektivitit von der Partikelgrofse

bei einer relativ grofsen Schiittungshohe im vermeintlich stabilen Konzentrationsbereich.

Die berechneten Werte von Marangoni und Rayleigh sowie die Summen von den beiden Zah-
len fur alle Experimente, bei denen keine Selektivitat gemessen wurde, sind in Tabelle 4.1
zusammengestellt. Aus den Daten in dieser Tabelle ist restimierend festzustellen, dass bei
Summen (Ma,+Ra;) > 1,72 - 10° die in der Flussigkeit einsetzenden Triebkrafte die raumliche

Hinderung tberwiegen und folglich Selektivitaten auslésen kénnen.
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Variierte Betriebsparameter
— Mas Ras Mas+ Rag Eh
Xigo -1 | Tye [K] | d, [mm] | h[mm]

0,7 303,15 0,23 5,0 8,76-10° | 5,54.10" | 6,42-10" 1,0
0,7 303,15 0,23 150 | 2,68-10° | 1,62-10° | 1,65-10° 1,0
0,7 303,15 0,23 250 |1,69-10° | 2,78-10% | 2,79-10° 1,0
0,7 303,15 0,57 250 |1,04-10" | 1,71.10° | 1,72-10° 1,0
0,7 343,15 3,5 150 [-1,99-10°|-1,34-10*|-1,54-10*| 1,0

Tabelle 4.1: Marangoni- und Rayleigh-Zahl sowie die Summe von den beiden fiir alle im

Rahmen dieser Arbeit experimentell ermittelten, unselektiven Verldufe.

Es bleibt weiterhin zu kl&ren, wie stark die zuletzt betrachteten Prozessparameter den Stoff-

transport im instabilen Konzentrationsbereich beeinflussen. Zu diesem Zweck sind in Abb.

4.29 die Eh-Faktoren tber die Summe der Triebkréfte fur die gleiche Schittungshéhe von 25

mm und unterschiedliche Partikeldurchmesser unterhalb des azeotropen Punktes dargestelit.

Eh [-]

10000 d [mm]
V,,= 80 [Umin] 1) 0,23
T, =303,15 [K] 2) 0,57
8000 = 7 =30315 [K] 3) 1,30
p = 1,013 [bar] 4) 2,60
X,,= 03 [ 5) 3,50
6000 - h”w: 25,0 [mm] )
4000 |
5
2000 4
B
of 2 —=
il il il 1
10° 10* 10° 10° 10
Ma + Ra [-]

Abbildung 4.29: Abhdngigkeit der Eh-Werte und damit der Selektivitit von der Partikelgrife

bei einer relativ grofsen Schiittungshohe im instabilen Konzentrationsbereich.
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Mit abnehmendem Partikeldurchmesser kommt es ebenfalls zu kleineren Selektivitaten. Man
beobachtet aber stets selektive Verdunstungsverldufe (EA# > 1) trotz der grofRen Hohe der ein-
gesetzten Schittung. Das Ergebnis deutet auf ziemlich grofRe Dichte- und Oberflachenspan-
nungsgradienten, die infolge von Temperatur- und Konzentrationsinstabilititen in der flussig-
seitigen Grenzschicht entstehen. Trotz des groRen rdumlichen Zwangs reichen sie aus, um
Mikrokonvektionen auszuldsen, welche zur Vermischung der Fllssigkeit in unmittelbarer

Phasengrenznéhe und damit zu einem verbesserten Stofftransport fuhren.

4.2.4 Vergleich mit anderen Autoren

Wie in der Einleitung schon erwahnt, wurde die Selektivitat wéahrend der Verdunstung eines
bindren Stoffgemisches aus ebenen Spalten bereits von Post [Pos 1] detailliert untersucht. Um
die eigenen Ergebnisse mit denen von Post vergleichen und gleichzeitig die Gute der neuen
Definitionen der Kennzahlen (s. Abschnitt 2.3, GIn (2.34) und (2.35)) beurteilen zu kénnen,
wurden die Marangoni- und Rayleigh-Zahlen fiir die wesentlichen Prozessparameter auch mit
den von Post vorgeschlagenen Definitionen (s. Abschnitt 2.3, GIn (2.36) und (2.37)) nachge-
rechnet. Wie vorher im Abschnitt 2.3 erklart, liegt der Unterschied in den hier verwendeten
Definitionen in der Beriicksichtigung des langeren Diffusionsweges durch die Schittung und
in der Berlcksichtigung der veranderten Durchléssigkeit der Schuttung bei unterschiedlichen
PartikelgrofRen. Die Permeabilitat der Platte erscheint aber nicht in den von Post verwendeten
Gleichungen (2.36), (2.37), weil er bei der Modellierung den gesamten Stofftransport nur in

einem ebenen Spalt (nur in der fliissigen Phase) betrachtet.

Einige angepassten Eh-Faktoren sind in Abb. 4.30 tiber die Summe der nach Post [Pos 1] be-
rechneten Triebkréfte fur unterschiedliche Temperaturen im Kern der Gasphase oberhalb der

azeotropen Gemischzusammensetzung exemplarisch dargestelit.

Ohne Berticksichtigung der Schittungspermeabilitat erreichen die Summen aus beiden Zahlen
Ma und Ra wesentlich hthere Werte. Sie sind nahezu doppelt so groR wie die entsprechenden
Summen aus den Kennzahlen, bei denen in der Definition zusétzlich die Permeabilitat der
Schiittung eingefiihrt ist. Von einem Wertebereich (Ma,+Ra) = 1,0 - 10° = 5,0 - 10* in Abb.
4.4 steigen die Summen auf (Ma+Ra) = 4,0 - 10° — 3,5 - 10°® in Abb. 4.30 bei sonst gleichen
Prozessbedingungen. Die Zahlenwerte des EA-Faktors bleiben dabei unveréndert.
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Abbildung 4.30: Enhancement-Faktoren iiber die Summe der nach der Definition von Post

berechneten Marangoni- und Rayleigh-Zahlen fiir unterschiedliche Gastemperaturen, der

Abb. 4.4 entsprechend.

Weiterhin sind in Abb. 4.31 die Enhancement-Faktoren als Funktion der Summe aus nach
Post definierten Marangoni- und Rayleigh-Zahlen fur unterschiedliche Partikeldurchmesser
und konstante Schittungshéhe von 15 mm im vermeintlich stabilen Konzentrationsbereich
eingetragen (vgl. mit Abb. 4.22).

Man erkennt eine Erhéhung der Eh-Faktoren mit zunehmender PartikelgroRe, wéhrend die
Triebkrafte aber scheinbar gleich grofl3 bleiben. Diese Tendenz ansteigender EA-Werte bei
gleichen treibenden Potenzialen wurde schon von Post mit breiter werdenden Spalten beo-
bachtet. Dieses Resultat unterscheidet sich von den in Abb. 4.22 dargestellten Ergebnissen,
die die Berlicksichtigung der Permeabilitit der Schittung beinhalten, insofern, dass im zwei-
ten Fall ein kontinuierlicher Anstieg der Summe der Triebkréfte bei groReren Permeabilitaten
der Schittung festzustellen ist und zum besseren Verstandnis der damit verbundenen Erho-
hung der Eh-Werte beitragt. Also lassen die neuen Definitionen der Marangoni- und Ray-

leigh-Zahl eine bessere Einschdtzung der Wirkung veranderter PartikelgroRen auf die beiden
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Triebkrafte zu. Auch bei den Daten von Abbn 4.4, 4.30 ist die Uberlappung der Kurven bei

Verwendung der neuen Definitionen (also in Abb. 4.4) geringer, was positiv zu werten ist.

225
I I'/g’o = 80 [l/min]
T, =303,15 [K]
200 | T:B =303,15 [K] 4——/
L p = 1,013 [bar]
¥ = 070 []
175 | "~ 1BO
h = 150 [mm]
= | o
1 -
§ 50
d_p [mm]
125 |- 2_’_,/ 1) 0,57
— 2) 1,30
100 L - 3) 2,60
4) 3,550
75 1 o1l 1 RN | 1 o1 o3l 1 Lo
10° 10’ 10° 10° 10"
Ma+Ra [-]

Abbildung 4.31: Enhancement-Faktoren iiber die Summe der nach der Definition von Post
berechneten Marangoni- und Rayleigh-Zahlen fiir unterschiedliche Partikelgrofen, der Abb.
4.22 entsprechend.

4.3 Zusammenfassung der Ergebnisse

Die im vorliegenden Kapitel dargestellten Ergebnisse zeigen, dass die verschiedenen geomet-
rischen und betrieblichen Einflussgréen eine unterschiedlich starke Wirkung auf die Grenz-
flacheneffekte ausliben. Daraus entstehen mehr oder weniger deutlich ausgepragte mikrosko-
pische Strukturen in der flussigseitigen Grenzschicht, die den Trennprozess nachhaltig beein-
flussen. Die wichtigsten Erkenntnisse der vorangegangenen Diskussion lassen sich in folgen-

de Punkte zusammenfassen:

» Durch Variation der Anfangszusammensetzung der Fliissigkeit konnten zwei unterschiedli-

che Konfigurationen bezuglich der Konzentrationsstabilitat in der flussigen Phase — stabil,
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oberhalb des azeotropen Punktes und instabil, unterhalb der azeotropen Zusammensetzung —

untersucht werden.

» Durch gezielte Anderung der Gastemperatur konnte die Intensitéit der Grenzflachenkonvek-
tionen verstéarkt oder aber auch unterdriickt werden. Im Allgemeinen wurde festgestellt, dass
mit Steigerung der Gastemperatur eine Abnahme der Enhancement-Faktoren zu beobachten
ist, die auf reduzierte treibende Temperaturprofile in unmittelbarer Nahe der Phasengrenze
zurlckzufihren ist und im Ergebnis eher einem gehinderten Stofftransport entspricht. Es wur-
de aullerdem festgestellt, dass mit dem beschriebenen Modell lokale, laterale Unterschiede der
Temperatur unvorhersagbar bleiben. In Fallen, bei denen ein Einfluss solcher lokaler Unter-
schiede vermutet werden kann, konnte die Annahme adiabater Bedingungen nach Post

[Pos I] eine eindeutige Erklarung der gemessenen Selektivitaten liefern.

» Die Variation der Schiittungsparameter, /# und Jp, hat eine deutliche Abhangigkeit der In-

tensitat der Strdmung von diesen Parametern, insbesondere von der Partikelgroe gezeigt. Die
Abnahme des Partikeldurchmessers bewirkt eine Zunahme des raumlichen Zwangs, die folg-
lich eine hemmende Auswirkung auf die Konvektionsstrome und somit auf den Stofftransport
ausubt. Wahrend unterhalb der azeotropen Zusammensetzung keine vollkommende Unterdri-
ckung der Konvektionseffekte mit abnehmender Schittungspermeabilitat erreicht wurde, wa-
ren oberhalb des Azeotropes bei einer Partikelgrofie von 0,23 mm die vorherrschenden Trieb-

krafte nicht grof3 genug, um stofftransportverbessernde Konvektionen auszulésen. Die Kom-

bination aus groRer Schuttungshohe und kleiner PartikelgrofRe (u.U. auch Ep: 0,57 mm) be-

wirkt einen sehr groBen Widerstand in der flussigen Phase, der die existierenden

Triebkraftpotenziale Gberwiegt und somit einen unselektiven Verdunstungsverlauf bedingt.

» Generell ist festzuhalten, dass bei den durchgefuhrten Untersuchungen der Anteil der Dich-
tekonvektion an der Verbesserung des Stofftransports zu Giberwiegen scheint. Die berechneten
Rayleigh-Zahlen dominieren deutlich in beiden Konzentrationsbereichen — unterhalb und
oberhalb des azeotropen Punktes — im Vergleich zu den entsprechenden Marangoni-Zahlen.
Der Anteil der Oberflachenspannungsgradienten (Ma-Zahlen) steigt unter konzentrationsin-
stabilen Bedingungen wesentlich an, aber seine Einwirkung scheint auch in diesem Fall von

meistens eher sekundarer Bedeutung zu bleiben.
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» Oberhalb des azeotropen Punktes wurde das Auftreten und das AusmaR der treibenden Po-
tenziale flr mogliche Konvektionen mit Temperaturinstabilitaten wahrend der Verdunstung
begriindet. Unterhalb des Azeotropes hingegen wurden eher konzentrationsinstabile Konfigu-
rationen fiir ihre Existenz verantwortlich gemacht. Bei gleichzeitiger Existenz von tempera-
tur- und konzentrationsinstabilen Bedingungen im System wurden neben den grél3eren Ra-
und Ma-Werten auch héhere Enhancement-Faktoren erreicht im Vergleich zu denen, die nur

von Temperaturgradienten in der flissigseitigen Grenzschicht verursacht werden.

» Weitergehende Analysen geometrischer Schuttungsgrofien haben gezeigt, dass bei kleinster
Schittungshéhe und instabilen Konzentrationsbedingungen der Anteil der Oberflachenspan-
nungsinstabilitat (Marangoni-Effekt) am treibenden Potential fur einsetzende Mikrokonvekti-
onen die dominierende Rolle spielen kdnnte. Mit einer Zunahme von £ kehrt sich die Domi-
nanz um. Wahrend die Rayleigh-Werte mit zunehmender Héhe monoton ansteigen, stellt man

einen Abstieg der Marangoni-Werte fest.

