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Forschungsthema :

VVom Einzeltropfenexperiment zur Extraktionskolonne

Erzielte Ergebnisse und deren Anwendungsmaglichkeiten :

Die Auslegung von Extraktionskolonnen ist bis heute eine schwierige Aufgabe, die
mit grokem Aufwand und Risiken verbunden ist. In der Praxis werden daher
umfangreiche Vorversuche durchgeflihrt, um die Unsicherheiten zu minimieren.
Diese Vorgehensweise ist jedoch duBerst zeit- und kostenintensiv.

Vor diesem Hintergrund wurde eine neue Auslegungsmethode entwickelt, um
Extraktionskolonnen durch tragfahige Simulationsprogramme und durch
experimentelle Untersuchungen mit Einzeltropfen in kleinen Laborapparaten
auszulegen. Durch die neue Auslegungsmethode kénnen sowohl pulsierte
Siebboden- bzw. geordnete Packungskolonnen sowie gerihrte RDC- bzw.
Kihni-Kolonnen schnell und flexibel dimensioniert werden.

Vor allem klein- und mittelstandischen Unternehmen, die nicht Gber geeignete
Technikumsanlagen verfugen, wird dadurch ein héheres Mal an Sicherheit
gegeben, da frihzeitig eine Prozessoptimierung und eine Kostenabschatzung
durch eine optimale Apparatewahl sowie eine genaue Dimensionierung moglich sind.

Stand: Januar 2002 1GF-Vordruck der AiF [4.1.21]




Zusammenfassung

Die Fliissig-Fliissig-Extraktion stellt ein weit verbreitetes Trennverfahren dar, das in der Hyd-
rometallurgie, der Kernbrennstoffautbereitung, der Abwasserreinigung und der Erdolindustrie
seit einigen Jahren als Standardtrennverfahren eingesetzt wird (Pilhofer 1989, Rydberg et al.
1992, Stichlmair und Steude 1990). In jiingster Zeit findet dieses Trennverfahren zusitzlich
verstarkte Anwendung im Bereich der Umwelttechnik, der Pharmaindustrie und der Biotech-
nologie (Schmidt 1994). Trotz der Vielzahl technischer Anwendungen und der intensiven
Entwicklung unterschiedlicher Apparateausfithrungen in den letzten 50 Jahren ist die Ausle-
gung von Extraktionskolonnen immer noch mit erheblichen Problemen behaftet. Bis heute
konnen Extraktionskolonnen nur basierend auf Voruntersuchungen im Technikumsmalstab
mit den spiter zum Einsatz kommenden Originalfliissigkeiten ausgelegt werden. Die dafiir
bendtigten groBen Mengen an Originalfliissigkeiten sowie die kostenaufwéndigen Experimen-

te verringern die Wirtschaftlichkeit eines Extraktionsprozesses.

Das Ziel der Industrie sowie des Forschungsvorhabens AiF 40 ZN ,,Vom Einzeltropfenexpe-
riment zur Extraktionskolonne* ist es deshalb, Extraktionskolonnen basierend auf experimen-
tellen Untersuchungen mit einzelnen Tropfen in standardisierten Laboranlagen sowie basie-
rend auf Simulationen auszulegen. Dabei war die Aufgabe der Arbeitsgruppe Stichlmair im
Gesamtprojekt, den Einfluss eines Tropfenschwarms, d. h. den Ubergang vom Einzeltropfen
zum Tropfenschwarm, auf die Fluiddynamik und die Trennleistung einer Extraktionskolonne
zu bestimmen. Die Anstrengungen der Arbeitsgruppe Pfennig zielten darauf ab, eine Kolon-
nenauslegung fiir pulsierte Siebboden- und Packungskolonnen mit Hilfe des Simulationspro-
gramms ReDrop zu entwickeln. Die Arbeitsgruppe Bart beschiftigte sich mit der Entwicklung
des Simulationsprogramms LLECMOD zur Dimensionierung geriihrter Extraktionskolonnen.
Durch die enge Verknilipfung der am Gesamtprojekt beteiligten Arbeitsgruppen konnten die

Kompetenzen der einzelnen Gruppen ideal ausgeschopft werden.

Das Ziel des Gesamtprojektes, nimlich unterschiedliche Extraktionskolonnen auf der
Grundlage von Einzeltropfenuntersuchungen mit Hilfe der Simulationsprogramme aus-
zulegen, konnte auf diese Weise im Rahmen des Gemeinschaftsprojektes ,,Vom Einzel-

tropfenexperiment zur Extraktionskolonne* erreicht werden.
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Forschungsprojekt AiF 40 ZN:
»vYom Einzeltropfenexperiment zur Extraktionskolonne*

Kurzfassung der erzielten Ergebnisse

In der chemischen und biochemischen Industrie ist die Fliissig-Fliissig-Extraktion ein weit
verbreitetes Trennverfahren. Infolge der gestiegenen Anforderungen, Produkte schnell und
kostengiinstig auf den Mirkten einzufiihren, sind kurze Entwicklungszeiten und effektive
Entwicklungswerkzeuge notwendig. Neben der Auswahl des Losungsmittels und den entspre-
chenden thermodynamischen Daten stellen die notwendigen Technikumsversuche fiir eine
zuverldssige Dimensionierung geeigneter Extraktionsapparate auch heute noch einen kosten-
und zeitintensiven Faktor dar. Die Kosten bei der Dimensionierung eines Extraktionsappara-
tes werden vor allem durch die enormen Mengen an Originalfliissigkeiten, die bei den Tech-
nikumsversuchen benétigt werden, sowie das benotigte Fachpersonal verursacht. Das Ziel der
Industrie sowie des Forschungsvorhabens AiF 40 ZN ,,Vom Einzeltropfenexperiment zur Ex-
traktionskolonne* ist es deshalb, Extraktionskolonnen nur auf der Basis von Einzeltropfenun-
tersuchungen in standardisierten Labormesszellen und mit dazugehorigen Simulationen aus-
zulegen. Das neue Auslegungskonzept soll vor allem klein- und mittelstindischen Unterneh-
men ein hoheres Mal3 an Sicherheit geben und eine Kostenreduzierung durch eine schnellere

und flexiblere Auslegung ermoglichen.

Die Aufgabe der Arbeitsgruppe Stichlmair im Gesamtprojekt ist es, den Einfluss eines Trop-
fenschwarms, d. h. den Ubergang vom Einzeltropfen zum Tropfenschwarm, auf die Fluiddy-
namik und die Trennleistung einer Extraktionskolonne zu bestimmen. Der Einfluss eines
Schwarms soll dabei basierend auf Einzeltropfenexperimenten in unterschiedlichen Extrakti-
onsapparaten modelliert werden. Dazu wurden Untersuchungen mit einem Fest-Fliissig-
Stoffsystem (Wasser + starre Polypropylenkugeln) und mit zwei Fliissig-Fliissig-Stoffsyste-
men (Wasser + Aceton + Toluol, Wasser + Aceton + Butylacetat) sowohl mit einzelnen Parti-
keln als auch mit Partikelschwiarmen durchgefiihrt. Die Untersuchungen mit starren Partikeln
dienten dabei im Wesentlichen der Bestimmung der grundlegenden GesetzmiBigkeiten bei
der Beschreibung der Fluiddynamik in Extraktionskolonnen. Vor allem die Bestimmung des
Hold-up starrer Partikelschwarme in unterschiedlichen Extraktionskolonnen und die Entwick-
lung neuer Modelle zur Beschreibung der Geschwindigkeiten einzelner Tropfen in den zu
untersuchenden Extraktionskolonnen lieferte die Basis fiir eine wissensbasierte Modellierung

der Fluiddynamik von Tropfenschwirmen. Bei der Modellierung der Geschwindigkeiten ein-
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zelner Tropfen in unterschiedlichen Extraktionskolonnen wurde vor allem der Einfluss der
Einbauten und der Energieeintrag in die entsprechende Kolonne berticksichtigt. Die Ergebnis-
se in einer pulsierten Siebboden- und geordneten Packungskolonne sowie in einer geriihrten
RDC- und Kiihni-Kolonne zeigen, dass der Schwarmeinfluss auf die Fluiddynamik und den
Stoffiibergang durch das in der Arbeitsgruppe Stichlmair neu entwickelte Modellkonzept sehr

gut bestimmt werden kann.

Die Aufgabe der Arbeitsgruppe Pfennig ist die Modellierung von pulsierten Siebboden- und
Packungskolonnen auf der Basis von Einzeltropfenexperimenten. Um das Forschungsziel der
Arbeitsgruppe Pfennig zu erreichen, wurde zum einen die ReDrop-Extraktionskolonnen-
simulation, die fiir pulsierte Siebbodenkolonnen erfolgreich entwickelt wurde, fiir das vorge-
sehene Stoffsystem n-Butylacetat + Wasser + Aceton fiir pulsierte Siebbodenkolonnen vali-
diert. Zum anderen wurde das ReDrop-Modell auf die Anwendung fiir pulsierte Packungsko-
lonnen iibertragen. Fiir die Weiterentwicklung der ReDrop-Simulation sind die Modelle fiir
die Einzelphdnomene an Einzeltropfen — die Sedimentation, der Stoffaustausch und die Spal-
tung — in Packungskolonnen erarbeitet und in das Simulationsprogramm implementiert wor-
den. Fiir die Beschreibung der Sedimentation wurde das in der AG Stichlmair entwickelte
Modell iibernommen. Zusitzlich sind die zu untersuchenden Stoffsysteme charakterisiert und
die Datenbasis fiir die Entwicklung von Detailmodellen fiir die Tropfensedimentation und den
Stoffaustausch gewonnen worden, indem experimentelle Untersuchungen in einer Einzeltrop-
fenmesszelle mit geeigneten Packungselementen durchgefiihrt wurden. Somit konnte das Ziel
der AG Pfennig, pulsierte Siebboden- und Packungskolonnen basierend auf Einzeltropfenex-

perimenten auszulegen, im Rahmen des Verbundprojektes erreicht werden.

Die Arbeiten der Arbeitsgruppe Bart verfolgen das Ziel, geriihrte Extraktionskolonnen auf
Basis von Einzeltropfenexperimenten und Tropfenschwarmexperimenten zu modellieren und
zu simulieren. In der Praxis werden Extraktionskolonnen meist durch stark vereinfachte Mo-
delle angendhert, welche das reale Verhalten der beteiligten Phasen, vor allem der dispersen
Phase, nicht genau beschreiben. Ein viel versprechender Ansatz zur Entwicklung eines Simu-
lationsprogramms fiir geriihrte Extraktionskolonnen stellt das bivariante Tropfenpopulations-
bilanzmodell (BTPBM) dar. Das Modell beschreibt die axiale Entwicklung des Hold-up, der
TropfengroBBenverteilung sowie der Wertstoffmassenverteilung. Zur Entwicklung des Simula-
tionsprogramms LLECMOD, das auf dem BTPBM-Ansatz basiert, wurden von der Arbeits-
gruppe Bart grundlegende Untersuchungen zum Einzeltropfenzerfall und zur Koaleszenz in

geriihrten Extraktionskolonnen unter Beriicksichtigung des Geometrie-, Energie- und Stoff-
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systemeinflusses durchgefiihrt. Fiir den Einzeltropfenzerfall konnte eine neue Modellglei-
chung unter Beriicksichtigung der oben genannten Einflussfaktoren entwickelt werden. Hin-
sichtlich der Tropfen-Tropfen-Koaleszenz wurden geeignete Parameter fiir die untersuchten
Geometrien und Stoffsysteme iiber die Losung des inversen Problems des Tropfenpopulati-
onsmodells bestimmt. Zur Beschreibung der Fluiddynamik konnten die neu entwickelten Mo-
delle der Arbeitsgruppe Stichlmair herangezogen werden. Die Simulationsergebnisse flir ge-
riihrte Extraktionskolonnen im TechnikumsmalBstab zeigen, dass die Hydrodynamik und der
Stoffaustausch geriihrter Extraktionskolonnen mit guter Genauigkeit beschrieben werden

konnen.

Durch die enge Zusammenarbeit zwischen den einzelnen Arbeitsgruppen konnten die Kompe-
tenzen der einzelnen Gruppen ideal ausgeschopft werden. Zusédtzlich konnten durch die Un-
tersuchungen mit Tropfenschwidrmen in unterschiedlichen Extraktionskolonnen durch die
Arbeitsgruppe Stichlmair die entwickelten Simulationsprogramme der Arbeitsgruppe Pfennig
und der Arbeitsgruppe Bart iiberpriift und optimiert werden. Der Vergleich der mit den Simu-
lationsprogrammen ReDrop und LLECMOD berechneten fluiddynamischen Grofen (Trop-
fengroBenverteilung, Hold-up, ...) und der berechneten Konzentrationsprofile mit den experi-
mentellen Ergebnissen macht deutlich, dass die Modellierung unterschiedlicher Extraktions-
kolonnen erheblich verbessert werden konnte. Die Simulationsergebnisse fiir geriihrte Extrak-
tionskolonnen der Bauart RDC und Kiihni sowie fiir pulsierte Siebboden- und Packungsko-
lonnen zeigen, dass auf Basis der entwickelten Modellgleichungen aus Einzeltropfenuntersu-
chungen die Fluiddynamik und der Stoffaustausch in unterschiedlichen Extraktionskolonnen

mit guter Genauigkeit beschrieben werden kann.

Die Dimensionierung von Fliissig-Fliissig-Extraktionskolonnen kann durch die entwickelten
Simulationsprogramme basierend auf Einzeltropfenexperimenten erfolgen. Die Auslegung
einer Extraktionskolonne wird dadurch nicht nur kostengiinstiger, sondern es wird dem pla-
nenden Ingenieur ein schlagkriftiges Werkzeug zur Auswahl des optimalen Kolonnentyps fiir
eine bestimmte Trennaufgabe und zur Dimensionierung der entsprechenden Extraktionsko-
lonne zur Verfiigung gestellt. Die neue Auslegungsmethode, durch die Extraktionskolonnen
auf der Basis von Einzeltropfenexperimenten dimensioniert werden konnen, hilft dabei vor
allem klein- und mittelstdndischen Apparatebau-Unternehmen und Produktionsbetrieben, die
tiber keine geeigneten Technikumsanlage verfiigen. Insgesamt ermdglicht das neue Ausle-
gungskonzept eine flexiblere Dimensionierung sowie eine Prozessoptimierung und Kostenab-

schitzung in einer frithen Planungsphase bei der Entwicklung eines Extraktionsprozesses.
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,,Vom Einzeltropfenexperiment zur Extraktionskolonne*

1 Forschungsthema

Vom Einzeltropfenexperiment zur Extraktionskolonne.

2 Wissenschaftlich-technische und wirtschaftliche Problemstellung

Die sichere Auslegung von Fliissig-Fliissig-Extraktionskolonnen erfordert in der Regel expe-
rimentelle Untersuchungen mit den Originalfliissigkeiten im TechnikumsmafBstab. Diese Me-
thode ist mit einem hohen Arbeitskrifteeinsatz sowie Zeitaufwand verbunden und setzt un-
umgiénglich betrdchtliche Mengen an Originalfliissigkeiten voraus, die aber vor oder wihrend
der Planungsphase nicht immer oder nur mit hohem Aufwand bereitgestellt werden kdnnen.
Somit ist eine sichere Auslegung von Extraktionskolonnen insbesondere fiir kleine und mittle-
re Unternehmen sowie fiir Ingenieurbiiros teuer und aufwindig. Das wirtschaftliche Potenzial

der Extraktion wird nur unzureichend ausgeschopft.

Um Extraktionskolonnen schneller, effizienter, kostengiinstiger und mit geringen Mengen an
Originalfliissigkeiten auslegen und fertigen zu konnen, wird daher in diesem AiF-
Verbundprojekt das Konzept verfolgt, nur auf der Basis von Einzeltropfenuntersuchungen in
Labormesszellen und mit dazugehorigen Simulationen ein neues Dimensionierungsverfahren

zu entwickeln.

Die Forschungsanstrengungen zielen darauf ab, das Verhalten von Einzeltropfen und Trop-
fenschwirmen in Labormesszellen und an charakteristischen Kolonnenelementen (z.B. Riihr-
zelle, ein bis drei Siebbdden, kurze Packungen) im Labor zu ermitteln. Damit sollen die we-
sentlichen Eigenschaften des Stoffsystems in Bezug auf Sedimentation, Stoffaustausch sowie
Tropfenspaltung und -koaleszenz korrekt erfasst werden. Aus diesen Experimenten wird dann
mit geeigneten Modellen der grof3technische Extraktor dimensioniert. Dieses Konzept setzt
jedoch voraus, dass die maBBgeblichen Mechanismen an Einzeltropfen — z.B. die Tropfenbe-
wegung — zuverldssig modelliert und die Modelle wirkungsvoll zu einem Gesamtmodell zur
Beschreibung von Extraktionskolonnen zusammengefiigt werden konnen. Zudem erlangt die
Realisierung des Konzeptes erst dann wirtschaftliche Relevanz, wenn unterschiedliche Ko-
lonnentypen basierend auf den gleichen Laborexperimenten mit einem einheitlichen Satz von
Einzelmodellen beschrieben werden. Dann erst kann auch die Auswahl des geeigneten Ko-

lonnentyps modellgestiitzt erfolgen.
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,,Vom Einzeltropfenexperiment zur Extraktionskolonne*

3 Forschungsziel, Losungsweg, Ergebnisse

3.1 Forschungsziel

Ziel des Forschungsverbundes ist es, das Modellkonzept der auf Einzeltropfenexperimenten
basierenden Kolonnenauslegung zu einem praktikablen und schlagkriftigen Werkzeug auszu-
bauen, so dass es dem planenden Ingenieur moglich ist, einen optimierten Kolonnentyp aus-
zuwéhlen und diesen sicherer zu dimensionieren. Das neue Konzept ist in Abb. 1 dargestellt.
Die Auswahl des optimalen Extraktionsapparates erfolgt nicht wie bisher vorwiegend erfah-
rungsbasiert, sondern wissensbasiert autbauend auf den Ergebnissen der Laborversuche, mit
denen unterschiedliche Apparatetypen rechnerisch ausgelegt und die Trennwirkungen ver-

gleichend beurteilt werden konnen.

Vorgabe: Stoffsystem, Trennaufgabe

Standardlaborversuche /
Datenbanken:

« Stoffdaten
« Physikalisches und ggf.

Zusatzliche Laborversuche in
einfachen Messzellen:

« Stoffaustauschparameter

« Fluiddynamische Parameter

chemisches Gleichgewicht

« ggf. Koaleszenzparameter

Simulation aller evtl. méglichen
Kolonnentypen im TechnikumsmafRstab

Dabei:

« Optimierung der Betriebsparameter

« Optimierung der Einbautengeometrie

Scale-up auf Betriebskolonnen

Auswahl des optimalen
Kolonnentyps

Ggf. Technikumsversuche
mit Kolonnen DN 50 bis ==~
DN 100 zur Absicherung

I Trennaufgabe optimal erflillt I

Abb. 1: Schematische Darstellung des neuen Auslegungskonzeptes

3.1.1 Angestrebte Forschungsergebnisse

Um dieses Gesamtziel zu erreichen, werden in unterschiedlichen Arbeitsgruppen projektrele-
vante Themen bearbeitet, wobei die jeweilige Kompetenz der Gruppen besonders beriicksich-
tigt wird. Die Beziige zwischen den Projekten sind in Abb. 2 in einem Quadrat schematisch
skizziert. Bei der AG Pfennig und der AG Bart sind die Arbeiten auf pulsierte bzw. geriihrte

Kolonnen konzentriert, fiir die eine Kolonnenmodellierung entwickelt werden soll. Dabei
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,,Vom Einzeltropfenexperiment zur Extraktionskolonne*

sollen die grundlegenden Detailmodelle zu Stofftransport, Fluiddynamik am Tropfen, Spal-
tung und Koaleszenz sowie die Bedienung der Modellierungsprogramme fiir die unterschied-
lichen Kolonnentypen weitestgehend einheitlich gestaltet sein. Von der AG Stichlmair sollen
die Wechselwirkungen zwischen den Tropfen untereinander im Schwarm und mit den
Einbauten gezielt untersucht und modelliert werden. Diese Ergebnisse werden in die Simulati-
onsprogramme fiir die Kolonnen integriert. Von der AG Pfennig und der AG Bart werden
parallel Untersuchungen an Einzeltropfen in Labormesszellen durchgefiihrt, um eine umfas-
sende Charakterisierung der Stoffsysteme Toluol + Wasser + Aceton, n-Butylacetat + Wasser

+ Aceton sowie Isotridecanol + Wasser + 1-Propanol sicherzustellen.

vorhanden pulsierte Kolonnen
. Kolonnen  mit rotierenden
_ AG Pfennig Einbauten

AG Bart
/// AG Stichlmair

Siebboden
Packung
Fullk&rper

RZE
Kiihni
RDC

Technikums-

extraktions- 5 Pfennig AG_ Bart
kolonnen

Tropfen-Tropfen

Tropfen-Einbau //////////

Einzeltropfen

Abb. 2: Schematische Darstellung des Projektverbundes

3.1.2 Innovativer Beitrag der angestrebten Forschungsergebnisse

Die neue Auslegungsmethode erdftnet die Moglichkeit zur Dimensionierung von Extrak-
tionskolonnen unterschiedlicher Bauform auf der Basis von Einzeltropfenexperimenten. Da-
mit wird ein neues Konzept zur zuverldssigen Extraktordimensionierung realisiert. Erhebliche
Einsparungen an Entwicklungszeit und -kosten stehen dabei im Vordergrund. Ein weiterer
Aspekt ist die gegeniiber Technikumsversuchen wesentlich reduzierte Menge an bendtigten
Originalfliissigkeiten. Es sind nur noch Labor- oder Miniplantanlagen erforderlich. Dies tragt
im Falle toxischer oder feuergefdhrlicher Stoffe auch zur Minimierung des Gefahrdungspo-
tenzials bei. Diese innovative Methode ermdglicht es auch kleinen und mittleren Unterneh-

men, solche Auslegungen sicher und kostengiinstig durchzufiihren.

Schlussbericht 40ZN 3



»Vom Einzeltropfenexperiment zur Extraktionskolonne*

3.2  Losungsweg und Ergebnisseder AG Sichlmair

3.2.1 LOsungsweg

Die Aufgabe der AG Stichlmair (TU M nchen) im Verbundprojekt besteht vor allem darin,
den Schwarmeinfluss, d. h. den Ubergang vom Einzeltropfen zum Tropfenschwarm,
hinsichtlich der Fluiddynamik und des Stoffibergangs in unterschiedlichen
Extraktionsapparaten zu bestimmen und entsprechende Berechnungsmodelle zu
entwickeln. Die Bestimmung des Schwarmeinflusses auf die Fluiddynamik, insbesondere auf
den Hold-up in Extraktionskolonnen, ist von entscheidender Bedeutung. Die Kenntnis des
Hold-up l&sst nicht nur Aussagen Uber den maximalen Durchsatz durch einen
Extraktionsapparat zu, sondern ermoglicht auch die Berechnung der Trennleistung der

Kolonne.

3.2.1.1 Bestimmung des Schwarmeinflusses auf die Fluiddynamik bzw. den
Hold-up in unterschiedlichen Extraktionskolonnen

In der Vergangenheit wurde der Einfluss des Schwarms auf die Bewegung einzelner
kugelformiger Feststoffpartikel in Apparaten ohne Einbauten, d. h. in einer unbehinderten
Stromung, detailliert untersucht (Richardson und Zaki 1954, Anderson 1961, etc.). In
Extraktionskolonnen liegt jedoch eine behinderte Stromung vor. Zu Beginn des Projektes
wurde deshalb der Schwarmeinfluss auf die Bewegung einzelner starrer Partikel und somit den
Hold-up bel behinderter Strémung, d. h. in einer Kolonne mit Einbauten untersucht. Die
Ergebnisse dieser Untersuchungen zeigen, dass der Hold-up in unterschiedlichen
Extraktionskolonnen mit Hilfe der Gesetzmaliigkeiten, die fir starre Partikel systeme entwickelt

wurden, durch geringe Modifikationen berechnet werden kann.

