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1 Einleitung 1

1 Einleitung

Zu den aktuellen Herausforderungen der Verfahrenstechnik zahlt der Ubergang von
den bisherigen, erddl-basierten Produkten hin zu neuen Produkten aus biologischen
Rohstoffen. Aufgrund des hoheren Sauerstoffgehalts weisen die biogenen Aus-
gangsstoffe meist niedrigere Dampfdricke auf. Bei gleichzeitig steigenden Energie-
preisen fuhrt dies dazu, dass davon auszugehen ist, dass die Bedeutung der Flissig-
FlUssig-Extraktion gegenuber der bislang meist eingesetzten Destillation zukUnftig
steigen wird (Ragauskas et al., 2006, Fayyaz et al., 2010, Cherubini und Strgmman,
2010).

Im Gegensatz zum Destillationsprozess, bei dem eine vergleichsweise schnelle Ab-
schatzung der Apparatedimensionen basierend auf Informationen zum Dampf-
Flussigkeits-Gleichgewicht moglich ist, ist die Auslegung von Extraktionsapparaten
mit deutlich mehr Aufwand verbunden. Grund hierflr ist, dass bei der Extraktion ver-
schiedene Tropfen-Teilprozesse wie Sedimentation und Stoffaustausch sowie Spal-
tungs- und Koaleszenzvorgange Uberlagert stattfinden, die zudem miteinander ge-
koppelt sind. Die Koaleszenz wird aulerdem durch Spurenverunreinigungen stark
beeinflusst. Diese Einflisse und Wechselwirkungen sind dabei so geartet, dass ge-
rade im relevanten Bereich kleine Veranderungen der Betriebsbedingungen einen
grol3en Einfluss auf GroRen wie HETS (Height Equivalent to Theoretical Stage) ha-
ben und eine a-priori-Auslegung daher mit hohen Unsicherheiten verbunden ist
(Pfennig et al., 2006).

FiUr die Durchfihrung der Extraktion in Mischer-Abscheider-Batterien ist es bereits
gelungen, den Auslegungsaufwand mit Hilfe von relativ einfachen Laborversuchen zu
reduzieren (z.B. Frising et al., 2006, Henschke, 1995, Henschke et al., 2002, Jeelani
und Hartland, 1985, Hartland und Jeelani, 1987). Dabei werden in einem diskontinu-
ierlichen Absetzversuch das Trennverhalten und die Trennzeit einer Dispersion ermit-
telt. An diese Daten wird dann ein stoffsystemspezifischer Parameter angepasst, der
als Grundlage fur die Abscheiderauslegung dient (Henschke, 1995). Mischer-
Abscheider-Batterien werden meist bei Systemen eingesetzt, in denen Stoffaus-
tausch oder Koaleszenz langsam verlaufen. Sie bieten den Vorteil, dass Misch-
Intensitat und Verweilzeit in der Absetzzone in weiten Bereichen und unabhangig
voneinander stoffsystemspezifisch variiert werden konnen. Neben den Mischer-
Abscheider-Batterien kommen aber in vielen Extraktionsprozessen auch Extraktions-
kolonnen zum Einsatz, die insbesondere wegen des hoéheren volumenspezifischen
Durchsatzes oftmals bevorzugt werden (Pfennig et al., 2006).

Ein Nachteil der Verwendung von Extraktionskolonnen ist aber, dass die Auslegung
bislang meist auf aufwandigen Technikumsversuchen basiert. Auch bei der Dimen-
sionierung von Kolonnen wurden in den letzten Jahren vermehrt Bestrebungen zur
Entwicklung von weniger zeit- und kostenintensiven Laborversuchen unternommen
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(Henschke, 2004, Schmidt et al., 2004, Pfennig et al., 2004, Bart et al., 2006). Dabei
wird in entsprechenden Messzellen das Sedimentations-, Stoffaustausch-, Spal-
tungs- und Koaleszenzverhalten fur ein Stoffsystem ermittelt. Zudem wurden Modelle
entwickelt, die die verschiedenen Tropfen-Teilprozesse in Abhangigkeit des Stoffsys-
temeinflusses in Extraktionskolonnen beschreiben. Auf Basis der experimentellen
Ergebnisse in den entsprechenden Messzellen kdnnen die stoffsystemspezifischen
Parameter in diesen Modellen angepasst werden.

Viele Ergebnisse liegen bisher zur Ermittlung des Sedimentationsverhaltens von
Tropfen (Henschke et al., 2000, Waheed et al., 2004, Kalem et al., 2010) und des
Stoffaustauschs (Henschke und Pfennig, 1999 und 2002) vor. Fur diese Untersu-
chungen konnte die Ubertragbarkeit vom Einzeltropfenversuch auf die Extraktionsko-
lonne nachgewiesen werden, auch unter Berticksichtigung von Einbauteneinflissen.
Zur Untersuchung des Spaltungsverhaltens in Kolonnen ist insbesondere die Mess-
methode von Haverland (1988) bekannt. In dieser Messzelle, in die Siebbdden in-
tegriert sind, werden Zerfallswahrscheinlichkeit und Tochtertropfenverteilung in Ab-
hangigkeit verschiedener EinflussgroRen wie Pulsationsintensitat oder Grolke des
Muttertropfendurchmessers fir verschiedene Stoffsysteme bestimmt. Eine grolle
Schwierigkeit besteht aber bislang darin, das Koaleszenzverhalten in einer Extrak-
tionskolonne zu beschreiben.

Zwar gibt es erste Ansatze zur einzeltropfenbasierten Ermittlung des Koaleszenz-
verhaltens fir Extraktionskolonnen, da aber Koaleszenzvorgange in Kolonnen auch
durch Schwarmeinflisse und stochastische Schwankungen gepragt sind, ist die
Ubertragung der Untersuchungsergebnisse aus den Messzellen hin zum Verhalten in
Kolonnen schwierig (Simon, 2004, BlaR et al., 1989). Verschiedene Autoren untersu-
chen deshalb stattdessen die TropfengroRenverteilung in einer Kolonne (Kohler,
1998, Kentish et al., 1998, Klinger, 2008). Anderungen in der TropfengrdRenvertei-
lung kbnnen dabei aber sowohl durch Spaltungs- als auch Koaleszenzereignisse
hervorgerufen werden. Klinger (2008) variierte daher in ihrer Labormesszelle durch
Einsatz verschiedener Disperser die erzeugten Tropfendurchmesser so, dass zwar
beide Effekte weiterhin gleichzeitig auftreten und untersucht werden konnen, aber
einmal vorwiegend Koaleszenz- und einmal vermehrt Spaltungsvorgange zu beo-
bachten sind. Dazu werden in der Messzelle am Disperser entweder kleine Tropfen
erzeugt, so dass in der Messzelle Koaleszenzereignisse dominieren, oder es erfolgt
eine Erzeugung von grol3en Tropfen, die vorwiegend gespalten werden. Dadurch
ergeben sich je nach Disperser an verschiedenen Positionen in der Messzelle unter-
schiedliche Tropfengrolenverteilungen. Das Koaleszenz- und Spaltungsverhalten
wird dann ermittelt, indem die Modellparameter an die TropfengréRenverteilung an-
gepasst werden. Die experimentelle Bestimmung der Tropfengro3enverteilung erfolgt
dazu bei dieser Methode an den verschiedenen Positionen in der Messzelle mit Hilfe
von Fotokameras. Eine Ubertragbarkeit der so ermittelten Ergebnisse auf Techni-
kumsversuche konnte von Klinger (2008) bereits gezeigt werden. Die Auswertung
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von TropfengroRenverteilungen ist aber, wie auch die Messung der Koaleszenzzeiten
zweier Tropfen (Davies und Smith, 1971), mit einem hohen Aufwand verbunden. Ziel
dieser Arbeit ist daher, im Abgleich mit der Messmethode von Klinger (2008) zu un-
tersuchen, ob sich das Koaleszenzverhalten eines Systems in Extraktionskolonnen
auch mit geringerem Aufwand bestimmen lasst.