» Durch Anwendung neuer Definitionen fir die Berechnung der beiden Triebkréfte (Ra- und
Ma-Zahl) wurde eine deutliche Abhéngigkeit derselben von der Partikelgréie eingefiihrt. Mit
ansteigendem Partikeldurchmesser wurden somit groRere Werte und daher grélRere Summen
beider Triebkraftfaktoren ermittelt. Dies fuhrt zu einer positiv zu bewertenden Entflechtung
der Verlaufe, wenn man den Eh-Faktor Gber die Summe der dimensionslosen Triebkréfte auf-
tragt. Im Gegensatz dazu bleiben die nach Post [Pos 1] berechneten treibenden Potenziale mit

zunehmender Partikelgréf3e gleich grofs.
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5 Korrelationen des Enhancement-Faktors

Erst vor Kurzem wurde von Post [Pos 1] eine Kennzahl-Korrelation entwickelt, die anstrebte,
den Zusammenhang zwischen den Werten im gestorten Zustand (EA-Faktoren) und den ent-
sprechenden Werten im ungestorten Zustand (Ra- und Ma-Zahl) zu erstellen. Diese Korrelati-
on stitzte sich jedoch auf die experimentellen Untersuchungen zur Verdunstung eines Isopro-
panol-Wasser-Gemisches aus ebenen Spalten. Durch Modifikation der von Post vorgeschla-
genen Modellvorstellung werden im folgenden zwei Korrelationen entwickelt, die auf Grund
der im Rahmen dieser Arbeit gewonnenen Daten mit Schittungen einen weiteren Versuch zur
quantitativen Beschreibung des Einflusses von Grenzflachenkonvektionen auf den fliissigsei-

tigen Stoffubergangskoeffizienten darstellen.
5.1 Erster Ansatz zur Korrelierung der Messergebnisse

Als Basisgleichung fur die Modellvorstellung wird der von Post [Pos 1] vorgeschlagene Zu-
sammenhang der auftretenden Energien

E,=E (5.1)

in — " pot

angesetzt. Dabei wird eine vollstdndige Umwandlung der additiv zusammengesetzten poten-

tiellen Energie des Systems,

Ao
Epot = g Ap[ h + h . 9 (52)

in kinetische Energie zur Vermischung der Flussigkeit,

Eg=25pu, (5.3)

angenommen. Analog zu Post [Pos 1] wird zunéchst in der Gleichung fir die potentielle
Energie nur die Schuttungshohe /# verwendet, obwohl dies, wie spater noch zu erlautern, als
nicht ganz sinnvoll angesehen wird.

Beim Einsetzen der GIn (5.2) und (5.3) in den Energieansatz erhalt man den Zusammenhang
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%p, u’ =g Ap, h+ AZI , (5.4)

indem die Durchstromungsgeschwindigkeit « mit dem Verhaltnis zwischen der Leerrohrge-

schwindigkeit und der Porositat

u=— (5.5)

ausgedrickt werden kann. Durch Einfihrung von Gl. (5.5), der stofflichen Beziehung

=V P (5.6)

wobei 7, die dynamische und v, die kinematische Viskositat der Flissigkeit sind, der Defini-

tionsgleichungen (2.34) und (2.35) sowie der GiIn (3.4) und (2.16) fur die Permeabilitat und
den effektiven Diffusionskoeffizienten in Gl. (5.4) ergibt sich der dimensionslose Ausdruck

(5.7)

aq

2 _ 300(1—\/1—7) (Ras +Ma_gj

Re;
7% Sc
mit
Re, = —L—. (5.8)

Gleichung (5.7) enthalt somit eine aquivalente Reynolds-Zahl im Quadrat auf der linken und
das Verhaltnis zwischen der Summe der Triebkrafte und der Schmidt-Zahl auf der rechten
Seite.

Hierbei sind die in Gl. (2.34) bzw. (2.35) definierten Rayleigh- und Marangoni-Zahlen im
ungestorten Zustand und die Schmidt-Zahl, definiert als

=
N

(5.9)

o] el
-

=
-
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im gestorten Zustand zu bestimmen. Setzt man vereinfachend eine mittlere Porositit der

Schittung w = 0,36 ein, so erhélt man aus GlI. (5.7)

(5.10)

Re?, = 166,67 (Mj

Sc

Bei den Schittungen wird es als wenig sinnvoll angesehen, zundchst zur Berticksichtigung
der Dampfung Schmidt-Zahlen-Differenzen zwischen Phasengrenze und Kern der Flussigkeit
fir die beiden Zustdnde (gestort und ungestort) zu erzeugen, diese aber dann wieder durch
eine sehr scharfe und willkirliche Dampfungsfunktion zu modifizieren, wie in [Pos 1], S.
103-106, vorgeschlagen. Stattdessen, und viel einfacher, wird hier nur die ScAmidt-Zahl im
gestorten Zustand als Mal fur die Ddmpfung, die die Konvektion aufgrund der existierenden
stofflichen Bedingungen erféhrt, verwendet.

Unter der Annahme Re, ~ Eh, die bereits Post [Pos I] verwendet, wurde bei Freigabe des

Vorfaktors in Gl. (5.10) eine empirische Gebrauchsformel zur Berechnung des Enhancement-
Faktors und somit des unbekannten fliissigseitigen Stofflibergangskoeffizienten unter dem
Einfluss von Grenzflachenkonvektion erstellt. Fir Ei > 1 lautet sie

(5.11)

1/2
Eh =133,76 (Mj .

Sc

Das Aussehen der Funktion wird durch Abb. 5.1 verdeutlicht. Aufgetragen sind die angepass-

ten Enhancement-Faktoren Uber der dimensionslosen Variablen von Gl. (5.11). Es ist zwar ein
eindeutiger Trend mit [(Ras+ Ma, )/Sc]o'5 erkennbar, die Eh-Zahlen zeigen aber auch eine

Feinstruktur, die von Gl. (5.11) nicht erfasst wird, und streuen stark. Es ist offensichtlich, dass
durch die gefundene Abhéngigkeit (Gl. (5.11)) nicht alle Daten gut beschrieben werden kon-
nen. Daher scheint es lohnend, im folgenden auch einen zweiten Versuch zur Korrelation der
Messdaten vorzunehmen. Ziel ist es, eine Funktion fur den flussigseitigen Stofflibergangsko-
effizienten in Abhdngigkeit von den beiden Triebkraftpotentialen sowie von den geometri-
schen Abmessungen der Schittung zu entwickeln, die eine bessere Beschreibung der experi-

mentellen Daten liefert.
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Abbildung 5.1: Korrelation der Enhancement-Faktoren mit Hilfe von Gl. (5.11).

5.2 Zweiter Ansatz zur Korrelierung der Messergebnisse

Als Ausgangspunkt fur die Entwicklung der zweiten, modifizierten Kennzahl-Korrelation
dient erneut der Energieerhaltungssatz (Gl. (5.1)). Nun wird jedoch ein hydraulischer Durch-
messer als geometrische GroRe im Grenzflachenspannungsterm des Ausdrucks fiir die poten-
tielle Energie eingeflhrt. Dies tragt der Tatsache Rechnung, dass sich die Grenzflachenspan-
nung an der Oberflache und lateral und nicht in die Tiefe der Schittung auswirkt. Daraus
folgt:

Ao
Ep()t:gAplh+ dl'
h

(5.12)

Geht man vom sogenannten Kanalmodell aus, in welchem die Schittung durch ein Biindel
paralleler Kandle gleichen Durchmessers ersetzt wird, und wird zudem angenommen, dass
das Verhalten der gesamten Schittung anhand eines einzigen Kanals zu beschreiben sei, kann

der Kanaldurchmesser mit
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d, = % L A (5.13)

definiert werden (s. [Sch 4]). Durch Berechnen des hydraulischen Durchmessers durch Gl.
(5.13) und Einsetzen der GIn (5.3) und (5.12) in GI. (5.1) ergibt sich die Beziehung

3(1-w)A

L =g ap, py 3A-y) Ao (5.14)

2 2y d,
Auf ahnliche Weise wie im Abschnitt 5.1 resultiert die dquivalente Reynolds-Zahl zu

300(1-\1-vw 3(1-—w)h
Ré = ( ) (e, , SA-y)h Ma | (5.15)
! W Sc 2y d, Sc
Mit dem Substitutionsterm
3(l-w)h
r = 3(t-y)h (5.16)
2y d,

und einem bei einer mittleren Porositat der Schittung von 0,36 ausgerechneten Vorfaktor

lasst sich GI. (5.15) vereinfachen zu

(5.17)

Re’, = 166,67 (Mj

Sc

Aus dieser Abhangigkeit wurde unter der Annahme Re, ~ Eh sowie unter Freigabe des Vor-

faktors und des Exponenten die Beziehung

Ra,+T"'Ma,

Eh = 29,47 (
Sc

4/5
j fir Eh>1 (5.18)

zur Korrelation des fliissigseitigen Stoffiibergangskoeffizienten in Anwesenheit von Mikro-

konvektion abgeleitet.
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In Abb. 5.2 sind die aus Messdaten abgeleiteten Enhancement-Faktoren Uber dem Kennzah-
lenverhaltnis [ (Ra, + T Ma, )/Sc]o’5 mit Symbolen aufgetragen. Diese Abbildung enthalt zu-
sétzlich den Funktionsansatz nach Gl. (5.18) (durchgezogene Linie). Fur einen sehr kleinen
Wert von [(Ras + I'Ma, )/Sc]o’5 nimmt der Eh-Faktor den Wert 1 an. Dies kann auf die klei-

nen Triebkréafte zuriickgefihrt werden, die nicht ausreichen, um einen selektiven Verduns-

tungsverlauf auszulésen (vgl. mit Abschnitt 4.2.3, Tabelle 4.1). Mit Zunahme von
[(Ras + I'Ma, )/Sc]o’5 ist ein eindeutiger Anstieg der EA-Faktoren zu erkennen. Im Vergleich

zu Abb. 5.1 ist aber in Abb. 5.2 die Streuung der Messdaten weniger stark. D.h., die Daten
lassen sich mit der Abhangigkeit nach Gl. (5.18) besser beschreiben.

10000
1000
100 |
- :
S I
10 F
14 A angepasste Daten
; —— Korrelation
0’1 1 | 1 | 1 | 1 | 1 | 1 | 1 | 1 | 1
0 2 4 6 8 10 12 14 16 18

[(Ra_+T Ma_)/Sc]”

Abbildung 5.2: Korrelation der Enhancement-Faktoren mit Hilfe von Gl. (5.18).

Die Gute der beiden Korrelationen kann den Abbn 5.3 und 5.4 entnommen werden. Aufgetra-
gen sind die an Experimenten angepassten Enhancement-Faktoren im Vergleich zu den ent-

sprechenden berechneten Enhancement-Faktoren.



5 Korrelationen des Enhancement-Faktors 105

100000 ¢
10000
= 1000 |
g
Q§ L
g 100
10 £
E T e + 100 % Fehlergrenze
—————— + 200 % Fehlergrenze
1 1 IIIIIIII 1 IIIIIIII 1 IIIIIIII 1 IIIIIIII 1 11 1 1111
1 10 100 1000 10000 100000
Ehberechnet [-]

Abbildung 5.3: Vergleich der nach Gl. (5.11) berechneten mit den aus Experimenten abgelei-

teten Enhancement-Faktoren.
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Abbildung 5.4: Vergleich der nach Gl. (5.18) berechneten mit den aus Experimenten abgelei-

teten Enhancement-Faktoren.
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Es ist zu erkennen, dass im Vergleich zu Abb. 5.3 in Abb. 5.4 weniger Messpunkte auRRerhalb
des Bereiches von + 200 % liegen. Daraus kann geschlossen werden, dass die zweite Korrela-
tion die Messdaten insgesamt etwas besser beschreibt.

Ein Vergleich mit dem Korrelationsansatz von Post [Pos 1], der die flissigseitigen Stoffuber-
gangskoeffizienten in einem Bereich von + 100 % berechnet, zeigt, dass mit den hier entwic-
kelten Korrelationen fur Schuttungen die Experimentaldaten ahnlich gut beschrieben werden
kdnnen. Dies ist in Anbetracht der recht einfachen Korrelationsanséatze im Gegensatz zum
Ansatz von Post, der eine sehr scharfe und willkirliche Dampfungsfunktion enthélt, positiv
zu werten. Positiv ist auch die Tatsache, dass die eigenen Korrelationsansatze sowohl die Ab-
hangigkeit des Eh-Faktors vom Verhaltnis zwischen den Triebkraftpotentialen und der

Schmidt-Zahl als auch von den Schittungsparametern erfasst.
5.3 Nachrechnungen und Diskussion

Im folgenden werden Enhancement-Faktoren mit dem zweiten Korrelationsansatz, Gl. (5.18),
fir unterschiedliche Triebkrafte und Schittungsparameter berechnet und graphisch darge-
stellt, um das Verhalten der Korrelationsgleichung genauer zu erértern. In Abbn 5.5 - 5.7 sind
berechnete Enhancement-Faktoren fir konstante Schittungshohe und drei unterschiedliche
Partikeldurchmesser bei feststehender Scimidt-Zahl Uber der Rayleigh-Zahl aufgetragen. In
jedem einzelnen Diagramm sind sechs Kurvenverldufe bei sechs konstanten Marangoni-
Zahlen dargestellt. In allen drei Abbildungen zeigen die Kurvenverlaufe den erwarteten und
bei den Messungen auch beobachteten Trend, dass die Enhancement-Werte mit grof3er wer-
denden Triebkraftpotentialen ansteigen. Weiterhin bestétigt sich bei den Berechnungen die
experimentell ebenfalls beobachtete Tendenz der Verbesserung des Stofftransportes mit gro-
Rer werdendem Partikeldurchmesser, d.h. mit Verminderung des rdumlichen Zwangs. Dieser
Einfluss bliebe mit dem Korrelationsansatz von Post unerfasst. Auch eine Abnahme der Be-
zugsgrolie bei steigender artifizieller Grenzschichtdicke der flissigen Phase flihrt zu héheren
Enhancement-Faktoren (vgl. Abb. 5.7 und 5.8). Fixiert man die Betrachtung auf Linie 1 in
Abb. 5.5 kann festgestellt werden, dass bei Ma, = 0 und Ra, = 1,4 - 10" keine Selektivitét zu
erwarten ist (£~ = 1). Wenn man diese vorausgesagten Werte von Marangoni und Rayleigh

mit den experimentell festgestellten Schwellenwerten bei den selben Schuttungsparametern

(h = 5,0 mm, Jp: 0,23 mm) vergleicht (s. Abschnitt 4.2.3, Tabelle 4.1), ist die Ubereinstim-

mung recht gut.
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Abbildung 5.5: Berechnete Enhancement-Faktoren iiber der Rayleigh-Zahl beim kleinsten

Partikeldurchmesser fiir sechs konstante Marangoni-Zahlen (Sc = 10°).
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Abbildung 5.6: Wie Abb. 5.5, jedoch beim mittleren Partikeldurchmesser.
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Abbildung 5.7: Wie Abb. 5.5, jedoch beim grdfiten Partikeldurchmesser.
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Abbildung 5.8: Berechnete Eh-Faktoren iiber der Rayleigh-Zahl beim grdfiten Partikel-

durchmesser und bei der grofsten Schiittungshéhe fiir sechs konstante Marangoni-Zahlen

(Sc = 10°).
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Ubrigens ist anzumerken, dass die ausgewahlte konstante Schmidz-Zahl von 10° nicht in allen
Konzentrationsbereichen den experimentellen Werten entspricht. In dieser Groéfzenordnung
liegen die Schmidt-Zahlen oberhalb des azeotropen Punktes, wahrend sie unterhalb des Aze-
otropes um den Faktor 10 groRer sind. Deshalb ist eine ungefahre Ubereinstimmung der in
Abbn 5.5 — 5.8 dargestellten Verldufe mit den bei ahnlichen Prozessbedingungen erzielten
Messergebnissen im vermeintlich stabilen Bereich zu erwarten. Messergebnisse im instabilen

Bereich wiirden Berechnungen bei groReren Schmidt-Zahlen entsprechen (s. Abb. 5.9).