Das Modell zur Beschreibung des Einflusses des Schwarms auf die Bewegung starrer Partikel
wurde bereits im Zwischenbericht 2001 und Zwischenbericht 2002 vorgestellt. Die
grundlegenden Modellgleichungen zur Beschreilbung des Schwarmeinflusses auf die

Partikel bewegung bei unbehinderter Stromung lauten:

Wd Wc

Wis = — F

l-¢
bzw. wg=w, - (1—gy) = Wy- d

+w 1
g l—egg €4 ¢ (1)
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Gl. (1) wird in der Literatur oft als Partikel-Modell bezeichnet, mit dem die relative
Schwarmgeschwindigkeit w, . der Partikel in Abhangigkeit der Leerrohrgeschwindigkeit der
dispersen Phase w, sowie der kontinuierlichen Phase w, und dem Hold-up ¢4 berechnet
werden kann. Die Leerrohrgeschwindigkeit der Partikel im Schwarm w, kann durch die
Relativgeschwindigkeit w,, und dem Hold-up ¢4 ermittelt werden.

Um den Hold-up ¢4 mit Hilfe des Partikel-Modells bestimmen zu kénnen, muss die
Schwarmgeschwindigkeit w, bekannt sein. In der Literatur sind eine Reihe von Ansétzen zur
Berechnung der Schwarmgeschwindigkeit w, zu finden. Eine relativ einfache und praktikable
Moglichkeit zur Ermittelung der Schwarmgeschwindigkeit bietet das Modell von Richardson
und Zaki 1954:

Wg = Wo'(l_gd)n (2)

Die Schwarmgeschwindigkeit w, wird demnach mit Hilfe der Geschwindigkeit eines
Einzelpartikels w,, dem Hold-up und dem Schwarmexponenten n bestimmt. Das Problem
dieser Gleichung ist die Kenntnis des Exponenten n. Richardson und Zaki geben hierfr
aufgrund zahlreicher Untersuchungen mit starren Partikelsystemen unterschiedliche
Berechnungsvorschriften zur Bestimmung des Exponenten n an, siehe Abb.3. Der
Schwarmexponent n bzw. der Schwarmeinfluss lasst sich in Abhangigkeit der Reynoldszahl

Re, eines Einzelpartikels berechnen.

n=4,35/Re *®

n = 4,45/ Re >

n=239

Exponent n

1 L

O 1 1 1 1 1 1
102 107 10° 10t 102 103 10* 10°

Wo'd'pc
MNe

Reynoldszahl Re, =

Abb. 3:  Schwarmexponent nach Richardson und Zaki

Schlussbericht 40 ZN 5



»Vom Einzeltropfenexperiment zur Extraktionskolonne*

Durch die Bestimmung des Schwarmeinflusses nach Richardson und Zaki kann der Hold-up
iterativ berechnet werden. Dabei ist zu beachten, dass das Modell fur eine unbehinderte
Strémung, also fur eine Kolonne ohne Einbauten, hergeleitet wurde. Durch die Einbauten in
Extraktionskolonnen liegt aber eine behinderte Strémung vor. Unter Beriicksichtigung der

folgenden Punkte kann dieses Modell auf eine behinderte Stromung tbertragen werden:

o Fir die Berechnung der Schwarmgeschwindigkeit w, muss die Endaufstiegsgeschwindig-
keit w, eines Einzelpartikels bei behinderter Stromung (z. B. in einer Kolonne mit den

entsprechenden Einbauten) verwendet werden.

e Der Schwarmexponent n muss an die jewelligen Endauf stiegsgeschwindigkeiten angepasst
werden und kann mit Hilfe der Berechnungsvorschriften von Richardson und Zaki

bestimmt werden.

Die Uberprifung der Ubertragbarkeit dieses Modells auf Extraktionskolonnen mit
unterschiedlichen Einbauten zeigt, dass der Hold-up von starren Partikel schwarmen mit Hilfe
der Endaufstiegsgeschwindigkeiten w, starrer Einzelpartikel in der entsprechenden Kolonne

gut berechnet werden kann, siehe Zwischenbericht 2002 und Zwischenbericht 2003.

Der Hold-up in FlUssig/fl Ussig-Extraktionskolonnen, al so von fluiden Partikel schwérmen, kann
durch die gleiche Vorgehensweise bestimmt werden. Die Berechnung des Hold-up erfolgt
wiederum durch die Endaufstiegsgeschwindigkeiten w, von einzelnen fluiden Partikeln
(Tropfen) in der entsprechenden Extraktionskolonne. Die zur Berechnung notwendigen
Endauf stiegsgeschwindigkeiten w, von Einzeltropfen in einer Kolonne mit Einbauten sind aus
friheren Untersuchungen bekannt und wurden bereits im Zwischenbericht 2003 fur die binaren
Stoffgemische Wasser/Toluol und Wasser/Butylacetat vorgestellt. Der Schwarmeinfluss auf die
Bewegung einzelner Tropfen kann durch @hnliche Gesetzmalligkeiten wie fur starre
Partikel systeme berechnet werden (siehe Abb. 3).

3.2.1.2 Bestimmung des Stoffuibergangs in Einzeltropfen und Tropfenschwarme
Die Untersuchungen zum Stofflbergang in einzelne Tropfen und Tropfenschwéarme dienen vor

allem der Bestimmung der Haupteinflussgrof3en auf den Stofftransport in unterschiedlichen

Extraktionskolonnen. Die Ergebnisse der Messungen mit einzelnen Tropfen erlauben sowohl
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gualitative as auch quantitative Aussagen Uber den Einfluss unterschiedlicher
Kolonneneinbauten und Betriebsbedingungen. Die Untersuchungen zum Stofflbergang in
Tropfenschwarmen verfolgen hauptsachlich das Ziel, die durch die enge Zusammenarbeit der
beteiligten  Arbeitsgruppen entwickelten Modellierungsprogramme ,,ReDrop*  und
,LLECMOD" zur Dimensionierung von Extraktionskolonnen zu Uberprifen und

gegebenenfalls zu optimieren.

Soffubergang in Einzeltropfen

Die Untersuchungen zum Stoffibergang in einzelne Tropfen werden in einer
Einzeltropfenapparatur durchgeftihrt. Eine detaillierte Beschreibung der Apparatur befindet
sich im Zwischenbericht 2003. Die Auswertung der einzelnen Messungen erfolgt mit einem
Zwei-Messstellenverfahren. Bei diesem Verfahren wird die Konzentration der Tropfenphase
vor Eintritt und nach Austritt aus der Messstrecke gemessen. In der Messstrecke befinden sich
die entsprechenden Einbauten, z. B. geordnete Packungen, Siebbdden oder Rihrzellen mit

unterschiedlichen Ruhrorganen.

Mit Hilfe dieser Messmethode kann der Stoffdurchgangskoeffizient 84, der sich aufgrund des
Stofftransportes von der kontinuierlichen Phase in die einzelnen Tropfen innerhalb der
Messstrecke L ergibt, wie folgt berechnet werden:
fos = S m(&j ©
Y =Y2
Der Stoffdurchgangskoeffizient 5,4 wird dabel in Abhangigkeit des Tropfendurchmessers d, ,
der Verwellzeit t des Tropfensinnerhalb der Messstrecke L, der Gleichgewichtskonzentration
y* (Xx.) der Tropfenphase zur Konzentration der kontinuierlichen Phase x. und den
Konzentrationen der Tropfenphase vor Eintritt (y; ) und nach Austritt (y,) aus der Messstrecke
berechnet. Dieses Messverfahren hat sich zur Analyse der auftretenden Phdnomene beim
StoffUibergang in einzelne Tropfen bewahrt und wurde unter anderem von Qi 1992, Hoting 1996
und Wagner 1996 =zur Beurteilung der mal3geblichen Einflussparameter auf die

Stofftransportprozesse in Einzeltropfen verwendet.
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Sofflibergang in Tropfenschwér men

Die Durchfuhrung der Untersuchungen zum Stofftransport in Tropfenschwarmen dient zum
einen zur Bestimmung der Abhangigkeit der Trennleistung von unterschiedlichen
Betriebsbedingungen in verschiedenen Extraktoren und zum anderen zur Uberpriifung der in
den beteiligten Arbeitsgruppen entwickelten Modellierungsprogrammen. Die Vergleiche der
mit Hilfe der Modellierungsprogranme ,ReDrop* und ,LLECMOD* berechneten
fluiddynamischen GrofRen und der berechneten Konzentrationsprofile mit den tatséchlich

gemessenen GrofRen befinden sich in dem Kapitel 3.3 und Kapitel 3.4.

Die im folgenden vorgestellten Ergebnisse zeigen die Abhangigkeit der Trennleistung einer
Extraktionskolonne bel unterschiedlichen Betriebsbedingungen. Die Trennleistung einer
Extraktionskolonne kann mit Hilfe des Stufenmodells ermittelt werden. Die Anzahl an

theoretischen Trennstufen n lasst sich wie folgt berechnen:

_ Xy — X
n=2in(-E=) mit 1= =T und K = Ten=lax) @

InA A-K=-1 M,/ M, xein_x*

aus
Der Extraktionsfaktor A kann in Abhéngigkeit des Gleichgewichtskoeffizienten m und den
Massenstromen M, und M berechnet werden. Der Parameter K wird durch den Quotienten
der Massenbeladungen der eintretenden bzw. austretenden kontinuierlichen Phase sowie der
Gleichgewichtsbeladung der kontinuierlichen Phase am Austritt aus der Extraktionskolonne
ermittelt. Die Trennleistung der Extraktionskolonne kann durch die Anzahl an Trennstufen

bezogen zur aktiven Hohe H,, bestimmt werden:

Anzahl an Trennstufen pro Meter = HL )
ak

3.2.2 Ergebnisse - Fluiddynamik

Die Arbeiten der AG Stichimair beschéftigen sich mit der Untersuchung der Fluiddynamik und
des Stoffibergangs sowohl in einer pulsierten Siebboden- und einer geordneten
Packungskolonne als auch in einer gerihrten RDC- bzw. Kihni-Kolonne. In dem Kapitel 3.2.2
werden zunéchst die Ergebnisse zur Fluiddynamik vorgestellt, wohingegen das néchste
Kapitel 3.2.3 den Stofflibergang beleuchtet. In den folgenden Kapiteln werden exemplarisch
die Ergebnisse der Untersuchungen in einer pulsierten geordneten Packungskolonne sowie in

einer gertihrten RDC-Kolonne beschrieben.
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Ein wichtiger Schritt bei der Dimensionierung einer Extraktionskolonne ist die korrekte
Modellierung des Schwarmeinflusses auf die Fluiddynamik. Der Schwarm beeinflusst die
Bewegung der einzelnen Tropfen und dadurch den Hold-up der Extraktionskolonne. Durch die
Tropfengrél3enverteilung sowie dem Hold-up in der Kolonne wird die Stoffaustauschfléche
bestimmt, die die Trennleistung eines Extraktionsapparates stark beeinflusst. Nur eine exakte
Bestimmung der Fluiddynamik und vor alem eine genaue Modellierung des Hold-up
ermdglicht eine korrekte Vorhersage sowohl des maximalen Durchsatzes als auch der

Trennleistung einer Extraktionskolonne.

Die Bestimmung des Hold-up erfolgt in einer Flissig/fllissig-Extraktionskolonne mit dem in
Kapitel 3.2.1.1 beschriebenen Modellkonzept. Bel dieser VVorgehensweise wird in einem ersten
Schritt die freie Endaufstiegsgeschwindigkeit einzelner Tropfen experimentell bestimmt. Den
Verlauf der freien Endaufstiegsgeschwindigkeit Gber dem Durchmesser fir unterschiedliche
Stoffsysteme zeigt Abb. 4. Im Diagramm st die dimensionslose Geschwindigkeit z,, Uber dem

dimensionslosen Partikeldurchmesser 7z, aufgetragen.

o 20
—
> .
e <C]L o P
‘o 10+t
—
N gl
o Kaskas
;' ° Grace et al.
R
14 4 L
g 7
2
-E 2 m  Tropfen W/T (d)
E Tropfen W/BUAC (d)
2 ® starre Partikel W/PP (d)
O
@) 1 | ‘ : ‘
10 20 40 60 80 100
A 1/3
Durchmesser w4 = d(pc—ngj
MNec

Abb. 4: Frele Endaufstiegsgeschwindigkeiten einzelner Partikel
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Die einzelnen Tropfen des Stoffsystems Toluol/Wasser zeigen in dem untersuchten
Durchmesserbereich  einen  konstanten Anstieg der Aufstiegsgeschwindigkeit  mit
zunehmendem Durchmesser. Die Butylacetat-Tropfen weisen trotz einer etwas geringeren
Dichtedifferenz Ap hohere Geschwindigkeiten auf als die Toluol-Tropfen. Im Diagramm sind
zusdtzlich zu den gemessenen Geschwindigkeiten der Einzeltropfen die gemessenen
Geschwindigkeiten von starren  Polypropylen-Partikel  eingetragen. Die Aufstiegs
geschwindigkeiten der Toluol-Tropfen zeigen ein ahnliches Verhalten wie die starren
Polypropylen-Partikel, wobei sich die Toluol-Tropfen im gesamten Durchmesserbereich etwas
schneller bewegen. Abweichend vom Verhalten starrer Partikel besitzen die
Butylacetat-Tropfen eine schnellere Aufstiegsgeschwindigkeit vor allem im Bereich grof3erer
Partikeldurchmesser. Der Uberproportionale  Anstieg der Geschwindigkeiten der
Butylacetat-Tropfen im Vergleich zu den starren Polypropylen-Partikel macht die
Auswirkungen zirkulierender Stromungen im Tropfen sowie der Beweglichkeit der
Tropfenhaut deutlich. Eine detaillierte Beschreibung der freien Endaufstiegsgeschwindigkeiten
von Einzeltropfen fur die verwendeten Stoffsysteme Wasser/Aceton/Toluol und
Wasser/Aceton/Butylacetat befindet sich im Zwischenbericht 2003.

In einem zweiten Schritt wird der Einfluss unterschiedlicher Kolonneneinbauten und
Betriebsbedingungen auf die Endauf stiegsgeschwindigkeit eines Einzeltropfens ermittelt. Das
Verhdltnis der Endaufstiegsgeschwindigkeit eines Tropfens in einer Kolonne mit Einbauten
bezogen zur freien Endaufstiegsgeschwindigkeit w,/w, wird durch Messungen in ener
Einzeltropfenapparatur bestimmt. Durch die Berechnung des Schwarmexponenten n und der
Schwarmgeschwindigkeit w, kann dann mit Hilfe des Zweischichten-Modells der Hold-up in

der entsprechenden K olonne berechnet werden.

3.2.2.1 Geordnete Packung

Die Untersuchungen in den pulsierten Packungskolonnen werden mit einer geordnete Packung
der Firma Montz GmbH (Montz-Pak Typ B1-350) durchgefihrt. Die Packung besitzt eine
L agenhéhe von 100 mm und eine volumenbezogene Oberflache ay,, von 350 m?/m°. Diese
Packung wird auch in der AG Pfennig zur Bestimmung der entscheidenden Parameter fir die

Modellierung einer geordneten Packungskolonne eingesetzt.

Schlussbericht 40 ZN 10



»Vom Einzeltropfenexperiment zur Extraktionskolonne*

Einzeltropfen

Die Geschwindigkeit eines Tropfens durch eine geordnete Packungskolonne wird vor alem
durch den Tropfendurchmesser, die Geometrie der Packung und die Betriebsbedingungen in der
Kolonne beeinflusst. Die zu berticksichtigenden Geometriedaten der Packung zur Berechnung
der Geschwindigkeit eines Einzeltropfens sind die Lagenhthe H, sowie die volumenbezogene
Oberflache a,., der Packung. Zusdtzlich wirkt sich die Pulsationsintensitét a-f auf die
Geschwindigkeit der einzelnen Tropfen aus. Aufgrund der Analyse der eigenen Messergebnisse
sowie der Ergebnisse von Hoting 1996 und Leu 1995 kann die Endaufstiegsgeschwindigkeit
eines Einzeltropfens in einer Packungskolonne bezogen zur frelen Endaufstiegs-

geschwindigkeit wie folgt berechnet werden:
Fur 1,0<dy, [mm] <4, 5 gilt

Wo

Wo

Cl-(HP.[%}T/s)Cz‘(ageo.[$}1/3)03.(dTr.[%}1/3)@.

(o.[ﬁr“)‘?(“a.f.[’%T“)Cﬁ

Cc

(6)
mit
C, = 0,077 C; = -0, 566 C; =0,184
C, = 0,138 C, = -0, 769 Cs = 0,080

Der Einfluss des Tropfendurchmessers und der Pulsationsintensitdt auf die Aufstiegs-
geschwindigkeiten konnte durch die grofRe Anzahl an Messungen in der eigenen
Einzeltropfenapparatur ermittelt werden. Die Ergebnisse der Untersuchungen zeigen, dass
sowohl der Tropfendurchmesser, die volumenbezogene Oberfléche der Packung als auch die

Pulsationsintensitét den Tropfenaufstieg in der Packungskol onne mal3geblich bestimmen.

Der Vergleich der berechneten Geschwindigkeiten mit den gemessenen Geschwindigkeiten ist
in Abb. 5 zu sehen. Mit Hilfe von Gl. (6) kann der Tropfenaufstieg sowohl fir das Stoffsystem
Wasser/Aceton/Toluol als auch fir das Stoffsystem Wasser/Aceton/Butylacetat in einer

geordneten Packungskolonne sehr gut beschrieben werden. Insgesamt ergibt sich eine relativ
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| 236 Daten

+20%

-20%

yd

mittlere Abweichung = 13,8 %

)
)

Om Owe

Leu, W/A/T (d)
Hoting, W/A/BuUAc (d)
Garthe, W/AIT (d)

Garthe, W/A/BUAc (d)

Messergebnisse:
Hoting; Leu; Garthe

Stoffsysteme:

Wasser / Toluol (d)

Wasser / Aceton / Toluol (d)
Wasser / Butylacetat (d)

Wasser / Aceton / Butylacetat (d)

Geometrie- / Betriebsparameter:
¢p = 0,94 - 0,97 m*im°

8¢, = 250 - 500 m*/m®
D,=0,072-0,080 m
af=0,0-2,0cm/s

a=0,008 m

0,1 0,2 0,4 06 08 10 d;=10-45mm

Geschwindigkeitsverhéltnis w, / w_, exp.

Abb. 5: Endaufstiegsgeschwindigkeiten einzelner Tropfen, geordnete Packungskolonne

geringe Abweichung zwischen den berechneten und den gemessenen Geschwindig- keiten
w, /W, . Die gute Ubereinstimmung zeigt sich dabei nicht nur beim Vergleich mit den eigenen

Messdaten, sondern auch beim Vergleich mit den Messdaten von Hoting und Leu.

Hold-up von Tropfenschwar men

Die Berechnung des Hold-up mit Hilfe des in Kapitel 3.2.1.1 beschriebenen Modellkonzepts
héngt wesentlich von der Giite der Berechnung der Einzeltropfengeschwindigkeit w, ab. Eine
exakte Bestimmung der entscheidenden Einflussgrofien auf das Aufstiegsverhalten einzelner
Tropfen in einer Packungskolonne ist eine grundlegende V oraussetzung, um den Hold-up in
derartigen Extraktoren ermitteln zu kdnnen. Zusétzlich muss der Einfluss des Schwarms auf die
Bewegung der einzelnen Tropfen korrekt erfasst werden. Der Schwarmeinfluss in geordneten

Packungskolonnen kann durch den Schwarmexponenten n wie folgt berechnet werden:

-0, 54

n = 16,2 (Re(w,)) fir 1< Re(w,) < 250 (7)

Zur Uberprifung des Modellkonzepts zur Bestimmung des Hold-up durch
Einzeltropfenexperimente konnen zum einen die Ergebnisse der Untersuchungen mit
Tropfenschwarmen in der eigenen Technikumsanlage sowie verdffentlichte Messergebnisse
aus der Literatur herangezogen werden. Den Vergleich des berechneten und experimentell

bestimmten Hold-up fir unterschiedliche geordnete Packungen, Stoffsysteme und
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Betriebsbedingungen zeigt Abb. 6:

0,4 o) Messergebnisse:
252 Daten o Hoting; Leu; Nedungadi;
mittlere Abweichung = 21,4 % Seibert: Hahnsen:
0,2 | Wyw; =1,0-35 Petersen; Roock; Garthe
o B =10 - 80 m*(m*h)
3 Stoffsysteme:
£ 0lr Wasser / Aceton / Toluol (d)
w;, 0,08 1 Wasser / Aceton / Butylacetat (d)
a 0,06 r Wasser / Essigsaure / Butanol (d)
5
T 0,04 . .
[$) Geometrie- / Betriebsparameter:
T A ° Literaturdaten, SU: ¢ nach d, ohne ¢p = 0,94 - 0,97 m*m°
0,02 | +30% o Literaturdaten, SU: d nach ¢ a._ =250 -500 m¥m?®
4 " Garthe WA/T (d), SU ¢ nach d Dge": 0.070 - 0.150 m
41 o Garthe W/A/BuAc (d), SU ¢ nach d Ko7 '
0.01 -30%| . . . . af=0,0-2,0cm/s
001 002 004 006 01 0,2 0,4 3=0008m

Hold-up €, , exp.

Abb. 6: Hold-up, geordnete Packungskolonne

Es wird deutlich, dass das Modell den Hold-up in unterschiedlichen Packungskolonnen gut
beschreibt. Nicht nur die eigenen Messdaten, sondern auch die Daten einer grof3eren Anzahl
unterschiedlicher Autoren (Hoting 1996, Leu 1995, Nedungadi 1991, Seibert 1986, Petersen
1994, Hahnsen 1989, Roock 1985) fir verschiedene Stoffsysteme, Packungstypen und
Betriebsbedingungen werden mit dem vorgestellten Modellkonzept gut wiedergegeben.

Wahrend die Ergebnisse bei einer Stofflibergangsrichtung von der kontinuierlichen zur
dispersen Phase bzw. bel den Versuchen mit abgesdttigten Flissigkeiten eine gute
Ubereinstimmung mit dem Modell erkennen lassen, zeigen die Messergebnisse bei einer
Stoff libergangsrichtung von der dispersen zur kontinuierlichen Phase grofdere Abweichungen.
Das ist vor alem auf die starke Koaleszenz, die bel einer Stofflbergangsrichtung von der
dispersen zur kontinuierlichen Phase bei vielen Stoffsystemen auftritt, zuriickzufthren. Die
relativ grof3en Tropfen weisen ein deutlich unterschiedliches fluiddynamisches Verhalten auf,
was sich durch grof3e Streuungen und Abweichungen bel der Berechnung des Hold-up

bemerkbar macht.

In industriellen Prozessen wird in der Regel eine Stofflbergangsrichtung von der

kontinuierlichen zur dispersen Phase bevorzugt. Fur diese Stofflibergangsrichtung zeigt das
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Modell in einem grof3en Bereich der Pulsationsintensitét, des Phasenverhaltnisses und der
FI issi gkeitsbel astung in unterschiedlichen Packungskol onnen eine sehr gute Ubereinstimmung

mit den experimentellen Daten.

3.2.2.2 Rotating Disc Contactor

Die experimentellen Untesuchungen mit einzelnen Tropfen und Tropfenschwérmen erfolgenin
der gertihrten RDC-Kolonne, genauso wie bel der pulsierten Packungskolonne, mit Hilfe des
Stoffsystems Wasser/Aceton/Toluol und des Stoffsystems Wasser/Aceton/Butylacetat. Die
Berechnung des Hold-up in einer geriihrten RDC-Kolonne erfolgt dabel wiederum durch die
Bestimmung des Einflusses der Kolonneneinbauten und der Betriebsbedingungen auf die

Endauf stiegsgeschwindigkeiten einzelner Tropfen.