Eine Moglichkeit fur eine vergleichsweise schnelle Charakterisierung der Koaleszenz
bei Verwendung von einer nur geringen Menge an Stoffsystem ist die zuvor be-
schriebene Methode von Henschke (1995) zur Abscheiderauslegung, bei der das
Koaleszenzverhalten im Absetzversuch charakterisiert wird. Dabei wird zunachst
durch Ruhren ein polydispersers Tropfenspektrum erzeugt und anschliellend die
Phasentrennung beobachtet. Wie aber aus Tab. 1-1 erkennbar ist, unterscheidet sich
das im Absetzversuch durch einen Ruhrer erzeugte Tropfenspektrum von dem in
einer Extraktionskolonne.

Absetzversuch nach
Henschke (1995)

Messung der | Messung des
Dispersions-

schichthdhe

Tropfenspektrums

nach Klinger

(2008)
Gemessene Absetzkurven und Hohe der Messung des Trop-
Groflien Trennzeit dichtgepackten | fenspektrums Uber
Tropfenschicht | der Kolonnenhdhe
Einbauten- in separatem einsetzbar einsetzbar
einfluss Absetzzylinder
Energieeintrag - - variabel

Stromungsverhal-

ten der Phasen

Stromung an disperser Phase,

Gegenstromung wird nicht untersucht

Tropfenspektrum

polydisperses Tropfen-
spektrum, das sich
automatisch je nach

Energieeintrag einstellt

einstellbar durch Auswechseln des

Dispersers

Tab. 1-1: Vergleich der in dieser Arbeit verwendeten Messmethoden

Wahrend in der Kolonne durch den Disperser ein relativ enges Spektrum erzeugt
wird, entsteht durch den Energieeintrag der Ruhrer ein deutlich breiteres Spektrum.
Daher wird in dieser Arbeit zusatzlich eine weitere Messmethode eingesetzt, die in
der Literatur zur Auslegung stehender Abscheider oder von Spruhkolonnen bekannt
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ist (z.B. Smith und Davies, 1970, Dalingaros, 1985). Bei dieser Methode wird, wie in
Tab. 1-1 gezeigt, wie in der Kolonne ein Tropfenspektrum an einem Disperser er-
zeugt und eine Phase im Kreis gefuhrt. Die erzeugten Tropfen sedimentieren und
stauen sich dann zu einer dichtgepackten Schicht, bevor sie zu einer zusammenhan-
genden Phase koaleszieren. Untersucht wird, wie hoch die Schicht der sich aufstau-
enden Tropfen als Funktion von Disperser und Volumenstrom ist. Die Hohe der
Schicht ist ebenfalls vom Koaleszenzverhalten des Systems abhangig, denn wenn
ein schnelles Koaleszenzverhalten vorliegt, koaleszieren die Tropfen in der Schicht
schneller und die Schicht ist somit geringer.

Mit den beschriebenen drei Methoden werden in dieser Arbeit Experimente durchge-
fuhrt, um zu untersuchen, ob die Ermittlung des stoffsystemspezifischen Einflusses
auf die Koaleszenz im Absetzversuch oder durch Messung der Dispersionsschicht-
héhe erfolgen und auf das Koaleszenzverhalten in Kolonnen Ubertragen werden
kann.

Im folgenden Kapitel 2 werden dazu zunachst die zum Verstandnis der Arbeit not-
wendigen Grundlagen zum Koaleszenzvorgang erlautert und verschiedene, in der
Literatur beschriebene Messmethoden zur Koaleszenzbestimmung diskutiert. An-
schliefend werden die drei in dieser Arbeit ausgewahlten Messmethoden und Stoff-
systeme in Kapitel 3 genauer beschrieben. Die experimentellen Ergebnisse mit den
drei verschiedenen Messzellen werden dann in Kapitel 4 diskutiert.

Danach wird die Ubertragbarkeit der Methoden mit Hilfe von Modellen untersucht. In
Kapitel 5 wird dazu zunachst der diskontinuierliche Absetzversuch mit der kontinuier-
lichen Bestimmung des Trennverhaltens durch Ermittlung der Dispersionsschichtho-
he und damit mit dem stehenden Abscheider abgeglichen. Im Kapitel 6 werden dann
verschiedene Modelle aus der Literatur zur Beschreibung von Koaleszenz in Extrak-
tionskolonnen erldutert und diskutiert und darauf basierend eigene Modellansatze
entwickelt. Mit Hilfe der so erhaltenen Modelle zur Beschreibung von Koaleszenz in
Extraktionskolonnen wird anschlieliend in Kapitel 7 die Modellierung einer Extrak-
tionskolonne mit Hilfe des an der AVT-Thermische Verfahrenstechnik zur Auslegung
von Extraktionskolonnen entwickelten Simulationsprogramms ReDrop durchgefuhrt.
Mit Hilfe des Programms werden dabei die Ubertragbarkeit der verschiedenen
Messmethoden sowie die Eignung der hergeleiteten Koaleszenzmodelle gepruft.
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2 Grundlagen zur Koaleszenz und Tropfenpopulation

Der Flussig-Flussig-Extraktionsprozess lauft Ublicherweise in zwei Teilschritten ab.
Im ersten Schritt werden zwei nicht oder nur teilweise ineinander I6sliche Flissigkei-
ten miteinander vermischt, mit dem Ziel, aus einer der beiden FlUssigkeiten eine
Komponente in die andere Flussigkeit herauszulosen. Um dabei einen moglichst gu-
ten Stoffaustausch zwischen den beiden Phasen zu erreichen, wird eine der beiden
Phasen in Form von Tropfen in der anderen, der kontinuierlichen Phase, dispergiert.
Im zweiten Schritt wird diese Dispersion nach erfolgtem Stoffubergang dann wieder
in zwei separate Phasen aufgetrennt. Die Durchflihrung der beschriebenen Schritte
des Extraktionsprozesses ist in verschiedenen Apparaten moglich, wobei am hau-
figsten Mischer-Abscheider-Batterien und Kolonnen zum Einsatz kommen. Um diese
Apparate auslegen zu konnen, sind Kenntnisse zu verschiedenen, wahrend der Ex-
traktion auftretenden Phanomenen notwendig (Pfennig et al., 2006). Wie bereits in
Kapitel 1 beschrieben, mussen zur Auslegung von Extraktionskolonnen Modelle zur
Beschreibung von Stoffaustausch (Henschke und Pfennig, 1999 und 2002), Sedi-
mentation (Henschke et al., 2000, Waheed et al., 2004, Kalem et al., 2010), Spaltung
(Henschke, 2004, Klinger, 2008, Haverland, 1988) und Koaleszenz bekannt sein. Da
der Fokus im Rahmen dieser Arbeit auf der Beschreibung der Koaleszenz liegt, wird
diese im Folgenden naher erlautert, wobei zudem mdgliche Einflussgrofien auf die
Koaleszenz, die Modellierung der Flussig-Flussig-Extraktion und die zur Bestimmung
der Koaleszenz bekannten Messverfahren erlautert werden.