Abbildungen 5.9 — 5.11 zeigen die nach Gl. (5.18) berechneten Enhancement-Faktoren Uber

der Rayleigh-Zahl bei konstanten mittleren Schittungsparametern (2 = 15 mm, JP: 1,3 mm)

und drei verschiedenen feststehenden Schmidt-Zahlen, fur jeweils sechs konstante Marango-
ni-Zahlen. Allgemein ist ein Anstieg der Enhancement-Werte, d.h. eine Verbesserung des
Stofftransportes, mit abnehmender Schmidt-Zahl feststellbar. Dies ist mit einer Verstarkung
der Grenzflachenkonvektionen bei verminderter Dampfung und vergleichbaren Triebkréften

zu erklaren. Dementsprechend kann bei hdheren Schmidt-Zahlen (z.B. Sc = 10%) eine Poten-
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Abbildung 5.9: Berechnete Eh-Faktoren iiber der Rayleigh-Zahl bei mittleren Schiittungspa-

rametern, konstanten Marangoni-Werten und Sc = 1 0’
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Abbildung 5.10: Berechnete Eh-Faktoren iiber der Rayleigh-Zahl bei mittleren Schiittungspa-

rametern, konstanten Marangoni-Werten und Sc = 10°.
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Abbildung 5.11: Berechnete Eh-Faktoren iiber der Rayleigh-Zahl bei mittleren Schiittungspa-

rametern, konstanten Marangoni-Werten und Sc = 10°.
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zierung der mikroskopischen Bewegungen zu spirbaren Konvektionen erst bei relativ hohen
Triebkraften erfolgen. Bei kleinen Schmidt-Zahlen (z.B. Sc = 10%) hingegen, kdénnen Stro-
mungen bereits von geringen Dichte- und/oder Oberfldchenspannungsgradienten, d.h. gerin-

gen Rayleigh- und Marangoni-Zahlen, hervorgerufen werden.

Beim Vergleich der berechneten Kurven mit den Messergebnissen soll aulerdem beachtet
werden, dass die Rayleigh- bzw. die Marangoni-Zahlen in den beiden untersuchten Konzent-
rationsbereichen nicht in einer ahnlichen GréRRenordnung liegen. Wéhrend die experimentell
erzielten Werte von Rayleigh bzw. Marangoni oberhalb der azeotropen Zusammensetzung
durchschnittlich im Bereich 10° — 10* liegen, nehmen die entsprechenden Zahlen unterhalb
des Azeotropes Werte von 10* — 10° an. Da die Triebkraftpotentiale additiv zusammengesetzt
wurden, ist ferner anzumerken, dass, wenn der eine Summand signifikant groRer ist, die Stoff-

ubertragung von ihm dominiert wird.
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6 Zusammenfassung

Die vorliegende Arbeit ist der Untersuchung der Grenzflachenkonvektionen, die infolge von
Dichte- und Grenzflachenspannungsinstabilitdten in der flissigseitigen Grenzschicht einset-
zen und den Stofftransport wesentlich beeinflussen konnen, gewidmet. Sie ist die Fortsetzung
einer friiheren Forschungsarbeit von Post [Pos 1] zur Verdunstung eines bindren Gemisches
aus ebenen Spalten. Hier wurde angestrebt, mit Hilfe experimenteller und theoretischer Un-
tersuchungen das Verhalten eines Isopropanol-Wasser-Gemisches bei seiner Verdunstung aus
Schittungen in Luft durch gezielte Variation unterschiedlicher Betriebs- bzw. Schittungspa-
rameter zu erfassen. Daher konnte die Auswirkung verschiedener Parameter auf das Entstehen
und das Ausmal? dissipativer Strukturen an der Phasengrenze bestimmt und folglich der Ein-
fluss dieser Phdanomene auf den flissigseitigen Stoffiibergangskoeffizienten quantifiziert wer-

den.

Im Rahmen der Arbeit wurden zunéchst mit Hilfe einer speziell entwickelten Laborapparatur
zeitintensive Experimente zur Aufnahme der Selektivitatsverlaufe bei unterschiedlichen Ver-
suchsbedingungen durchgefiihrt. Es wurden einerseits der rein diffusive Grenzfall und ande-
rerseits Zustande mit einem stark ausgepragten Einfluss der Grenzflachenkonvektion reali-
siert. Dabei wurde festgestellt, dass sich wahrend des Stoff- und Wéarmetransports unter-
schiedlich groRe Konzentrations- und/oder Temperaturgefalle in der fllssigseitigen Grenz-
schicht ausbilden, die die treibenden Potentiale (Dichte- bzw. Grenzflachenspannungsgradien-
ten) fir das Einsetzen von Phasengrenzkonvektionen erzeugen. Mit der Anderung der An-
fangszusammensetzung der Flissigkeit konnten zwei unterschiedliche Konfigurationen be-
zuglich der Konzentrationsstabilitat in der fliissigen Phase — stabil, oberhalb des azeotropen
Punktes und instabil, unterhalb der azeotropen Zusammensetzung — untersucht werden. Die
kombinierte Wirkung von Konzentrations- und Temperaturinstabilitdten fuhrte zu einem

nochmals verbesserten Stofftransport.

Ein vorhandenes, detailliertes Modell fiir ebene Spalten wurde fur den Fall der Verdunstung
aus Schuttschichten erweitert. Das Modell berticksichtigt den gekoppelten Stoff- und Warme-
transport in allen beteiligten Phasen und greift auf die Lewis-Analogie zuriick. Mit seiner Hil-

fe wurden die flussigseitigen Stofflibergangskoeffizienten S, aus den Messergebnissen

abgeleitet.
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Die quantitative Verbesserung des Stofftransportes infolge spontaner Grenzflachenkonvektio-
nen, deren Intensitat durch die gezielte Parametervariation verstarkt oder aber auch unter-
drickt werden konnte, wurde durch den sogenannten Enhancement-Faktor (das Verhaltnis
zwischen fliissigseitigem Stoffiibergangskoeffizienten im gestorten bzw. im ungestorten Zu-
stand) erfasst. Zur Beschreibung der Triebkrafte fir die auftretenden Konvektionsstrome in
unmittelbarer Nahe der Phasengrenze mit dimensionslosen Kennzahlen eignen sich die Ray-
leigh- und die Marangoni-Zahl, definiert als Darcy-modifizierte GrofRen mit Bericksichti-
gung der Durchlassigkeit der Schiuttung. Diese Kennzahlen wurden im ungestorten Zustand
(reine molekulare Diffusion) berechnet. Die neuen Definitionen der Kennzahlen erbrachten
eine Abhangigkeit der treibenden Potentiale von der PartikelgroRe, die in anderen Definitio-

nen [Pos 1] nicht enthalten ist.

Das Auftreten von temperaturinstabilen Konfigurationen infolge von Verdunstungskihlung
an der Phasengrenze wurde in Ubereinstimmung mit der friiheren Arbeit von Post im Expe-
riment beobachtet. Die damit verbundene Existenz einer Temperaturdifferenz in der flussig-
seitigen Grenzschicht gab eine eindeutige Erkl&rung fir die gemessenen Selektivitatsverlaufe

im vermeintlich stabilen Konzentrationsbereich.

Bei Variation der Temperatur im Kern der Gasphase konnte festgestellt werden, dass mit ihrer
Erhohung die Enhancement-Faktoren erkennbar abnehmen, was auf reduzierte Temperatur-
profile in der flissigseitigen Grenzschicht zurlckzufiihren ist und einem gehinderten Stoff-
transport entspricht. Im Bereich oberhalb der azeotropen Zusammensetzung wurden bei vier
Experimenten mit unterschiedlichen Gastemperaturen Selektivitaten gemessen, die sich mit
den berechneten negativen Ra- und Ma-Werten nicht erklarten. Die Begrundung fir diese
Diskrepanz mag in der Existenz lokaler Temperaturunterschiede, die sich mit dem verwende-
ten eindimensionalen Modell nicht erfassen lassen, liegen. Unter Annahme adiabater Bedin-
gungen konnte der Einfluss dieser Sekundareffekte auf den Stofftransport durch die maximal

maoglichen Temperaturdifferenzen kompensiert werden.

Bei den Experimenten mit veranderlichen Schittungsparametern ergab sich eine eindeutige
Verringerung der Selektivitat der Verdunstung mit zunehmendem raumlichen Zwang. Dies
wurde auf die Einzwangung der konvektiven Ausgleichsstrome (Unterdriickung der Mikro-

konvektion) zuruckgefiihrt. Bei der jeweils kleinsten PartikelgroRe und den drei Schiittungs-

héhen von 5,0 mm, 15,0 mm bzw. 25,0 mm sowie bei den Schittungsparametern Jp: 0,57
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mm und & = 25,0 mm im vermeintlich stabilen Bereich konnte die Selektivitat sogar vollstén-

dig unterdriickt werden.

Aus den durchgefuhrten Untersuchungen ist generell festzuhalten, dass der Anteil der Dichte-
konvektion (Bénard-Konvektion) eine scheinbare Dominanz an der Verbesserung des Stoff-
transports hat. Die berechneten Rayleigh-Zahlen sind in den beiden Konzentrationsbereichen
— unterhalb und oberhalb des azeotropen Punktes — wesentlich groer im Vergleich zu den
entsprechenden Marangoni-Zahlen. Grundsatzlich setzt die antreibende Wirkung der Oberfla-
chenspannungsgradienten (Ma-Zahlen) unter konzentrationsinstabilen Bedingungen und Klei-
ner Schittungshohe ein, aber sie ist auch in diesen Fallen anscheinend von meistens neben-

séchlicher Bedeutung.

Mit Hilfe der definierten dimensionslosen Kennzahlen (Eh-Faktor, Ra-, Ma- und Sc-Zahl)
wurde eine einfache Korrelation fur den fllssigseitigen Stoffubergangskoeffizienten aufge-
stellt, welche die eigenen Messungen relativ gut wiedergeben konnte. lhr Vorteil im Ver-
gleich zu dem von Post entwickelten Ansatz liegt darin, dass sie nicht nur eine Funktion des
flissigseitigen Stoffubergangskoeffizienten in Abhangigkeit von den vorhandenen Triebkréf-
ten darstellt, sondern auch den Einfluss der Schittungsparameter auf die Entstehung und die
Verbesserung des Stofftransportes durch Mikrokonvektion erfasst. AuBerdem kommt in ihr

die von Post vorgeschlagene, recht willkirliche Dampfungsfunktion nicht mehr vor.

Aufgabe zukiinftiger Forschung kann die Untersuchung komplexerer, bzw. maligeschneider-
ter Stoffsysteme (z.B. zusétzliche inerte Flissigkeitskomponente, Tenside, die Zahigkeit er-
h6hende Zusétze) sein. Apparativ besteht die Moglichkeit, die Eintrittsluft mit einer der Ge-
mischkomponenten zu beladen, um den Einfluss der Luftvorbeladung auf die Selektivitat der
Verdunstung zu quantifizieren. Ausgehend von den eigenen Ergebnissen scheint eine Erwei-
terung des Modells durch Erfassung der lokalen Temperatur- und/oder Konzentrationsunter-
schiede und Stabilittsanalyse sinnvoll fur eine bessere Interpretation der vorhandenen und
neuer Daten. Auch pradikative, den Impulstransport einschliefende Berechnungen sind denk-
bar. Dies kann weitreichende Folgen fur die Berechnung realer Verdunstungsvorgange und

die Auslegung von industriellen Stofftrennapparaten haben.
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A.1 Stoffwerte

Die bei der Versuchsauswertung und der numerischen Berechnung verwendeten Stoffdaten

bzw. Stoffwertkorrelationen fir die Versuchsmaterialien werden im folgenden aufgelistet.