Einzeltropfen

Neben den Abmessungen des verwendeten Scheibenrtihrers spielen in einer RDC-Kolonne die
relative freie Statorflache, die Ruhrzellenhthe und die Ruhrerdrehzahl eine entscheidende Rolle
bei der Berechnung der Endaufstiegsgeschwindigkeit eines Einzeltropfens. Durch die
Auswertung der Messdaten von Modes 1999, Fan et al. 1987 und den in der eigenen
Einzeltropfenapparatur, siehe Zwischenbericht 2003, gemessenen A ufstiegsgeschwindigkeiten
kann die Endaufstiegsgeschwindigkeit eines Einzeltropfens in einer RDC-Kolonne wie folgt

berechnet werden:

Fir 1,0<d;, <4, 5 gilt

e (555 e ()

— = 1+C;- N+ C5- +Cg | = 8)
) 1 P 3 DS_DR 5 DK

mit

C, = 0,51 C, = -0,51 C; = -0, 34

C,=0,36 C, =104 Cq = -0, 57

Die dimensionslose Grof3e Ny in Gl. (8) berticksichtigt den Leistungseintrag des Ruhrersin die
Kolonne und kann mit Hilfe der von Kumar und Hartland 1995 entwickelten Beziehung

berechnet werden:
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A, 1000 + 1, 2 - Reg™\ A
- Ao )

Np = 9
" Reg 1000+ 3, 2 - R/ ©)

mit

A, = 109,36 A, = 0,72

A, = 0,74 A, = 3,30

Gl. (8) besitzt eine @nliche Struktur wie das Modell von Modes 1999 zur Beschreibung der
Verzogerung eines Einzeltropfens in einer RDC-Kolonne im Vergleich zur freien
Endaufstiegsgeschwindigkeit. Das Modell von Modes hat aber den Nachteil, dass das
Verhdltnis der Geschwindigkeiten w,/w, durch dimensionsbehaftete Grofien berechnet wird,

wahrend Gl. (8) eine dimensionslose Beschreibung ermdglicht.

Mit Hilfe von GlI. (8) kann die Geschwindigkeit eines Tropfens in einer RDC-Kolonne in
Abhangigkeit der entscheidenden GeometriegrofRen, dem Tropfendurchmesser und dem
Energieeintrag berechnet werden. Der Vergleich der berechneten und gemessenen
Geschwindigkeitenistin Abb. 7 zu sehen. Obwohl die Rihrerdrehzahl, die Rihrzellenhdhe und
der Tropfendruchmesser in einem grof3en Bereich variieren, weichen die berechneten

Geschwindigkeiten nur gering von den gemessenen Geschwindigkeiten ab.
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Abb. 7: Endaufstiegsgeschwindigkeiten einzelner Tropfen, RDC-Kolonne
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Bel der Verzogerung der einzelnen Tropfen in einer RDC-Kolonne macht sich vor allem die
Rihrzellenhdhe bemerkbar. Fan et al. fihrten ihre Untersuchungen in einer RDC-K olonne mit
einer  Zellenhthe von 76 mm durch, wéhrend die Messungen in der eigenen
Einzeltropfenapparatur bel einer Zellenhéhe von 50 mm und die Ergebnisse von Modesin einer
RDC-Kolonne mit einer Zellenhthe von 30 mm erzielt wurden. In Abb. 7 wird deutlich, dass
die Verzdgerung eines Einzeltropfensin einer RDC-K olonne mit kleiner werdender Zellenhthe
zunimmt. Durch eine Zunahme an Rihrzellen in der aktiven Hohe der RDC-Kolonne werden

die Tropfen starker am Aufstieg behindert.

Hold-up von Tropfenschwar men

Der Hold-up in einer gerthrten RDC-Kolonne kann wiederum mit Hilfe der
Endaufstiegsgeschwindgkeiten einzelner Tropfen in einer RDC-Kolonne berechnet werden.
Dabel ist zu beachten, dass sich nicht nur die Aufstiegsgeschwindigkeit eines Tropfens im
Vergleich zur Packungskolonne verandert, sondern dass zusétzlich der Schwarmexponent n
aufgrund der veranderten Geschwindigkeit angepasst werden muss. Der Schwarmexponent n

kann in einer gertihrten RDC-Kolonne mit Hilfe der folgenden Beziehung berechnet werden:

-0,1

n = 4,45 (Re(w,)) " fir 1<Re(w,)< 250 (10)

Zur Uberprifung des Modellkonzepts koénnen wieder zahlreiche Daten aus der Literatur (Al
Aswad et al. 1985, Cruz-Pinto 1979, Ismail und Korchinsky 1988, Korchinsky und Young 1986,
Wblschner 1980, Zhang et al. 1985) sowie die eigenen Messergebnisse herangezogen werden.
Abb. 8 zeigt, dass auch fir die RDC-Kolonne das Modellkonzept vor alem be einer
Stoffuibergangsrichtung von der kontinuierlichen zur dispersen Phase bzw. bel den Versuchen

mit abgesttigten Fliissigkeiten eine sehr gute Ubereinstimmung liefert.

Bel einer Stofflbergangsrichtung von der dispersen zur kontinuierlichen Phase sind wiederum
grofRere Abweichungen zwischen dem berechneten und gemessenen Hold-up zu erkennen. Die
starke Koaleszenz, die sich bei den untersuchten Stoffsystemen bei dieser
Stofflbergangsrichtung ergibt, verursacht auch in RDC-Kolonnen grof3ere Streuungen der
Messergebnisse. In der Kolonne konnen in den einzelnen Rihrzellen bel dieser
StoffUbergangsrichtung nicht nur gleichmaliig verteilte Tropfen, sondern Schlieren beobachtet
werden, die vor alem durch das Anstauen und Koaleszieren der Tropfenphase unter den
einzelnen  Statoren entstehen. Die Berechnung der Fuiddynamik  derartiger

Zwei-Phasensysteme, die sich vor allem bei einer Stoffibergangsrichtung von der dispersen zur
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Abb. 8: Hold-up, RDC-Kolonne

kontinuierlichen Phase ergeben, wird durch die Schlierenbildung und die enorm grof3en

Tropfen in der Kolonne erschwert.

Fur eine Stofflbergangsrichtung von der kontinuierlichen zur dispersen Phase liefert das
Modell jedoch fir unterschiedliche Kolonnen- und Ruhrerdurchmesser, unterschiedliche
Ruhrzellenhdhen und Rihrerdrehzahlen sowie fur unterschiedliche Phasenverhdltnisse in

einem sehr grof3en Belastungsbereich sehr gute Ergebnisse.

3.2.2.3 Allgemeine Beschreibung der Fluiddynamik von Partikel schwarmen

Die Bewegung eines Schwarms starrer Partikel bei unbehinderter Strémung wurde in der
Vergangenheit ausgiebig erforscht, so dass die mal3geblichen Gesetzmaldigkeiten gut bekannt
sind. Nach Richardson und Zaki 1954 gilt fur die Schwarmgeschwindigkeit w:

vWVZ = (1—-¢gy)" mit n = f(Re,) (11)

Die wesentlichen Einfluf3grofRen auf das Geschwindigkeitsverhédltnis wy/w, sind demnach der
Volumenanteil ¢, der Partikel und die Reynoldszahl Re,. Die funktionelle Abhangigkeit des
Schwarmexponenten n von der Reynoldszahl zeigt Abb. 9.
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Abb. 9: Schwarmexponent n starrer Partikel schwarmein Abhangigkeit der Reynoldszahl Re,,
durchgezogene Linien: Richardson und Zaki, gestrichelte Linien: Gl. (12)

Eine elegantere Formulierung der Schwarmgesetze gelingt dadurch, dass zunéchst der Einflul
des Partikelschwarms auf den Widerstandsbeiwert £ (und nicht auf die Geschwindigkeit)

angegeben wird. Dabei erhét man fur den Widerstandsbeiwert & eines Partikelsim Schwarm:

= e mit &= ((Rey 12)

Es liegt wiederum eine Abhéngigkeit vom Volumenanteil ¢, und von der Reynoldszahl Re,
vor. Der Einflul3 des Volumenanteils ¢, ist jedoch unabhangig von der Reynoldszahl. Der
Einflud der Reynoldszahl wird allein durch die bekannte Abhangigkeit des
Widerstandsbeiwertes &, eines Einzelpartikels beschrieben. Fir das Geschwindigkeits-
verhaltnis wy/w, folgt mit Gl. (12):

vas: So(Rey) _ So(R&) () yass (13)

(0] gs( Res) 50( ReS)

Mit den Gesetzmélligkeiten &,~1/Re, fir laminare Stromung und &, = const. fur

turbulente Stromung erhalt man schliefdich:

4,65

W,
== (1-eg) bei laminarer Strémung (14)

(o]
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W _ 4,65/2
— = (1-¢y)

Wo

bei turbulenter Stromung (15)

Dies stimmt mit den experimentell bestimmten Grenzwerten fir den Schwarmexponenten nach
Richardson und Zaki gut dberein. Mit Gl. (13) kann auch der Schwarmexponent im
Ubergangsbereich zwischen laminarer und turbulenter Stromung berechnet werden. Das
Ergebnis ist in Abb.9 gestrichelt gezeigt. Dabel ergibt sich zusdtzlich eine geringe
Abhangigkeit vom Volumenanteil ¢, der Partikel. Die Ubereinstimmung mit den Angaben von
Richardson und Zaki ist auch im Ubergangsbereich gut. Der Schwarmexponent n in Gl. (11)
wird somit allein durch die Abhéngigkeit des Widerstandsbeiwertes des Einzel partikel s von der
Reynoldszahl Re, bestimmt.

Obige Betrachtungen konnen auch zur Bestimmung des Schwarmexponenten n von
Tropfenschwarmen angewendet werden. Insbesondere bei grof3en Reynoldszahlen hat der
Widerstandsbeiwert eines Tropfens einen vollig anderen Verlauf als der einer starren Kugel. Er
steigt infolge der Formanderung des Tropfens mit zunehmender Reynoldszahl stark an, siehe
Abb. 10. Dadurch errechnet sich aus Gl. (13) ein Abfall des Schwarmexponenten n, der im
Extremfall Werte deutlich kleiner als 4,65/2 annehmen kann. Die Schwarmgesetze fluider
Partikel kénnen sich somit sehr stark von denen starrer Partikel schwarme unterscheiden, wiein
Abb. 11 gezeigt ist.

Die Unterschiede zwischen starren und fluiden Partikeln zeigen sich erst bel grofen
deformierten Tropfen. Analoge Unterschiede bestehen aber auch bei der Stromung kleiner
Tropfen in einer Packung. Diese Tropfen werden bel der Bewegung durch die Packung stark
behindert, was zu einer deutlichen Erhthung des Widerstandsbeiwertes im Vergleich zur
unbehinderten Bewegung fluhrt. Die Abb.10 zeigt beispielhaft den Verlauf des

Widerstandsbeiwertes eines Toluoltropfens in Wasser in einer Montz-Packung.

Der stark abweichende Verlauf des Widerstandsbeiwertes bei behinderter Stromung in einer
Packung fuhrt zu deutlich geringeren Schwarmexponenten als bei unbehinderter Bewegung.
Der Schwarmexponent in einer geordneten Packungskolonne besitzt im untersuchten Bereich
der Reynoldszahl Werte zwischen 2,8 und 0,95, siehe Abb. 11.

Zahlreiche Autoren, unter anderen Godfrey und Sater 1991, Mackowiak 1993 und Wagner
1996, haben festgestellt, dass der Schwarmexponent von Tropfenschwéarmen in Extraktions-
kolonnen deutlich kleiner ist als von Richardson und Zaki angegeben. Das vorgestellte Modell
bestétigt diese Feststellungen. Die Abweichungen von den Gesetzméaldigkeiten, die fir starre
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Abb. 10: Wider standsbeiwert eines einzelnen Partikels bei unbehinderter bzw. behinderter
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Abb. 11: Schwarmexponent n in Abhéngigkeit der Reynoldszahl Re, flr starre und fluide
Partikelschwéarme bei unbehinderter bzw. behinderter Bewegung, Berechnung mit
Gl. (12
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Partikelschwarme bel unbehinderter Bewegung entwickelt wurden, werden durch das hier
entwickelte Modell erstmals theoretisch begriindet.

Zur Berechnung des Durchsatzes und der maximalen Belastung in Extraktionskolonnen bietet
das neu entwickelte Modell die Grundlage zur korrekten Beschreibung des Einflusses des
Volumenanteils des Partikelschwarms auf die Fluiddynamik. Der entscheidende Vorteil des
Modellsist, dass der Schwarmeinfluss lediglich durch Experimente an Einzeltropfen bestimmt
werden kann. Allerdings muss dabei die Reynoldszahl Re,, also die Tropfengrof3e, variiert

werden.

3.2.3 Ergebnisse - Sofflibergang

Die Untersuchungen zum Stofflbergang in einzelne Tropfen und Tropfenschwarme sollen vor
allem die Auswirkungen des Energieeintrags und den Einfluss der Tropfengrof3e auf den
Stofftransport von der kontinuierlichen Phase in die disperse Phase kldren. Der Energieeintrag
in Siebboden- und Packungskolonnen erfolgt durch einen Pulsator, der die Fllssigkeiten in der
Kolonne mit einer bestimmten Frequenz f und einer bestimmten Amplitude a periodisch
bewegt. In gertihrten Kolonnen wird Energie durch einen Ruhrer in die Kolonne eingetragen.
Die Tropfengrole stellt eine entscheidende Grole bei der Berechnung der
Stofftransportmechanismen dar. Sie beeinflusst unter anderem die Aufstiegsgeschwindigkeiten
der Tropfen und somit die fir den Stofftransport zur Verfigung stehende Verweilzeit der

Tropfen in der Kolonne.

3.2.3.1 Geordnete Packung

Der Stoffibergang in Kolonnen mit geordneten Packungen wird vor allem durch das standige
Zusammenstol3en der Tropfen mit den Packungswénden und der dadurch verbundenen guten
Vermischung des Tropfeninneren erhoht. Dieser Effekt kann zusétzlich durch eine héhere
Pulsation der Flussigkeiten verstarkt werden. Geordnete Packungskolonnen weisen auf3erdem
sehr gute Dispergiereigenschaften durch die zahlreichen Berlhrungspunkte und scharfkantigen

Ubergange der einzelnen Lamellen auf.
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Sofftibergang in einzelne Tropfen

Der Stofftransport in einzelne Tropfen wird in der AG Stichimair durch Versuche mit den
Stoffsystemen Wasser/Aceton/Toluol und Wasser/Aceton/Butylacetat ermittelt. Dabei werden
Tropfen mit einem Durchmesser von 2,0 bis4,0 mm untersucht. Den Einfluss der Tropfengrofle

und des Energieeintrags auf den Stofftransport in die einzelnen Tropfen zeigt Abb. 12.

In beiden Diagrammen wird deutlich, dass der Stoffdurchgangskoeffizient 8,4 mit steigendem
Tropfendurchmesser d;, und mit zunehmendem Energieeintrag sowohl fur das Stoffsystem
Wasser/Aceton/Toluol  (linkes  Diagramm) as auch fir das  Stoffsystem
Wasser/Aceton/Butylacetat (rechtes Diagramm) zunimmt. Ein Anstieg des Stofftransports und
somit der Stoffdurchgangskoeffizienten zeigt sich vor alem bei einer Pulsationsintensitét von

1,5 bzw. 2,0 cm/s.
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Abb. 12: Einzeltropfen: Soffdurchgangskoeffizienten 84 in einer geordnete Packungskolonne,
linkes Bild: Wasser/Aceton/Toluol (d), rechtes Bild: Wasser/Aceton/Butylacetat (d)

Die Stoffdurchgangskoeffizienten des Stoffsystems Wasser/Aceton/Butylacetat nehmen im
Vergleich zum Stoffsystem Wasser/Aceton/Toluol grofere Werte an. Der Vergleich mit den
Arbeiten von Qi 1992 und Hoting 1996 bestétigt dieses Ergebnis. In den beiden Diagrammen
in Abb. 12 ist zusétzlich der Verlauf der Stoffdurchgangskoeffizienten fir den freien bzw.
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unbehinderten Aufstieg zu sehen. Die Einbauten sowie der Energieeintrag in die geordnete
Packungskolonne wirken sich demnach positiv auf den Stofftransport zwischen den beteiligten
Phasen aus. Die Untersuchungen zum Stofflibergang in einzelne Tropfen zeigen, dass sowohl
die TropfengrofRe als auch der Energieeintrag einen grofen Einfluss auf die auftretenden
Phadnomene beim Stofftransport besitzen. Mit zunehmenden Tropfendurchmesser und mit
steigendem Energieeintrag nimmt dabei der Transport der Ubergangskomponente Acetonin die

Tropfenphase zu.

Sofflubergang in Tropfenschwér men

In geordneten Packungskolonnen wird der Stoffibergang durch die definierte
Stromungsfihrung der betelligten Phasen durch die Packungen gefordert. Geordnete
Packungskolonnen zeichnen sich durch die Unterdriickung von Grof3raumwirbeln und durch
eine relativ geringe axiale Rilckvermischung im Vergleich zu Sprihkolonnen,
Siebbodenkolonnen und auch Kolonnen mit regellosen Fullkorperschittungen aus (Leu 1995).
Durch die starken Umlenkungen der Tropfen beim Aufstieg durch die einzelnen Lamellen der
Packung und durch die sténdigen Zerteilvorgénge der Tropfenphase in der Packung wird der
Stofftransport zusétzlich verstéarkt. Vor alem der Energieeintrag durch die Pulsation der
Flissigkeiten in der Kolonne fuhrt zu deutlich besseren Trennleistungen in geordneten

Packungskolonnen.

Den Einfluss der Pulsationsintensitdt auf die Trennleistung in einer geordneten
Packungskolonne zeigt Abb. 13. In beiden Diagrammen ist ein Anstieg der Trennleistung mit
zunehmendem Energieeintrag fir die untersuchten Stoffsysteme zu erkennen. Die
Packungskolonne besitzt eine deutliche bessere Trennleistung bei einer Pulsationsintensitét von
2,0 cm/s asbei einer Pulsationsintensitét von 1,0 cm/s, wie vor allem die Untersuchungen mit

dem Stoffsystem Wasser/A ceton/Butylacetat zeigen.

Im gesamten untersuchten Belastungsbereich weist die Packungskolonne bei beiden
Stoffsystemen eine relativ konstante Trennleistung auf. Die Ergebnisse mit dem Stoffsystem
Wasser/Aceton/Toluol lassen jedoch einen Anstieg der Trennleistung erkennen. Erst in der
Néhe des Flutpunktes nimmt die Trennleistung der Kolonne wieder ab. Geordnete
Packungskolonnen sollten deshalb bel hohen Flissigkeitsbelastungen und bel hohen

Pul sationsintensitaten betrieben werden, um eine optimale Trennleistung zu gewahrleisten.
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Abb. 13: Tropfenschwarm: Trennleistung einer geordnete Packungskolonne, linkes Bild:
Wasser/Aceton/Toluol (d), rechtes Bild: Wasser/Aceton/Butylacetat (d)

Der Vergleich der in der AG Stichlmair gemessenen Konzentrationsprofile mit den in der
AG Pfennig berechneten Konzentrationsprofilen befindet sich im Kapitel 3.3. Durch die
Integration der in der AG Stichimair entwickelten Korrelationen fir den Tropfenaufstieg in
einer Packungskolonne und der Beschreibung des Schwarmeinflusses konnte die Berechnung
der Trennleistung mit Hilfe des in der AG Pfennig entwickelten Programms ,, ReDrop*

verbessert werden.

3.2.3.2 Rotating Disc Contactor

Der Stofflibergang in gerthrten Kolonnen wird wiederum vor allem durch die Gréfl3e der
einzelnen Tropfen und dem Energieeintrag bestimmt. Der Energieeintrag in die Kolonne hangt
dabel nicht nur von der Ruhrerdrehzahl, sondern zusétzlich von der Bauform der Rihrorgane
ab. In gertihrten RDC-K olonnen werden sogenannte Scheibenriihrer eingesetzt. Scheibenrthrer
zeichnen sich vor allem durch einen geringen Energieeintrag im Vergleich zu Turbinenrihrer
(Flugelriihrer) aus. In der Regel werden deshalb RDC-Kolonnen bei deutlich hoheren

Ruhrerdrehzahlen betrieben als Kolonnen mit Turbinenrihrern.
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Sofftibergang in einzelne Tropfen

Den Einfluss der Tropfengrof3e und der Ruhrerdrehzahl auf den Stofftransport in Einzeltropfen
in einer RDC-Kolonne zeigt Abb. 14. Es wird deutlich, dass sich sowohl beim Stoffsystem
Wasser/Aceton/Toluol  als auch beim Stoffsystem  Wasser/Aceton/Butylacetat  der
Stofftransport mit zunehmendem Tropfendurchmesser und Energieeintrag erhoht. Hohe
Ruhrerdrehzahlen im Bereich von 300 bis 400 1/min fiihren zu einer deutlichen Steigerung des

Stofftransportes in die einzelnen Tropfen.
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Abb. 14: Einzeltropfen: Soffdurchgangskoeffizienten 8,4 in einer gerihrten RDC-Kolonne,
linkes Bild: Wasser/Aceton/Toluol (d), rechtes Bild: Wasser/Aceton/Butylacetat (d)

Der Vergleich der Stoffdurchgangskoeffizienten in einer Kolonne ohne Einbauten (freier
Aufstieg) mit den Stoffdurchgangskoeffizienten in der RDC-Kolonne zeigt den enormen
Anstieg des Stofflibergangs in der geriihrten Kolonne. Die Zunahme des Stofftransportsin die
Tropfen kann dabei nicht nur auf den Energieeintrag, sondern zusétzlich auf die
Verwellzeiterhdhung der Tropfen in der RDC-Kolonne zuriickgefihrt werden. Die Erhéhung
der Verweilzeit der einzelnen Tropfen in der Kolonne, der Tropfendurchmesser und der
Energieeintrag in die Kolonne stellen somit die entscheidenden Einflussgrof3en auf den

StoffUibergang dar.

Schlussbericht 40 ZN 25



»Vom Einzeltropfenexperiment zur Extraktionskolonne*

Sofflibergang in Tropfenschwér men

Der Einfluss des Energieeintrags und der Fllssigkeitsbelastung auf den Stofftransport in einer
RDC-Kolonne ist in Abb. 15 zu sehen. Der Einfluss der Flussigkeitsbelastung auf die
Trennleistung ist relativ gering. Die Ergebnisse der Untersuchungen mit den Stoffsystemen
Wasser/Aceton/Toluol und Wasser/Aceton/Butylacetat verdeutlichen, dass im Bereich der
bezogenen Fliissigkeitsbelastung B von 17 bis 32 m%(m?s) die Trennleistung einen relativ
konstanten Verlauf aufweist. Erst bei einer Fliissigkeitsbelastung von ca. 36 m®/(m?s), also in
der Nahe des Flutpunktes, sinkt die Trennleistung ab. Einen wesentlich stérkeren Einfluss auf
die Trennleistung besitzt der Energieeintrag bzw. die Ruhrerdrehzahl. Fir beide Stoffsysteme

ist ein Anstieg der Trennleistung mit zunehmender Rihrerdrehzahl zu beobachten.

— —
o Garthe W/A/T (d), n;, =400 1/min o Garthe W/A/BuAc (d), n, = 400 1/min
— —
o m  Garthe W/A/T (d), ng = 200 1/min . | = Garthe W/A/BuAc (d), ng = 200 1/min
© ©
I I
- 5 - 5
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2 2
O 1/m} O 1/mt
= =
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S 3r s 3r E
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; o L 2 |
2 2 =
g o 80§ 2 LA .
= "= N — i
]
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S 3 2 2 3 2
o 0 10 20 30 m*(m=h) 50 @ 0 10 20 30 m“/(m>h) 50

bezogene Belastung B bezogene Belastung B

Abb. 15: Tropfenschwarm: Trennleistung einer gertihrten RDC-Kolonne, linkes Bild:
Wasser/Aceton/Toluol (d), rechtes Bild: Wasser/Aceton/Butylacetat (d)

Die Trennleistung im Stoffsystem Wasser/Aceton/Butylacetat ist grofRer als im Stoffsystem
Wasser/Aceton/Toluol. Vor allem bel einer Rihrerdrehzahl von 400 1/min steigt der
Stofftransport von der kontinuierlichen wassrigen Phase zur dispersen Butylacetat-Phase
stérker an als im Stoffsystem Wasser/Aceton/Toluol. Der grofiere Energieeintrag bewirkt in
dem Stoffsystem Wasser/A ceton/Butylacetat mit einer kleineren Grenzflachenspannung alsim

Stoffsystem Wasser/Aceton/Toluol eine deutlich stérkere Zerteilung der einzelnen Tropfen. Die
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starke Zerteilung der Tropfen fuhrt zu einer Erhdhung der Stoffaustauschflache und somit zu

einer Steigerung des Stofftransports im Tropfenschwarm.