2.1 Koaleszenz

Bei der Koaleszenz wird unterschieden zwischen Koaleszenzvorgangen zwischen
zwei Tropfen und der Koaleszenz zwischen einem Tropfen und der bereits koales-
zierten dispersen Phase. Sowohl die Koaleszenz zwischen zwei Tropfen als auch die
zwischen einem Tropfen und einer Grenzflache werden in drei Schritte unterteilt, die
Tropfenannaherung, die Filmdrainage und das Filmeinrei3en.

Tropfenannaherung

Im ersten Schritt mussen sich die beiden Tropfen begegnen, das heil’t sie mussen
entweder miteinander kollidieren, oder der Tropfen muss an die Phasengrenzflache
gelangen. Dieser Prozess kann verschiedene Ursachen haben, wobei die haufigsten
Ursachen die Beschleunigung der Tropfen durch turbulente Wirbel und die Sedimen-
tation der Tropfen aufgrund von Dichteunterschieden zwischen den beiden Phasen
sind. Die Sedimentation der Tropfen ist dabei abhangig von der Tropfengrolle, gro-
Rere Tropfen sedimentieren schneller als kleine Tropfen. Ein weiterer Einfluss ist die
gegenseitige Beeinflussung der Tropfen in einem Schwarm wahrend der Sedimenta-
tion.
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Filmdrainage

Beim Aufeinandertreffen verformen sich die beiden Tropfen bzw. der Tropfen und die
Phasengrenzflache, so dass zwischen beiden ein dunner Film an kontinuierlicher
Phase zuruckbleibt. In Experimenten wurde beobachtet, dass sich dabei ein so ge-
nanntes Dimple bildet (Burrill und Woods, 1968a und 1968b). Dies bedeutet, dass
das Filmdickenminimum am Rand der Beruhrflachen liegt und in der Mitte entweder
ein Maximum oder ein weiteres Minimum mit geringerer Auspragung auftritt
(Henschke, 1995). In Abb. 2-1 ist die Dimple-Bildung zwischen zwei Tropfen (a) und
Tropfen und Phasengrenze (b) gezeigt.

a) : b)

Abb. 2-1: Schematische Darstellung der Dimple-Bildung zwischen zwei Tropfen
(a) und Tropfen und Phasengrenze (b), eigene Darstellung nach
Henschke (1995)

Bevor die Koaleszenz stattfinden kann, muss dieser Film zwischen den Tropfen oder
dem Tropfen und der Phasengrenze ausflie3en. Dieser Prozess wird als Filmdraina-
ge bezeichnet. Die Dauer der Filmdrainage ist abhangig von der Differenz aus Auf-
triebs- und Schwerkraft, der Grenzflachenspannung und den Stoffsystemeigenschaf-
ten und wird als zeitbestimmender Schritt fir die Koaleszenz betrachtet (Henschke,
1995, Frising et al., 2006). Die Dimple-Bildung und damit die bendtigte Zeit flir das
AusflieBen des Films kann insbesondere durch Zirkulationsstromungen im Tropfen
oder Strdmungen an der Phasengrenze verstarkt werden. Hervorgerufen werden
diese Stromungen durch lokale Konzentrationsgradienten, die auch als Marangoni-
Effekt bezeichnet werden und beispielsweise bei der Anwesenheit von Tensiden ent-
stehen. Aufgrund ihrer Eigenschaften reichern sich Tenside bevorzugt in der Pha-
sengrenze an. Stromt die kontinuierliche Phase wahrend der Filmdrainage aus, so
entsteht durch die Stromung ein lokaler Konzentrationsgradient an Tensiden. Dieser
fuhrt wiederum zu einem Gradienten der Grenzflachenspannung. Daher setzt ein
Ruckfluss an kontinuierlicher Phase in den Dimple-Bereich ein, um diesen Konzen-
trationsgradienten abzubauen, wodurch wiederum der Filmdrainage-Vorgang verzo-
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gert wird (Henschke, 1995, Blak et al., 1989, Meon, 1989, Hodgson und Woods,
1969).

Derselbe Effekt ist auch bei der Anwesenheit von Stoffubergangskomponenten fest-
zustellen. Je nachdem, ob der Stoffaustausch von der dispersen Phase in die konti-
nuierliche oder umgekehrt stattfindet, wird die Koaleszenz entweder beschleunigt
oder behindert. Lauft der Stoffaustausch von der dispersen in die kontinuierliche
Phase ab, so ist die lokale Konzentration an Ubergangskomponente im Film im
Dimple-Bereich erhoht. Dadurch entsteht wiederum ebenfalls ein lokaler Gradient der
Grenzflachenspannung, da die Grenzflachenspannung durch die Konzentrationsun-
terschiede im Dimple-Bereich Ublicherweise niedriger ist als entlang der restlichen
Phasengrenze. Aufgrund der héheren Konzentration an Ubergangskomponente im
Dimple-Bereich wird in diesem Fall der Film zum Konzentrationsausgleich schneller
abflieBen. Erfolgt der Stoffubergang dagegen von der kontinuierlichen Phase in die
disperse Phase, so wird der Koaleszenzvorgang dadurch verzdgert (Groothuis und
Zuiderweg, 1960, McFerrin und Davison, 1971, Tsouris und Tavlarides, 1993, Rohl-
fing, 1992).

Ublicherweise ist es Ziel in technischen Prozessen, die Ubergangskomponente in der
Extrakt-Phase anzureichern, so dass diese meist dispergiert wird. Daher findet in
vielen technischen Anwendungen der Stoffaustausch von der kontinuierlichen in die
disperse Phase statt, wodurch die Koaleszenz gehemmt wird. Aus diesem Grund
wurde bei der Auslegung von Extraktionskolonnen besonders bei frihen Modellie-
rungsansatzen die Koaleszenz oft vernachlassigt (z.B. Valentas et al., 1966, Cruz-
Pinto und Korchinsky, 1981).

Fir die Berlcksichtigung des Einflusses des Stofftransports existieren verschiedene
Ansatze in der Literatur (z.B. Tsouris und Tavlarides, 1993, Arimont, 1997, Ban et al.,
2000). Eine Mdoglichkeit ist beispielsweise die Berucksichtigung des lokalen Kon-
zentrationsgradienten der Grenzflachenspannung und der sich dabei ergebenden
Veranderung der Beschaffenheit der Phasengrenze (Jeelani und Hartland, 1994). Im
Rahmen dieser Arbeit werden aber die Einflisse auf das Koaleszenzverhalten im
Extraktionsprozess ohne eine zusatzliche Beeinflussung des Stoffaustauschs unter-
sucht, so dass auf diese Ansatze nicht naher eingegangen wird.

Da die Filmdrainage als der zeitbestimmende Schritt beim Koaleszenzvorgang ange-
sehen wird, wird in der Literatur die Koaleszenzzeit, also die Zeit, die fur die Koales-
zenz bendtigt wird, durch Bestimmung der notwendigen Zeit fur die Filmdrainage be-
rechnet. Aufgrund der zuvor beschriebenen verschiedenen Effekte, die bei der Koa-
leszenz bericksichtigt werden, und verschiedener Modellvorstellungen fir die Film-
drainage, existieren dazu verschiedene Korrelationen in der Literatur, die in Kapitel 5
naher diskutiert werden. Eine Mdglichkeit, die zuvor erlauterte Dimple-Bildung zu be-
schreiben und den Einfluss der unterschiedlichen Eigenschaften der Stoffsysteme
abzubilden, ist das Modell von Henschke, nach dem sich fir die Filmdrainage-Zeit in
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Abhangigkeit von der Dichtedifferenz Ap, der Grenzflachenspannung o, der Visko-
sitat der kontinuierlichen Phase 7, und dem Tropfendurchmesser d ergibt:

05 ncd%
o PHS(00e) o

ty =2 (2-1)

drainage

Aulerdem ist die Filmdrainage-Zeit nach dem Modell von Henschke (1995) ebenfalls
abhangig von der Hamaker-Konstante H,qy und einem stoffsystemabhangigen Para-
meter r_. Dieser ist an die Koaleszenzeigenschaften des jeweiligen Stoffsystems
anzupassen.