A.1.1 Isopropanol (Komponentenindex: 1)

Molmasse [Lie []

M,

= 60,096 - 107
kg / mol

Dichte [Dan 1]

P

= 937,32 - 0,20796 (7/K) — 1,0578 - 10~ (7/K)?
kg /m

3

273,15 < T/K < 353,15

Wirmekapazitit [Lie /]

fllssig:
Cpra  _
— L= = -1292,5 + 13,018 (7/K)
J/(kgK)
273,15 < T/K < 353,15
gasformig:

cp,g,l — —2 2
— 8-  =3483,4 -19,011 (7/K) + 4,2050 - 10~ (77,
T /he K (T/K) (T/K)

273,15 < T/K < 373,15

(Al.1)

(Al.2)

(A1.3)

(Al.4)
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Wirmeleitfihigkeit [Lie /]

fllssig:

A 11 _ —4
=0,19112 - 1,7226 - 107" (T/K)

W /(mK)
273,15 < T/K < 353,15
gasformig:
Z’g,l _ -2 -4 -7 2
—f&— =-42495.10 +2,7235 107" (T/K) — 2,6667 - 10" (T/K)
W/(mK)

273,15 < T/K < 373,15

Verdampfungsenthalpie [Lie /]

Ah
1 =8,0203-10° + 551,62 (T/K) — 2,5992 (T/K)?
J/ kg

273,15 < T/K < 353,15

dynamische Viskositiit [Lie /]

71

— M = _17372-107%+3,8918-107° (7/K) + 6,2875- 10" /(T/K)*
kg /(ms)

273,15 < T/K < 353,15
Oberflichenspannung [Sch 6]

%12 =0,048668 8,510 (7/K)

N/m

273,15 < T/K < 353,15

(A1.5)

(A1.6)

(AL1.7)

(A1.8)

(A1.9)
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Dampfdruck [Gme []
0 B
n| 2o = 4 - — 2 (4ntoine-Gleichung) (A1.10)
Pa T/K-C
mit 4, = 25,33577, B, = 4628,96, C, = 20,514
Molvolumen [Lie 1]
SL = (0,7488 + 0,864 - 10~ (/K — 273,15)) - 10 (A1.11)
m” / mol
A.1.2 Wasser (Komponentenindex: 2)
Molmasse [Str /]
M, - 18,0153-107° (A1.12)
kg / mol
Dichte [Str 1]
Pz - =1878,6 — 1,6032 (7/K) — 1,2033- 10° /(T/K) (A1.13)
kg /m
273,15 < T/K < 353,15
Wirmekapazitit [Str 1]
fllssig:
12 = 4917,0 - 4,6984 (T/K) + 7,5000 - 10 (T/K)? (A1.14)

J/(kgK)
273,15 < T/K < 353,15
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gasformig:

cp,g,Z _ -2 2
—+=== =3090,1-9,0071 (7/K) + 1,6643 - 10~ (77,
T /he K (T/K) (T/K)

273,15 < T/K < 373,15

Wirmeleitfihigkeit [Str /]

fllssig:
y)
— 12 =_0,71723 + 7,2305 - 107 (7/K) — 9,3486 - 107° (T/K)?
W/(mK)
273,15 < T/K < 353,15
gasformig:

p)
— &2 =25738.107-1,1350- 107 (T/K) + 2,9964 - 10~ (T/K)?
W/(mK)

273,15 < T/K < 373,15

dynamische Viskositit [Str /]

72

— 12 -_51711-10°+1,2151- 107 (T/K) + 1,9416 - 10" /(T/K)*
kg /(ms)

273,15 < T/K < 353,15

Verdampfungsenthalpie [Str ]

Ahv 2 —6
2 = 31569107 - 2400,5 (T/K)
J/kg

273,15 < T/K < 353,15

(A1.15)

(A1.16)

(A1.17)

(A1.18)

(A1.19)
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Oberflichenspannung [Sch 6]
% =0,080073 - 1,568 - 10 ° (T/K) (Al1.20)
m
273,15 < T/K < 353,15
Dampfdruck [Gme []
) B
In| L2 | = ,— ———2—— (Antoine-Gleichung) (Al.21)
Pa T/K-C,
mit 4,=23,47763, B,=3984,92, C,= 39,724
Molvolumen [Str ]
SL =(0,1797 + 0,55- 107 (T/K - 273,15)) - 107* (A1.22)
m” / mol
A.1.3 Luft
Molmasse [Kra []
M, _3
£ =28,96-10 (Al.23)
kg / mol
Dichte [Kra I]
n,=p/RT (A1.24)
p, =n, M (A1.25)

g

g
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Wirmekapazitit [Kra 1]

Cpeg _ 4 2
—=f _ =1034,5-0,21936 (7/K) + 4,2558 - 107" (77,
J/N(kgK) (T/K) (T/K)

273,15 < T/K < 373,15

Wirmeleitfihigkeit [Kra /]

A
— & =6,5437-10™ +9,6425- 107 (I/K) — 3,7641 - 107 (T/K)?
W/(mK)

273,15 < T/K < 373,15

kinematische Viskositit [Kra ]

fé/ =—-3,3709-10° + 3,3923 - 107 (7/K) + 1,0213 - 107° (7/K)?
m S

273,15 < T/K < 373,15
Prandtl-Zahl [Kra ]
Pr=0,80269 — 4,5788 - 107" (7/K) + 5,3940 - 10~ (T/K)?
273,15 < T/K < 373,15
A.1.4 Isopropanol-Wasser-Gemisch
Molmasse
M, = %, M, + %, M,

molare Dichte

(A1.26)

(A1.27)

(A1.28)

(A1.29)

(A1.30)

(A1.31)
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Wirmeleitfihigkeit [Ste /]

4 = x, 11,1 X, ﬂ[,z _al{ ﬂl,z _ ﬁ«[,l j(l_\/Z)xz (A1.32)
WilimK) WilimK) WilimK) WiimK) WIl(mK)

mit ¢, = 1,1120
dynamische Viskositit [Ste /]

1,

— ~ ~ E
W =exp (xl Inn,+%Inn,+Inn ) (A1.33)

mit

N =145 5, (a (T)+a, (T)5?)

a,(T) =-20,05 +0,14524 (T/K) - 2,4730 - 10~ (T/K)?

a,(T) = 868,12 - 5,1715 (I/K) + 7,8100 - 10 (7/K)?
273,15 < T/K < 323,15

Diffusionskoeffizient [Sch 6, Pra 1]

= f(T) g(x) 107 (AL.34)

mit

X =xV,

f(T) =0,1596 + 6,209 - 10° (T/K - 273,15) + 1,484 - 107 (T/K - 273,15)*
283,15 < T/K < 333,15

g(x) =2,42944 - 37052 X, - 16,2209 X + 27,3779 X’ + 38,4209 X, — 60,0785 X,

0< x <047
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g (x) =-12,112+93,917 x, - 277,868 X, + 408,678 X’ — 301,866 X, + 91,392 X,

047 < x; <10
Oberflichenspannung [Blu []

o,

Nim = (bl ai” + b, 0';/4)4

mit

1=b1+b2

(A1.35)
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Die Bestimmung der Koeffizienten 5 und b, ist nur numerisch mdglich. Mittels Intervall-

schachtelverfahren wird zuerst 5, nach der Gleichung
0=5.10""-(1-b)

iterativ bestimmt. AnschlieRend ergibt sich b, zu

Aktivititskoeffizient nach UNIQUAC [Gme 1]
Iny, = In }/i(c) + In }/l.(R)
mit

Inyfc):ln%+gqi In%+¢j[£i_:_i£jJ

i i J

T.. T..
Iny®=—_g In(@.+0 7. )+O 4. ! <l
7/1 ql ( i J ]l) ]qz ®i+®jfﬂ ®j+®iz_ij

l; zg(ri_qz')_ (rz‘_l)

_ Ui.i

z=10

X4+ X,4,

(A1.36)
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Uy =1370,9384 r =2,7791 g, = 2,5080
J / mol
L =269,8007 r, =0,9200 q, = 1,4000
J / mol

Dabei ist ,,i* die eine und ,,j* die jeweils andere Komponente.

A.1.5 Isopropanol-Luft-Gemisch

Binirer Diffusionskoeffizient [Gi/ /]

D 1,91
£ =0,859-107 L LS (A1.37)
m°/s plbar )\ 273,15

A.1.6 Wasser-Luft-Gemisch

Binirer Diffusionskoeffizient [T/hu 7]

D 1,80
22 =27281-107 L LS (A1.38)
m°/s plbar )\ 273,15

A.2 Ableitung der Phasengrenztemperatur nach Post [Pos 1]

Bei der Formulierung der Energiebilanzen wird der laterale Stoff- und Warmetransport als
vernachlassigbar klein eingeschétzt und damit nicht berticksichtigt, und es wird angenommen,

dass die ortlichen Anderungen der Gasbeladungen und Gastemperaturen durch die Stoff- und
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Warmestrome groRer als deren zeitlichen Anderungen sind. Somit lautet die Energiebilanz fir

die Gasphase
. ~ ~ 2 . ~ .
Ng( ge hg.a) + ;Ni hg,i<TPh> N Qg: 0
und fur die flussigseitige Grenzschicht

2 ) 2 . . .
;Ni h; <TI,B> + 0= ;Ni h, <TPh> -0,

(A2.1)

(A2.2)

Nach Ersetzen der Enthalpien in Gleichung (A2.2) durch die molare Verdampfungsenthalpie

Aﬁw der Komponente i und die molare spezifische Warmekapazitat ¢,,; der Flussigkeit er-

halt man die Beziehung
QI = ZN, [Aﬁv,i <TPh> + 6;),1,[ (TPh - ];,B )} - Qg

mit

Der kinetische Ansatz fiir die Warmeubertragung in der Gasphase lautet
Qg = Cxg KA,g APh (ngB - TPh)

mit der Ackermann-Korrektur

(A2.3)

(A2.4)

(A2.5)

(A2.6)
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K, ()= (expTi—l)’ (A2.7)

der gasseitigen Phasenumwandlungszahl

2

ZNi p.gi <Tg>

Y= — (A2.8)

™

sowie der mittleren Temperatur in der gasseitigen Grenzschicht

7o Tg‘B+ 1,

(A2.9)
Der kinetische Ansatz fur die Warmeubertragung in der flissigseitigen Grenzschicht lautet
QI =, K, 4y, (Tz,B - TPh) ’ (A2.10)

wobei die Ackermann-Korrektur zu

P
K, =—"3 (A2.11)

(exp D, - 1)

definiert ist, mit der flussigseitigen Phasenumwandlungszahl

>:,,,(T)

D, =- A2.12
" o, Ap, ( )
bestimmt bei der mittleren Temperatur in der flissigseitigen Grenzschicht
— T T,
T =t e (A2.13)



A Anhang 127

Durch Einsetzen der kinetischen Ansétze der beiden Phasen (GIn (A2.6) und (A2.10)) in die

Gl. (A2.3) resultiert die Bestimmungsgleichung fiir die Temperatur an der Phasengrenze

2 2 ~
[ZNZ 5p,l,i + al APh KA,IJE,B + ag APh KA,g Tg,B - Z]vz Ahv,[
T — i=1 i=1 )

Ph

> (A2.14)
a, Ap, K, + a, Ap, K, + ZNi 5p,l,i
P

Fur kleine Konzentrationen der fliichtigen Komponenten streben die Korrekturfaktoren gegen
eins. Dementsprechend kann die Ackermann-Korrektur bei moderaten Temperaturen

(T < T, ) vernachlassigt werden. Damit vereinfacht sich die GI. (A2.14) zu

iede

.ZA.figp,l i ZNZ Ahv,i
i=1 +1 Y;,B + g TgB i=1
@, Ap, @ @, Ap,
T, = T : (A2.15)
E:lNi cp i Otg 4 1
@, Ap, @

entsprechend GlI. (2.26).

A.3 Darstellung von Korngroflenverteilungen

Im folgenden werden die Verteilungskurven fir die funf verwendeten Partikelfraktionen dar-

gestellt.
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g3in [1/mm)]

0 1000 2000 3000 4000
dpin [um]

Abbildung A3.1: Verteilungskurven der Fraktion d, = [0,2-0,3] mm, (d, — die Partikelgrofse,
q3 — die relative Hdufigkeit, Q3 — die Verteilungssumme).

6 - 1
09
51 08
= 07
£ 06
g ™
= 3 05 3,
£
o
O

0 1000 2000 3000 4000

dpin [um]

Abbildung A3.2: Verteilungskurven der Fraktion d, = [0,4-0,6] mm; (q3 — die relative Héiu-
figkeit, Q3 — die Verteilungssumme).
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g3in [1/mm]

0 1000 2000 3000 4000
dpin [um]

Abbildung A3.3: Verteilungskurven der Fraktion d, = [1,25-1,55] mm; (d, — die Partikelgré-
Je, q3 — die relative Hdufigkeit, Qs — die Verteilungssumme).

g3in [1/mm)]

0 2000 4000 6000 8000

dy in [um]

Abbildung A3.4: Verteilungskurven der Fraktion d, = [2,3-2,6] mm; (q3 — die relative Héiu-
figkeit, Q3 — die Verteilungssumme).
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2,5 - -1
- 0,9
2 0,8
—_ - 0,7
=
e 15 0,6
i ™
=, - 05 &
£ 1 0,4
(0]
o 1 - 0,3
0,5 0,2
- 0,1
0 - A 000 0
0 2000 4000 6000 8000
dp in [um]

Abbildung A3.5: Verteilungskurven der Fraktion d, = [3,3-3,6] mm, (d, — die Partikelgrife,
q3 — die relative Hdiufigkeit, Q; — die Verteilungssumme).

A.4 Umlinearisierung / Querempfindlichkeit

Da das vorhandene IR-Spektrometer BINOS® 1000 nur fiir Ethanol einen realen Wasserwert
lieferte, musste es auf die zu untersuchenden Messsubstanzen (Isopropanol bzw. Wasser) um-
linearisiert werden, um die sich ergebende Querempfindlichkeit in Bezug auf Wasser zu er-
fassen und in dem entsprechenden Wert zu berticksichtigen. Zu diesem Zweck wurden fol-

gende Untersuchungen mit dem vorhandenen Messgerat BINOS® 1000 durchgefiihrt:

1. Messung der Beladung mit den Reinstoffen Isopropanol und Wasser und Vergleich mit
der berechneten Beladung fur Ethanol und Wasser.

2. Erweiterung des Messbereiches zur Bestimmung grofRerer Konzentrationen; (die ab
Werk ablesbaren Messbereiche von 0 bis 3 Vol. % bei Ethanol und 0 bis 5 Vol. % bei
Wasser wurden verdoppelt).

3. Mischung von beladener und unbeladener Luft, um Aussagen tber minimale Volumen-
stréme und uber Mischkonzentrationen zu gewinnen.

4. Verdunstungsversuche zur Ermittlung der Messgenauigkeit der eingestellten Bereiche
uber einen langeren Zeitraum und Vergleich mit berechneten Werten.

5. Umlinearisierung von Ethanol- zu Isopropanolkonzentrationen.
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6. Ermittlung der Querempfindlichkeit von Isopropanol auf Wasser, (bei der Messung mit

reinem Isopropanol zeigt das IR-Spektrometer Wasserkonzentrationen an), und Tren-

nung vom realen Wasserwert.