Die Ergebnisse der Untersuchungen mit Tropfenschwarmen zeigen, dass der Energieeintrag die
Trennleistung in einer RDC-Kolonne signifikant beeinflusst. Dabei wirkt sich der
Energieeintrag im Stoffsystem Wasser/Aceton/Butylacetat mit einer mittleren Grenzflachen-
spannung starker aus als im Stoffsystem Wasser/Aceton/Toluol mit einer relativ grofen
Grenzflachenspannung von 34-10° N/m. Als entscheidende EinflussgroRen auf den
Stofflibergang in Tropfenschwéarmen in gerihrten Kolonnen konnte somit der Energieeintrag

und die Grenzflachenspannung des verwendeten Stoffsystems identifiziert werden.

Der Vergleich der gemessenen mit den mit Hilfe des Programms ,,LLECMOD*" berechneten
Konzentrationsprofilen befindet sich im Kapitel 3.4, das die Ergebnisse der AG Bart beinhaltet.
Die Ergebnisse der berechneten Konzentrationsprofile zeigen, dass durch die enge
Zusammenarbeit der einzelnen Arbeitsgruppen und durch die Entwicklung und Optimierung
des Programms ,,LLECMOD" nicht nur die Fluiddynamik, sondern auch der Stofftransport in

Tropfenschwarmen in gerdhrten Kolonnen korrekt erfasst wird.
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3.2 AG Sichimair

Die Beschreilbung der Fluiddynamik und des Stofflbergangs in Tropfenschwarmen durch
Einzeltropfenexperimente ermdglicht eine kostenglinstige Auslegung von unterschiedlichen
Flissig/flissig-Extraktionskolonnen. Auf Vorversuche im Technikumsmalistab mit den
entsprechenden Originalfliissigkeiten, die einen enormen zeitlichen und finanziellen Aufwand
bei der Dimensionierung von Extraktionskolonnen mit sich bringen, kann dadurch verzichtet

werden.

Das Ziel der AG Stichlmair war es deshalb, den Einfluss eines Tropfenschwarms, d. h. den
Ubergang vom Einzeltropfen zum Tropfenschwarm, auf die Fluiddynamik und somit den
Stoffiibergang aufgrund von Einzeltropfenexperimenten zu bestimmen. Um dieses Ziel zu
erreichen, wurden zahlreiche Untersuchungen zur Fluiddynamik und zur Stofftbertragung in
einem Fest/fllssig-System und in zwei Flussig/flissig-Systemen durchgefiihrt. Dabel konnte
unter anderem der Einfluss unterschiedlicher Einbauten und Betriebsbedingungen auf die
Endaufstiegsgeschwindigkeiten einzelner starrer und fluider Partikel sowie auf den
Stoffibergang bestimmt werden. Die starren Einzelpartikel (Polypropylen-Partikel) und
Einzeltropfen (Toluol-Tropfen, Butylacetat-Tropfen) wurden dabel in Kolonnen ohne
Einbauten und in Kolonnen mit Einbauten untersucht. Als Einbauten wurden Siebbdden,

geordnete Packungen, Drehscheibenrihrer und Turbinenrihrer verwendet.

Die Untersuchungen mit Tropfenschwarmen zeigen, dass die Beschrelbung des
Schwarmeinflusses basierend auf Einzeltropfenexperimenten durch die in Kapitel 3.2.1.1
beschriebene Vorgehensweise sehr gute Ergebnisse liefert. Die in der AG Stichimair
durchgefiihrten Versuche mit Tropfenschwarmen dienen zusétzlich dazu, die in enger
Zusammenarbeit mit der AG Pfennig und der AG Bart entwickelten Simulationsprogramme zur

Auslegung von Extraktionskolonnen zu Uberprifen und gegebenfalls zu optimieren.

Eine Ubersicht der im Forschungsantrag angestrebten Ziele sowie der erreichten Ergebnisse ist
inder Tabelle 3.1 undin der Tabelle 3.2 zu sehen. Alleim Forschungsantrag angestrebten Ziele

konnten in der AG Stichimair erreicht werden.
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Tabelle3.1:  Fluiddynamik: Zielsetzung des Antrages und erzielte Ergebnisse
Zielsetzung des Antrages E%éﬁﬁgse
Kolonne System Art m/o Einbauten | m/o Einbauten
Labor starre Kugel Einzel partikel o/ o M/
L abor Wasser/Aceton/Toluol Einzeltropfen o/ o M/
L abor Wasser/Aceton/Butylacetat | Einzeltropfen o/ o M/
Technikum | starre Kugel Schwarm o/ o M/
Technikum | Wasser/Aceton/Toluol Schwarm o/ o M/
Technikum | Wasser/Aceton/Butylacetat | Schwarm o/ o M/
Tabelle3.2:  Sofflbergang: Zielsetzung des Antrages und erzielte Ergebnisse
Zielsetzung des Antrages E%gﬁ%;e
Kolonne System Art m/o Einbauten | m/o Einbauten
Labor Wasser/A ceton/Toluol Einzeltropfen o/ o M/
L abor Wasser/Aceton/Butylacetat | Einzeltropfen o/ o M/
Technikum | Wasser/Aceton/Toluol Schwarm o/ o M/
Technikum | Wasser/Aceton/Butylacetat | Schwarm o/ o M/
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4 Zusammenfassung

Der Vergleich der mit den Simulationsprogrammen ,, Redrop” und ,,LLECMOD* berechneten
fluiddynamischen Gréfsen (TropfengrofRenverteilung, Hold-up, ..) und der berechneten
Konzentrationsprofile mit den experimentellen Ergebnissen der AG Stichimair zeigt, dass
durch die enge Zusammenarbeit der beteiligten Arbeitsgruppen die Modellierung
unterschiedlicher  Extraktionskolonnen erheblich  verbessert werden konnte. Die
Dimensionierung von Flussig/flussig-Extraktionskolonnen kann durch die entwickelten
Simulationsprogramme basierend auf Einzeltropfenexperimenten erfolgen. Die Auslegung
einer Extraktionskolonne wird dadurch nicht nur kostenglinstiger, sondern es wird dem
planenden Ingenieur ein schlagkréaftiges Werkzeug zur Auswahl des optimalen Kolonnentypes
und zur Dimensionierung der optimalen Extraktionskolonne zur Verfiigung gestellt. Die neue
Auslegungsmethode gibt vor allem kleineren und mittel standischen Unternehmen ein hoheres
Mal3 an Sicherheit und erméglicht eine K ostenreduzierung durch eine schnellere und flexiblere

Auslegung.
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Tabelle 5.1:

Zeichen Einheit
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Verwendete Formelzeichen und dimensionslose K ennzahlen

Basiszeichen
W, m/s
W, ¢ m/s
W, m/s
Wy m/s
W, m/s
n -
w, m/s
dr, m
d m
t S
y kg/kg
Y1 kg/kg
Yo kg/kg
X, kg/kg
L m
n —
y) -
K —
m -
M, kg/s
My kg/s
Xein ka/kg
kg/kg
s ka/kg
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Formel zeichen und dimensionslose Kennzahlen

Bezeichnung

Schwarmgeschwindigkeit

relative Schwarmgeschwindigkeit

L eerrohrgeschwindigkeit der kontinuierlichen Phase

L eerrohrgeschwindigkeit der dispersen Phase

frele Endaufstiegsgeschwindigkeit eines Einzelpartikels

Schwarmexponent

Endauf stiegsgeschwindigkeit eines Einzeltropfensin einer Kolonne
mit Einbauten

Tropfendurchmesser

Partikeldurchmesser

Verweilzeit eines Tropfensin der Messstrecke L , Kapitel 3.2.1.2
Gleichgewichtskonzentration

Konzentration der Tropfenphase am Eintritt in die Messstrecke L
Konzentration der Tropfenphase am Austritt aus der Messstrecke L
Konzentration der Wasserphase

Messstrecke

Anzahl an theoretischen Trennstufen

Extraktionsfaktor

Konzentrationsquotient

Steigung der Gleichgewichtdlinie

Massenstrom der kontinuierlichen Phase

Massenstrom der dispersen Phase

Massenbel adung der eintretenden kontinuierlichen Phase

Massenbeladung der austretenden kontinuierlichen Phase

Gleichgewichtsbeladung der kontinuierlichen Phase
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Zeichen Einheit

H m

g m/s®

geo m?/m3

Hp m

a m

f Us

Dk m

Dg m

Dr m

H. m

N Lmin

B m>/(m? - h)
Griechische Symbole
€4 -

Bod m/s

Pe kg/m3

Pd kg/m3

Ne kg/(m-s)
Nd kg/(m-s)
o N/m

Ap kg/m3

Pp -
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Bezeichnung
aktive Hohe der Extraktionskolonne

Erdbeschleunigung

volumenbezogene Packungsoberfléche
L agenhohe einer geordneten Packung
Amplitude der Pulsatorschwingung
Frequenz der Pulsatorschwingung
Durchmesser der Kolonne
Innendurchmesser des Statorringes
Ruhrerdurchmesser
Kompartmenthohe einer Rihrzelle
Ruhrerdrehzahl

bezogene Summenbel astung

Volumenanteil an disperser Phase
Stoffdurchgangskoeffizient

Dichte der kontinuierlichen Phase

Dichte der dispersen Phase

dynamische Viskositét der kontinuierlichen Phase
dynamische Viskositét der dispersen Phase
Grenzflachenspannung

Dichtedifferenz

L tickengrad einer geordneten Packung

Dimensionsl ose Kennzahlen

Re(w,) -

Rex -
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Reynolds-Zahl der Tropfengeschwindigkeit

Reynolds-Zahl Ruhrer

dimensionlose Geschwindigkeit

dimensionloser Durchmesser

dimensionlose Grenzfl &chenspannung bzw. FlUssigkeitskennzahl

L eistungskennzahl eines RDC-Ruhrers
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3.3 Losungsweg und Ergebnisse der AG Pfennig

3.3.1 Losungsweg

Das oben beschriebene Gesamtziel des Forschungsverbundes (Kapitel 3.1) kann fiir die For-
schungsstelle RWTH Aachen (AG Pfennig) zu der Zielsetzung konkretisiert werden, das
Konzept einer Kolonnenauslegung auf der Basis von Einzeltropfenuntersuchungen in
Labormesszellen und auf der Basis von Simulationen fiir pulsierte Siebboden- und Pa-

ckungsextraktionskolonnen umzusetzen.

Um das Forschungsziel der AG Pfennig zu erreichen, werden parallel drei wesentliche For-
schungsergebnisse angestrebt. Zum einen soll die ReDrop-Extraktionskolonnensimulation,
die bisher erfolgreich fiir pulsierte Siebbodenkolonnen am Lehrstuhl fiir Thermische Verfah-
renstechnik entwickelt wurde, fiir das vorgesehene Stoffsystem n-Butylacetat + Wasser +
Aceton in Siebbodenkolonnen validiert werden. Zum anderen soll das ReDrop-Modell auf die
Anwendung fiir pulsierte Packungskolonnen iibertragen werden. Fiir diese Weiterentwicklung
der ReDrop-Simulation sind die Modelle fiir die Einzelphdnomene an Tropfen in Packungs-
kolonnen — die Sedimentation, der Stoffaustausch und die Spaltung — zu erarbeiten und in das
Simulationsprogramm zu implementieren. Weiterhin soll als drittes Forschungsergebnis die
Charakterisierung der Stoffsysteme gewihrleistet und damit auch die Datenbasis fiir die Ent-
wicklung der Detailmodelle fiir Tropfensedimentation und Stoffaustausch gewonnen werden,
indem experimentelle Untersuchungen in einer Einzeltropfenmesszelle mit geeigneten Pa-

ckungselementen durchgefiihrt werden.

Nach Beschluss des projektbegleitenden Ausschusses (Industriebegleitung) sind fiir die AG
Pfennig die Untersuchungen des Stoffsystems Isotridecanol + Wasser + 1-Propanol durch die

Untersuchung eines technischen Stoffsystems ersetzt worden.

Der methodische Ansatz zur Erreichung des Ziels der AG Pfennig — eine Modellierung von
pulsierten Siebboden- und Packungskolonnen basierend auf Einzeltropfenexperimenten zu
entwickeln — ist in Abb. 16 dargestellt. Der Grundvorgang ,,Koaleszenz* ist in Abb. 16 nicht
mit aufgefiihrt, da ebenso wie bei der prinzipiell bereits erfolgreichen Simulation von Siebbo-
denkolonnen auch bei Packungskolonnen davon auszugehen ist, dass die Koaleszenz nur eine
untergeordnete Rolle spielt — zumindest bei der technisch immer angestrebten Stoffaustausch-
richtung aus der kontinuierlichen Phase in die Tropfen hinein (Rohlfing, 1992). Ist ein Ansatz
zur Beschreibung der Koaleszenz bekannt, so kann dieser in die Modellierung integriert wer-

den, da die entsprechenden Module von vorneherein beriicksichtigt worden sind.

Schlussbericht 40ZN 28



,,Vom Einzeltropfenexperiment zur Extraktionskolonne*

Einzeltropfen- \ Einzeltropfen- E Extraktionsdatenbank:
. o ' o
Sedimentations : Stoffaustausgh : Breite MeRdatenbasis aus
mefizelle ' mefzelle mit ' . ;
' ' Technikumsversuchen mit
| ! Siebboden- bzw. Packungs-
1 [}

kolonnen DN 50 - 200

,_Packuns l ------- i Vo

.
| Modellierungder | | Modellierung des Modellierung der Modellierung der

| Tropfenbewegung | | Stoffaustausches | Tropfenspaltung axialen Vermischung
1

Siebboden- bzw.
Packungselement

A

T Y, e |

(Literatur) i | in einer Kolonne

Modellierung von Wechselwirkungen in der Kolonne

Y Validierung der
Simulation

A

REDROP-Simulation des Siebboden- bzw. Packungskolonnen-
Technikumsversuchs

Abb. 16: Vorgehensweise bei der Entwicklung einer tragfihigen Simulation fiir Kolonnen mit
Siebboden oder geordneten Packungen im Technikumsmafstab (gestrichelt = in die-

sem Projekt bearbeitet, durchgezogen = weitgehend vorhanden, ggf. Modifikation)

In der AG Pfennig wurde das Verhalten von Einzeltropfen in Labormesszellen mit charakte-
ristischen Kolonnenelementen (kleiner Siebboden, kleine geordnete Packungen) ermittelt.
Diese Experimente mit den Originalfliissigkeiten in kleinen, zu standardisierenden Laborap-
paraten liefern die Daten fiir die Modellentwicklung. Die mafgeblichen Grundvorgénge an
Einzeltropfen — die Sedimentation, der Stoffaustausch, die Spaltung und die axiale Vermi-
schung — wurden physikalisch fundiert in Teilmodellen beschrieben und zu einem einheitli-
chen Gesamtmodell zusammengefiihrt. Mit den an die Laborexperimente angepassten und nur
in den Grundmodellen vorhandenen freien stoffsystem- oder einbauspezifischen Parametern
kann so das Verhalten von pulsierten Siebboden- und Packungsextraktionskolonnen durch die
Umsetzung der Modellstruktur in einer Simulation beschrieben werden. Das ReDrop-Modell,
das bisher erfolgreich fiir pulsierte Siebbodenkolonnen fiir das Stoffsystem Toluol + Wasser +
Aceton entwickelt wurde, ist fiir das Stoffsystem n-Butylacetat + Wasser + Aceton fiir pul-
sierte Siebbodenkolonnen validiert und fiir die vorgesehenen Stoffsysteme auf pulsierte Ko-

lonnen mit geordneten Packungen iibertragen worden.

Eine zentrale Rolle sowohl bei der Verifikation bzw. Modifikation von literaturbekannten
Modellen fiir die einzelnen Grundvorgédnge als auch bei deren Zusammenfiihrung zur Kolon-

nensimulation spielen zum einen die zusammen mit der Industrie und anderen Hochschulen
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aufgebaute Extraktionsdatenbank (Schlieper, Pfennig, 1998) als auch die in der AG Stichlmair
(TU Miinchen) durchgefiihrten Einzeltropfen- und Technikumsversuche.

Aus der geplanten und umgesetzten Vorgehensweise ergaben sich die im Folgenden darge-
stellten Arbeitsschritte. Diese werden zusammen mit den aus den jeweiligen Arbeitsschritten

resultierenden Ergebnissen présentiert.

3.3.2 Ergebnisse

Konstruktion, Bau und Inbetriebnahme einer Einzeltropfen-Stoffaustauschmesszelle

mit Packungselementen

An der RWTH Aachen (AG Pfennig) ist eine neue Einzeltropfen-Stoffaustauschmesszelle
DN40 mit kleinem Packungselement im Labormalistab konzipiert, konstruiert und gefertigt
worden. Die Messapparatur wurde so entworfen, dass der Stoffiibergang an einzelnen Tropfen
gemessen werden kann, die im Gegenstrom in der Schwebe gehalten werden und auf threm
Weg auch ein kleines Einbautenelement durchstromen konnen. Ziel der Auswertung der Er-
gebnisse ist es, ein physikalisch korrektes Modell fiir den Stoffiibergang zu erhalten, das es in
einem weiteren Schritt ermoglicht, auch den Stoffiibergang in Kolonnen unter Berticksichti-
gung verdnderter fluiddynamischer und stofflicher Randbedingungen vorherzusagen. Die
neue Messzelle ist somit so konstruiert worden, dass sich in ihr zum einen die Datenbasis fiir
die Modellentwicklung erheben ldsst. Zum anderen lassen sich auch die freien Parameter in
dem entwickelten Modell fiir den Stoffiibergang in Abhingigkeit vom Originalfliissigkeits-

gemisch und in Abhédngigkeit von der geordneten Packung ermitteln.

Weiterhin wurde als Anforderung an die Neukonstruktion definiert, dass - in Analogie zu der
am Lehrstuhl schon vorhandenen Einzeltropfenmesszelle DN15 mit einem Siebbodenelement
- auch die neue Stoffiibergangsmesszelle mit einem kleinen Packungselement erlaubt, Tempe-
ratur, TropfengroBe, Tropfenverweilzeit, anfingliche Konzentration der Ubergangskompo-
nente in beiden Phasen sowie die Dispersionsrichtung als beeinflussende Parameter variieren
zu konnen. Die neue Messzelle, die in Abb. 17 schematisch und in Abb. 18 als Photo darge-
stellt ist, bietet die Mdglichkeit, Tropfen mit Durchmessern von 1 bis 8§ mm reproduzierbar zu
erzeugen. Um das Volumen der neuen Messzelle moglichst klein zu halten, wurde der Durch-
messer der zu untersuchenden kleinen Packungselemente auf 40 mm festgelegt, sodass sich

mindestens fiinf Lamellen der Packung Montz-Pak B1-350 realisieren lassen, was eine
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charakteristische Aussage liber den Einfluss des Einbaus auf den Stoffaustausch gewihrleis-
tet. Da die bisher eingesetzte Messzelle nur einen maximalen Durchmesser von 19 mm auf-
weist, wurde weitestgehend unter Wahrung der geometrischen Ahnlichkeit das Design der
neuen Messzelle als eine Vergroferung der vorhandenen festgelegt. Zur Aufnahme eines bis
zu 100 mm hohen Packungselementes wurde in den konischen Bereich ein zylindrischer Ab-
schnitt eingefiigt. Als Packungen wurden in Abstimmung mit der Industrie die Typen Montz-

Pak B1-350 und Montz-Pak B1-500 gewihlt.

Abzug der
dispersen Phase

Tropfenentnahme

Zulauf der
kontinuierlichen
Phase
Schwebezustand

[}
L
// Packungselement
%
@ Tropfenerzeugung
Ablauf der
kontinuierlichen
Phase
Zulauf der

dispersen Phase

Abb. 17: Schema der FEinzeltropfen-Stoff- Abb. 18: Einzeltropfenmesszelle DN40 mit
tibergangsmesszelle DN40 mit kleinem Packungselement

kleinem Packungselement

Des Weiteren wurde der Versuchsstand fiir die neue Messzelle aufgebaut, der in Abb. 19 als
Photo gezeigt ist. Bei der Planung der neuen Versuchsanlage wurde beriicksichtigt, dass die
Tropfenerzeugung, die Steuerung des Gegenstromes durch Ventil und Pumpe sowie die Trop-
fenentnahme automatisch mittels PC und Steuerungssoftware realisiert werden sollen, so dass
kurze Verweilzeiten und schnelle Messsequenzen leicht umgesetzt und gut reproduziert wer-
den konnen. Auch wurde darauf geachtet, dass die Versuchsanlage transportabel ist. Hier-
durch ist gewéhrleistet, dass bei einer moglichen zukiinftigen industriellen Nutzung die Anla-

ge bei Bedarf vor Ort beim Kunden betrieben werden kann.
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Abb. 19: Versuchsstand der Messzelle

Um den Stoffaustausch unter Packungseinfluss quantifizieren zu konnen, musste die neue
Einzeltropfen-Stoffaustauschmesszelle in Betrieb genommen werden. Als entscheidend im
Rahmen der Inbetriebnahme hat sich dabei eine sehr gewissenhafte und damit auch zeitaut-
windige Reinigung der Anlage herausgestellt, da die Packungsoberfliche sonst leicht mit
disperser Phase benetzte. Insbesondere die Packungselemente mussten durch vielfache Spiil-
vorgéinge sorgfiltig von Verunreinigungen befreit werden. Durch diese Behandlung gelang es,
den reproduzierbaren Durchtritt von Einzeltropfen durch das Packungselement als Grundvor-
aussetzung fiir die Versuche zu gewihrleisten. Einzeltropfenexperimente mit Packungsele-

ment konnten so durchgefiihrt werden.

Stoffaustauschmessungen zum Packungseinfluss

Um die Vergleichbarkeit der Messergebnisse in den zwei Messzellen (Siebboden / Packung)
zu zeigen, sind in Abb. 20 Messergebnisse der leeren Messzellen ohne Einbauten gegeniiber-
gestellt. Die Konzentrationsidnderung in Tropfen ist fiir verschiedene Verweilzeiten bestimmt
worden und als dimensionslose mittlere treibende Konzentrationsdifferenz y" logarithmisch
aufgetragen. Die Untersuchungen sind fiir das Standardtestsystem Toluol (d) + Wasser (c¢) +

Aceton (von ¢ nach d) bei Umgebungsbedingungen durchgefiihrt worden. Die Einzeltropfen-
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messzelle DN40 fiir Versuche mit Packungselement (ausgefiillte Kreise) und die Einzeltrop-
fenmesszelle DN15 fiir Versuche mit Siebbodenelement (offene Kreise) weisen ohne Einbau-
ten im Rahmen der Messgenauigkeit identische Ergebnisse auf. Dabei ist es filir Stoffaus-
tauschuntersuchungen an Einzeltropfen nicht entscheidend, ob die kleine Messzelle mit einem
kurzen Sedimentationsweg (150 mm) und entsprechend langer Dauer der Tropfen-
Schwebeposition in einem schmalen Konus (12 mm) oder die groflere, geometrisch dhnliche
Messzelle mit einem ldngeren Sedimentationsweg (395 mm) und entsprechend kiirzerer Dau-
er der Tropfen-Schwebeposition in einem breiteren Konus (32 mm) eingesetzt wird. Nur die
in beiden Messzellen gleich eingestellte Gesamtverweilzeit ist bestimmend fiir den Stoffaus-
tausch. Die Messwerte zeigen in der logarithmischen Darstellung zudem, dass der Stoffaus-
tausch ab ca. 6 s beschleunigt wird, bevor er ab ca. 13 s wieder langsamer wird. Die Stoffaus-
tauschgeschwindigkeit ist also in den ersten Sekunden auf hohem Niveau trotz grofter trei-

bender Konzentrationsdifferlenz nicht maximal.