FilmeinreiRen

Mit Abnahme des Films an kontinuierlicher Phase nahern sich die beiden Tropfen
bzw. Tropfen und Grenzflache immer mehr aneinander an. Ab einem Abstand von
etwa 100 nm wirken dann zusatzlich auch zwischenmolekulare Krafte auf den Trop-
fen, die anziehenden Van-der-Waals-Krafte und die abstoRenden elektrostatischen
Krafte. Bei der Tropfenannaherung tritt aufgrund der Wechselwirkungen zwischen
induzierten Dipolen die anziehende Van-der-Waals-Kraft (Pfennig, 2004) auf. Nach
Hamaker (1937) ergibt sich flr zwei gleich grol3e Tropfen mit Radius r die Van-der-
Waals-Kraft Fygw zu

— ”zHcdr

Fv= , 2-2
vdW 12/72 ( )

wobei h der Abstand der beiden Tropfen ist. Die Hamaker-Konstante H.q4 ist abhangig
vom Stoffsystem und kann experimentell bestimmt werden (Gregory, 1969, Visser,
1972, Vincent, 1973). Allerdings ist in der Literatur eine Messungenauigkeit von etwa
einer Zehnerpotenz bei den experimentell ermittelten Werten festzustellen (Hensch-
ke, 1995).

Die abstoRenden elektrostatischen Krafte entstehen dagegen durch die Uberlage-
rung von zwei Effekten. Zum einen haben lonen in zwei Phasen eine unterschiedli-
che Tendenz sich zwischen den Phasen zu verteilen (Pfennig, 2004). Da aber zum
anderen in beiden Phasen immer eine Elektroneutralitat vorliegen muss, liegen in der
Gesamtphase gerade so viele Kationen und Anionen vor, dass sich die Ladungen
gegenseitig aufheben. Dennoch kann es lokal zu Ladungsverschiebungen kommen.
Je nach bevorzugter Verteilung der lonen zwischen den verschiedenen Phasen rei-
chern sich an einer Seite der Phasengrenze positive und an der anderen negative
Ladungen an. Dies flhrt zu einer elektrostatischen Potentialdifferenz ¥, zwischen
den Phasen.

Da Anionen meist eine starkere Tendenz haben, sich in der organischen Phase zu
l6sen (Simon, 2004), weist ein Tropfen aus organischer Phase direkt an der Phasen-
grenze eine negative Ladung auf, die so genannte innere Helmholtz-Schicht. Um den
Tropfen herum befindet sich eine auliere Helmholtz-Schicht mit positiver Ladung.
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Nahern sich zwei organische Tropfen aneinander an, so flhrt die jeweils gleiche La-
dung in der inneren bzw. aulleren Helmholtz-Schicht zu einer abstollenden Kraft. Je
grolRer dabei die lonenkonzentration ist, umso weniger weitreichend ist die elektro-
statische Doppelschicht (Pfennig, 2004, Israelachvili, 1992).

Die DLVO-Theorie, benannt nach den Autoren des Ansatzes Derjaguin und Landau
(1941) und Verwey und Overbeek (1946), beschreibt die Gesamtwechselwirkungs-
energie aus anziehenden van-der-Waals-Kraften und den abstolRenden elektrostati-
schen Kraften. Flr zwei Tropfen ergibt sich die elektrostatische Kraft nach der DLVO-
Theorie (Pfennig, 2004) zu

F, = 2are e, Y2k exp(—xh), (2-3)

wobei ¢, die Dielektrizitatskonstante im Vakuum und ¢, die relative Dielektrizitats-
zahl des betrachteten Fluids sind. Die Debye-Lange 1/x beschreibt die Ausdehnung
der lonenschicht und kann mit der Faraday-Konstante F, der allgemeinen Gas-
Konstante R und der Temperatur T wie folgt bestimmt werden:

1 &.&.RT
1t e

Die lonenstarke / in Gl. 2-4 ist wiederum abhangig von der Ladungszahl z; und der
Konzentration c; der lonensorte i/, so dass sich ergibt:

| = Zz,.c, (2-5)

Die Van-der-Waals-Krafte gemafl® Gl. 2-2 sind unabhangig von der Salzkonzentra-
tion, die elektrostatischen Krafte variieren aber je nach Salzkonzentration und relati-
ver Dielektrizitatszahl der Phasen. Wie in Abb. 2-2 dargestellt, sind die elektrostati-
schen Krafte bei einer sehr niedrigen Salzkonzentration klein, so dass ab dem Wir-
ken der Van-der-Waals-Krafte der Film schnell einreil3t und die Koaleszenz stattfin-
det. Nimmt die Salzkonzentration zu, so steigt auch der Einfluss der elektrostatischen
Krafte, so dass der Koaleszenzvorgang verzdgert wird. Sind die elektrostatischen
Krafte dabei grof3er als die Differenz aus Gewichts- und Auftriebskraft addiert mit der
van-der-Waals-Kraft, dann tritt Koaleszenz nur noch durch Fluktuationen in der FlUs-
sigkeit auf oder ist sogar komplett gehemmt. Wenn dann die lonenkonzentration wei-
ter erhoht wird, so stehen mehr lonen zur Verfligung, um die Ladungen in der Helm-
holtz-Schicht zu kompensieren. Daher sinken nach Erreichen eines Maximums die
elektrostatischen Krafte wieder und die Koaleszenzneigung des Systems steigt
(Pfennig und Schwerin, 1998).
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Abb. 2-2: Beitrage zur Kraft zwischen zwei Tropfen nach der DLVO-Theorie

nach Pfennig (2004)

Das durch die DLVO-Theorie beschriebene Verhalten wird auch experimentell durch
Messungen von Beusch (1998) fir die Systeme n-Butanol (c) + Wasser (d) + NaCl
und n-Butanol (c) + Wasser (d) + NaBr, von Simon (2004) fir das System n-
Butylacetat (d) + Wasser (c) + Nal und von Effertz (2011) fur das System MiBK (d) +
Wasser (c) + Nal bestatigt. Bei diesen Experimenten zeigte sich zuerst eine Ver-
schlechterung des Trennverhaltens der Dispersion mit zunehmender Salzkonzentra-
tion. Nach Erreichen eines Maximums verbesserte sich anschliefend die Koaleszenz
und damit das Trennverhalten des Systems bei weiterer Salzzugabe.

Stevens et al. (1990), Sagert und Quinn (1978) und Chen et al. (1998) dagegen stell-
ten bei Dispergierung von n-Butylacetat, n-Hexan und MiBK-Tropfen in einer wassri-
gen Phase lediglich eine Hemmung der Koaleszenz fest, aber keine Verbesserung
bei hohen Salzkonzentrationen. Simon (2004) erklart dieses Verhalten durch die
Hydratation von Kationen und die Wirkung von Anionen als Strukturbildner. Beides
behindert bei hohen Salzkonzentrationen die Koaleszenz und nach der Vorstellung
von Simon (2004) ist diese Behinderung der Koaleszenz starker als die Beschleuni-
gung bei hohen Salzkonzentrationen gemal DLVO-Theorie.