7. Messung der Beladungen des bindren Gemisches bei unterschiedlichen Versuchsanord-

nungen und Vergleich mit berechneten Werten.

8. Erstellung der Umrechnungsanleitung und deren Beweis.

Abbildung A4.1 zeigt die ermittelten Kurven fur vollstandige Séattigung von Ethanol und

Isopropanol sowie von dem querempfindlichkeitsbedingten Wasser-Wert bei variablem Tem-

peraturverlauf.

3,5

30 A Ethanol

® \Wasser

25 Anpassung

Volumenanteil von Ethanol/
Isopropanol/Wasser [Vol.%]

0,0 : '

®  |sopropanol

25 30

Abbildung A4.1: Umlinearisierung bei vollstindiger Sdttigung fiir Temperaturen von 25 bis

40 °C.

Durch die Anpassung der Messdaten in Abb. A4.1 wurde die Abhdngigkeit der Volumenan-

teile der drei Komponenten Isopropanol, Ethanol bzw. Wasser von der Temperatur in folgen-

den Ausdriicken zusammengefasst:

35 40
T [°C]
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Yiso

i 8,0-10°8 (7/°C)® - 1,0- 107 (7/°C)° + 1,2 - 107° (7/°C)* = 5,0 - 107 (T°C)® +
oL.70

1,1965 (7/°C)? - 15,072 (7/°C) + 79,231 (Ad.1)

Iy/E;yZ =5,0-107 (7/°C)° = 9,0- 107 (7/°C)° + 7,0 107 (7/°C)* = 2,9 107 (7°C)’ +
oL.70

6,6928 (7/°C) - 82,134 (T/°C) + 417,23 (A4.2)

Yu,0

oo —3,0-107 (7/°C)® + 7,0- 107 (1/°C)° = 5,5 - 107% (7/°C)* + 2,4 - 107 (T°C)* -
oL.70

5,8536 (7/°C)? + 76,222 (1/°C) — 411,91. (A4.3)

Eine Umlinearisierung fir vollstdndige Sattigung war aber fir die angestrebte Gasanalyse bei

einer festgelegten Temperatur mit unvollstandiger Sattigung nicht ausreichend. Daher wurde

genauso eine Gasanalyse des bindren Isopropanol-Wasser-Gemisches bei einer Temperatur

von 30 °C und unvollstandiger S&ttigung durchgefihrt. Die dabei gewonnenen Messergebnis-

se sowie die ermittelten Umlinearisierungskurven sind in Abb. A4.2 dargestellt.

®m  |sopropanol
A \Wasser
—— Anpassung

Isopropanol/Wasser [Vol.%)]
N
I

0,0 0,5 1,0 15 2,0
Ethanol [Vol.%]

Abbildung A4.2: Umlinearisierung fiir Konzentrationen von Isopropanol zwischen 0 und

vollstindiger Scttigung bei einer Temperatur von 30 °C.
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Durch die Anpassung der Messergebnisse ergeben sich die Isopropanol- und Wasser-

Konzentrationen nach folgenden Umrechnungsgleichungen:

Vol.% Vol.% l. Vol.%

S
N

~ ~ 6 ~ 5 ~ 4
y]SO - 3 8 . 10—2 (yEtham)lj _ 1 8 . 10—1 (yEthanolj + 1 15 . 10—1 (yEtham)lj +

~ 3 ~ 2 ~
6,710 (Iy/ﬁ'lo/f j -93-10™ (Iy/g,;(yl j +39 (—Iy/ﬂlo/f j +00115  (A44)
OoL.70 oL.70 oL.70

~ 6 ~ 5 ~ 4
yH20 = —1,8 . 10—2 (yEthanol ] + 2,5 . 10—2 (yEthanol j + 1134 . 10—1 (yEthanol j _
Vol.% Vol.% Vol.% Vol.%

~ 3 ~ 2 ~
3,5.107 | Yetanot | 4 39,907 | Yesanel | 4 og | Yemal | 90034, (A4.5)
Vol.% Vol.% Vol.%

Mit Hilfe beider Gleichungen wurde in der Auswertung die Querempfindlichkeit von Isopro-
panol auf den Wasserkanal und somit auf den Wasser-Wert berlicksichtigt. Wasser hatte kei-

nen Einfluss auf den Isopropanol-Wert.

A.5 Dichtemessung

Wie bereits im Abschnitt 3.2.1 erwéhnt, erfolgte die Messung der Dichte des Gemisches
Isopropanol/Wasser mittels eines digitalen Dichtemessgerats der Firma Chempro-Paar. Das
Messverfahren benutzt einen U-férmig gebogenen Schwinger, der mit der zu untersuchenden
Gemischprobe gefullt ist und auf elektronischem Wege zu einer ungedampften harmonischen

Schwingung mit der Eigenfrequenz

1 c

= (A5.1)
27\ Py Vs + M g

angeregt wird. Hierbei sind ¢ die Kraftkonstante des Oszillators, p, die Dichte der zu unter-
suchenden Flussigkeit, V. das fir die Schwingung relevante Volumen des Biegeschwingers

und M, die Masse des Biegeschwingers. Da die GroRRen V,, und M ,¢ konstant sind, ist die
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Eigenfrequenz ein MaR flr die Dichte des Fullmediums. Die Messgrolie, die das Gerét liefert,
ist allerdings nicht die Eigenfrequenz f, sondern die ihr umgekehrt proportionale Schwin-

gungsdauer ¢

r=og [P st My (A5.2)
c

Fur die daraus resultierende Dichte der Flussigkeit gilt

p =A4rn° P Vis+ Mys B (A5.3)
C
mit
C
A= (A5.4)
47°V,
und
B =M (A5.5)
VBS

A und B sind Apparatekonstanten eines individuellen Schwingers. Sie werden aus zwei sepa-
raten Messungen der Periodendauer des Schwingers ¢ (Kalibrierung), gefillt mit Substanzen

bekannter Dichte (trockene Luft und destilliertes Wasser), bestimmt.

Mit Hilfe einer von Post [Pos 1] aufgenommenen Eichkurve lassen sich die Molanteile X,

aus den gemessenen Dichten berechnen zu

%, =2,8058- 107 (p, /kgm )" = 1,1051-10° (p, kg m * ) +

1,6328-107° (p, [kgm™)* = 1,0749 ( p, [kgm™) + 2,6659 - 102, (A5.6)
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A.6 Ubersicht iiber die durchgefiihrten Versuche

An dieser Stelle werden alle Versuche aufgefiihrt, die im Rahmen dieser Arbeit durchgefihrt
und ausgewertet wurden. Jede Tabelle enthalt Informationen Uber die festeingestellten und
variierten Betriebsparameter sowie die entsprechenden Versuchsnamen. Ausflhrliche Mess-
tabellen, die auch die gemessenen Temperaturen und die bei jedem Teilversuch zugegebenen
Flussigkeitsmengen enthalten, sind am Lehrstuhl fir Thermische Verfahrenstechnik der Otto-

von-Guericke-Universitat Magdeburg erhéltlich.
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Betriebsparameter:
Partikeldurchmesser: ~ d, =0,23 mm Gasvolumenstrom: Vo= 8,0 Umin
Gastemperatur: T,,=30 °C Flussigkeitstemperatur: 7, =30 °C
Versuch x07Tg30h5d0.2V8
X180 [ 0,7
v Il 0,359
h [mm] t P, \ il,B Nl/Nl,O Bl,opt’10-6
[h] | [kg/m’] | [] [-] [m/s]
5 0,0 | 810,18 |[0,7000 | 1,0000 U
11,0 | 810,15 |0,7000 | 0,7000 N
21,0 | 810,13 |[0,7000 | 0,5212 S
30,0 | 810,16 |[0,7000 | 0,4069 E
35,0 | 810,15 |0,7000 | 0,3530 L
44,0 | 810,17 |0,7000 | 0,2731 E
55,5 | 810,14 |0,7000 | 0,2108 K
68,0 | 810,19 |[0,7000 | 0,1604 T
78,5 | 810,16 |0,7000 | 0,1282 |
90,0 | 810,18 |[0,7000 | 0,1040 V
101,0| 810,15 |0,7000 | 0,0815
111,0| 810,17 |0,7000 | 0,0628
122,0| 810,18 |0,7000 | 0,0438
Versuch x03Tg30h15d0.2V8 x07Tg30h15d0.2V8
X180 [-] 0,3 0,7
v [l 0,356 0,353
h [mm] t P, \ X138 | Ni/Nyy Bl,opt’10-6 t P, \ X138 | Ni/Niy Bl,opt’10-6
[h] | [kg/m’]| [] [-] [m/s] | [h] | [kg/m’]| [] [-] [m/s]
15 0,0 | 881,52 |0,3000 | 1,0000 | 1,5806 | 0,0 | 810,18 |[0,7000 | 1,0000 U
9,0 | 887,53 |0,2787 | 0,8345 | 15662 | 11,0 | 810,15 |0,7000 | 0,7000 N
20,0 | 896,86 |0,2477 | 0,6597 | 1,4925 | 21,0 | 810,13 |0,7000 | 0,5209 S
31,0 | 907,25 |0,2162 | 0,5295 | 1,3669 | 29,0 | 810,16 |0,7000 | 0,4069 E
41,0 | 916,30 |0,1908 | 0,4474 | 1,2404 | 36,0 | 810,15 |0,7000 | 0,3532 L
52,0 | 92531 |0,1668 | 0,3660 | 1,1107 | 47,0 | 810,17 |0,7000 | 0,2730 E
64,0 | 933,08 |0,1468 | 0,3012 | 1,0024 | 58,0 | 810,14 |0,7000 | 0,2113 K
75,0 | 939,52 |0,1309 | 0,2509 | 0,9208 | 70,5 | 810,19 |0,7000 | 0,1608 T
87,0 | 94526 |0,1168 | 0,2054 | 0,8546 | 81,0 | 810,16 |0,7000 | 0,1288 |
99,0 | 950,00 |0,1055 | 0,1673 | 0,8077 V
111,5| 953,76 |0,0965 | 0,1405 | 0,7751
121,5| 956,44 |0,0903 | 0,1217 | 0,7555
135,0| 959,80 |0,0823 | 0,0966 | 0,7342
145,0| 961,93 |0,0774 | 0,0838 | 0,7235
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Versuch x03Tg30h25d0.2V8 x07Tg30h25d0.2V8

X180 [-] 0,3 0,7

v [-] 0,354 0,356

h [mm] t P, \ X138 | Ni/Nyy Bl,opt’10-6 t P, \ X138 | Ni/Niy Bl,opt’10-6
[h] | [kg/m’]| [] [-] m/s] | [h] | [kg/m’] | [-] [-] [m/s]

25 0,0 881,96 | 0,3000 [ 1,0000 0,8136 0,0 810,18 |0,7000 | 1,0000 U

8,0 883,37 | 0,2950 | 0,8587 0,7066 11,0 | 810,15 |0,7000| 0,7000 N
18,5 | 886,01 | 0,2858 | 0,6907 0,6392 22,0 | 810,13 |0,7000 | 0,5499 S
30,5 | 889,86 |0,2724 | 0,4875 0,5867 32,0 | 810,16 |0,7000 | 0,4295 E
42,5 | 893,83 | 0,2595 | 0,3531 0,5504 38,0 | 810,15 |0,7000| 0,3658 L
52,5 | 898,48 |0,2446 | 0,2363 0,5011 46,0 | 810,17 |0,7000 | 0,2695 E
66,5 | 903,17 | 0,2302 | 0,1407 0,4805 58,0 | 810,14 |0,7000 | 0,1920 K
79,5 | 906,73 | 0,2198 | 0,0916 0,4421 69,0 | 810,19 |0,7000 | 0,1345 T
90,5 | 910,11 | 0,2100 | 0,0512 0,3355 79,0 | 810,16 |0,7000 | 0,1005 |
102,5( 912,86 | 0,2021 | 0,0300 0,2808 Vv
115,0 916,27 | 0,1927 | 0,0093 0,2075

Tabelle A6.1: Ergebnisse der Messungen des Verdunstungsverlaufes fiir die kleinste verwen-

dete Partikelgrife (d, , = 0,23 mm) und unterschiedliche Schiittungshohen bei konstanten und

gleichen Temperaturen im Kern der beiden Phasen sowie zwei verschiedenen Anfangskon-

zentrationen.
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Betriebsparameter:
Partikeldurchmesser: ~ d, =0,57 mm Gasvolumenstrom: Vo= 8,0 Umin
Gastemperatur: T,,=30 °C Flussigkeitstemperatur: 7, =30 °C
Versuch x07Tg30h5d0.6V8
X180 [-] 0,7
v Il 0,358
h [mm] t P, \ il,B Nl/Nl,O Bl,opt’10-6
[h] | [kg/m’] | [-] [-] [m/s]
5 0,0 | 810,33 [0,7000 | 1,0000 | 0,7659
9,0 | 810,01 |0,7025| 0,8147 | 0,7702
21,0 | 809,68 |[0,7051| 05153 | 0,7746
32,0 | 809,34 [0,7085| 0,3792 | 0,7804
44,0 | 808,92 |0,7119 | 0,2435 | 0,7862
55,0 | 80852 |[0,7153| 0,1635 | 0,7920
67,5 | 808,03 |[0,7197 | 0,1067 | 0,7997
79,0 | 807,60 [0,7232| 0,0750 | 0,8059
90,0 | 807,21 |[0,7267 | 0,0486 | 0,8121
102,0| 806,79 |0,7302 | 0,0328 | 0,8184
113,5| 806,36 |[0,7337 | 0,0213 | 0,8248
125,5| 805,94 [0,7382| 0,0130 | 0,8332
138,0| 805,46 |[0,7417 | 0,0089 | 0,8399
149,0 | 805,03 |[0,7462 | 0,0060 | 0,8487
Versuch x03Tg30h15d0.6V8 x07Tg30h15d0.6V8
X180 [-] 0,3 0,7
v [-] 0,359 0,356
h [mm] t h Kip | NNy | Brop-10° | ¢ h Kip | Ni/Nig | Brope-10
[h] | [kg/m’]| [-] [-] [m/s] | [h] |[kg/m’]| [] [-] [m/s]
15 0,0 | 882,18 |0,3000 | 1,0000 | 3,0869 | 0,0 | 810,76 |[0,7000| 1,0000 | 0,6637
9,0 | 887,15 |0,2823 | 0,8754 | 2,9076 | 11,0 | 810,48 [0,7025| 0,6713 | 0,6692
20,0 | 89531 |0,2554 | 0,7392 | 2,5791 | 22,0 | 810,26 |0,7042 | 0,4694 | 0,6729
31,0 | 906,94 |0,2200 | 0,6029 | 2,1252 | 33,0 | 810,06 |0,7059 | 0,3406 | 0,6766
43,0 | 919,79 |0,1839 | 0,4832 | 1,7175 | 450 | 809,83 |0,7084 | 0,2061 | 0,6821
54,0 | 930,66 |0,1555| 0,4012 | 1,4647 | 57,0 | 809,48 |0,7110| 0,1327 | 0,6878
66,0 | 940,30 |0,1316 | 0,3362 | 1,2985 | 69,5 | 809,17 |0,7135| 0,0776 | 0,6933
77,0 | 947,87 |0,1132 | 0,2863 | 1,1923 | 79,5 | 808,86 |0,7161| 0,0462 | 0,6989
89,0 | 954,54 |0,0974 | 0,2417 | 1,1088 | 91,5 | 808,49 |0,7195| 0,0250 | 0,7062
100,0| 958,75 |0,0873 | 0,2126 | 1,0553 |102,5| 808,21 |[0,7221| 0,0137 | 0,7117
113,0| 963,17 |0,0770 | 0,1805 | 0,9977 |113,5| 807,93 |0,7247 | 0,0074 | 0,7172
123,0| 966,00 |0,0704 | 0,1599 | 0,9578 |124,5| 807,64 |0,7274| 0,0040 | 0,7229
136,0| 969,00 |0,0635 | 0,1418 | 0,9125
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Versuch x03Tg30h25d0.6V8 x07Tg30h25d0.6V8