1 [ T T T T T T T T T T T T T T ]
C O Messwerte kleine Messzelle, leer
° ® Messwerte groRe Messzelle, leer ]
° [ ]
g © 'y
s ©.
>
= 01} @ -
¥> r . ]
> O
I o
>
[ J
| Toluol (d) + Wasser (c) + Aceton (c nach d) ®
d=3,22mm, x, =5 Gew.-%, y, =0, T=20°C
0’01 L 1 L 1 L 1 L 1 L 1 L 1 L 1 L
0 2 4 6 8 10 12 14 16

Verweilzeit { in s
Abb. 20: Vergleich der Ergebnisse aus den Messzellen ohne Einbauten

Nach Vorstellung der AG Pfennig wird in den ersten Sekunden ein schneller Stoffaustausch
aufgrund von starken ungeordneten Phasengrenzflicheninstabilititen hervorgerufen, die
gleichzeitig auch ein starres Verhalten der Grenzflache bedingen. Nach 6 s nimmt die Intensi-
tit der Instabilititen ab. Sie verbessern weiterhin den Stoffaustausch signifikant, schrinken
die Beweglichkeit der Grenzfldche jedoch nicht mehr ein. Somit wird davon ausgegangen,

dass das Einsetzen einer inneren Zirkulation ab 6 s die Stoffaustauschgeschwindigkeit stirker
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erhoht als sie durch den gegenldufigen Einfluss der Intensitdtsabnahme der Instabilitdten ab-
nimmt. Ab ca. 13 s klingen die Instabilititen aufgrund des Abbaus der Konzentrationsdiffe-
renz aus, und der Stoffaustausch verlangsamt sich. Der Verlauf der Stoffaustauschgeschwin-
digkeit wird auch durch am Lehrstuhl durchgefiihrte Sedimentationsmessungen (Henschke,
2003) gestiitzt, in denen unter gleichen Stoffaustauschbedingungen eine Reduktion der Sedi-
mentationsgeschwindigkeit in den ersten 6 s als Indiz fiir ein starres Tropfenregime festge-

stellt wurde.

Die Messungen zum Packungseinfluss auf das Stoffaustauschverhalten erfolgte mit dem EF-
CE-Standardtestsystemen (Misek et al., 1985) Toluol + Wasser + Aceton. Durch die Beobach-
tung einer Vielzahl von Tropfen konnte festgestellt werden, dass diese trotz zentrischer Posi-
tion der Tropfenerzeugungsdiise unterhalb der Packung keinen eindeutig bevorzugten Weg
durch die Packung wihlen. Sie treten in die Packung an verschiedenen Kanélen ein und ver-
lassen sie nahezu iiber den gesamten Querschnitt. Der Tropfenweg innerhalb der Packung
kann so als charakteristisch fiir denjenigen durch Packungskolonnen angesehen werden. Eine
wichtige Voraussetzung fiir die Ubertragbarkeit des Einzeltropfenverhaltens mit Hilfe der

ReDrop-Simulation auf Extraktionskolonnen ist somit erfiillt.

Im Anschluss an die Etablierung der experimentellen Methode fiir Stoffaustauschmessungen
in der Messzelle DN40 sind Messreihen zur quantitativen Charakterisierung des Stoffaus-
tauschs fiir Einzeltropfen durchgefiihrt worden. In Experimenten mit der Stoffaustauschmess-
zelle wurde die Konzentrationsédnderung in Tropfen fiir verschiedene Kontaktzeiten und Trop-
fendurchmesser gemessen. Messungen ohne Einbautenelemente dienten dabei der stoffsys-
temspezifischen Charakterisierung des Stoffiibergangs fiir frei sedimentierende Einzeltropfen
wie in Abbildung 20 dargestellt. In Messreihen mit Packungselement wurde dessen Einfluss
auf den Stoffaustausch ermittelt, indem der Faktor bestimmt wurde, um den der Stoffiiber-
gang durch den Packungseinfluss verbessert wird. Bei den Messungen wurden die Tropfen-
grofen, die Tropfengeschwindigkeiten relativ zur Packung und die Verweilzeiten der Tropfen
im Packungselement variiert. Abb. 21 zeigt dazu exemplarisch experimentelle Ergebnisse.
Die dimensionslose mittlere treibende Konzentrationsdifferenz y" ist gegeniiber der Gesamt-
verweilzeit der Tropfen in der Messzelle aufgetragen. Die Messwerte sind fiir das Stoffsystem
Toluol (d) + Wasser (c) + Aceton (von ¢ nach d) bei Umgebungsbedingungen bestimmt wor-

den.
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In Versuchen mit Einbauten wurde ein verbesserter Stoffaustausch festgestellt, wie es in Abb.
21 dargestellt ist. Den Messwerten der leeren Einzeltropfenmesszelle ohne Packungselement
(ausgefiillte Kreise) wurden Ergebnisse aus Messungen mit Packungselement gegeniiberge-
stellt. Zum Einsatz kamen Packungselemente des Typs MontzPak B1-350 mit einem Durch-
messer von 40 mm und Hohen von 49 mm, 51 mm und 100 mm. Die Daten der Messungen
mit Packungselement liegen leicht niedriger als die Daten der leeren Messzelle, was die Ver-
besserung des Stoffaustausches charakterisiert. Es kann aber kein Einfluss der Packungshohe,
der Elementanzahl oder des Niveaus des Gegenstroms im Packungselement diskriminiert
werden. Diese Aussage wurde auch durch zusitzliche Messungen fiir die Packung des Typs

MontzPak B1-500 bestétigt.

1,0 ; . . ; . . . .
r‘l | | TquoII (d) + Wasser ((I:) + Acetlon (c nalch d)
1 d=3,22mm, x, =5 Gew.-%, y, =0, T=20°C]
0.8 K Ohne Einbauten: I
R ® Messwerte groke Messzelle ]
~ I\ - - - berechnet, C_, = 5608 bis t = 7,5s
> [ C_=1556abt=75s
06 ™ Mit MontzPak B1-350: §
= [N e A v D> O & Messwerte ]
§ i I S EEEE berechnet, C_ = 5608 bis t = 7,5s ]
C 04l N C,=1556abt=75s ]
? I ‘\\\ o 63 %ige Vermischung beim ]
N L R Eintritt in die Packung
> - Eintritt in “Z\ ° zum Zeitpunktt=1,1s
0,2 - Packung éb |
: \ig ]
0,0 I ! ! ! L N?QQ . S )
0 2 4 6 8 10 12 14 16

Verweilzeit tV ins

Abb. 21: Packungseinfluss auf den Stoffaustausch

Die Messwerte fiir Versuche mit Packungselement verdeutlichen, dass das geringe Ausmal3
der Stoffaustauschverbesserung auf einen einmaligen Effekt beim Eintritt des Tropfens in das

Packungselement zuriickgefiihrt werden muss.
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Erweiterung des ReDrop-Modells fiir Kolonnen mit geordneten Packungen

Das ReDrop-Modell wurde so erweitert, dass das Verhalten von Packungskolonnen korrekt
wiedergegeben werden kann. Hier waren die folgenden untergeordneten Teilschritte zu bear-

beiten:
 Sedimentation in geordneten Packungen:

Die Untersuchung der Sedimentation in geordneten Packungen wurde von der AG Stichlmair
vorgenommen. Die entwickelte Modellierung der AG Stichlmair wurde von der AG Pfennig

in den ReDrop-Algorithmus tibernommen.
* Stoffaustausch in geordneten Packungen:

Die Berechnung des instationdren Stoffaustauschs innerhalb von kugelformigen Partikeln

ohne innere Zirkulation erfolgt nach Newman (1931) in der Form

t) - = (-1
W=y 2R (D7 ( jexp( (n7)* Fo,) (16).
Yo =N =1 N R
Durch Integration iiber den Radius kann aus GI. 16 die zeitabhéngige mittlere Konzentration
¥(t) im Tropfen gemif
YO -y _ 6 i 1

)

y yI T =1 n

exp(—(n7)’ Fo,) (17)

berechnet werden.

Statt der Reihenentwicklung konnen fiir kurze oder lange Zeiten auch die folgenden Nihe-

rungldsungen
1--% [Fo, +2.996F0, fiir Fo, <0,1584
yo-y | Jz (18)
Yo =N %exp(—ﬂzFod) fiir Fo, >0,1584

verwendet werden, die die Reihenentwicklung mit einer Abweichung von weniger als 0,1 %
wiedergeben (Mersmann, 1986). Die analytische Erweiterung der Newmanschen Gleichung
(GL. 16) auf Tropfen und Blasen mit innerer Zirkulation wurde von Kronig und Brink (1950)
vorgenommen. Als Ergebnis erhalten Kronig und Brink, dass Gl. 16 weiterhin verwendet

werden kann, wenn die Fourierzahl mit einem effektiven Diffusionskoeftfizienten in der Form

D, ., =BD, (19)

d.eff
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gebildet wird. In der Mehrzahl der verfiigbaren Veroffentlichungen wird von deutlich hoheren
Stoffaustauschraten berichtet, als mit dem von Kronig und Brink angegebenen Grenzwert fiir
den Verstarkungstfaktor B = 2,7 zu erwarten wiére. Um den erhohten Stoffaustausch zu model-
lieren, nehmen Handlos und Baron (1957) im Tropfeninnern Turbulenz an. Die erweiterte
Losung von Handlos und Baron nach Olander (1966) ergibt letztendlich einen effektiven Dif-
fusionskoeffizienten

d
Def/z‘ — W() Tr
20481 +mn,/n,)

(20),

der zur Ermittlung des Stoffaustauschs eingesetzt werden kann.

Um die Effekte der turbulenzartigen Vermischung und den Grenzfall der reinen Diffusion

berticksichtigen zu kdnnen, lautet nach Henschke und Pfennig (1999) eine Verallgemeinerung

d
Deff — y + Wo Tr
) Cp(+n,/n,)

@1).

Der berechnete Stoffaustausch am Einzeltropfen ohne Einbauten ist in Abb. 21 nach dem An-
satz von Henschke und Pfennig (1999) fir frei sedimentierende Einzeltropfen mit den Gln. 21
und 18 bestimmt worden. Hauptmerkmal dieses Ansatzes ist die Ergidnzung des Diffusions-
terms um einen Instabilitidtsparameter Cpp, welcher beriicksichtigt, dass der Stoffaustausch
durch bestimmte Effekte, wie ungeordnete Grenzflicheninstabilitidten, verbessert wird. Dieser
stoffsystemabhingige Parameter Cpp ist dabei an die Messwerte ohne Einbauten angepasst
worden. Das zeitliche Verhalten der aggregierten Einfliisse von Beweglichkeit und Phasen-
grenzfldcheninstabilitidt wird durch eine Anderung des Cip -Wertes zum Zeitpunkt 7,5 s be-

riicksichtigt, wie es Abb. 21 zeigt.

Die Messwerte fiir Versuche mit Packungselement verdeutlichen, dass der Wert des Parame-
ters Cyp als Stoffsystemparameter (im Stoffaustauschmodell) unabhédngig vom Vorhandensein
eines Packungselementes ist. Ein einmaliger Effekt beim Eintritt des Tropfens in das Pa-
ckungselement begriindet das geringe Ausmal} der Stoffaustauschverbesserung. Der Tropfen
wird durch die Anderung der Scherkrifte der duBeren Umstromung im Eintritt auf kurzer Dis-
tanz verzogert und dabei im Stromungsfeld durchmischt. Diese Durchmischung beim Pa-
ckungseintritt wird als einziger zusitzlicher Einfluss der Packung auf das Stoffaustauschmo-

dell erfasst, wie es in Abb. 21 zum Zeitpunkt 1,1 s erkennbar ist.

Die Abbildung der Durchmischung im Modell erfolgt numerisch, indem die Konzentration im

Tropfen ortlich und zeitlich bestimmt wird. Hiermit wird der Tatsache Rechnung getragen,
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dass iiber den Radius in Abhdngigkeit von der Zeit unterschiedliche Konzentrationsprofile
auftreten. Die Berechnung orientiert sich weitgehend an der Arbeit von Henschke und Pfennig
(2002) und liefert nach Ubertragung auf Packungskolonnen unter Verwendung der mittleren

Konzentration 3 den Zusammenhang

Y =Qy+(1-Q)y, (22)

nach Packungse int ritt vor Packungse int ritt
Innerhalb des Packungselementes steigt der Tropfen mit verzogerter Sedimentationsge-
schwindigkeit von Stromungskanal zu Stromungskanal auf. Wie die Messwerte zeigen, kann
kein Einfluss dieser verzogerten Stromung innerhalb der Packung auf den Stoffiibergang fest-
gestellt werden. Weiterhin ist keine Vermischung beim Ubergang von einem Packungsele-
ment in das nichste erkennbar. Neben dem einmaligen Effekt auf den Stoffaustausch beim

Packungseintritt beeinflusst die Packung signifikant nur die Fluiddynamik. Somit wird der

Stoffaustausch im Wesentlichen wieder nur durch die Gesamtverweilzeit bestimmt.

Das fiir den Packungseinfluss weiterentwickelte Stoffaustauschmodell ist in den ReDrop-
Algorithmus unter Beachtung verdnderter fluiddynamischer und stofflicher Randbedingungen
eingearbeitet worden, so dass der Stoffiibergang in Technikumsextraktionskolonnen mit ge-

ordneten Packungen vorhergesagt werden kann.
 Tropfenspaltung in Packungen:

Zur Beschreibung der Spaltung von Tropfen an geordneten Packungen wurden die Einfluss-
faktoren untersucht. Neben den Kenndaten fiir das eingesetzte Stoffsystem, der Pulsationsin-
tensitdt und dem jeweiligen Tropfendurchmesser sind dies die geometrischen Kenngrof3en
von Packungen. AnschlieBend wurden in den nichsten Schritten die unterschiedlichen Ein-
flussfaktoren auf die Tropfenspaltung in einzelne Modelle gefasst, die Modellgleichungen im

Programmcode implementiert und in Simulationen sowohl angepasst als auch verifiziert.

Die Modellierung der Tropfenspaltung in Extraktionskolonnen mit geordneten Packungen
wurde unter Verwendung der sehr umfangreichen experimentellen Ergebnisse von Leu (1995)
mit dhnlichen Modellen, wie sie fiir Siebbodenkolonnen entwickelt wurden, umgesetzt, so
dass eine Berechnung der fiir die Extraktion wesentlichen Spaltungsvorgénge an geordneten
Packungen durchgefiihrt werden kann. Die zur Anpassung und Verifizierung verwendeten
Literaturdaten (Leu) wurden fiir das Stoffsystem Toluol + Wasser ohne Beriicksichtigung von
Stoffaustauschvorgingen durch Einzeltropfenexperimente ermittelt. Im Modellierungskonzept

waren allerdings Modifikationen notwendig, da anders als bei Siebbdden der Dispergierort
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nicht genau bestimmbar ist, sondern sich statistisch {iber der Hohe eines Packungselementes
verteilt. Zuerst wurde ein Modell entwickelt, mit dem in einer rigorosen Optimierungsroutine
die Abhingigkeit des stabilen Tropfendurchmessers dsup, der gerade nicht mehr in einer ge-
ordneten Packung gespalten wird, von der Pulsationsintensitit ermittelt werden kann. Hierzu
wurde eine Energiebilanz verwendet, wie es auch bei der Modellierung des stabilen Tropfen-
durchmessers in Fiillkérper- und Siebbodenkolonnen {iblich ist. Die sich ergebende Bestim-
mungsgleichung flir den Muttertropfendurchmesser dyr, der gerade noch gespalten wird und

somit dgyp entspricht, ist

d: +d (mf + W, (dstab ))2 (pd +0,6p, ) _ 60(3\l Ryr — 1) =0 (23)
stab stab z(pc - P, )g (,Oc - Py )g

Gleichung 23 lésst sich iterativ 10sen. Dabei bezeichnet af die Pulsationsintensitét, wy die Ein-
zeltropfensedimentationsgeschwindigkeit als maximale Tropfengeschwindigkeit Wsed.max, £d
und p. die Dichten der dispersen (d) und der kontinuierlichen (c) Phase, g die Erdbeschleuni-
gung und o die Grenzflichenspannung. Die Anpassung des einzig freien Modellparameters
nrr, der ein MaB fiir die erzeugte Oberfliche und die Dissipation ist, kann die Abhingigkeit
des stabilen Tropfendurchmessers von der Pulsationsintensitdt in ausreichender Genauigkeit
wiedergeben. Es hat sich gezeigt, dass der Modellparameter selbst als lineare Funktion des
Durchmessers angesetzt werden muss, um optimale Ergebnisse zu erhalten. Dies bedeutet,
dass der Parametersatz selbst zwei Werte enthdlt, mit denen aber allgemeingiiltig iiber alle
Pulsationsintensititen der stabile Tropfendurchmesser dy,, hinreichend genau vorausberech-
net werden kann (vgl. Abb. 22). Schon aus den experimentellen Werten, die aus der Literatur
entnommen wurden, konnte hergeleitet werden, dass der stabile Tropfendurchmesser unab-
hingig vom eingesetzten Packungstyp ist. Daher kann nach den Ergebnissen dieses Teil-
schritts festgehalten werden, dass der hier ermittelte Parametersatz allgemeingiiltig fiir die

Extraktion in Kolonnen mit geordneten Packungen angesetzt werden kann.

In einem weiteren Schritt wurden anschliefend die lokalen Zerfallswahrscheinlichkeiten fiir
Muttertropfen modelliert, die einen groBBeren Durchmesser als den stabilen Tropfendurchmes-
ser aufweisen. Der anschauliche Vorgang, dass fiir einen Tropfen die Wahrscheinlichkeit un-
terschiedlich ist, wenn er sich in einem Kolonnenteil ohne Einbauten, innerhalb einer Packung
oder gerade am Eintritt in ein Packungselement befindet, wurde durch die Formulierung un-

terschiedlicher funktionaler mathematischer Zusammenhinge fiir die lokalen Zerfallswahr-
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Abb. 22: Vergleich von gemessenen Daten zum stabilen Tropfendurchmesser dg.,, mit berech-
neten Werten fiir dy., bei Wahl von nyp = 1,064+2,063 ~((pc—pd)gd2/oj0‘5 in der Simu-

lation

scheinlichkeiten der Tropfen gefasst, von denen hier exemplarisch der Ansatz

dy—d )
Psiuk = ksN ok (2af + WT,abs)dMT£ MTd : bj (24)
MT

fiir die lokale Zerfallswahrscheinlichkeit psux beim Eintritt in ein Packungselement gegeben
ist. Die Einflussparameter auf die Zerfallswahrscheinlichkeit sind dabei zum einen die geo-
metrischen Kennzahlen der Packung, die die Anzahl der moglichen Dispergierstellen Nyux an
der Lamellenunterkante bestimmen. Zum Zweiten ist die relative Geschwindigkeit 2af+wr abs
des Tropfens gegeniiber den Einbauten zu beriicksichtigen. Auflerdem gehen der aktuelle
Tropfendurchmesser dyr im Bezug zum stabilen Tropfendurchmesser ds., und die Stoffdaten
(liber wraps) €in. Die einzig freien Parameter ks und a;, die in den Modellgleichungen der lo-
kalen Zerfallswahrscheinlichkeiten auftreten, wurden durch die Implementierung einzelner
Programmschritte in das ReDrop-Programm mit anschlieBendem Vergleich der Simulations-
ergebnisse zu Literaturdaten bestimmt. Als Vergleichsgrofle diente die globale Zerfallswahr-
scheinlichkeit von Einzeltropfen. Es konnte ein Parametersatz ermittelt werden, der die Lite-

raturdaten hinreichend genau abbildet (vgl. Abb. 23).
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Abb. 23: Globale Zerfallswahrscheinlichkeit psgiopa in Abhdngigkeit vom Muttertropfen-

durchmesser

Des Weiteren wurden die im Vorfeld ermittelten Parameter und damit auch die neu erstellten,
allgemeingiiltigen Modelle fiir die Tropfenspaltung an geordneten Packungen anhand einer
Simulation der Tochtertropfengrofenverteilung tiberpriift. Hierfiir waren neben der Entwick-
lung wesentlicher Modelle sowohl zum stabilen Tropfendurchmesser als auch zur Zerfalls-
wahrscheinlichkeit zusétzlich Annahmen zur Tochtertropfenanzahl und zur Tochtertropfen-
groBBe zu treffen. Fiir die Tochtertropfenanzahl wurde festgelegt, dass immer genau zwei
Tochtertropfen bei einer Spaltung entstehen. Fiir die TochtertropfengroBBe bei der Spaltung
eines Einzeltropfens wurde ein monomodaler Zusammenhang angenommen. Mit dieser Vor-
aussetzung konnten mit der Simulation die experimentell ermittelten Tochtertropfengréflenvo-
lumenverteilungen fiir die drei untersuchten, unterschiedlichen Muttertropfendurchmesser

abgebildet werden (vgl. exemplarisch Abb. 24).

Grundsitzlich kénnen durch das festgestellte Mafl an Ubereinstimmung zwischen den expe-
rimentellen und den simulierten Verldufen der TochtertropfengroBenvolumenverteilung (vgl.
Abb. 24) die ermittelten Parametersitze und damit auch die Modellierung an sich, die entwi-
ckelt und umgesetzt wurde, bestdtigt werden, sodass nun eine Abbildung einer Tropfenspal-
tung an geordneten Packungen mit der ReDrop-Extraktionskolonnensimulation unter Ver-
wendung der erstellten Erweiterungen mdéglich ist. Mit dieser Kenntnis von Tropfengréfle und
-anzahl kann nun auch die fiir den Stoffaustausch relevante Grenzfldche zwischen den Phasen

in der Kolonne ermittelt werden.
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Abb. 24: Vergleich der berechneten normierten mit der experimentellen normierten Tochter-
tropfengroffenvolumenverteilung q; rrdyr fiir einen Tropfendurchmesser am Ver-

teiler von dyr = 6,0 mm

Untersuchung weiterer Stoffsysteme in Einzeltropfenmesszellen

Um eine breitere Datenbasis zu schaffen und den weiteren Abgleich mit den Daten der ,,Da-
tenbank Extraktion® sowohl fiir Siebboden- als auch fiir Packungskolonnen zu ermoglichen,
sind weitere Untersuchungen fiir das Stoffsystem n-Butylacetat + Wasser + Aceton und ein
von den Industriepartnern zur Verfiigung gestelltes technisches Stoffsystem in der Sedimenta-
tions- und der Stoffiibergangsmesszelle durchgefiihrt worden. Das zweite System ist ein
Mehrstoffsystem, mit dem die Modellrechnungen und auch die Durchfiihrbarkeit der Messzel-

lenversuche auf ihre technische Ubertragbarkeit getestet wurden.

Abbildung 25 zeigt die Ergebnisse zum Stoffsystem n-Butylacetat + Wasser + Aceton, die in
der Einzeltropfenmesszelle DN 15 mit Siebbodenelement bei Umgebungsbedingungen ge-
wonnen wurden. Die dimensionslose mittlere treibende Konzentrationsdifferenz y" ist gegen-
iiber der Verweilzeit unterhalb des Siebbodens #,, bei konstanter Gesamtverweilzeit (6 s) der
Tropfen in der Messzelle aufgetragen. Die Daten zeigen, dass der Einfluss des Siebbodens bei
dem Stoffsystem n-Butylacetat + Wasser + Aceton auf den Stoffaustausch nicht so deutlich ist

wie beim System Toluol + Wasser + Aceton.
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Verweilzeit unter Siebbodent ins
Abb. 25:  Siebbodeneinfluss auf den Stoffaustausch

Abbildung 26 zeigt die Ergebnisse zur Messung der Einzeltropfensedimentationsgeschwin-
digkeit im Leerrohr fiir das technische Stoffsystem unter Stoffaustauschbedingungen. Die
Sedimentationsgeschwindigkeit ist iber dem Tropfendurchmesser aufgetragen. Der Vergleich
mit den Grenzfillen eines ideal beweglichen (d;m > 0) und eines starren Tropfens (dym > ©),
deren Verlauf ebenfalls dargestellt ist, zeigt, dass das Stoffsystem sich annéhernd so verhilt
wie ein starrer Tropfen. Der mit einer durchgezogenen Linie dargestellte Verlauf der Sedi-
mentationsgeschwindigkeit ist durch Anpassung der Modellparameter vorausberechnet wor-

den und bildet die Messwerte hinreichend genau ab.