Weiterhin ist hierbei zu beachten, dass in allen Systemen, besonders aber in techni-
schen Systemen, immer Spuren weiterer Verunreinigungen wie Tenside und Fest-
stoffe auftreten. Von beiden Verunreingungen ist bekannt, dass sie die Koaleszenz
stark beeinflussen (z.B. Hsu und Kintner, 1969, Soika und Pfennig, 2005, Kumar et
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al., 2006, Giribabu und Ghosh, 2007, Bozorgian et al., 2009, Reedy und Ghosh,
2010, Ruckes und Pfennig, 2011). Daher kann das abweichende Verhalten einiger
Systeme auch durch eine Uberlagerung verschiedener koaleszenzbeeinflussender
Effekte erklart werden.

Zudem konnte in Experimenten gezeigt werden, dass die Polaritat des Losungsmit-
tels bei der Untersuchung des Salzeinflusses auf die Koaleszenz von Bedeutung ist.
So zeigt sich eine Koaleszenzbeeinflussung durch Salze vorwiegend in Systemen mit
polaren Losungsmitteln (Chen et al., 1998, Stevens et al., 1990).

Zusammenfassend lasst sich feststellen, dass die Koaleszenz in einem System zu-
nachst abhangig davon ist, wie schnell die Filmdrainage ablauft. Sowohl die Film-
drainage als auch das anschliefende Filmeinreil3en bei geringen Tropfenabstanden
werden aber beeinflusst durch Stoffaustausch und Verunreinigungen wie Salze, Ten-
side oder Feststoffe. Der Einfluss von Salzen lasst sich dabei im Prinzip mit Hilfe der
DLVO-Theorie abbilden und ist vorwiegend bei Verwendung von polaren Losungs-
mitteln zu beobachten. Um das Koaleszenzverhalten eines gewahlten Systems als
Basis fur ein Apparatedesign charakterisieren zu kénnen, sind aber aufgrund des
komplexen Wechselspiels zwischen diesen Einflissen immer Untersuchungen mit
dem Originalstoffsystem durchzufuhren.

2.2 Charakterisierung der Tropfenpopulation

Ein gutes Koaleszenzverhalten dient in Extraktionsprozessen nicht nur dazu, dass
die Phasentrennung am Ende glnstig verlauft, sondern haufige Koaleszenz fordert
auch den radialen Konzentrationsausgleich in der dispersen Phase sowie den Kon-
zentrationsausgleich zwischen unterschiedlich gro3en und damit verschieden schnell
sedimentierenden Tropfen. Da aber auch eine hohe Stoffaustauschflache vorliegen
soll, wird gleichzeitig eine hohe Spaltungsrate der Tropfen angestrebt. Die Spal-
tungsvorgange werden durch Eintragen von Energie in Form von Rihren oder Pulsa-
tion im Extraktionsprozess verstarkt. Wahrend durch das Auftreten von Koaleszenz-
ereignissen die Tropfengrofen hin zu Tropfen mit groReren Durchmessern verscho-
ben werden, fiuhren Spaltungsereignisse dagegen wiederum zu kleineren Tropfen-
durchmessern. Beide Effekte bewirken damit Veranderungen in der Tropfengroflien-
verteilung. Bei Kenntnis der TropfengroRenverteilung in einem Extraktionsprozess
kénnen somit Rlckschlisse zum Spaltungs- und Koaleszenzverhalten des Systems
gezogen werden (Pfennig et al., 2006).

Um eine Tropfen- oder PartikelgrofRenverteilung zu beschreiben, wird die Vertei-
lungsdichte Q, verwendet. Dabei wird fur eine festgelegte TropfengroRenklasse er-
mittelt, wie grof3 der Anteil der Partikel dieser Klasse bezogen auf die Gesamtmenge
und Klassenbreite ist. Allgemein ergibt sich somit fir die Verteilungsdichte:
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_ Anteil der Fraktion k
" Klassenbreite Ax,

(2-6)

Der Index r gibt die Mengenart der Verteilung an. Je nachdem, wie die Mengenart
gemessen wird oder ob kleine oder grof3e Tropfen starker in die Gewichtung einge-
hen sollen, wird eine andere Mengenart gewahlt. Es besteht die Moglichkeit, die Ver-
teilungsdichte anzahlbezogen (r= 0), langenbezogen (r= 1), flachenbezogen (r= 2)
oder volumenbezogen (r= 3) zu betrachten (Leschonski et al., 1974, Rumpf, 1975,
Stiel3, 1992). Wahrend bei der anzahlbezogenen Verteilungsdichte die Haufigkeit fur
das Auftreten kleinerer Tropfen gut erkennbar ist, werden durch Wahl der flachen-
oder volumenbezogenen Verteilungsdichte grolde Tropfen starker gewichtet. Generell
kann fur verschiedene Mengenarten die Verteilungsdichte fur die k-te Tropfengro-
Renklasse durch

Q, - An,d, (2-7)

Imax

' (And; " Ax,)

1

ermittelt werden, wobei An, die Tropfenanzahl und d, der mittlere Tropfendurch-
messer der Klasse k sind und imax die Gesamtzahl an Tropfenklassen angibt. Die
Verteilungsdichte bei einer gewahlten Mengenart kann demnach auch entsprechend
bezogen auf eine andere Mengenart umgerechnet werden. Wird die Klassenbreite
nicht verandert, so kann auch die relative Haufigkeit

g, = A (2-8)

Imax

> (and")

i

angegeben werden. Eine weitere Moglichkeit zur Charakterisierung der Dispersion ist
die Verwendung des Sauterdurchmessers ds,. Dieser gibt an, wie grol3 der Tropfen-
durchmesser bei monodispersen Tropfen ware, die ein gleiches Volumen und eine
gleiche Oberflache wie die betrachtete Verteilung aufweisen (Stiel3, 1992). Der Sau-
terdurchmesser wird daher durch das Verhaltnis von Volumen Vs zur Oberflache As
eines Tropfenschwarms beschrieben:

N,

ges(nlds)

6V Z 1 1

ds, = AS = ,\I,;:s ) (2-9)
S Yind?)

i=1

wobei n; die Anzahl an Tropfen in der TropfengrofRenklasse i mit dem Durchmesser d;
ist und Nges die Gesamtanzahl der Tropfen im betrachteten Volumen.

Fir die Apparateauslegung ist neben der TropfengroRe auch das Volumenverhaltnis
der beiden Phasen relevant. Das Verhaltnis der beiden Phasen wird durch den Hold-

up
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Vs
v

ges

£= (2-10)
beschrieben, der den Anteil des Volumens der dispersen Phase V4 bezogen auf das
Gesamtvolumen Vyes angibt. Je mehr disperse Phase im Apparat vorhanden ist, um-
so groler ist bei konstanter Tropfengrofl3e die Stoffaustauschflache und umso schnel-
ler kann damit der Extraktionsprozess ablaufen. Ist der Anteil der dispersen Phase
aber zu hoch, flutet die Extraktionskolonne.

2.3 Tropfenpopulationsbilanz

FiUr die Auslegung von Extraktionsprozessen sind verschiedene Ansatze in der Lite-
ratur zu finden. Eine Madglichkeit ist die Apparatedimensionierung basierend auf Sau-
terdurchmesser und Hold-up (Pietzsch und Blass, 1987, Pillhofer und Mewes, 1979).