Kimo |- 0,3 0,7

v [-] 0,356 0,356

h [mm] t P, \ X138 | Ni/Nyy Bl,opt’10-6 t P, \ X138 | Ni/Niy Bl,opt’10-6
[h] |[kg/m’]| [-] [-] [m/s] | [h] |[kg/m’]| [] [-] [m/s]

25 0,0 881,68 | 0,3000 [ 1,0000 1,4288 0,0 810,18 |0,7000| 1,0000 U

10,0 | 888,03 | 0,2778 | 0,8075 1,3427 12,0 | 810,15 [ 0,7000| 0,7000 N
21,0 | 897,38 |0,2469 | 0,6138 1,2723 23,0 | 810,13 |0,7000| 0,4949 S
33,0 | 910,65 |0,2072 | 0,4063 1,1994 35,0 | 810,16 |0,7000| 0,3866 E
44,25 ( 922,91 |0,1739| 0,2912 1,1368 47,0 810,15 | 0,7000| 0,3356 L
54,0 | 933,06 | 0,1476 | 0,2286 1,0880 58,0 810,17 |0,7000| 0,2563 E
68,0 | 942,51 |0,1244 | 0,1680 1,0425 69,5 | 810,14 |0,7000| 0,1995 K
82,0 | 952,11 |0,1013 | 0,1269 0,9827 82,0 | 810,19 |0,7000| 0,1480 T
96,5 | 959,08 | 0,0848 | 0,0886 0,9173 92,0 | 810,16 |0,7000| 0,1160 |
105,5| 964,96 | 0,0710 | 0,0653 0,8362 103,0| 810,15 |0,7000| 0,0799 Vv
115,01 971,75 | 0,0593 | 0,0450 0,7395 115,0| 810,18 | 0,7000| 0,0694

Tabelle A6.2: Ergebnisse der Messungen des Verdunstungsverlaufes fiir die verwendete Par-

tikelgrofse von 0,57 mm und unterschiedliche Schiittungshohen bei konstanten und gleichen

Temperaturen im Kern der beiden Phasen sowie zwei verschiedenen Anfangskonzentrationen.



140 A Anhang
Betriebsparameter:
Partikeldurchmesser:  d, =1,3 mm Gasvolumenstrom: Vo= 8,0 Umin
Gastemperatur: T,,=30 °C Flussigkeitstemperatur: 7, =30 °C
Versuch x03Tg30h5d1.3V8 x07Tg30h5d1.3V8
X180 [-] 0,3 0,7
v Il 0,354 0,356
h [mm] t P, \ X138 | Ni/Niy Bl,opt’10-6 t P, \ X138 | Ni/Niy Bl,opt’10-6
[h] |[kg/m]| [-] [-] [m/s] | [h] | [kg/m’]| [] [-] [m/s]
5 0,0 | 881,61 |0,3000 | 1,0000 | 6,0223 | 0,0 | 810,49 [0,7000 | 1,0000 | 1,0279
6,0 | 889,03 |0,2740 | 0,8227 | 57764 | 11,0 | 810,04 |0,7042| 0,7933 | 1,0371
16,0 | 906,26 |0,2195 | 0,6227 | 53272 | 22,0 | 809,31 [0,7102| 0,5750 | 1,0498
27,0 | 928,15 |0,1597 | 0,4633 | 4,7798 | 33,0 | 808,61 |0,7162 | 0,4415 | 1,0623
39,0 | 946,01 |0,1155| 0,3835 | 4,2183 | 44,0 | 808,13 |0,7205| 0,3460 | 1,0711
50,5 | 956,86 | 0,0896 | 0,3293 | 3,7884 | 56,0 | 807,42 |0,7266 | 0,2548 | 1,0835
62,5 | 964,67 |0,0713 | 0,2914 | 3,4279 | 655 | 806,82 |0,7319 | 0,2023 | 1,0943
745 | 970,42 |0,0580 | 0,2533 | 3,1325 | 77,5 | 806,07 |0,7381| 0,1512 | 1,1070
85,5 | 974,92 |0,0476 | 0,2278 | 2,8801 | 88,5 | 805,43 |0,7443| 0,1053 | 1,1199
99,0 | 980,23 |0,0352 | 0,1881 | 2,5531 | 99,5 | 804,89 |0,7488 | 0,0787 | 1,1295
112,5| 983,09 |0,0287 | 0,1649 | 2,3697 |110,5| 804,11 |[0,7561| 0,0536 | 1,1455
132,5| 990,64 |0,0113 | 0,1123 | 1,8359 |120,5| 803,29 |[0,7634| 0,0371 | 1,1642
132,0| 802,53 [0,7707 | 0,0234 | 1,1795
143,0| 801,79 [0,7772| 0,0168 | 1,1958
Versuch x03Tg30h15d1.3V8 x07Tg30h15d1.3V8
X180 [-] 0,3 0,7
v [-] 0,378 0,356
h [mm] t h Kip | NNy | Brop-10° | ¢ h Kip | Ni/Nig | Brope-10
[h] | [kg/m’]| [-] [-] [m/s] | [h] |[kg/m’]| [] [-] [m/s]
15 0,00 | 882,09 |0,3000 | 1,0000 | 24546 | 0,0 | 811,06 [0,7000| 1,0000 | 0,7529
8,00 | 889,87 |0,2727 | 0,8320 | 2,3919 | 8,0 | 810,84 |0,7026 | 0,8034 | 0,7573
20,75| 907,83 |0,2169 | 0,5903 | 2,2812 | 16,5 | 810,51 |0,7051| 0,6764 | 0,7616
30,75| 925,73 |0,1679 | 0,4484 | 2,1616 | 31,5 | 809,97 |0,7093| 0,3763 | 0,7687
43,25| 943,66 |0,1229 | 0,3519 | 12,0568 | 44,0 | 809,36 |0,7144 | 0,22770, | 0,7775
54,25| 954,61 |0,0968 | 0,2944 | 1,9286 | 56,0 | 808,71 |0,7204 | 1087 0,7879
66,25| 963,02 | 0,0770 | 0,2447 | 1,7943 | 69,0 | 808,00 |0,7275| 0,0530 | 0,8005
77,25| 969,66 |0,0614 | 0,2084 | 1,6700 | 81,0 | 806,77 |0,7364 | 0,0201 | 0,8168
89,50 | 974,86 |0,0494 | 0,1704 | 155674 | 93,0 | 806,12 |0,7449 | 0,0078 | 0,8331
105,0| 804,66 |0,7527 | 0,0030 | 0,8488
118,5| 804,03 [0,7608 | 0,0013 | 0,8661
130,5| 802,71 [0,7711| 0,0004 | 0,8897
139,0 | 802,37 |0,7744| 0,0003 | 0,8978




A Anhang 141
Versuch x03Tg30h25d1.3V8 x07Tg30h25d1.3V8
X180 [-] 0,3 0,7
v Il 0,371 0,376
h [mm] t P, \ X138 | Ni/Nyy Bl,opt’10-6 t P, \ X138 | Ni/Niy Bl,opt’10-6
[h] | [kg/m’]| [] [-] m/s] | [h] | [kg/m’] | [-] [-] [m/s]
25 0,0 881,56 | 0,3000 [ 1,0000 1,9302 0,0 810,15 |0,7000 | 1,0000 0,6981
6,0 886,91 | 0,2812 | 0,8902 1,8781 11,0 | 810,11 |0,7009 | 0,7000 0,7007
17,0 | 901,40 | 0,2341 | 0,6550 1,7477 21,0 | 809,98 |0,7028 | 0,5210 0,7061
23,0 | 907,51 |0,2160 | 0,5833 1,6976 30,0 | 809,73 |0,7043 | 0,4070 0,7102
34,0 | 919,79 |0,1817 | 0,4819 1,6026 35,0 | 809,48 |0,7060| 0,3532 0,7148
45,0 | 930,42 |0,1541 ( 0,3972 1,5262 44,0 | 809,31 |0,7077 | 0,2728 0,7193
57,0 | 937,90 |0,1353 | 0,3412 1,4742 55,5 | 809,14 |0,7094 | 0,2108 0,7236
67,0 | 943,73 |0,1211 | 0,3051 1,4348 68,0 | 808,89 |0,7111 | 0,1601 0,7279
79,0 | 950,72 |0,1043 | 0,2634 1,3883 78,5 | 808,60 |0,7133 | 0,1282 0,7333
90,5 | 956,93 | 0,0896 | 0,2358 1,3476 90,0 | 808,38 |0,7152 | 0,1040 0,7379
102,5( 963,27 | 0,0745| 0,2036 1,3058 101,0| 808,29 |0,7164| 0,0815 0,7407
113,5| 968,13 | 0,0634 | 0,1772 1,2751 111,0| 808,12 |0,7181| 0,0628 0,7447
1255 972,38 | 0,0534 | 0,1582 1,2474 122,0| 807,84 |[0,7201| 0,0438 0,7493
136,5( 975,33 | 0,0467 | 0,1411 1,2288 136,0| 807,33 |0,7254| 0,0200 0,7611
148,0| 806,65 |0,7308 | 0,0107 0,7728
160,0| 806,09 |0,7354| 0,0063 0,7827
172,0| 805,52 |0,7406 | 0,0030 0,7939

Tabelle A6.3: Ergebnisse der Messungen des Verdunstungsverlaufes fiir die mittlere Partikel-

grofle von 1,3 mm und unterschiedliche Schiittungshohen bei konstanten und gleichen Tempe-

raturen im Kern der beiden Phasen sowie zwei verschiedenen Anfangskonzentrationen.



142 A Anhang
Betriebsparameter:
Partikeldurchmesser:  d, =2,6 mm Gasvolumenstrom: Vo= 8,0 Umin
Gastemperatur: T,,=30 °C Flussigkeitstemperatur: 7, =30 °C
Versuch x03Tg30h5d2.6V8 x07Tg30h5d2.6V8
X180 [-] 0,3 0,7
v [-] 0,365 0,362
h [mm] t P, \ X138 | Ni/Niy Bl,opt’10-6 t P, \ X138 | Ni/Niy Bl,opt’10-6
[h] | [kg/m’]| [] [-] [m/s] | [h] | [kg/m’]| [] [-] [m/s]
5 0,0 | 881,39 |0,3000 | 1,0000 | 11,7943 | 0,0 | 810,52 [0,7000 | 1,0000 | 1,2914
9,0 | 888,43 |0,2626 | 0,7652 | 10,5445 | 4,0 | 809,97 [0,7042| 0,9040 | 1,3050
17,5 | 895,42 |0,2157 | 0,6091 | 9,3128 | 16,0 | 807,68 |0,7240 | 0,4034 | 1,3570
29,5 | 906,30 |0,1695 | 0,5005 | 8,2598 | 27,0 | 805,84 |[0,7408 | 0,2228 | 1,3974
44,0 | 923,88 |0,1355| 0,4344 | 7,3309 | 385 | 804,20 |0,7552 | 0,1386 | 1,4350
53,0 | 934,12 |0,1093 | 0,3938 | 6,4488 | 49,5 | 802,33 |0,7727 | 0,0755 | 1,4848
67,0 | 951,59 |0,0879 | 0,3524 | 5,6129 | 61,5 | 800,30 |0,7944 | 0,0344 | 1,5486
77,0 | 958,59 |0,0694 | 0,3203 | 4,8198 | 69,5 | 798,32 |0,8109 | 0,0190 | 1,5940
90,0 | 965,29 |0,0575| 0,2991 | 4,2866 | 81,5 | 796,31 |0,8307 | 0,0087 | 1,6430
100,0| 969,30 |0,0471 | 0,2754 | 3,8146 | 935 | 794,09 [0,8530| 0,0036 | 1,6990
114,0| 973,60 |0,0376 | 0,2503 | 3,3854
Versuch x03Tg30h15d2.6V8 x07Tg30h15d2.6V8
X180 [-] 0,3 0,7
v [-] 0,360 0,356
h [mm] t h Kip | NNy | Brop-10° | ¢ h Xip | Ni/Nig | Brope-10
[h] | [kg/m’]| [] [-] [m/s] | [h] |[kg/m’]| [] [-] [m/s]
15 0,0 | 881,49 |0,3000 [ 1,0000 | 4,0710 | 0,0 | 810,21 [0,7000 | 1,0000 | 0,9834
10,5 | 890,07 |0,2698 | 0,8181 | 3,4722 | 7,0 | 809,86 |0,7026 | 0,8463 | 0,9900
20,5 | 901,04 |0,2350 | 0,6797 | 3,1099 | 19,0 | 808,98 |0,7102 | 0,4878 | 1,0102
335 | 917,50 |0,1875| 0,5295 | 2,9439 | 31,0 | 808,13 |0,7180 | 0,2972 | 1,0322
455 | 932,57 |0,1481| 0,4358 | 2,8688 | 43,5 | 807,21 |0,7259 | 0,1976 | 1,0555
57,5 | 944,90 |0,1178 | 0,3708 | 2,7156 | 54,5 | 806,36 |0,7329 | 0,1315 | 1,0769
68,5 | 951,41 |0,1022 | 0,3404 | 2,5715 | 67,0 | 805,46 |0,7409 | 0,0869 | 1,1017
82,5 | 956,68 |0,0896 | 0,3154 | 2,4113 | 78,5 | 804,70 |0,7481| 0,0609 | 1,1241
915 | 959,28 |0,0835| 0,3028 | 2,3177 | 90,5 | 803,82 |0,7563 | 0,0390 | 1,1496
107,5| 963,90 |0,0727 | 0,2846 | 2,1232 |103,0| 803,00 |0,7637 | 0,0257 | 1,1720
117,5| 966,63 |0,0664 | 0,2703 | 1,9914 |114,5| 802,30 |0,7702| 0,0163 | 1,1910
127,5| 969,18 |0,0604 | 0,2596 | 1,8524 |128,5| 801,40 |0,7792| 0,0092 | 1,2159
143,0| 973,70 |0,0499 | 0,2324 | 15755 |139,0| 800,80 |0,7854 | 0,0059 | 1,2318