Das technische Stoffsystem zeigte in Bezug auf den Stoffaustausch ein sehr viel tridgeres Ver-
halten als das Stoffsystem Toluol + Wasser + Aceton. In Abbildung 27 wird die dimensions-
lose mittlere treibende Konzentrationsdifferenz y* gegeniiber der Gesamtverweilzeit in der
Messzelle ohne Einbauten aufgetragen. Wéhrend die treibende Konzentrationsdifferenz bei
Toluol schon nach wenigen Sekunden abgebaut wurde, wird dieser Zustand beim technischen
System erst nach mehr als 5 Minuten erreicht. Grundsétzlich kénnte mit der Modellierung des
Stoffaustauschs, die dem ReDrop-Modell zugrunde liegt (Gln. 16ff), der Verlauf abgebildet
werden. Allerdings liegen die experimentellen Daten zu Beginn des Versuchs eher iiber den
Werten der Modellrechnung, wihrend sie bei groBeren Verweilzeiten Abweichungen nach

unten zeigen.
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Abb. 26: Gemessene und berechnete Einzeltropfensedimentationsgeschwindigkeit wy fiir das

technische Stoffsystem
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Abb. 27: Abnahme der dimensionslosen mittleren treibenden Konzentrationsdifferenz y* in
Abhdngigkeit von der Tropfenverweilzeit und vom Tropfendurchmesser in der

Messzelle ohne Einbauten
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Fiir dieses Verhalten gibt es zwei Erklarungsansitze. Zum einen gibt es Hinweise dafiir, dass
der Stoffaustausch nicht rein physikalisch bestimmt ist, sondern auch reaktionskinetische
Vorginge eine Rolle spielen konnen. Das fiir eine physikalische Extraktion abgeleitete Stoff-
austauschmodell kann insofern ohne Modifikation die gemessenen Werte nicht optimal

wiedergeben. Unter Verwendung einer Exponentialfunktion der Form

7)}(0_)}* —exp(ﬁ) (25),

— =

Yo—¥ aydy,
wie sie bei Ansédtzen zur Beschreibung von kinetisch bestimmten Stofftransportvorgéingen
eingesetzt wird, ist es mdglich, die gemessenen Daten durch Anpassung der freien Parameter
a und a3 genau abzubilden (Fit ergibt a; = 0,7906 und a3 = 16688,5 07906 m'l.). Die berech-
neten Verldufe nach Gl. 25 sind in Abbildung 27 eingetragen. Zum anderen legt der Verlauf
der Messwerte nahe, dass bei diesem Stoffsystem eine zeitliche Zweiteilung der bestimmen-
den Stofftransportvorginge angesetzt werden muss. Anhand von Messungen konnte ermittelt
werden, dass die Hauptiibergangskomponente, die hier dargestellt ist, dann verstérkt extrahiert
werden kann, wenn das Extraktionsmittel mit einer weiteren Ubergangskomponente aus dem

Mehrstoffsystem beladen ist.

Fiir das technische Mehrstoffsystem ist exemplarisch fiir alle Stoffsysteme, die untersucht
wurden, auch der Einfluss des Tropfendurchmessers auf den Stoffaustausch in Abbildung 27
dargestellt. Wie erwartet und durch die Modellierung erfasst, ist der Stoffaustausch bei kleine-

ren Tropfendurchmessern besser als bei grof3en.

Programmerweiterungen

Im Rahmen der Programmerweiterungen wurden die beiden folgenden Inhalte bearbeitet.
Zum ersten wurden geeignete Mallnahmen eingefiihrt, durch die vor allem die bendtigte Re-
chenzeit reduziert wird. Insbesondere werden nun rechenzeitintensive Funktionen nicht indi-
viduell ausgewertet, sondern lediglich beim Programmstart z.B. fiir den Bereich der unabhin-
gigen Variablen Wertefelder ermittelt. In diesen Wertefeldern kann anschliefend zwischen
den so erzeugten Stiitzstellen geeignet interpoliert werden. Zum zweiten ist der ReDrop-
Algorithmus der Extraktionskolonnensimulation so erweitert worden, dass die Berechnungs-
abldufe die Gegebenheiten in einer Packungskolonne erfassen. Die Schnittstellen zwischen
den einzelnen Berechnungen fiir die Grundmechanismen wurden an die Gegebenheiten in

einer Packungskolonne angepasst. Das Programm verweist nun immer auf zu hinterlegende
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Packungsdetailmodelle und beriicksichtigt, dass Packungen im Vergleich zu Siebbdden eine
in der Simulation relevante Ausdehnung in der Hohe haben. Diese prinzipielle Funktionalitit
ist losgeldst von konkreten Detailmodellen. Zur Zeit sind die im Abschnitt ,,Erweiterung des
ReDrop-Modells fiir Kolonnen mit geordneten Packungen* aufgefiihrten Modelle implemen-

tiert.

Simulation von Technikumsextraktionskolonnen

Die in den vorhergehenden Arbeitsschritten entwickelten Modelle wurden in die Extraktions-
kolonnensimulation ReDrop eingebunden. Die Simulationsrechnungen ergaben eine gute U-
bereinstimmung mit den experimentell im TechnikumsmalBstab an pulsierten Siebbodenko-
lonnen gewonnen Daten fiir das Stoffsystem n-Butylacetat + Wasser + Aceton. Exemplarisch
wird in Abbildung 28 die vorausberechnete theoretische Stufenzahl der experimentell be-
stimmten gegeniibergestellt. Die theoretische Stufenzahl Ny, ist liber der Gesamtbelastung fiir
unterschiedliche Siebbdden und Pulsationsintensititen aufgetragen. Das Rechenergebnis der
Simulation ist in der Lage, die unterschiedlichen Betriebsweisen jeweils in der Gréfenord-
nung und im Verlauf richtig abzubilden. Damit ist der ReDrop-Algorithmus, der dieser Ex-
traktionskolonnensimulation zugrunde liegt, ein geeignetes Werkzeug, um die Trennleistung

der Kolonne in einem weiten Bereich vorherzusagen.

20 — — — — — — T — —

L n-Butylacetat (d) + Wasser (c) + F = Fluten 1

| Aceton (c nach d) J

| MelRwerte von Kiihn (1980) J

| D,,=0,05m AF |
= 15 | H,,=3.25m A/ .
= | H;=0,102m .A ________ F |
5 [ 30 Béden Bty Al ]
S | a=5mm - B o - |
g _Wdlv(;Ic0=51’1 e T L .
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o | exp. Sim. |
o | d, =3mm,¢=033,af=16,7mm/s 5 --.--. |
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Abb. 28: Vergleich von Simulationsergebnissen fiir Technikumskolonnen der AG Pfennig mit
Messwerten von Kiihn (1980)
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Die Ergebnisse fiir Simulationsrechnungen mit geordneten Packungen werden auf dem 589.
DECHEMA-Kolloquium ,,Vom Einzeltropfenexperiment zur Extraktionskolonne — Anforde-
rungen und neue Entwicklungen am 10. Mérz 2005 in Frankfurt (s. Kapitel 9) présentiert.
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3.4 Losungsweg und Ergebnisse der AG Bart

3.4.1 Losungsweg

Die Aufgabe der AG Bart (Forschungsstelle TU Kaiserslautern) im Verbundprojekt be-
steht vor allem darin, geriihrte Extraktionskolonnen auf Basis von Einzeltropfen- und
Tropfenschwarmexperimenten zu modellieren und zu simulieren. Dabei sollen die grund-
legenden Detailmodelle zu Stofftransport, Hydrodynamik am Tropfen, Tropfenzerfall und
Koaleszenz sowie die Bedienung des Simulationsprogramms fiir unterschiedliche Kolonnen-
typen weitestgehend einheitlich gestaltet sein. Weiterhin soll in das vorhandene Simulations-
programm POPMOD, welches auf die Tropfenpopulationsbilanz basiert, der Stoffiibergang an
den Tropfen integriert werden. Zudem soll das Simulationsprogramm POPMOD fiir die An-

wendung auf weitere Typen geriihrter Kolonnen erweitert werden.

Das Ziel, die Hydrodynamik und den Stoffaustausch einer geriihrten Extraktionskolonne mit
geeigneten Modellen vorherzusagen, wird bereits seit Jahren verfolgt. Modelle wie das
Pfropfenstromungs- oder das Zellenmodell beschreiben allerdings die realen Vorginge nur
unzureichend, da Tropfeninteraktionen wie Tropfenzerfall und -koaleszenz mit diesen Model-
len nicht beschrieben werden konnen. Ein viel versprechender Ansatz ist daher die Simulation
dieser Apparate mit dem bivarianten Tropfenpopulationsbilanzmodell (BTPBM), dessen An-
satz die zeitliche und stationire Entwicklung der TropfengroBBen- und Wertstoffmassenvertei-
lung in der Kolonne unter Berticksichtigung von Tropfenaufstieg, axialer Dispersion, Koales-
zenz und Zerfall unter Stoffaustauschbedingungen beschreibt. Die in die Tropfenpopulations-
bilanzgleichung eingehenden Modellparameter basieren auf der experimentelle Studie von
Einzeltropfen und Tropfenschwirmen, welche in kleinen Labormesszellen und an charakteris-

tischen Kolonneneinbauten durchgefiihrt werden.

3.4.2 Ergebnisse — Tropfenpopulationsbilanzmodell und die LLECMOD-

Simulation

Das verwendete Tropfenpopulationsbilanzmodell zur Charakterisierung geriihrter Extrakti-
onskolonnen basiert auf Anzahl- und Massenbilanzen und stellt im Wesentlichen eine Erwei-
terung des Dispersionsmodells auf ein polydisperses System dar (Kronberger et al., 1995).
Dariiber hinaus beriicksichtigt das Modell die Tropfenschwarmspezifischen Tropfen-Tropfen

Interaktionen (Zerfall und Koaleszenz) sowie den Tropfentransport (Aufstieg und axiale Dis-
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persion). Das Modell beschreibt die ortliche TropfengroBen- und Wertstoffmassenverteilung
in einer Extraktionskolonne zum Zeitpunkt ¢ unter stationdren oder instationdren (z. B. An-
/Abfahren, Lastwechsel oder Fluten der Kolonnen) Konditionen. Zur Herleitung der Bilanz-
gleichung der dispersen Phase wird die Anzahlverteilung des ortlichen Volumenanteils einer
Tropfenklasse, zum Zeitpunkt ¢ an der Kolonnenhdhe z zugrunde gelegt. Die allgemeine,
durch Hydrodynamik und Stoffaustausch in einem rdumlichen Definitionsbereich gekoppelte,

Populationsbilanzgleichung lautet (Attarakih et al. 2003, Attarakih et al. 2004):

ot Oz 0z Oz

+%—dn;" (d,c,3008(z—2,) + ¥ {w}

4

i

and,c[, ) _ a[wdnd,c[, W) o { a”d,cd (‘//):| 2 8[é;ind,cd (2]
- +— Dax d - 6

- (26)

Jede Tropfenklasse wird durch die bivariante Anzahlverteilungsdichte n,.4(%) in Abhingig-
keit des Komponentenvektors ¥iiber die Tropfengrofle und Losungsmittelkonzentration cha-
rakterisiert. Der in Gl. (26) angefiihrte Vektor ¥ = [d c4 z t] beinhaltet die Komponenten,
Tropfendurchmesser d und Losungsmittelkonzentration ¢, als interne Koordinaten im Defini-
tionsbereich [d, d+od] und [cq, cqtOcq], sowie die Hohendiskretisierung z zum Zeitpunkt ¢ als
externe Koordinaten. Die zeitliche Ableitung des Vektors £ = [d, cq] beschreibt die Tropfen-
geschwindigkeit und Stoffaustauschrate einer Tropfenklasse d;. Der erste und zweite Term in
der rechten Seite von GI. (26) beschreibt den Tropfentransport mit der Tropfenaufstiegsge-
schwindigkeit w,; und der axialen Dispersion iiber den Dispersionskoeffizienten D, . Der

vorletzte Term stellt den Quellterm fiir den Zulauf der dispersen Phase dar.

Der Quellenterm r{y} in Gl. (26) umfasst die Quellterme fiir den Zerfall und die Tropfen-

Tropfen Koaleszenz:
Y(y)=S;..(d,c,;t,z2)+Sc.(d,c 5, 2) (27)

Der Zerfallsterm Sg;eax beschreibt den Gewinn und Verlust an Tropfen fiir jede Tropfengro-
Benklasse d +Ad/2. Der Gewinn an Tropfen durch den Tropfenzerfall der Muttertropfen mit
der GroBe d ist durch die Tochtertropfenverteilung 8(d,d’) charakterisiert und die Zerfallsfre-
quenz wird durch die Funktion I'(d,eq) berechnet. Der Verlust an Tropfen wird durch den

zweiten Term in GI. (28) beriicksichtigt.
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Amax [ Cd max ' ' ' ' ] [} '
Spea(drciit,r) = [P e B, (d | d )y, (d'51,2)8(c 'y~ ¢, )od " ac',
-T(d,&,)n,, (d,c,;t,2)

(28)

Der Quellterm Scoq fiir Gewinn und Verlust von Tropfen durch Koaleszenz folgt aus der di-
rekten Betrachtung der moglichen Koaleszenzereignisse. Die Integration iiber alle moglichen
Ereignisse, die zur Bildung oder zum Verlust von Tropfen des Durchmessers d £Ad/2 fiihren,

ergeben den Quellterm fiir die Koaleszenz.

5
1 d CIu’,max ' d [ [] " 1 1
SCoa,(d,cd;t,z):E jo j " w(d ,n,ed)[—] n,. (d'c';t,2)n,, (17,¢",;3t,2)0d"ac’,
d ,min 77 (29)

(dlilax 7d3 )1/3 Cy Jmax
—n,,,(d,c;;t.2)], [ o(d.d\em,, (d'e' st 2)8d oc,
mit
77 — (d3 _dv3)1/3

"

_cy(d)—-c',v(d")
T Wd)-v(d")

¢y o = max(0,c, (1 —v(d)/v(d") (1= ¢,/ €4 )))

€'y mae = MIN(C, s (v(d) /v(d ')) c;)

Der erste Term der GI. (29) beschreibt den Gewinn an Tropfen des Durchmessers d +Ad/2 aus
der Koaleszenz kleinerer Tropfen und der zweite Term den Verlust an Tropfen dieses Durch-
messers. Hierbei entspricht a(d,d’,eq) der Koaleszenzrate an Tropfen des Durchmessers d und
d.

Die Konzentration der Ubergangskomponente in der kontinuierlichen Phase ¢, wird iiber eine
Bilanzierung der Ubergangskomponenten erhalten. Die daraus folgende Transportgleichung
der kontinuierlichen Phase beschreibt den Stoffaustausch entlang beider Phasen fiir eine
Wertstoffkonzentration c. und ist direkt iiber eine Massenbilanz aus Konvektiv- und Quellen-

termen mit der Bilanzgleichung der dispersen Phase gekoppelt (Attarakih, et al. 2003).

o(e.c.) o

~ WL’(E‘CCC + Da?( C
ot Oz -

0 "l © i
(sccc)j +Q:4 sz~ [ [ emam,, (ade, (30)

oz

Die Erhaltungsgleichungen werden unter Beriicksichtigung der sich unter Stoffaustausch zeit-

lich dndernden physiko-chemischen Stoffsystemeigenschaften geldst. Die Variabelenstruktur
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von GIl. (30) auf der linken und der rechten Seite ist analog zur Gl. (26), nur dass sich die
Terme auf die kontinuierliche Phase beziehen. Der erste Summand der rechten Seite be-
schreibt die Kontinuitit, wihrend der zweite Term der rechten Seite den Eintrittssprung Q,”
der kontinuierlichen Phase darstellt. Der letzte Term in Gl. (30) umfasst die Stofftransportrate
tiber die Phasengrenze hinweg. Zur Berechnung des Stoffaustausches nach der Zwei-Film
Theorie werden die aus Einzeltropfenexperimenten entwickelten Modelle zur Berechnung der
Stoffaustauschkoeffizienten verwendet. Die Anderung der Stoffeigenschaften beim Ubergang
der Transferkomponente entlang der Kolonnenhohe wird iiber Stoffsystemkorrelationen nach

Misek et al. (1985) beriicksichtigt.

Eine detaillierte Beschreibung der Numerik zur Losung der bivarianten Populationsbilanz,
sowie der angewandten Techniken, ist ausfiithrlich in Attarakih (2004) und Attarakih et al.
(2004) gegeben. Neben der bivarianten populationsdynamischen Beschreibung von Extrakti-
onskolonnen unter Beriicksichtigung des Stoffaustausches und der Hydrodynamik konnte bei
der numerischen Losung des zugrunde liegenden Integrodifferenzialgleichungssystems iiber
eine Ortliche Diskretisierung mit Hilfe der Pivottechnik die notwendige Simulationszeiten
bedeutend reduziert werden, so dass populationsdynamische Simulationen und Parameterstu-
dien in Minutenschnelle durchgefiihrt werden kdnnen. Entscheidend fiir die Anwendung der
bivariante Populationsbilanz ist, dass die eingehenden Modellparameter das populationsdy-
namische Verhalten des Einzeltropfen und Tropfenschwarms genau wiedergeben. Hier gilt es
die Tropfenbewegung, die Tropfeninteraktionen (Zerfall und Koaleszenz) und den Stoffaus-
tausch zu charakterisieren. Die notwendigen Modellparameter basieren auf der experimentel-
len Studien von Einzeltropfen und Tropfenschwirmen, die in kleinen Labormesszellen und an
charakteristischen Kolonneneinbauten durchgefiihrt werden. Dadurch wird neben der Anzahl

aufwendiger Technikumsversuche auch der Produktbedarf an Originalfliissigkeiten reduziert.

Simulationsprogramm LLECMOD

Fiir die Simulation von Fliissig-Fliissig-Extraktionskolonnen auf Basis der bivarianten Popu-
lationsbilanz unter Stoffaustauschbedingungen wurde das Windows basierte Simulationspro-
gramm LLECMOD (Liquid-Liquid Extraction Column Model) programmiert (Attarakih et
al. 2004). Neben der Leistungsfahigkeit der verwendeten Algorithmen, Modelle und Korrela-
tionen ist die Einfachheit in der Anwendung eine wichtige Vorraussetzung fiir die Anwen-

dung des Simulationsprogramms. Die verwendete Programmiersprache Fortran 90 bietet die
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Moglichkeit die Eingabe der Modellparameter mit Hilfe so genannter Dialogboxen zu erleich-
tern. Abb. 29 zeigt die fiir LECCMOD erzeugte benutzerfreundliche Oberfliche (Version 1.0)
zur Simulation der Hydrodynamik. In der Benutzeroberfldche werden letztendlich die fiir eine
Simulation notwendige Eingabeparameter eingegeben, wie z. B. Betriebstrome, Kolonnentyp,
Einbautengeometrie usw. Die zur Simulation notwendigen Modellgleichungen fiir den Trop-
fenaufstieg, den Stoffaustausch, den Tropfenzerfall und die Koaleszenz sind je nach Einbau-
tenart in bereitgestellte Module, in FORTRAN 90 Schreibweise, implementiert. Durch die
modulare Struktur des Programms konnen auch weitere Module fiir unterschiedliche Geomet-

rien leicht ergidnzt werden.
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Abb. 29: Haupteingabemaske des Simulationsprogramms LLECMOD

3.4.3 Ergebnisse — Einzeltropfen- und Tropfenschwarmuntersuchungen

Zur Bestimmung der in das BTMPM eingehende Modellparameter wurden im Rahmen dieses
Projekts Einzeltropfen und Tropfenschwarmuntersuchungen durchgefiihrt. Fiir die Untersu-

chungen wurden die nach Misek et al. (1985) empfohlenen bindren Stoffsysteme Toluol-
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Wasser und n-Butylacetat-Wasser, sowie das terndre Stoffsysteme Toluol-Aceton-Wasser
verwendet. Weiterhin wurde auch das hochviskose Stoffsystem Wasser/Isotridecanol unter-

sucht.

Fiir die Untersuchungen des Geometrieeinflusses auf die Tropfenbewegung, den Tropfenzer-
fall und die Koaleszenz wurden Labormesszellen aufgebaut. Dabei wurde als Einbauten die
Riihrer der Bauart RDC und KUHNI untersucht. Zur Validierung von Simulationsergebnissen
wurden neben den Kleinapparaturen zwei Technikumsanlagen bereitgestellt. Eine genaue
Beschreibung der Anlagen ist in den Zwischenberichten (2002) und (2003) dokumentiert. In
den folgenden Abschnitten sind die Hauptergebnisse der Einzeltropfenexperimente und Trop-
fenschwarmexperimente dargestellt, sowie die entwickelten und verwendeten Modelle zur
Simulation von Extraktionskolonnen der Bauart RDC und KUHNI. Darauf folgend werden
Simulationsergebnisse mit dem Tropfenpopulationsbilanzmodell prisentiert und mit eigenen
Technikumsversuchen, sowie Technikumsversuchen aus der AG Stichlmair und Literaturda-

ten verglichen.

3.4.3.1 Hydrodynamik / Stoffaustausch

Kennzeichnend fiir Fliissig-Fliissig-Extraktionskolonnen ist die vertikale Gegenstromung von
Extrakt- und Raffinatphase. Extraktionskolonnen werden haufig durch vereinfachte Modelle
wie das Propfenstromungsmodell oder das Dispersionsmodell angenihert. Diese Modelle be-
trachten die hydrodynamischen Vorginge idealisiert und sind nicht in der Lage das reale Ver-
halten der dispergierten Phase bzw. des Tropfenschwarms darzustellen. Populationsdynami-
sche Phinomene wie der tropfengroBenspezifische Auftrieb sowie der Zerfall und die Koales-
zenz von Tropfen werden nicht erfasst. Entscheidend fiir die Berechnung der Stoffaus-
tauschrate in Extraktionskolonnen sind u.a. die genaue Kenntnis des lokalen Hold-ups und der
TropfengroBBenverteilung. Die Modellierung der Hydrodynamik, insbesondere der Schwarm-
einfluss, d. h. den Ubergang vom Einzeltropfen zum Tropfenschwarm, wurde u.a. durch die
AG Stichlmair erfolgreich bearbeitet. Fiir die Beschreibung des Tropfenstransports mit Hilfe
der Tropfenpopulationsbilanz wurden die von der AG Stichlmair entwickelten Modelle he-
rangezogen. Weiterhin sind auch zur Beschreibung des freien Tropfenaufstieges die Modelle
nach Gourdon et al. (1994) und das Modell nach Henschke und Pfennig (1999) im Programm
implementiert. Die axiale Dispersion der kontinuierlichen Phase wurde fiir die RDC nach

Sommeregger (1980) und fiir die Kithni nach Breysse (1983) beschrieben. In das Simulations-
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programm sind zur Berechnung des Stoffaustausches nach dem zwei Film Modell unter-
schiedliche Stoffaustauschkorrelation aus Einzeltropfen- und Schwarmuntersuchungen imp-

lementiert.

3.4.3.2 Einzeltropfenzerfall

Der Zerfall von Tropfen in einer geriihrten Extraktionskolonne wird vorwiegend durch das
turbulente Stromungsfeld im Bereich der Rotorscheiben induziert. Die durch das Riihrorgan
erzeugten turbulenten Wirbel kollidieren mit der Tropfenoberfldche und {ibertragen dort einen
Teil ihrer kinetischen Energie in Form von Scherkriften. Werden die angreifenden Scherkraf-
te grofer als die erhaltenden Kréfte im Tropfen, so kommt es zum Tropfenzerfall in zwei oder
mehrere Tropfen. Fiir die Bestimmung der im Tropfenpopulationsbilanzmodell erforderlichen
systemspezifischen Zerfallsparameter, Zerfallfrequenz I'(d,&;) und Tochtertropfenverteilung
B(d,d’) wurde der Einzeltropfenzerfall fiir die RDC und KUHNI Geometrie eingehend unter-

sucht.