Neuere Ansatze gehen aber dahin, die ortliche und zeitliche Veranderung einer Trop-
fenpopulation genauer zu erfassen. Dazu kann beispielsweise der Ansatz von Coula-
loglou und Tavlarides (1977) verwendet werden, mit dem Veranderungen in der Ver-
teilung der Tropfen zu einem bestimmten Zeitpunkt und in einem festgelegten Volu-
menelement betrachtet werden. Coulaloglou und Tavlarides (1977) erstellten eine
Bilanz fur einen homogenen, kontinuierlichen Ruhrkessel. Hierbei werden die Trop-
fen in Volumenklassen der Breite dv unterteilt. Fur die Tropfen der Volumenklasse
zwischen v und dv gilt demnach:

%[N(t)A(v,t)]= VTXﬂ(v',v)v(v')g(v')N(t)A(v',t)dv' Term 1
- glvINWA(v.1) Term 2
+% !i(v— Vv h(v - vV IN(AW v ONAW, v Term 3

Vmax —V

- ji(v, Vh(v,v' N(t)A(v,EN(EA(V',t)dv' Term 4
+ny(t)A (v,t) Term 5
—N(t)A(v,t)f(v) Term 6,

wobei N(t) die Gesamtanzahl der Tropfen im Riuhrkessel, A(v,t) die Anzahldichtever-
teilung im Ruhrkessel, Ao(v,t) die Anzahldichteverteilung im Zufluss, no(t) die Anzahl
der pro Zeiteinheit zuflieRenden Tropfen, f(v) die Abflussrate, f(v’,v) die Tropfenver-
teilungsdichtefunktion flr den Zerfall eines Tropfens, 1(v) die Anzahl der Tochtertrop-
fen, g(v) die Tropfenzerfallsrate und A(v,v’)h(v,v’) die Koaleszenzrate flr ein Tropfen-
paar mit dem Volumen (v,v’) sind. Die einzelnen Terme (1-6) sind in Abb. 2-3 sche-
matisch dargestellt.
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Abb. 2-3: Schematische Darstellung der Terme der Tropfenpopulationsbilanz,
eigene Darstellung nach Arimont (1997)

Veranderungen in einer betrachteten Tropfenklasse j kdnnen entweder aufgrund von
Koaleszenz- oder Spaltungsvorgangen oder durch in ein betrachtetes Element ein-
oder austretende Tropfen hervorgerufen werden: Durch die Spaltung eines groReren
Tropfens besteht die Mdglichkeit, dass ein Tropfen mit dem betrachteten Tropfenvo-
lumen d; entsteht (Term 1). Des Weiteren ist es moglich, dass ein Tropfen des
Durchmessers d; in zwei kleinere Tropfen zerfallt und damit aus der Tropfenklasse
,verschwindet® (Term 2). Ebenso kann durch Koaleszenzvorgange die Anzahl der
Tropfen der Tropfengrofie d, erhoht oder reduziert werden. Die Koaleszenz zweier
kleinerer Tropfen zu einem Tropfen des Durchmessers d; fuhrt zu einer VergroRerung
der Tropfenzahl (Term 3), die Koaleszenz eines Tropfens dieser Klasse mit einem
anderen zu einer Verringerung der Tropfenzahl in dieser Klasse (Term 4). Term 5
und 6 in Abb. 2-3 beschreiben den Ein- bzw. Austritt neuer Tropfen in den Bilanz-
raum. Alle Klassen werden hinsichtlich ihrer Eigenschaften wie Tropfengrdlie, Kon-
zentration an Ubergangskomponente und Position der Tropfen charakterisiert. Aus
der Bilanzierung dieser verschiedenen Einflussgrolen ergibt sich dann ein Satz
nicht-linearer Integro-Differenzialgleichungen.
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Zur Lésung dieser Gleichungen sind die Abhangigkeiten der einzelnen Terme mit
entsprechenden Modellen abzubilden. Dazu gibt es verschiedene Ansatze, wobei
diese in der Literatur Ublicherweise danach unterschieden werden, ob die Verteilung
diskretisiert wird oder ob stochastische Losungsmethoden verwendet werden. Eine
Ubersicht zu den verschiedenen in der Literatur verwendeten Methoden und der An-
wendung von Tropfenpopulationsbilanzen wird beispielsweise bei Kohler (1998), Mo-
hanty (2000), Ramkrishna (2000), Attarakih (2004), Adinata et al. (2011) und Kopriwa
et al. (2012) gegeben. Da bei dem in dieser Arbeit verwendeten ReDrop-Programm
die Tropfenpopulationsbilanzen mit einer stochastischen Methode geldést werden,
wird nur diese Losungsmethode naher beschrieben.

Die Idee dieser Monte-Carlo-basierten Methoden ist es, nur eine Auswahl von Trop-
fen unter Berlcksichtigung aller auftretenden Phanomene zu beschreiben. Dabei
wird eine reprasentative Auswahl von Tropfen auf ihrem Weg durch die Kolonne ver-
folgt, wobei wie auch bei der Berechnung der Tropfenpopulationsbilanz durch Diskre-
tisierung der Tropfenverteilung alle relevanten Phdnomene mit den entsprechenden
Modellen beschrieben werden kdnnen.

Die Berlcksichtigung von Spaltungs- und Koaleszenzvorgangen erfolgt bei den sto-
chastischen Methoden mit Hilfe von Zufallszahlen. Dabei wird zwischen zwei ver-
schiedenen Ansatzen unterschieden, den zeit-orientierten und den ereignis-
orientierten Losungsmethoden. Bei der zeit-orientierten Losungsmethode wird ein
konstantes Zeitintervall At betrachtet. Wie in Abb. 2-4 zu erkennen ist, gibt es in je-
dem Zeitintervall drei Mdglichkeiten fur das Verhalten der Tropfenpopulation: ein
Koaleszenzereignis, ein Spaltungsereignis oder kein Ereignis kann auftreten.

Zufallszahl s

0 Ps PstPy 1

Spaltung Koaleszenz kein Ereignis

Abb. 2-4: Festlegung, welches Ereignis mit einem Tropfen nach dem zeit-
orientierten Monte-Carlo-Verfahren eintritt, eigene Darstellung nach
Klinger (2008)

Welche dieser drei Moglichkeiten eintritt, hangt davon ab, wie hoch die Wahrschein-
lichkeiten fUr ein Spaltungsereignis ps und ein Koaleszenzereignis pk sind. Mit Hilfe
einer Zufallszahl s zwischen 0 und 1 wird bei Kenntnis dieser Wahrscheinlichkeiten
festgelegt, welches Ereignis eintritt. Ein Tropfen wird gespalten, wenn fir die Zufalls-
zahl gilt:

S < pg (2-11)

Liegt die Zufallszahl dagegen im Bereich
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Ps <S = Pg + Py, (2-12)

so wird der Tropfen mit einem weiteren Tropfen koaleszieren. Bei einer groleren Zu-
fallszahl von

Ps +Pc <S (2-13)

wird keine Veranderung der Tropfenpopulation durch Spaltung oder Koaleszenz auf-
treten. Die zeit-orientierte Methode zur Festlegung eines Ereignisses ist auch im
ReDrop-Programm implementiert (Henschke, 2004, Klinger, 2008). Bei der alternati-
ven ereignis-orientierten Methode wird jeder Zeitschritt dagegen so gewahlt, dass
immer genau entweder ein Spaltungs- oder ein Koaleszenzereignis auftritt. Auch bei
dieser Methode erfolgt die Festlegung, welches Ereignis auftritt, mit Hilfe von Zufalls-
zahlen. Bei Rajamani et al. (1986) wurde gezeigt, dass beide Methoden zu gleichen
Ergebnissen fuhren. Die Autoren stellten aulRerdem fest, dass bei Verwendung der-
selben Modelle zur Beschreibung der Tropfeneigenschaften auch bei Losung der
Tropfenpopulationsbilanz durch Diskretisierung der Verteilungen die gleichen Ergeb-
nisse erhalten werden.