A Anhang 143
Versuch x03Tg30h25d2.6V8 x07Tg30h25d2.6V8
X180 [-] 0,3 0,7
v [ 0,357 0,353
h [mm] t P, \ X138 | Ni/Nyy Bl,opt’10-6 t P, \ X138 | Ni/Niy Bl,opt’10-6
[h] | [kg/m’]| [] [-] m/s] | [h] | [kg/m’] | [-] [-] [m/s]
25 0,0 881,43 | 0,3000 [ 1,0000 3,0820 0,0 810,33 |0,7000 | 1,0000 0,8484
13,0 | 893,81 | 0,2573 | 0,7454 2,8179 6,0 810,21 |0,7008 | 0,8264 0,8496
22,0 | 904,30 |0,2247 | 0,6321 2,6163 18,0 | 809,86 |0,7049 | 0,4627 0,8562
345 | 922,36 |0,1741 | 0,4877 2,3034 28,0 | 809,38 |0,7076 | 0,3585 0,8608
445 | 935,27 |0,1410 ( 0,4013 2,0987 40,0 | 808,98 |0,7110 | 0,2497 0,8667
55,5 | 943,34 |0,1214 | 0,3578 1,9775 51,0 | 808,52 |0,7153| 0,1791 0,8744
67,5 | 948,93 | 0,1079 | 0,3243 1,8940 63,5 | 808,03 |0,7197 | 0,1354 0,8827
80,0 | 953,47 | 0,0969 | 0,3016 1,8260 75,0 | 807,60 |0,7232 | 0,1061 0,8894
91,0 | 956,98 | 0,0886 | 0,2843 1,7746 86,0 | 807,21 |0,7267 | 0,0788 0,8964
105,5( 961,17 | 0,0788 | 0,2638 1,7140 98,0 | 806,79 |0,7302 | 0,0603 0,9035
115,5( 963,98 | 0,0722 | 0,2520 1,6732 109,5| 806,36 |0,7337| 0,0446 0,9107
129,5| 968,22 | 0,0624 | 0,2305 1,6126 121,5| 805,94 (0,7382| 0,0320 0,9202
141,01 970,81 | 0,0564 | 0,2185 1,5755 134,0| 805,46 |[0,7417| 0,0245 0,9277
154,0( 974,48 | 0,0478 | 0,2023 1,5223 145,0| 805,03 |0,7462| 0,0187 0,9374
157,0| 804,54 |0,7508 | 0,0139 0,9475
169,0| 804,04 |0,7553| 0,0103 0,9574
181,0| 803,59 |0,7589 | 0,0071 0,9654
195,0| 803,07 |0,7637 | 0,0044 0,9760

Tabelle A6.4: Ergebnisse der Messungen des Verdunstungsverlaufes fiir die verwendete Par-

tikelgrofse von 2,6 mm und unterschiedliche Schiittungshohen bei konstanten und gleichen

Temperaturen im Kern der beiden Phasen sowie zwei verschiedenen Anfangskonzentrationen.



144 A Anhang
Betriebsparameter:
Partikeldurchmesser: ~ d, =3,5 mm Gasvolumenstrom: Vo= 8,0 Umin
Gastemperatur: T,,=30 °C Flussigkeitstemperatur: 7, =30 °C
Versuch x03Tg30h5d3.5V8 x07Tg30h5d3.5V8
X180 [-] 0,3 0,7
v [l 0,356 0,362
h [mm] t P, \ X138 | Ni/Niy Bl,opt’10-6 t P, \ X138 | Ni/Niy Bl,opt’10-6
[h] |[kg/m’]| (-1 | -1 | [mss] | [l |[kg/m’}] [-] | [-] | [mys]
5 0,0 | 881,06 |0,3000 | 1,0000 | 14,4017 | 0,0 | 810,48 [0,7000 | 1,0000 | 2,4009
7,5 | 887,99 |0,2756 | 0,8552 | 13,5435 | 7,0 | 808,86 |0,7176| 0,7294 | 2,5477
19,5 | 901,17 |0,2330 | 0,6826 | 12,1666 | 20,0 | 803,52 |0,7636 | 0,3653 | 2,9083
32,5 | 917,27 |0,1867 | 0,5607 | 10,7147 | 27,0 | 800,90 |0,7858 | 0,2727 | 3,0518
450 | 933,06 |0,1454 | 0,4805 | 9,4011 | 38,0 | 798,82 |0,8060 | 0,2021 | 3,1492
55,5 | 944,80 |0,1166 | 0,4304 | 8,4840 | 48,0 | 797,17 |0,8227 | 0,1498 | 3,2168
65,5 | 956,08 |0,0896 | 0,3857 | 7,6504 | 58,0 | 794,22 |0,8520 | 0,0938 | 3,3169
745 | 963,31 |0,0727 | 0,3558 | 7,1579 | 67,0 | 792,82 |0,8665| 0,0719 | 3,3631
84,0 | 969,38 |0,0585| 0,3264 | 6,7714 | 78,0 | 790,77 |0,8876 | 0,0437 | 3,4348
93,5 | 973,01 |0,0502 | 0,3093 | 6,5604 | 89,0 | 789,12 |0,9060 | 0,0290 | 3,5098
104,5| 977,72 |0,0393 | 0,2857 | 6,3036 |100,0| 787,61 |0,9225| 0,0184 | 3,5948
Versuch x03Tg30h15d3.5V8 x07Tg30h15d3.5V8
X180 [-] 0,3 0,7
v [-] 0,359 0,356
h [mm] t P, \ X138 | Ni/Ny B],opt'10-6 t Py \ X138 | Ni/Nio B],opt'10-6
[h] | [kg/m’]| [] [-] [m/s] | [h] | [kg/m’]| [] [-] [m/s]
15 0,0 | 881,61 |[0,3000 | 1,0000 | 8,426 | 00 | 810,37 [0,7000 | 1,0000 | 1,2293
13,0 | 896,43 |0,2497 | 0,7202 | 7,3068 | 11,0 | 809,32 [0,7094 | 0,6713 | 1,2505
24,5 | 908,94 |0,2120 | 0,6002 | 6,6804 | 21,0 | 808,33 [0,7180 | 05394 | 1,2694
36,5 | 92501 |0,1680 | 0,4976 | 59494 | 32,0 | 807,21 |0,7276 | 0,4056 | 1,2911
475 | 941,96 |0,1252 | 0,4061 | 5,2383 | 44,0 | 80559 |0,7417 | 0,2561 | 1,3268
59,5 | 956,96 |0,0893 | 0,3428 | 4,6418 | 550 | 804,22 |0,7544 | 0,1727 | 1,3641
70,5 | 964,67 |0,0713 | 0,3143 | 4,3427 | 67,5 | 802,79 |0,7672| 0,1176 | 1,4065
82,5 | 969,95 |0,0589 | 0,2890 | 4,1367 | 77,5 | 801,63 |0,7784 | 0,0762 | 1,4463
935 | 973,92 |0,0499 | 0,2703 | 3,9872 | 89,5 | 800,41 |0,7898 | 0,0500 | 1,4875
100,5| 799,39 [0,7994 | 0,0317 | 1,5204
111,5| 798,33 [0,8141| 0,0174 | 1,5622
122,5| 797,09 [0,8275| 0,0096 | 1,5833




A Anhang 145
Versuch x03Tg30h25d3.5V8 x07Tg30h25d3.5V8
Kimo |- 0,3 0,7
v [ 0,356 0,356
h [mm] t P, \ X138 | Ni/Nyy Bl,opt’10-6 t P, \ X138 | Ni/Niy Bl,opt’10-6
[h] |[kg/m’]| [-] [-] [m/s] | [h] | [kg/m’]| [-] [-] [m/s]
25 0,0 881,57 | 0,3000 [ 1,0000 3,4480 0,0 810,44 |0,7000| 1,0000 1,0638
7,0 886,31 | 0,2832 | 0,8849 3,4452 11,0 | 809,79 |[0,7051| 0,7466 1,0682
19,0 | 892,84 | 0,2613 | 0,7667 3,4386 22,0 | 809,11 |0,7111| 0,5751 1,0730
30,0 | 899,91 |0,2387 | 0,6753 3,4180 34,0 | 808,46 |0,7162| 0,4454 1,0770
42,0 | 907,69 | 0,2154 | 0,6002 3,3737 45,0 807,91 |0,7214| 0,3425 1,0814
53,0 | 917,57 |0,1877 | 0,5242 3,2848 57,0 807,26 |0,7267 | 0,2361 1,0866
65,0 | 928,61 | 0,1587 | 0,4543 3,1499 68,0 | 806,56 |0,7328| 0,1720 1,0937
75,5 | 938,77 |0,1331| 0,4002 3,0031 80,0 | 805,84 |0,7400| 0,1265 1,1039
87,5 | 952,10 | 0,1009 | 0,3356 2,8034 91,0 | 805,22 |0,7453| 0,0870 1,1129
98,5 | 959,87 |0,0825| 0,2966 2,6960 103,0| 804,57 |[0,7507 | 0,0637 1,1234
110,5| 965,60 | 0,0682 [ 0,2705 2,6236 113,0( 804,00 |[0,7562 | 0,0449 1,1355
120,5| 969,44 | 0,0593 | 0,2522 2,5859 125,0( 803,31 [0,7626 | 0,0312 1,1514
136,0 [ 802,62 |[0,7691 | 0,0227 1,1693
148,0| 801,85 |[0,7756 | 0,0155 1,1887
159,0| 801,11 |0,7831| 0,0102 1,2124
170,0| 800,31 |[0,7907 | 0,0069 1,2372

Tabelle A6.5: Ergebnisse der Messungen des Verdunstungsverlaufes fiir die grofite verwende-

te Partikelgrofie (d , = 3,5 mm) und unterschiedliche Schiittungshohen bei konstanten und

gleichen Temperaturen im Kern der beiden Phasen sowie zwei verschiedenen Anfangskon-

zentrationen.



146 A Anhang

Betriebsparameter:
freie Oberflache Gasvolumenstrom: Vo= 8,0 Umin
Gastemperatur: T,,=30 °C Flussigkeitstemperatur: 7, =30 °C
Versuch x03Tg30V8 x07Tg30V8
X180 [-] 0,3 0,7
v Il 1,0 1,0
t P, X1.B Ni/Nyp t P, X1,8 Ni/Nio
(h] |{kg/m’] | [-] -] (h] | [kg/m’] | -] -]
0,0 881,53 | 0,3000 1,0000 0,0 810,30 | 0,7000 1,0000
12,0 910,25 | 0,2076 0,6581 4,0 807,49 | 0,7240 0,7829
23,0 942,30 | 0,1241 0,4924 135 | 799,42 | 0,7985 0,4750
35,0 964,80 | 0,0706 0,3920 230 | 792,16 | 0,8710 0,2898
46,0 973,71 | 0,0500 0,3541 350 | 787,12 | 0,9264 0,1857
59,0 982,02 | 0,0308 0,3132 445 | 784,06 | 0,9605 0,1240
70,0 987,72 | 0,0177 0,2708 585 | 782,41 | 0,9805 0,0842
81,0 991,91 | 0,0080 0,2362 705 | 781,96 | 0,9858 0,0659
92,0 995,15 | 0,0006 0,2013 820 | 781,63 | 0,989 0,0602