Die Zerfallsfrequenz im BTPB Modell errechnet sich nach dem Ansatz nach Gourdon et al.
(1994) aus der Zerfallswahrscheinlichkeit p und der mittleren Verweilzeit der Tropfen im
Kompartment:

w,(d.&,) _ p(d)
H

c m

I'd,&,)=p(d) (1)

Die Zerfallswahrscheinlichkeit fiir den Einzeltropfenzerfall wird experimentell in der Labor-
messzelle mit nur einer Riihrzelle tiber das Verhéltnis aus dem Gesamtvolumen an zerfallene
Tochtertropfen zu dem Gesamtvolumen an Muttertropfen bestimmt. Parameter bei den Ein-
zeltropfenuntersuchungen sind der Energieeintrag (Riihrerdrehzahl), der Muttertropfendurch-
messer, die Riithrergeometrie und das Stoffsystem. Fiir die Modellierung der Zerfallswahr-
scheinlichkeit wurde zundchst der Ansatz nach Cauwenberg et al. (1997) herangezogen. Aus-
gehend von der Theorie der isotropen Turbulenz hat Cauwenberg eine Korrelation fiir die
Zerfallswahrscheinlichkeit p in Abhéngigkeit einer modifizierten Weberzahl, bei der eine kri-
tische Weberzahl berticksichtigt wird, vorgeschlagen. Die kritische Weberzahl ist die Weber-
zahl bei der die Tropfen gerade noch stabil sind und nicht zerfallen. Es konnte festgestellt
werden, dass fiir das hochviskose Isotridecanol die Korrelationen nicht geeignet ist. Hierzu

wurde eine neue Korrelation flir hochviskose Stoffsysteme und niedrigviskose Stoffsysteme
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entwickelt. Die Wahrscheinlichkeit fiir ein Zerfallsereignis wird korreliert, indem die zersto-
renden Kréfte der Strémung ins Verhéltnis zu den erhaltenen Oberfldchenkréften und inneren
Zidhigkeitskréften gleich dem Wahrscheinlichkeitsverhéltnis aus Erhaltung und Zerfall gesetzt

werden. Der Einzeltropfenzerfall wird in folgender Form korreliert:

1

P _ _f] . Wemod —~ (32)
-We >

1
1+ . e
f2 nd ,O'dpd mod

0,8_.0,2 1,6 1.8 1,8 1.8
$n02dDy (27)" (N - N2
mlt Wemod — pc nc R ( 7[) ( Ncrlt)

o)

Die dimensionslosen Konstanten f, f; f; sind Riihrerbauart spezifisch und werden anhand der
experimentellen Daten angepasst. Die in der modifizierten Weberzahl enthaltene kritische
Rotordrehzahl N;; wird fiir die untersuchten Kolonnen iiber ausgehend von einer Energiebe-

trachtung nach Calabrese et al. (1986) berechnet (s. Tab. 1).

0,5
-2/3 -4/3 -2/3 -4/3 >
N :f DR ndd + ADR ndd )2 +f o (33)
crit 4 1/2 2 1/2 5 D4/3d5/3
(P.Ps) (P.Ps) P.Dr
Tab. 1: Parameter zur Zerfallswahrscheinlichkeitsberechnung
7 P 7 7 5
RDC 1.3E-06 0.33 2.78 0.016 0.127
KUHNI 1.2E-03 0.476 2.58 0.136 0.0285
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Abb. 30: Zerfallswahrscheinlichkeiten — RDC Geometrie
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Zur Aufkldarung des Stoffsystemeinflusses wurden der Einfluss der Grenzflichenspannung
und der Dispersphasenviskositit auf den Zerfallsmechanismus in Abhédngigkeit des Energie-
eintrages und der Tropfengrofle untersucht. Abb. 30a stellt die gemessenen und berechneten
Zerfallswahrscheinlichkeiten fiir die untersuchten niedrigviskose Systeme Toluol/Wasser
(0=35 mN/m) und n-Butylacetat/Wasser (=14 mN/m) im Vergleich zum hochviskosen Sys-
tem Isotridecanol/Wasser (6=15 mN/m) dar. Abb. 30b zeigt die Zerfallskurven in Abhingig-
keit der eingestellten Riihrerdrehzahlen fiir vier Versuchsreihen mit dem Stoffsystem Was-
ser/Aceton/Toluol im Gleichgewicht bei unterschiedlichen Konzentrationen bzw. Grenzfla-
chenspannungen. Ausgehend von den Einzeltropfenexperimenten konnte festgehalten werden,
dass die dominierende Grof3e beim Zerfallsprozess die Grenzflichenspannung, die Viskositit,
der Energieeintrag und der Tropfendurchmesser sind. Analog zur RDC Geometrie ergeben
sich fir die Kiihni Geometrie die selben Abhédngigkeiten. Allerdings ist im Gegensatz zur
RDC Geometrie zu beobachten, dass aufgrund der hoheren Energiedissipation des Kiihniriih-

rers, bereits bei geringerem Energieeintrag hohere Zerfallsraten zu beobachten sind.

Neben der phdnomenologischen Zerfallsuntersuchungen wurde der Einzeltropfenzerfall unter
Berticksichtigung des Stoffaustauschs untersucht und mit vorausberechneten Zerfallswahr-
scheinlichkeiten verglichen. Dabei wurde jeweils die Stoffaustauschrichtung von wissrig (C)
nach dispers (D) und umgekehrt (D nach C) fiir das Stoffsystem Wasser/Toluol/Aceton be-
trachtet. Die Experimente konnten zeigen, dass die Zerfallswahrscheinlichkeit von der zeitli-
chen Tropfenkonzentration abhingig ist und somit entsprechend von der sich zeitlich dndern-
den bestimmenden Stoffsystemgrofen (Grenzflaichenspannung, Zahigkeit etc.). Fiir die Be-
rechnung der Zerfallswahrscheinlichkeit in einer Extraktionskolonne ist es somit notwendig

den Einfluss der zeitlich verdnderlichen Stoffsystemeigenschaften zu beriicksichtigen.

Neben der Zerfallsfrequenz I'(d, &) ist zur Beschreibung des Zerfall-Quellterms in der Popula-
tionsbilanzgleichung die Angabe der Tochtertropfenverteilung 3(d,d’) notwendig. Die Vertei-
lung der zerfallenen Tropfen bzw. Tochtertropfen wurde mit Erfolg durch eine Beta-
Verteilung B(do,d) (GI. (8)) beschrieben, wobei x,, die mittlere Anzahl der Tochtertropfen
bedeutet.

370D
B(d,d")=3x, (x, —1){1—[%) } % (34)

Die Bestimmung der mittleren Tochtertropfenanzahl erfolgt aus der Anpassung einer diskreti-

sierten, stationdren Populationsbilanz an die experimentell ermittelten Austrittsverteilungen
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eines Kompartments. Die mittlere Anzahl an Tochtertropfen éndert sich mit der Hohe der
eingestellten Drehzahl, dem Tropfendurchmesser und dem Energieeintrag. Fiir die durchge-
fiihrten Untersuchungen und Stoffsysteme kann die mittlere Tropfenanzahl fiir die RDC Ge-
ometrie nach Gl. (35) und fiir die Kiithni Geometrie nach Gl. (36) berechnet werden.

3.19
x, =2+1.77-10" Hij—l} (35)
dkrit
d —0.489
x, =2+0.882 K—]—@ p (36)
krit

In den GI. (35) und (36) bezeichnet der kritische Durchmesser dj,;, genau die Tropfengrofle,
die bei der eingestellten Drehzahl gerade nicht zerfillt. Der kritische Durchmesser wird itera-
tiv fiir eine bestimmte Drehzahl {iber Gl. (33) ermittelt. Es konnte festgestellt werden, dass
Tropfen in zwei oder mehrere Tropfen in Abhéngigkeit des Stoffsystems und des Energieein-
trages zerfallen konnen. Wéhrend bei der RDC Geometrie die mittlere Tochtertropfenanzahl
zwischen 2 und 4 Tropfen liegt, konnten fiir die Kiihni Geometrie sogar eine mittlere Tochter-
tropfenanzahl bis zu 10 Tropfen bestimmt werden. Die Bildung mehrere Tropfen, sowie die
Tropfendeformation im Stromungsfeld, konnte auch iiber Hochgeschwindigkeitsaufnahmen
(HCC1000, VDS Vosskiihler) bestitigt werden. Abb. 31 stellt exemplarisch fiir ein Zerfalls-
experiment an der Kiihni Geometrie und fiir das Stoffsystem Isotridecanol/Wasser die

gemessene und berechnete TochtertropfengréBBenverteilung am Kompartmentaustritt.

0.5

0.4
— Experiment - N=150 1/min,
03 1 Isotridecanol/Wasser

—— Berechnet p=0.55, xm=3.6

0.2

0.1

Volumendichteverteilung q , [1/mm]
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Tropfendurchmesser d [mm

—

Abb. 31: Tochtertropfengrofsenverteilung (Muttertropfen mit 2.35mm)

Schlussbericht 40ZN 57



,,Vom Einzeltropfenexperiment zur Extraktionskolonne*

3.4.3.3 Tropfen-Tropfenkoaleszenz

Die Koaleszenz ist neben der Charakterisierung der Tropfenbewegung und des Tropfenzer-
falls von entscheidender Bedeutung bei der Simulation geriihrter Extraktionskolonnen. Im
Falle der geriihrten Extraktionskolonnen wird angenommen, dass Koaleszenz vorwiegend im
stromungsberuhigten Bereich unterhalb der Statorplatten stattfindet. Zur Bestimmung der fiir
das BTPBM erforderlichen Koaleszenzparameter wurde eine Apparatur im Labormalstab
aufgebaut, mit der die stoff- und apparatespezifischen Koaleszenzparameter in einer entspre-
chenden technischen Geometrie bestimmt werden konnen. Hauptunterschied zur Zerfallsappa-
ratur liegt daran, dass anstelle eines einzelnen Kompartments fiinf Kompartments verwendet
werden. Hierdurch werden einerseits die Ein- und Auslaufeffekte benachbarte Kompartments
beriicksichtigt und statistische Schwankungen des Schwarmverhaltens minimiert. Weiterhin
wird anstelle einer monodispersen Dispergierung ein Verteiler mit engem Tropfengréfen-
spektrum zur Erzeugung des Tropfenschwarms eingesetzt. Eine detaillierte Beschreibung der

Anlage ist im Zwischenbericht (2004) dokumentiert.

In Anlehnung an die Versuche in der RDC Technikumskolonne wurden Experimente im Ko-
lonnensegment unter Variation von Energieeintrag (Riihrerdrehzahl) und Belastung realisiert.
Bei stationdren Verhalten der Anlage wurden die Tropfengrofenverteilungen unter- und ober-
halb des Kolonnensegments mit zwei photo-elektrischen Messsonden nach Pilhofer aufge-

nommen.

In den vorangegangenen Arbeiten konnte gezeigt werden, dass die in das Tropfenpopulati-
onsbilanzmodell eingehenden Modellparameter Tropfenaufstieg, axiale Dispersion und Trop-
fenzerfall in Einzeltropfenexperimenten zuverlissig bestimmt und mit geeigneten Modellen
beschrieben werden konnen. Allerdings zeigt sich, dass die Bestimmung der Koaleszenzpa-
rameter in technischen Geometrien nicht isoliert erfolgen kann. Neben der Koaleszenz sind
alle populationsdynamischen Modellparameter gleichzeitig zu bertlicksichtigen. Hierzu wurde
ein Programm geschrieben, mit dem die Koaleszenzparameter iiber einen Optimierungsalgo-
rithmus bestimmt werden. Unter Losung einer diskreten fiinfstufigen Populationsbilanz wer-
den in Abhéngigkeit von Rotordrehzahl und Durchsatz die simulierten Tropfengroflenvertei-
lungen am Austritt des Kompartmets an die experimentell bestimmten Verteilungen unter
Variation der modellspezifischen Koaleszenzparameter angepasst, bis die Abweichungen zwi-
schen den Verteilungen ein Minimum erreichen. Fiir die Simulation wurden zur Berechnung

des Tropfenaufstiegs und des Tropfenzerfalls die bereits aus Einzeltropfenuntersuchungen
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bestimmten Korrelationen verwendet. Aufgrund der Charakteristik eines Differentialreaktors

wurde in erster Ndherung auf die Beriicksichtigung von Dispersionseffekten verzichtet.

Fiir die Beschreibung der Koaleszenz wurden die Modellansitze nach Sovova (1981) und
nach Coulaloglou und Tavlarides (1977) verwendet. Das Modell nach Sovova basiert auf eine
Energiebetrachtung fiir den Fall, dass die StoBenergie zweier Tropfen grofer als ihre Oberfla-
chenenergie ist. Das Modell nach Coulaloglou und Tavlarides ist der am hdufigsten verwen-
dete Ansatz zur Berechnung der Tropfen-Tropfen-Koaleszenz. Das Modell, welches fiir
Riihrkessel entwickelt wurde, basiert auf der kinetische Gastheorie und Filmdrainage-Theorie.
Die charakteristische Grofle in der bivariante Populationsbilanz ist die Koaleszenzfrequenz
w(d,d’, ), welche als Produkt aus der Kollisionsrate /(d,d’,g;) und der Koaleszenzeffizienz

Ad,d’, gy) gebildet wird:
w(d,d' e,)=h(d,d", ¢;)-Ad,d", ;) (37)
Die Kollisionsrate zweier Tropfen berechnet sich analog der Kollision zweier Gasmolekiile

nach der kinetischen Gastheorie.

1/3 12

(d+d') (" +d"") (38)

h(d,d'.e;)=c

( d) 1 1 + gd
Die Koaleszenzeffizienz A(d,d’,&;) wird im Modell in Abhédngigkeit der Stoffsystemeigen-
schaften, der Tropfengrof3e und dem Energieeintrag modelliert. Ein Koaleszenzereignis kann
nur dann stattfinden, wenn die Kontaktzeit zweier Tropfen die notwendige Drainagezeit zum

AusflieBBen der kontinuierlichen Phase liberschreitet.

' 4
ﬁ,(d,d',gd)zexpL— &1 L2 ( dd j] (39)

oc’(+g,)y \d+d'

Unter Berticksichtigung der eingangs diskutierten Modellparameter zum Tropfenzerfall wur-
den mit Hilfe des Optimierungsprogramms die Koaleszenzparameter in der RDC Geometrie
fiir die Stoffsystem Toluol/Wasser und Butylacetat/Wasser ermittelt. In Tab. 2 sind die ermit-
telten Konstanten der Optimierungs-Simulationsrechnungen fiir beide Stoffsysteme zusam-
mengefasst. Dabei handelt es sich um gemittelte spezifische Stoffkonstanten, welche zur Si-

mulation der Technikumsanlage verwendet wurden.
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Tab. 2: Anpassungskonstanten fiir die Bestimmung der Koaleszenzrate nach dem Modell von

Sovova und Coulaloglou und Tavlarides

Toluol/H20 Konstante | Mittelwert
cipp | 9,86x 107
Comy | 1,65x 10"
cipp | 1,48x 107
Capm] | 9,57x 107
Butylacetat/H20 Konstante | Mittelwert
cipp |3,60x 107
Crmy | L,15x10"

Coulalogou & Tavlarides

Sovova

Coulalogou & Tavlarides

Abb. 32 zeigt exemplarisch simulierte TropfengroBensummenverteilungen am Austritt des
Kolonnensegments im Vergleich zu experimentell ermittelten Verteilungen fiir das Stoffsys-
tem Toluol/Wasser. Dabei betrug das Phasenverhiltnis eins bei einer Gesamtbelastung von ca.

11 m*/m?h. Die Rithrerdrehzahl wurde variiert zwischen 200 und 300 1/min.
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(2 " — Sim. Verteilung
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Tropfendurchmessser [cm]

Abb. 32: Experimentelle Austrittsverteilungen an der Koaleszenzapparatur im Vergleich zu

simulierten Verteilungen mit dem Optimierungsprogramm.
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3.4.4 Ergebnisse — Simulationsrechnungen

Am Lehrstuhl fiir Thermische Verfahrenstechnik der Technischen Universitit Kaiserslautern
wird das Ziel verfolgt, die Hydrodynamik und den Stoffaustausch in geriihrten Extraktionsko-
lonnen mit Hilfe des Tropfenpopulationsbilanzmodells vorherzusagen. Fiir die Durchfiihrung
der Simulationsrechnungen unter Stoffaustauschbedingungen wurde das in Abschnitt 3.4.2
beschriebene Simulationsprogramm LLECMOD verwendet. Weiterhin wurde auch die voran-
gegangene Version des Programms (POPMOD) zur Simulation ohne Stoffaustausch herange-
zogen. In den folgenden Kapiteln werden exemplarisch die Ergebnisse der Simulationsergeb-
nisse im Vergleich zu experimentelle Messungen an Technikumskolonnen fiir die RDC und
Kiihni Geometrie dargestellt. Bei den Simulationen wurden die aus Einzeltropfen und Trop-
fenschwarmexperimenten entwickelten Modelle verwendet, welche in Kooperation mit der

beteiligten Arbeitsgruppen erhalten wurden.

3.4.4.1 Simulationsergebnisse zur Hydrodynamik

Abbildung 33 zeigt exemplarisch die simulierten und gemessenen Verteilungen fiir die Stoff-
systeme Toluol/Wasser und Butylacetat/Wasser bei zwei unterschiedlichen Kolonnenh6éhen
(h=0.62, h=1.76 m) und unterschiedlichen Betriebsbedingungen einer RDC-Kolonne. Abbil-
dung 33a zeigt im Vergleich die gemessenen und simulierten TropfengroBenverteilungen fiir
das Stoffsystem Toluol/Wasser bei einer Riihrerdrehzahl von 250 1/min, einer Belastung von
12 m?*/m*h (Phasenverhéltnis= 1,12). Abbildung 33b zeigt die Ergebnisse fiir das Stoffsystem
Toluol/Wasser bei einer Riihrerdrehzahl von 300 1/min, bei einer Belastung von 9 m?/m*h
und einem Phasenverhéltnis von 0,56. Abbildung 33c und 33d zeigt die Ergebnisse filir das
Stoffsystem Butylacetat/Wasser bei einer Riihrerdrehzahl von 150 1/min und 300 1/min, bei
einer Belastung von 9 m?/m?h und einem Phasenverhéltnis von 0,56. Fiir die dargestellten
Ergebnisse konnte die Tropfengrofenverteilung entlang der Kolonnenhdhe sehr gut vorausbe-
rechnet werden. Die ungiinstige Wiedergabe des Versuchs mit Butylacetat/Wasser bei einer
Drehzahl von 300 1/min kann eventuell auf experimentelle Schwierigkeiten zugeordnet wer-
den. Als mdgliche Ursachen sind Koaleszenzeffekte in den Tropfenabsaugkapillaren der an-
gewandten Messtechnik zur TropfengréBenerfassung und bei diesen leicht koaleszierenden

Stoffsystemsystem zu nennen.
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Abb. 33: Vergleich zwischen experimentellen und simulierten Tropfengrofsenverteilungen an

zwei Kolonnenhohen fiir unterschiedliche Stoffsysteme und Betriebsbedingungen.

Neben der RDC Technikumskolonne wurde auch die Hydrodynamik (ohne Stoffaustausch)
einer Kiihni-Extraktionskolonne mit 6-Blatt Zentrifugalriihrer simuliert und mit experimentel-
len Daten verglichen. Die experimentellen Daten wurden aus der Dissertationsarbeit von
Zamponi (1999) entnommen. Fiir die Berechnung des Tropfenzerfalls wurde die aus den Ein-
zeltropfenexperimenten ermittelte Korrelation eingesetzt. Anhand der ersten Simulationser-
gebnisse konnte festgestellt werden, dass die Koaleszenz, insbesondere bei sehr hohen
Dispersphasenanteilen, entscheidend ist. Abb. 34 vergleicht Simulationsrechnungen fiir die
Kiihni-Extraktionskolonne mit experimentellen Hold-up-Profilen unter Beriicksichtigung der
Koaleszenz. Ohne deren Beriicksichtigung ergibt die Simulation ndmlich erhohte Werte fiir
den Hold-up. Beispielsweise betrdgt die mittlere Abweichung bei einer Gesamtbelastung von

16 m*/(m?h) ca. +12%; bei einer Belastung von 18 m?/(m*h) kommt es dann zum Fluten der

Kolonne.
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Abb. 34: Hold-up-Entwicklung einer Kiihni-Technikumskolonne unter Beriicksichtigung von
Zerfall und Koaleszenz (Simulation-Hydrodynamik)

3.4.4.2 Simulationsergebnisse zu Hydrodynamik und Stoffaustausch

Im vorherigen Abschnitt konnte gezeigt werden, dass die Hydrodynamik ohne Stoffaustausch
mit Hilfe der Tropfenpopulationsbilanz und der aus Einzeltropfenexperimenten gewonnenen
Modelle gut wiedergegeben werden kann. Zur Validierung der Hydrodynamiksimulationen
unter Stoffaustauschbedingungen wurden die experimentellen Technikumsversuche mit der
RDC Geometrie und Kiihni Geometrie (6 Blatt Riihrer) der AG Stichlmair herangezogen.
Weiterhin wurden auch Daten aus der Arbeit von Wolschner (1980) herangezogen, welche fiir
eine DN50 und DN100 RDC Extraktionskolonne bestimmt wurden und aus der Arbeit von
Brodkorb (1999) fiir eine DN150 RDC Extraktionskolonne.

Abb. 35a zeigt exemplarisch ein simuliertes Sauter Durchmesserprofil im Vergleich zu den
experimentellen Daten nach Garthe aus der AG Stichlmair fiir die RDC Geometrie. Es konnte
festgestellt werden, dass im Vergleich zu den Versuchen ohne Stoffaustausch, die Koales-
zenz in den Versuchen mit einer Stoffaustauschrichtung von der kontinuierlichen Phase zur
dispersen Phasen eine untergeordnete Rolle spielt, aber nicht vernachldssigbar (siche Abb.
35). Bei hohem Energieeintrag ist die Koaleszenz nicht dominierend, sondern der
Zerfallmechanismus ist entscheidend. Fiir das Koaleszenzmodell nach Coulaloglou und
Tavlarides (1997) wurden die Parameter C1 und C2 angepasst. Fir den Fall mit der
Stoffaustauschrichtung von der kontinuierlichen Phase C zur Dispersphase D betrigt der
Parameter C1 und C2 fiir das Stoffsystem Toluol/Wasser/Aceton respektiv 9.86-107 und
1.0-10" m™.
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Abb. 35: Vergleich zwischen simulierte und experimentelle Sauterdurchmesser d;;

Abbildung 35a zeigt ein Parititsdiagram der simulierten und experimentellen Sauterdurch-
messer fiir die untersuchten RDC Geometrien nach Garthe (2004), Wolschner (1980) und
Schmidt (2004), fiir den fall ohne Stoffaustausch und mit Stoffaustausch. Hier ist deutlich zu
erkennen, dass auch unter Stoffaustauschbedingungen der Sauterdurchmesser gut wiederge-
ben wird, wobei der relative Fehler bei ca. 15% liegt. Der geringe Einfluss der Koaleszenz bei
der Stoffaustauschrichtung C nach D kann auch an den Daten nach Wolschner beobachtet
werden. Hierzu wurden einerseits Simulationen ohne und unter Beriicksichtigung der Koales-

zenzparameter durchgefiihrt, wobei diese sich im Ergebnis gering unterscheiden.

Neben dem Sauterdurchmesser bzw. der TropfengroBenverteilung ist die Vorhersage des
Hold-ups fiir die Berechnung des Stoffaustausches entscheidend. Abb. 36 stellt die simulier-
ten lokalen Hold-up Werte im Vergleich zu den experimentellen Daten nach Garthe (2004)
fiir die RDC Geometrie dar. Durch die verwendeten Transportmodelle nach Garthe und die
im Rahmen dieser Arbeit ermitteltet Tropfeninteraktionsparameter konnte der Hold-up mit
einem relativen Fehler von 20% wiedergegeben werden. Die abgebildeten Punkte im oberen

Bildteil mit den hochsten Abweichung entsprechen Messwerten nahe dem Flutpunkt.
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Abb. 36: Vergleich zwischen simulierten und experimentellen Hold-up Werten

In Abb. 37 sind exemplarisch zwei Konzentrationsprofile fiir die RDC Technikumsanlage

nach Garthe bei einer Rithrerdrehzahl von 200 1/min und 400 1/min und einer Gesamtbelas-

tung von ca. 17 m3/m*h dargestellt. Auch hier zeigt sich die gute Ubereinstimmung zwischen

Simulation und Experiment. Anzumerken ist, dass fiir die dargestellten Abbildungen der

Stoffaustausch iiber die Modelle nach Handlos und Baron (1957) und Heertjes et al. (1954)

berechnet wurden.
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Abb. 37: Simulierte und experimentelle Konzentrationsprofile fiir Toluol/Wasser/Aceton in

der RDC mit 0.08 m Kolonnendurchmesser (Garthe, 2004)

Die folgende Abb. 38 zeigt exemplarisch zwei simulierte Konzentrationsprofile im Vergleich

zu experimentellen Daten nach Wolschner (1980) fiir eine RDC Kolonne mit einem Kolon-
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nendurchmesser von 100 mm. Dabei wurde das Stoffsystem Toluol/Wasser/Aceton unter-

sucht.
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Abb. 38: Simulierte und experimentelle Konzentrationsprofile fiir Toluol/Wasser/Aceton in

der RDC mit 0.1 m Kolonnendurchmesser (Wolschner, 1980)

Abb. 39 zeigt zwei simulierte Konzentrationsprofile im Vergleich zu experimentellen Daten
nach Brodkorb (1999) fiir eine RDC Kolonne mit einem Kolonnendurchmesser von 150 mm.