Um nach GIn. 2-10 bis 2-12 mit Hilfe von Zufallszahlen entscheiden zu kdnnen, wel-
ches Ereignis eintritt, sind die Koaleszenz- und Spaltungswahrscheinlichkeit zu be-
rechnen. Fur die Berechnung dieser Wahrscheinlichkeiten sind in der Literatur ver-
schiedene Modellansatze bekannt. Die im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Glei-
chungen zur Bestimmung der Spaltungswahrscheinlichkeit in pulsierten Fullkorperko-
lonnen nach Klinger (2008) sind in Anhang 9.12 gezeigt, eine Diskussion der ver-
schiedenen Mdglichkeiten zur Ermittlung der Koaleszenzwahrscheinlichkeit erfolgt in
Kapitel 6. Die Modelle bericksichtigen dabei verschiedene Einflussgrolen wie bei-
spielsweise Energieeintrag, Tropfendurchmesser oder Hold-up. Sowohl die Spal-
tungs- als auch insbesondere die Koaleszenzwahrscheinlichkeit sind aber auch ab-
hangig von den Eigenschaften des zu untersuchenden Stoffsystems. Um die Trop-
fenpopulationsbilanz I6sen zu kénnen, sind daher zunachst Untersuchungen mit dem
gewahlten Stoffsystem durchzufuhren, um den Einfluss des Stoffsystems richtig ab-
bilden zu kdnnen.

2.4 Messmethoden zur Bestimmung der Koaleszenz

Da im Rahmen der vorliegenden Arbeit drei verschiedene Messmethoden zur Be-
stimmung des Koaleszenzverhaltens verglichen werden, werden zunachst verschie-
dene in der Literatur beschriebene Methoden diskutiert. Eine Ubersicht zu verschie-
denen Methoden zur Charakterisierung der Koaleszenz ist in Abb. 2-5 dargestellt.
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Messmethoden
v ! !
Messung der Direkte Messung des
TropfengréRenverteilung Koaleszenzmessung Trennverhaltens
I
. extractive v v
In-situ samplin
pling diskontinuierlich kontinuierlich
v v v
Mittlere Koaleszenz- ;
o Einzeltropfen
Koaleszenzrate ereignisse
Foto | | Venturi TGK || TTK
Abb. 2-5: Ubersicht Giber verschiedene Messmethoden zur Bestimmung des

Koaleszenzverhaltens
Messung der TropfengréRRenverteilung

Eine Maoglichkeit ist es, nicht die Koaleszenz direkt zu ermitteln, sondern zunachst
die TropfengroRenverteilung in einem Rihrkessel oder einer Extraktionskolonne zu
bestimmen. Aus der Anderung der TropfengroRenverteilung kann auf Koaleszenz-
und Spaltungsvorgange geschlossen werden. Diese Messmethoden kdnnen danach
unterschieden werden, ob eine Probenentnahme und anschlieende Auswertung
erfolgt (extractive sampling) oder ob die Verteilung direkt im Ruhrkessel oder der Ko-
lonne (in-situ) ermittelt wird. Wird die Verteilung direkt im Apparat ermittelt, so wird
der Prozess wie Ublich betrieben, aber an einer bestimmten Position die Verteilung
mit Hilfe von Fotos (Klinger, 2008), Lasersystemen (Semiat und Dunkler, 1981) oder
eines Endoskops (Maass et al., 2009, Ritter und Kraume, 2000) ausgewertet. Vor-
teilhaft an dieser Methode ist, dass hierbei sichergestellt ist, dass der eigentliche Ex-
traktionsprozess durch die Messung nicht beeinflusst wird.

Eine weit verbreitete Methode flr die Bestimmung von Tropfengréfienverteilungen
durch Probenentnahme, die sowohl fiur Ruhrkesseluntersuchungen (Verhoff et al.,
1977) als auch fur Messungen in Kolonnen (Kohler, 1998, Kentish et al., 1998) ein-
gesetzt wird, ist die Kapillarabsaugung nach Pillhofer und Miller (1972). Hierbei wird
ein Teil der Dispersion mit einer Kapillarsonde abgesaugt und durch zwei Licht-
schranken gefiihrt. Durch die Auswertung der Anderung der Intensitdt des Durch-
gangslichts kann die Tropfengrofie bestimmt werden. Eine andere Maoglichkeit ist die
Grenzflachenpolykondensation, bei der durch eine Polykondensationsreaktion eine
Polymerschicht um die Tropfen gebildet wird, wodurch die Dispersion in ihrem Zu-
stand stabilisiert wird und anschlielRend vermessen werden kann (Mlynek und Res-
nick, 1972, Madden und McCoy, 1964, Narsimhan et al., 1980). Nachteil bei der Be-
stimmung von TropfengroRenverteilungen ist aber, dass oftmals nur ein kleiner Teil
der gesamten Dispersion untersucht wird und dass bei diesen Untersuchungen Spal-
tungs- und Koaleszenzvorgange gleichzeitig auftreten. Daher wurden verschiedene
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Methoden entwickelt, um nur die Koaleszenz ohne Uberlagerte Spaltung zu untersu-
chen.

Direkte Koaleszenzmessung

Bei einer direkten Messung der Koaleszenz ohne Uberlagerte Spaltung kann entwe-
der die mittlere Koaleszenzrate im Extraktionsapparat bestimmt werden, es kénnen
einzelne Koaleszenzereignisse untersucht werden oder es konnen Messungen nur
mit zwei einzelnen Tropfen oder einem Tropfen und einer Grenzflache erfolgen.

Will man bei der direkten Koaleszenzmessung ebenfalls die Untersuchung direkt im
Extraktionsapparat durchfiuihren, so kénnen die koaleszierten Tropfen von den ande-
ren Tropfen unterschieden werden, indem in die Tropfen Farbstoffe oder Reaktions-
partner gegeben werden. Madden und Damarell (1962) bestimmten beispielsweise
die mittlere Koaleszenzrate in einem Ruhrkessel durch Dispergierung von mit Thio-
sulfat angereicherten Wassertropfen in einer Toluol-Phase. Wahrend des Versuchs
werden dann weitere Wassertropfen zugegeben, die mit lod angereichert sind. Koa-
lesziert ein Wassertropfen, der mit Thiosulfat versetzt ist, mit einem Wassertropfen,
der lod enthalt, so reagieren beide Stoffe zu Tetrathionat und lodid-lonen. Durch Be-
stimmung der im Rulhrkessel vorliegenden lodid-lonen kann dann auf Koaleszenz-
ereignisse geschlossen werden. Fur pulsierte Siebboden-Kolonnen (Garg und Pratt,
1984) und Flullkérper-Kolonnen (Hamilton und Pratt, 1980 und 1984) wurde ein ahnli-
ches Verfahren angewendet, wobei die Tropfen gelb und grin eingefarbt wurden.
Koaleszieren gelbe und grine Tropfen, so farben sich die Tropfen rot. Umstritten bei
allen diesen Methoden ist allerdings, inwieweit die Anwesenheit der Reaktionspartner
oder des Farbstoffs das Stoffsystemverhalten beeinflussen.

Eine andere Messmethode ist die Erfassung von auftretenden Koaleszenzereignis-
sen. Park und Blair (1975) und Kuboi et al. (1972a) nahmen dazu Fotos von Koales-
zenzereignissen auf, wobei sie zum einen die Anzahl an Tropfenkollisionen und zum
anderen die Anzahl der Koaleszenzereignisse nach einer Kollision dokumentierten.
Eine weitere Mdglichkeit, um die Wahrscheinlichkeit flr das Eintreten eines Koales-
zenzereignisses zu ermitteln, ist die Untersuchung in einer Venturi-Messzelle. Dabei
wird ein Schwarm von Tropfen erzeugt, der im engsten Querschnitt der Zelle durch
einen Gegenstrom an kontinuierlicher Phase in Schwebe gehalten wird. Anschlie-
Rend wird ein weiterer Tropfen mit einem groReren Durchmesser erzeugt, der durch
den Tropfenschwarm hindurch aufsteigt. Beim Sedimentieren dieses Tropfens durch
den Schwarm kann ein Koaleszenzereignis mit einem der Tropfen im Schwarm auf-
treten. Die Koaleszenzwahrscheinlichkeit kann so in Abhangigkeit von Einflussgro-
Ren wie dem Hold-up, dem Tropfendurchmesser oder dem Strémungsverhalten er-
fasst werden (Simon, 2004, Simon et al., 2003, Eckstein und Vogelpohl, 1999).