Tabelle A6.6: Ergebnisse der Messungen des Verdunstungsverlaufes aus der freien Fliissig-
keitsoberfliche bei konstanten und gleichen Temperaturen im Kern der beiden Phasen sowie

zwei verschiedenen Anfangskonzentrationen.
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Betriebsparameter:
Partikeldurchmesser:  d,=3,5 mm Gasvolumenstrom: Vo= 8,0 Umin
Schittungshohe: h =15 mm Flussigkeitstemperatur: 7, =30 °C
Porositéat: v =0,36 -
Versuch x03Tg40h15d3.5V8 x07Tg40h15d3.5V8
X180 [-] 0,3 0,7
Tg,B [°C] t P, \ X138 | Ni/Nyy Bl,opt'10-6 t P, \ X135 | Ni/Nig Bl,opt'10-6
(bl |[(kg/m’]| (-] | -1 | [mss] | [l |[kg/m’)] [-] | [-] | [mys]
40 0,0 | 881,52 |{0,3000 | 1,0000 | 4,0827 | 0,0 | 810,47 [0,7000 | 1,0000 | 1,1861
7,0 | 886,65 |0,2815| 0,8750 | 3,9624 | 13,0 | 809,49 |0,7085| 055878 | 1,2343
19,0 | 895,98 |0,2506 | 0,7089 | 3,6971 | 24,0 | 808,35 |0,7179 | 0,4316 | 1,2838
30,0 | 905,83 |0,2206 | 0,5964 | 3,4147 | 36,0 | 807,20 |0,7284 | 0,2868 | 1,3340
41,0 | 916,97 |0,1889 | 0,5070 | 13,1333 | 47,0 | 806,00 |0,7390| 0,1912 | 1,3792
52,0 | 929,53 |0,1560 | 0,4318 | 2,8813 | 60,0 | 804,89 |0,7488 | 0,1258 | 1,4159
64,0 | 943,33 |0,1217 | 0,3676 | 2,6553 | 70,0 | 803,35 |0,7625| 0,0827 | 1,4594
75,0 | 954,23 |0,0955| 0,3175 | 2,4839 | 83,0 | 801,65 |0,7783 | 0,0425 | 1,4992
87,0 | 962,92 |0,0751 | 0,2771 | 2,3294 | 93,0 | 799,77 |0,7903 | 0,0278 | 1,5230
98,0 | 969,21 |0,0604 | 0,2442 | 2,1944 |1050| 797,42 |0,8097 | 0,0136 | 1,5528
116,0| 79524 (0,8297 | 0,0064 | 15785
128,0| 792,48 |0,8696 | 0,0026 | 1,6074
Versuch x03Tg50h15d3.5V8 x07Tg50h15d3.5V8
X180 [-] 0,3 0,7
TgB [°C] t P, X1z | Ni/Nyo B],opt'10-6 t P, X138 | Ni/Nio Bl,opt-10-6
’ (] |[kg/m’l| [-1 | [ | [mss] | [0 |[[kg/m’]| -1 | [ | [ms]
50 0,0 | 881,51 |[0,3000 | 1,0000 | 4,0135 | 0,0 | 810,49 |0,7000 | 1,0000 | 1,0291
13,0 | 896,32 |0,2496 | 0,7073 | 3,2030 | 6,0 | 810,23 |0,7025| 0,8325 | 1,0384
24,0 | 908,24 |0,2136 | 0,5747 | 3,0177 | 18,0 | 809,74 |0,7068 | 0,6561 | 1,0524
36,0 | 924,14 |0,1699 | 0,4546 | 2,8675 | 29,0 | 809,25 |0,7102 | 05135 | 1,0619
46,0 | 938,73 |0,1329 | 0,3769 | 2,6635 | 41,0 | 808,73 |0,7153| 0,3580 | 1,0740
58,0 | 951,75 |0,1012 | 0,3122 | 24211 | 52,5 | 808,17 |0,7196 | 0,2725 | 1,0828
69,0 | 960,91 |0,0798 | 0,2699 | 2,2505 | 63,5 | 807,60 |0,7249 | 0,1920 | 1,0922
81,0 | 968,34 |0,0625| 0,2307 | 2,1337 | 745 | 806,95 |0,7301 | 0,1425 | 1,1003
91,0 | 973,67 |0,0500 | 0,2051 | 2,0750 | 855 | 806,39 |0,7354 | 0,1084 | 1,1079
96,5 | 805,81 |0,7408| 0,0818 | 1,1151
108,5| 805,09 |[0,7470| 0,0535 | 1,1227
1185| 804,50 |[0,7525| 0,0409 | 1,1288
130,0 | 803,81 [0,7588 | 0,0266 | 1,1346
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Versuch x03Tg60h15d3.5V8 x07Tg60h15d3.5V8
X1 [-] 0,3 0,7
T, et P | K | NNy Brop-10° | ¢ P | K | NNy Brope-10°
[h] | [kg/m’] | [-] [-] [m/s] [h] | [kg/m’] | [-] [-] [m/s]
60 0,0 881,54 |(0,3000| 1,0000 6,6650 0,0 810,50 |0,7000| 1,0000 0,8774
9,0 890,48 |[0,2685| 0,7925 4,5782 8,0 810,10 |0,7024| 0,8044 0,8787
21,0 | 902,79 |0,2295| 0,6254 3,1301 20,0 809,48 |0,7052| 0,5614 0,8803
32,5 | 917,45 |0,1875| 0,5007 2,4864 30,0 808,98 |0,7081| 0,4209 0,8819
435 | 934,45 |0,1533| 0,4053 2,3180 42,0 808,43 |0,7114| 0,2898 0,8838
5451 949,05 (0,1177| 0,3335 2,1982 52,0 807,93 |[0,7142| 0,2057 0,8854
66,5 | 960,99 |[0,0895( 0,2780 1,9848 64,0 807,46 |0,7175| 0,1446 0,8872
775 | 968,30 |[0,0725( 0,2405 1,7557 75,0 807,06 |0,7202| 0,1072 0,8887
89,5 | 974,16 |0,0588| 0,2070 1,4983 87,0 806,66 |0,7236| 0,0771 0,8906
98,0 806,29 |0,7265| 0,0567 0,8923
110,0 | 806,10 |0,7297( 0,0378 0,8941
120,0 | 805,60 |0,7324| 0,0289 | 0,8956
Versuch x03Tg70h15d3.5V8 x07Tg70h15d3.5V8
X180 [-] 0,3 0,7
-6
TgB [°C] t [\ X138 | Ni/Ny Bl,opt'lo-ﬁ t [\ X138 | Ni/Nio Bl’om.lo
’ (bl |[kg/m’] | -] | [1 | [mss] | [0l |[kg/m’]| [-] | []
[m/s]
70 0,0 881,52 |(0,3000| 1,0000 2,8821 0,0 810,15 |[0,7000| 1,0000 U
9,0 886,14 |[0,2835| 0,8599 2,7078 4,0 810,11 |[0,7000| 0,8785 N
20,0 | 897,57 |0,2455| 0,6594 2,5037 15,0 810,15 |[0,7000| 0,6814 S
32,0 | 911,39 (0,2044| 0,5207 2,3869 25,0 810,12 |0,7000| 0,5483 E
42,0 | 920,81 |0,1786| 0,4453 2,2852 36,0 810,15 |[0,7000| 0,4060 L
54,0 | 940,87 |[0,1275( 0,3335 1,9238 47,0 810,15 |[0,7000| 0,3029 E
67,0 | 954,33 |0,0953| 0,2680 1,5995 57,0 810,12 |[0,7000| 0,2400 K
80,0 | 960,51 |0,0807| 0,2385 1,4443 68,0 810,15 |[0,7000| 0,1797 T
92,0 | 966,69 |0,0662| 0,2000 1,2962 79,0 810,15 |[0,7000| 0,1312 |
Vv

Tabelle A6.7: Ergebnisse der Messungen des Verdunstungsverlaufes fiir konstante Schiit-

tungsparameter (d ,= 3,5 mm; h =15 mm) und unterschiedliche Gastemperaturen bei kon-

stanter Temperatur im Kern der fliissigen Phase sowie zwei verschiedenen Anfangskonzentra-

tionen.
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Betriebsparameter:
Partikeldurchmesser: ~ d, =1,3 mm Gasvolumenstrom: V,o = 8,0 l/min
Schittungshohe: h =50 mm Anfangskonzentration: %, ,,=0,3
Gastemperatur: T,,=30 °C Flussigkeitstemperatur:  7,, =30 °C
Porositat: v =036 -
Versuch x03Tg30h5d1.3V,40 x03Tg30h5d1.3V 45
V, [ml/min] 40 45
t P X1, Ni/Nio t P X1, Ni/Nio
(h] |[kg/m’] | [-] [-] (h] | [kg/m’) | -] [-]
00 | 881,49 | 0,3000 1,0000 00 | 881,61 | 0,3000 1,0000
11,0 | 889,21 | 0,2729 0,7902 6,0 | 889,03 | 02740 0,8227
21,0 | 896,82 | 0,2480 0,6885 16,0 | 906,26 | 0,2195 0,6327
320 | 90561 | 0,2212 0,5833 27,0 | 92815 | 0,1597 0,4633
435 | 916,13 | 0,1913 0,4798 39,0 | 946,01 | 0,1155 0,3835
545 | 926,57 | 0,1634 0,4201 50,5 | 956,86 | 0,0896 0,3293
645 | 936,38 | 0,1386 0,3563 625 | 964,67 | 0,0713 0,2914
77,0 | 94585 | 0,1154 0,2979 745 | 970,42 | 0,0580 0,2533
88,0 | 953,69 | 0,0967 0,2628 855 | 974,92 | 0,0476 0,2278
100,0 | 960,31 | 0,0812 0,2254
1100 | 965,36 | 0,0692 0,1982
Versuch x03Tg30h5d1.3V,50 x03Tg30h5d1.3V,60
V, [ml/min] 50 60
t P X8 Ni/Nio t (R X18 Ni/Nio
(h] | [kg/m’]) | -] [-] [h] | [kg/m’) | -] [-]
00 | 881,30 | 03022 1,0000 00 | 881,68 | 0,3000 1,0000
12,0 | 894,00 | 0,2585 0,7189 12,0 | 887,17 | 0,2805 0,8778
240 | 911,33 | 0,2062 0,5628 24,0 | 898,48 | 0,2435 0,7210
350 | 928,78 | 0,1592 0,4717 345 | 910,30 | 0,2084 0,5955
47,0 | 946,84 | 0,1147 0,3884 465 | 924,96 | 0,1684 0,4867
58,5 | 95522 | 0,0947 0,3507 57,5 | 936,56 | 0,1389 0,4314
700 | 961,60 | 0,0796 0,3168 69,5 | 946,66 | 0,1142 0,3837
83,0 | 967,80 | 0,0651 0,2792 80,5 | 953,92 | 0,0970 0,3423
950 | 972,73 | 0,0538 0,2514 925 | 960,76 | 0,0808 0,3116
107,0 | 974,86 | 0,0492 0,2366 102,5 | 96549 | 0,0698 0,2861
118,0 | 976,73 | 0,0402 0,2123 1145 | 969,98 | 0,0593 0,2531
1235 | 972,75 | 0,0528 0,2352
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Versuch x03Tg30h5d1.3V,62 x03Tg30h5d1.3V,70

V, [ml/min] 62 70
t P, X1, Ni/Ny, t P, X1,8 Ni/Ny,
[h] |[kg/m’] | [] [-] [h] | [kg/m’] | [] [-]
0,0 881,43 0,3000 1,0000 0,0 881,52 0,3000 1,0000
12,0 893,34 0,2590 0,7937 11,0 892,76 0,2609 0,7529
24,0 910,70 0,2061 0,5875 21,0 902,23 0,2313 0,6271
32,5 923,02 0,1725 0,5108 33,5 911,47 0,2041 0,5435
43,5 934,44 0,1433 0,4462 455 920,14 0,1805 0,4684
55,5 942,57 0,1231 0,4056 57,5 928,00 0,1598 0,4130
66,5 948,16 0,1095 0,3782 66,5 934,66 0,1428 0,3706
78,5 953,80 0,0962 0,3496 78,5 943,54 0,1212 0,3208
90,5 958,30 0,0856 0,3253 89,5 951,23 0,1027 0,2803
102,0 962,30 0,0762 0,3070 101,5 957,57 0,0875 0,2521
113,0 965,61 0,0685 0,2878 112,5 962,55 0,0758 0,2235
126,0 969,09 0,0603 0,2650

Tabelle A6.8: Ergebnisse der Messungen des Verdunstungsverlaufes fiir konstante Schiit-

tungsparameter (d ,= 1,3 mm; h =5 mm) und unterschiedliche Durchflussmengen bei kon-

stanten Temperaturen im Kern der beiden Phasen sowie einer Anfangskonzentration von 0,3.
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Betriebsparameter:
Partikeldurchmesser:  d, =1,3 mm B,.=1,28.10%m/s B,,=2,74.107 m/s
Schuttungshéhe: h =15 mm Gasvolumenstrom: V,o = 4,0 Umin
Gastemperatur: T,,=30 °C Flussigkeitstemperatur:  7,, =30 °C
Porositat: v =036 -
Versuch x03Tg30h15d1.3V4 x07Tg30h15d1.3V4
X180 [-] 0,3 0,7
t P, X1, N/Nyo t P, X1,8 Ni/Ny,
(bl |[kg/m’] | [ -] (hl | [kg/m’] | [] -]
0,0 881,50 | 0,3000 1,0000 0,0 810,34 | 0,7000 1,0000
10,0 | 887,09 | 0,2801 0,8772 7,0 810,33 | 0,7002 0,8741
22,0 | 894,86 | 0,2541 0,7506 19,0 | 810,24 | 0,7008 0,7202
33,0 | 902,18 | 0,2313 0,6799 300 | 810,08 | 0,7017 0,5932
450 | 911,50 | 0,2041 0,5963 42,0 | 809,84 | 0,7042 0,4889
56,0 | 918,02 | 0,1862 0,5393 53,0 | 809,71 | 0,7051 0,4120
68,0 | 92853 | 0,1585 0,4904 650 | 809,56 | 0,7059 0,3412
79,0 | 937,85 | 0,1349 0,4400 76,0 | 809,50 | 0,7068 0,2694
92,0 | 94652 | 0,1139 0,4002 89,0 | 809,41 | 0,7076 0,2164
103,0 | 952,97 | 0,0984 0,3721 99,5 | 809,26 | 0,7085 0,1753
114,0 | 958,65 | 0,0849 0,3419 1115 | 809,18 | 0,7093 0,1340
126,0 | 963,28 | 0,0741 0,3196 1225 | 809,04 | 0,7110 0,1103
1380 | 967,36 | 0,0646 0,3003
149,0 | 97054 | 0,0574 0,2787
161,0 | 973,38 | 0,0507 0,2623

Tabelle A6.9: Ergebnisse der Messungen des Verdunstungsverlaufes fiir konstante Schiit-

tungsparameter (d ,= 1,3 mm; h =15 mm) und einen relativ kleinen Gasdurchsatz von 4,0

I/min sowie bei konstanten Temperaturen im Kern der beiden Phasen und zwei verschiedenen

Anfangskonzentrationen.
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