Wiederum wurde das Stoffsystem Toluol/Wasser/Aceton untersucht.
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Abb. 39: Simulierte und experimentelle Konzentrationsprofile fiir Toluol/Wasser/Aceton in

der RDC mit 0.15 m Kolonnendurchmesser (Brodkorb, 1999)

Anhand der dargestellten Abbildungen und durchgefiihrten Simulationen konnte eine gute
Ubereinstimmung zu den experimentellen Ergebnissen fiir die unterschiedlichen Geometrien

beim Stoffsystem Toluol/Wasser/Aceton gefunden werden. Der relative Fehler bei der Be-
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rechnung der Konzentrationsprofile liegt bei ca. 20%. Anzumerken ist, dass fiir die Simulati-
on der unterschiedlichen Geometrien nur ein Modellparametersatz verwendet wurde. Zur Be-
schreibung der Stoffsystemeigenschaften wurden die empirischen Korrelationen nach Misek
et al. (1985) angewendet. Analoge Ergebnisse konnten auch fiir die Kiithni Geometrie erhalten

werden.
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3.5 Zusammenwirken der Projekte, Synergismen des Verbundes

Das Zusammenwirken der Projektbeteiligten war in jedem Fall notwendig, da die Gesamtheit
der Aufgabenstellung von einem Institut alleine nicht in einer vergleichbaren Zeitspanne zu
bearbeiten gewesen wire. Uber die selbstverstindlichen Abstimmungen zu experimentellen
Versuchsbedingungen und den Austausch der gewonnenen Messergebnisse hinaus wurde ins-
besondere in den folgenden Arbeitspunkten, die in Abbildung 40 schematisch dargestellt sind,

zusammengearbeitet und damit Synergien erzielt.

Zwischen den Arbeitsgruppen in Aachen und Kaiserslautern wurde die Struktur der Eingabe-
dateien fiir die Simulationsprogramme LLECMOD (POPMOD) und ReDrop vereinheitlicht,
so dass ein schneller Vergleich der Eingangsdaten fiir die unterschiedlichen Kolonnentypen
(geriihrt/pulsiert) und damit auch ein wirklicher Vergleich der Simulationsergebnisse ohne

weitere Erlduterung von Versuchsbedingungen moglich ist.

Von der AG Pfennig konnte aus der AG Stichlmair das Modell zur Tropfensedimentation
unter Beriicksichtigung der Einfliisse von Einbauten {ibernommen werden. Von der AG Bart
wurde dariiber hinaus auch das Modell aus Miinchen fiir das Schwarmverhalten getestet. Die
Modelle konnten in die Simulationen implementiert werden und zeigten sich im Rahmen der
Aussagegenauigkeiten als zutreffend, so dass keine wesentlichen Anpassungen von der AG

Stichlmair vorgenommen werden mussten.

Eine umfassende Generalisierung des Einbauteneinflusses konnte aufgrund der jeweils ge-
wonnen experimentellen Ergebnisse nicht gefunden werden. Fiir Siebbodenkolonnen wurde in
der AG Pfennig ermittelt, dass der Siebbodeneinfluss auf den Stofftransport von einem Off-
nungsverhiltnis ausgehend fiir andere Offnungsverhiltnisse vorherberechnet werden kann.
Weitere Untersuchungen der AG Pfennig haben gezeigt, dass der Einbauteneinfluss von Pa-
ckungen in der Einzeltropfenmesszelle fiir pulsierte Kolonnen von geringer Bedeutung in Be-
zug auf den Stoffaustausch ist und unterschiedliche Packungstypen keine wesentlichen Unter-
schiede liefern. Demgegentiber ist fiir geriihrte Kolonnen je nach Riihrergeometrie eine sepa-
rate Ermittlung der Parameter gemi3 Auslegungskonzept erforderlich, wie die Experimente

der AG Bart und der AG Stichlmair gezeigt haben.
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Was ist / war wie abzustimmen? Welche Projekte sind beteiligt?

Miinchen Aachen  K’lautern

o Erstellen einer Tabelle bisheriger experimenteller Versuchsbedingungen [ g ®

e Abstimmung der Einbauten und Betriebsbedingungen L ®

e Absprache iiber geplante experimentelle Versuchsbedingungen

e Messdatenaustausch

e Vereinheitlichung einer Steuerdatei fiir POPMOD und ReDrop ® ®
o Einheitliche Bedienung der Programmcodes iiber gemeinsame Steuerdatei . ®
o Einzeltropfensedimentationsmodell inkl. Schwarmeinfluss (N v
———
L >
e Modell zum Stofftransport inkl. Schwarmeinfluss " ra
——
L = >
e Abstimmung der standardisierten Labormesszellen, wenn sinnvoll moglich [ L ®
e Versuch der Generalisierung des Einbauteneinflusses . g ®
e Koaleszenz und Spaltung in ungeordneten Packungen, bearbeitet durch Sigrid >
Klinger, DFG-Projekt, Aachen
e Stofftransport am Einzeltropfen inkl. Messzellenoptimierung, bearbeitet durch >
Edwin Grof3-Hardt, SFB 540, Aachen
e Koaleszenz in geriihrten Kolonnen, bearbeitet durch Martin Simon, DFG-Projekt, >

Kaiserslautern

e Numerische Modelloptimierung, bearbeitet durch M. Attarakih, K’lautern

v

v

e Skalierungsbedingungen (Einbauten), bearbeitet durch T. Steinmetz, K’lautern

Abb. 40: Inhalte der Zusammenarbeit und Synergien
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4 Gegeniiberstellung der Ergebnisse mit den Zielsetzungen des Antra-

ges
4.1 AG Stichlmair

Die Beschreibung der Fluiddynamik und des Stoffiibergangs in Tropfenschwidrmen durch
Einzeltropfenexperimente ermoglicht eine kostengiinstige Auslegung von unterschiedlichen
Fliissig/fliissig-Extraktionskolonnen. Auf Vorversuche im TechnikumsmaRstab mit den ent-
sprechenden Originalfliissigkeiten, die einen enormen zeitlichen und finanziellen Aufwand
bei der Dimensionierung von Extraktionskolonnen mit sich bringen, kann dadurch verzichtet

werden.

Das Ziel der AG Stichlmair war es deshalb, den Einfluss eines Tropfenschwarms, d. h. den
Ubergang vom Einzeltropfen zum Tropfenschwarm, auf die Fluiddynamik und somit den
Stoffiibergang aufgrund von Einzeltropfenexperimenten zu bestimmen. Um dieses Ziel zu
erreichen, wurden zahlreiche Untersuchungen zur Fluiddynamik und zur Stoffiibertragung in
einem Fest/fliissig-System und in zwei Fliissig/fliissig-Systemen durchgefiihrt. Dabei konnte
unter anderem der Einfluss unterschiedlicher Einbauten und Betriebsbedingungen auf die
Endaufstiegsgeschwindigkeiten einzelner starrer und fluider Partikel sowie auf den Stoffiiber-
gang bestimmt werden. Die starren Einzelpartikel (Polypropylen-Partikel) und Einzeltropfen
(Toluol-Tropfen, Butylacetat-Tropfen) wurden dabei in Kolonnen ohne Einbauten und in Ko-
lonnen mit Einbauten untersucht. Als Einbauten wurden Siebbdden, geordnete Packungen,

Drehscheibenrithrer und Turbinenriithrer verwendet.

Die Untersuchungen mit Tropfenschwirmen zeigen, dass die Beschreibung des Schwarmein-
flusses basierend auf Einzeltropfenexperimenten durch die in Kapitel 3.2.1.1 beschriebene
Vorgehensweise sehr gute Ergebnisse liefert. Die in der AG Stichlmair durchgefiihrten Ver-
suche mit Tropfenschwirmen dienen zusitzlich dazu, die in enger Zusammenarbeit mit der
AG Pfennig und der AG Bart entwickelten Simulationsprogramme zur Auslegung von Ex-

traktionskolonnen zu iiberpriifen und gegebenenfalls zu optimieren.

Eine Ubersicht der im Forschungsantrag angestrebten Ziele sowie der erreichten Ergebnisse
ist in der Tabelle 4.1 und in der Tabelle 4.2 zu sehen. Alle im Forschungsantrag angestrebten

Ziele konnten in der AG Stichlmair erreicht werden.
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Tab. 4.1: Fluiddynamik: Zielsetzung des Antrages und erzielte Ergebnisse
Zielsetzung des Antrages Ereré{)el'ge
gebnisse
Kolonne System Art m/o Einbauten | m/o Einbauten
Labor starre Kugel Einzel partikel o/ o M/
L abor Wasser/Aceton/Toluol Einzeltropfen o/ o M/
L abor Wasser/Aceton/Butylacetat | Einzeltropfen o/ o M/
Technikum | starre Kugel Schwarm o/ o M/
Technikum | Wasser/Aceton/Toluol Schwarm o/ o M/
Technikum | Wasser/Aceton/Butylacetat | Schwarm o/ o M/
Tab. 4.2. Soffubergang: Zielsetzung des Antrages und erzielte Ergebnisse
Zielsetzung des Antrages E%gﬁ%;e
Kolonne System Art m/o Einbauten | m/o Einbauten
Labor Wasser/A ceton/Toluol Einzeltropfen o/ o M/
L abor Wasser/Aceton/Butylacetat | Einzeltropfen o/ o M/
Technikum | Wasser/Aceton/Toluol Schwarm o/ o M/
Technikum | Wasser/Aceton/Butylacetat | Schwarm o/ o M/
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4.2 AG Pfennig

Die AG Pfennig hat die vorgesehenen Inhalte des Vorhabens vollstidndig bearbeitet. In Tabel-
le 4.3 sind die wesentlichen Inhalte des Arbeitsplans dargestellt.

Forschungsjahr 1 2 3 Inhalt
Quartal I 1 Imiur|Imv] I IT | II [ IV | bearbeitet

v

Bau und Inbetriebnahme einer Einzel-
tropfenmesszelle mit Packungselementen

Stoffaustauschmessungen zum Packungs-
einfluss, zwei Stoffsysteme

ReDrop-Modell fiir Kolonnen mit geord- I

neten Packungen

Untersuchung weiterer Stoffsysteme in
Einzeltropfenmesszellen (auch Siebboden)

Programmerweiterungen

Haltepunkte und Fachtagungen vorberei-
ten, Schlussbericht

Tab. 4.3: Arbeitsplan der AG Pfennig

Die gewonnenen Messergebnisse fiir das Stoffsystem n-Butylacetat + Wasser + Aceton konn-
ten fiir die Parameteranpassung der Einzeltropfenmodelle unter Siebbodeneinfluss genutzt
werden. Mit diesem Parametersatz konnte die ReDrop-Extraktionskolonnensimulation fiir
Siebbodenkolonnen, die auf der Basis von Werten mit dem Stoffsystem Toluol + Wasser +
Aceton entwickelt wurde, die Ergebnisse von Technikumsversuchen gut vorhersagen. Damit
wurde die Anwendbarkeit der ReDrop-Extraktionskolonnensimulation in Siebbodenkolonnen
fiir unterschiedliche Stoffsysteme nachgewiesen. Auch die Ubertragung des ReDrop-Modells
auf die Anwendung fiir pulsierte Packungskolonnen konnte erfolgreich umgesetzt werden. Fiir
diese Weiterentwicklung der ReDrop-Simulation sind die Modelle fiir die Einzelphdnomene
an Tropfen in Packungskolonnen — die Sedimentation, der Stoffaustausch und die Spaltung —
erarbeitet, beschrieben und in das Simulationsprogramm implementiert worden. Fiir die Be-
schreibung der Fluiddynamik wurde hier auf die Modellierung der AG Stichlmair aus Miin-
chen zuriickgegriffen. Erginzend und begleitend zu den Modellierungen und Simulationen
konnten durch experimentelle Untersuchungen in Einzeltropfenmesszellen mit Packungsele-
menten weitere Stoffsysteme (Toluol + Wasser + Aceton, n-Butylacetat + Wasser + Aceton,

technisches Stoffsystem) charakterisiert werden, anhand derer das Modell fiir den Stoffaus-

Schlussbericht 40ZN 7



,,Vom Einzeltropfenexperiment zur Extraktionskolonne*

tausch weiterentwickelt wurde. Mit der Umsetzung dieser Arbeitsschritte wurden alle ange-
strebten Forschungsergebnisse und das Forschungsziel, eine Modellierung von pulsierten

Siebboden- und Packungskolonnen basierend auf Einzeltropfenexperimenten zu entwickeln,

erreicht.
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4.3 AG Bart

Eine wesentliche Schwierigkeit bei der Auslegung von geriihrten Extraktionskolonnen ist die
Vorhersage des fluiddynamischen Betriebsverhaltens und der erzielbaren Stofftrennung. In
der Praxis werden Gegenstromkolonnen meist durch das Pfropfenstrémungsmodell oder das
Dispersionsmodell angendhert. Die genannten Modelle stellen allerdings das reale Verhalten
der Kolonne nicht ausreichend genau dar, da Tropfeninteraktionen wie Zerfall und Koales-
zenz nicht erfasst werden. Ein viel versprechender Ansatz stellt dazu das bivariante Tropfen-
populationsbilanzmodell nach Attarakih et al. (2004) dar, das Hydrodynamik und Stoffaus-
tausch unter instationdren Bedingungen beschreiben lidsst. Das Modell beschreibt die axiale
Entwicklung des Hold-ups, der Tropfengréfenverteilung sowie auch der Wertstoffmassenver-
teilung. Die eingehenden Modellparameter basieren auf der experimentellen Studie von Ein-
zeltropfen und Tropfenschwirmen, die in kleinen Labormesszellen und an charakteristischen
Kolonneneinbauten schnell und kostengiinstig durchgefiihrt werden. Durch die Einzeltropfen-
experimente konnen somit die zeit- und kostenintensive Technikumsversuche abgeldst wer-

den.

Hauptziel der AG Bart am Lehrstuhl fiir Thermische Verfahrenstechnik der Universitit Kai-
serslautern war es, die Hydrodynamik und den Stoffaustausch in geriihrten Extraktionskolon-
nen mit Hilfe des bivarianten Tropfenpopulationsbilanzmodells auf Basis der Einzeltropfen
und Tropfenschwarmexperimente vorherzusagen. Hierzu wurden u.a. die Tropfeninteraktio-
nen Zerfall und Koaleszenz fiir unterschiedliche Stoffsysteme zwischen den beteiligten AGs
evaluierten Standardapparaturen untersucht. Dabei wurden die Einfliisse des Energieeintrags,
des Stoffsystems und der Einbautengeometrie charakterisiert. Die gewonnenen Modellpara-
meter wurden letztendlich zur Simulation geriihrter Extraktionskolonnen mit Hilfe des bivari-
anten Tropfenpopulationsbilanzmodells herangezogen. Zur Validierung der Simulationser-
gebnisse wurde auch an einer Technikumskolonne Versuche durchgefiihrt, sowie auch die
Kolonnenversuche der AG Stichlmair herangezogen. Weiterhin wurde in stindiger
Zusammenarbeit mit der AG Stichlmair und AG Pfennig die entwickelten Modelle getestet

und in das neu entwickelte Simulationsprogramm LLECMOD implementiert.

Eine Ubersicht der im Forschungsantrag angestrebten Ziele sowie der erreichten Ergebnisse
ist in der Tabelle 4.4 dargestellt. Alle im Forschungsantrag angestrebten Ziele konnten in der

AG Bart erreicht werden.
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Forschungsjahr 1 2 3 Abge-
Quartal III | IV | schlossen

Literaturstudium, Adaptation, Inbetrieb-
nahme Laborzellen, Kolonnen v
Zerfallsmessungen
(3 Stoffsysteme) in LabormefBzellen v
Koaleszenzmessungen
(2 Stoffsysteme) in LabormefBzellen v
Koaleszenz-/ Zerfallsmessungen
(2 Systeme) in Technikumskolonnen v
Kolonnensimulation

v
Programmerweiterung POPMOD

v
Stoffaustauschmessungen in Labor-
mefzellen und in Kolonnen v
Haltepunkt und Fachtagungen
vorbereiten, SchluSbericht v

Tab. 4.4: Arbeitsplan der AG Bart
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5 Hinweis auf Forderung

Das Forschungsvorhaben AiF-Vorhaben-Nr. 40 ZN ist aus Haushaltsmitteln des Bundesmi-
nisteriums fiir Wirtschaft und Technologie (BMWi) iiber die Arbeitsgemeinschaft industriel-

ler Forschungsvereinigungen "Otto von Guericke" e.V. (AiF) gefordert worden.

6 Durchfiihrende Forschungsstellen
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Wiillnerstral3e 5, 52062 Aachen

Tel.:  (0241) 80-95 490 Email: secretary@tvt.rwth-aachen.de
Fax: (0241) 80-92 332 Internet: www.tvt.rwth-aachen.de

Leiter der Forschungsstelle: Univ.-Prof. Dr.-Ing. A. Pfennig (Sprecher des Verbundes)
AG Stichlmair, Miinchen

Lehrstuhl fiir Fluidverfahrenstechnik, Technische Universitidt Miinchen
Boltzmannstralle 15, 85747 Garching

Tel.:  (089) 289-16 500 Email: Johann.Stichlmair@fvt.mw.tum.de
Fax: (089)289-16 510 Internet: http://www.fvt.mw.tum.de

Leiter der Forschungsstelle: Univ.-Prof. Dr.-Ing. J. Stichlmair

AG Bart, Kaiserslautern

Lehrstuhl fiir Thermische Verfahrenstechnik, Universitit Kaiserslautern
Gottlieb-Daimler-Stralie 44, 67663 Kaiserslautern

Tel.:  (0631)205-24 14 Email: bart@mv.uni-kl.de

Fax: (0631)205-21 19 Internet: http://www.uni-kl.de/LS-Bart/
Leiter der Forschungsstelle: Univ.-Prof. Dr. techn. H.-J. Bart
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7 Verzeichnis der verwendeten Formelzeichen

Symbol Bezeichnung

a Hub = 2-fache Amplitude der Pulsatorschwingung

Ageo volumenbezogene Packungsoberfliche

ay anzupassender Parameter, k= 1,2, ...

af Pulsationsintensitit = Pulsation

Ac Querschnittsfliche der Kolonne

B bezogene Summenbelastung

B Verstiarkungstaktor

c Konzentration

i Parameter in Gl. (38)

c2 Parameter in GI. (39)

Crp Instabilitdtsparameter

dre=d Tropfendurchmesser / Partikeldurchmesser

dmr Muttertropfendurchmesser

it kritischer Tropfendurchmesser

drr Tochtertropfendurchmesser

dstab stabiler Tropfendurchmesser bei Spaltung an geordneten
Packungen

dy Lochdurchmesser (geordnete Packung, Siebboden)

Dx Kolonnendurchmesser

Dy axialer Dispersionskoeffizient

Dy (reiner) Diffusionskoeffizient

D esr effektiver Diffusionskoeffizient

Dy Riithrerdurchmesser

Dg Innendurchmesser des Statorringes
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Pulsationsfrequenz = Frequenz der Pulsatorschwingung
Konstanten [GI. (32) und (33)]

Erdbeschleunigung

Kollisionsrate

Kompartmenthohe einer Riihrzelle

Elementhohe einer geordneten Packung, Lagenh6he

Hohe einer Siebbodenzelle = Abstand zwischen zwei Sieb-

bdden

aktive Hohe der Extraktionskolonne
Verteilungskoeftizient (k = y/x)
Spaltungsparameter
Konzentrationsquotient

Messstrecke

Steigung der Gleichgewichtslinie
Massenstrom der kontinuierlichen Phase
Massenstrom der dispersen Phase
Schwarmexponent

Zidhlvariable

Anzahl an theoretischen Trennstufen

Tropfenanzahl der Klasse d und ¢y € [d+0d ] X [Cy iacy ]

pro Volumeneinheit

Riihrerdrehzahl

Simulationsparameter (in der dy.p-Modellierung)
Drehzahl

kritische Drehzahl

Anzahl Dispergierstellen an den Lammellenunterkanten

Zerfallswahrscheinlichkeit
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Ps lokale Zerfallswahrscheinlichkeit (0< ps <1),(gilt fiir einen -

Tropfen in einem Zeitintervall)

DS, global globale Zerfallswahrscheinlichkeit (0< pg giobat <1),(gilt fiir -

einen Tropfen fiir dessen Gesamtweg durch die Kolonne)

q3(dr) TropfengroBenvolumenverteilung m
¢3rr(drr) TropfengroBenvolumenverteilung der Tochtertropfen m”
0 Volumenstrom m’ s’
r Radiuskoordinate m

R Tropfenradius m

t Zeit S

t Verweilzeit eines Tropfens in der Messstrecke L, S

Kapitel 3.2.1.2

ty Tropfenverweilzeit S

tun Tropfenverweilzeit unterhalb des Siebbodens S

T Temperatur °C

v Tropfenvolumen m’
w Tropfengeschwindigkeit ms’
We Leerrohrgeschwindigkeit der kontinuierlichen Phase ms”
Wy Leerrohrgeschwindigkeit der dispersen Phase ms’
Wrs relative Schwarmgeschwindigkeit ms’
W Schwarmgeschwindigkeit ms’
Wo Einzeltropfensedimentationsgeschw. in einer unendlich ausgedehn-  m s~

ten Fliissigkeit gegeniiber einem ruhenden Bezugspunkt

= freie Endaufstiegsgeschwindigkeit eines Einzelpartikels

W, Endaufstiegsgeschwindigkeit eines Einzeltropfens in einer ms’

Kolonne mit Einbauten
Xm mittlere Tochtertropfenanzahl

Xo = Xoo Massenanteil in der kontinuierlichen Phase
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X s Massenbeladung der austretenden kontinuierlichen Phase ke/kg
X, Gleichgewichtsbeladung der kontinuierlichen Phase kg/kg
Xein Massenbeladung der eintretenden kontinuierlichen Phase ke/kg
y=y(t) Massenanteil in der dispersen Phase kgke
0 Massenanteil in der dispersen Phase fiir = 0 s (Feed) kgke
Vi Massenanteil der Tropfenphase am Eintritt in die kg/kg
Messstrecke L
» Massenanteil der Tropfenphase am Austritt aus der kg/kg
Messstrecke L

VI Massenanteil in der dispersen Phase an der Grenzfldche kgke
Vv* =k x, Massenanteil in der dispersen Phase im Gleichgewicht zu x, kgke
y dimensionslose mittlere treibende Konzentrationsdifferenz
z Ortskoordinate m
Griechische Symbole

Symbol Bezeichnung Einheit
p Tochtertropfenverteilungsdichte m’

LSod Stoffdurchgangskoeffizient ms’

E =g, Hold-up = Tropfenvolumenanteil -

r Zerfallsfrequenz 5!

0 freie Siebbodenfléche -bzw. %
@ Liickengrad einer geordneten Packung -

A Extraktionsfaktor -

A Koaleszenzeffizienz m’ s’

n. Viskositit der kontinuierlichen Phase kgm' s
n, Viskositét der dispersen Phase kgm's!
P. Dichte der kontinuierlichen Phase kg m”
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Py Dichte der dispersen Phase kg m™
Ap Dichtedifferenz kg m™
o Grenzflachenspannung kg s

0] Koaleszenzrate m’ s

Q Mischparameter -

Q Energiedissipation m’ s>

¥ Koordinatenvektor ([d cy z t]) -

Dimensionslose Kennzahlen

Symbol Bezeichnung Einheit
Fog Fourierzahl (=4 Dq t, / dTrz) -
Re (wg) Reynoldszahl der Tropfengeschwindigkeit (= p. wo dr; 1) -
Rer Reynoldszahl Riihrer -
Np Leistungskennzahl eines RDC-Riihrers -
Wepn modifizierte Weberzahl -
4 dimensionsloser Durchmesser -
Ty, dimensionslose Geschwindigkeit -
Tl dimensionslose Grenzflachenspannung -

bzw. Fliissigkeitskennzahl
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