Noch genauer konnen verschiedene Einflussgrofien auf die Koaleszenz mit Hilfe von
Messungen an Einzeltropfen ermittelt werden. Am haufigsten sind in der Literatur
Messungen zur Tropfen-Grenzflachen-Koaleszenz (TGK) zu finden (Jeelani und
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Hartland, 1994, Chen et al., 1998, Dreher et al., 1999, Davies et al., 1971), aber fur
die Betrachtung der Koaleszenz in Extraktionskolonnen ist die Modellierung der Trop-
fen-Tropfen-Koaleszenz (TTK) von Bedeutung. Diese kann untersucht werden, in-
dem Tropfen an zwei Dlusen erzeugt und miteinander in Kontakt gebracht werden.
Dabei konnen die Dusen entweder gegenuberliegend (Duerr-Auster et al., 2009),
nebeneinander (Chen und Pu, 2001, Wang et al., 2009a, Ban et al., 2000) oder
schrag gestellt (Ashgriz und Givi, 1989) angeordnet werden. Bei diesen Messungen
wird ermittelt, wie lange es dauert, bis die beiden Tropfen miteinander koaleszieren.
Nachteil der Messungen in der Venturi-Messzelle und insbesondere der Messungen
an Einzeltropfen ist, dass EinflussgroRen wie beispielsweise der Energieeintrag nicht
berlcksichtigt werden kénnen und die Messungen am Einzeltropfen auch von der
Fliel3geschwindigkeit in der Dise oder dem Dusenabstand abhangig sind. Aus die-
sen Griinden ist es bislang noch schwierig, den Ubergang vom Einzeltropfen zum
Schwarmvorgang durchzufuhren (Simon, 2004, BlaB et al., 1989).

Messung des Trennverhaltens

Eine andere Madglichkeit zur Charakterisierung des Koaleszenzverhaltens bei Be-
rucksichtigung der Vorgange im Tropfenschwarm, die hauptsachlich flr die anschlie-
Rende Auslegung von Abscheidern angewendet wird, ist die Untersuchung des
Trennverhaltens einer Dispersion. Die Messungen hierzu konnen entweder kontinu-
ierlich im Apparat selbst erfolgen oder in einem diskontinuierlichen Absetzversuch.
Bei den kontinuierlichen Messungen bei Auslegung eines liegenden Abscheiders
wird die Lange ermittelt, die notwendig ist, um die Dispersion zu trennen und bei der
Dimensionierung eines stehenden Abscheiders wird entsprechend die Hohe der sich
stationar einstellenden dichtgepackten Dispersionsschicht bestimmt. Um die benotig-
te Stoffmenge fur die Untersuchungen zu reduzieren, arbeiteten zahlreiche Autoren
an der Ubertragung der Ergebnisse aus einem diskontinuierlichen Absetzversuch fir
die Auslegung des kontinuierlichen Abscheidevorgangs (z.B. Sténner und Wohler,
1975, Stonner, 1981, Golob und Modic, 1977, Widjaja, 1977, Dalingaros, 1985, Jee-
lani und Hartland, 1985, Dalingaros et al., 1987, Hartland und Jeelani, 1987, Lee et
al., 1993, Henschke, 1995).

Beim diskontinuierlichen Absetzversuch wird zunachst eine Dispersion durch Schit-
teln oder Ruhren erzeugt. Je nach Phasenverhaltnis kann dabei variiert werden, wel-
che Phase dispers vorliegt. In der vorliegenden Arbeit wurde immer eine leichtere,
organische Phase in einer schwereren, wassrigen Phase dispergiert. Dieser Fall ist
auch in Abb. 2-6 gezeigt.



2 Grundlagen zur Koaleszenz und Tropfenpopulation 20

koaleszierte
disperse Phase

kontinuierliche Phase

\

\

\

x

t Zeit e

Abb. 2-6: Schematische Darstellung der Vorgange beim diskontinuierlichen Ab-
setzversuch, eigene Darstellung nach Pfennig et al., 2006

Wenn der Energieeintrag gestoppt wird, ist flir die meisten Stoffsysteme zunachst
eine so genannte Totzeit zu beobachten. Dies bedeutet, dass in dieser Zeit kein Ab-
setzen einer Phase festzustellen ist. AnschlieRend kann beobachtet werden, dass die
Tropfen in Richtung ihrer arteigenen Phase sedimentieren.

Erfolgt die Sedimentation der Tropfen schneller als die Koaleszenz der Tropfen mit
ihrer arteigenen Phase, so entsteht eine dichtgepackte Tropfenschicht. Da in der
dichtgepackten Schicht nur noch Koaleszenz stattfindet, wachsen die Tropfen dort zu
immer groReren Tropfen an. Die grof3ten Tropfen liegen daher zwischen der dichtge-
packten Schicht und der bereits koaleszierten dispersen Phase vor. Welche Phase
als disperse Phase vorliegt, kann also dadurch festgestellt werden, dass an der
Grenze zwischen der dispergierten Phase und der bereits koaleszierten, arteigenen
Phase, die groften Tropfen vorliegen. Der zeitliche Verlauf der Grenze zwischen die-
sen beiden Schichten wird auch Koaleszenzkurve genannt, wie in Abb. 2-6 angege-
ben. Der zeitliche Verlauf der Grenze zwischen der kontinuierlichen Phase und der
frei sedimentierenden Tropfenschicht wird als Sedimentationskurve bezeichnet. Die
Grenze zwischen der dichtgepackten Tropfenschicht und der Zone der frei sedimen-
tierenden Tropfenschicht nennt man Kurve der dichtgepackten Schicht (Pfennig et
al., 2006).

Die Trennung wird einem Vorschlag von Henschke (1995) folgend dann als beendet
angesehen, wenn noch die Halfte der Phasengrenze mit Tropfen belegt ist und die
andere Halfte tropfenfrei ist. Der Grund fur diese Festlegung als Ende des Koales-
zenzvorgangs ist, dass die Zeit, bis auch die letzten Tropfen noch koalesziert sind,
durch das statistische Einzeltropfenverhalten sehr stark schwankt und nicht als re-
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prasentativ angesehen werden kann. Die fir den Koaleszenzvorgang bendtigte Zeit
wird Trennzeit fe genannt (Henschke, 1995). Wenn die aus den Experimenten erhal-
tenen Zeiten unter 60 Sekunden liegen, so ist die Koaleszenz des Systems sehr
schnell. Trennzeiten unter 300 Sekunden sind ebenfalls akzeptabel, langere Trenn-
zeiten fUhren aber zu einer Erschwerung der Apparateauslegung (Pfennig et al.,
2006).

Die Auslegung des kontinuierlichen Absetzvorgangs basierend auf den im diskontinu-
ierlichen Absetzversuch erhaltenen Daten kann dann unterschiedlich erfolgen. So
passen Golob und Modic (1977) die Daten nur fur den linearen Teil der Koaleszenz-
kurve an. Die Abscheiderauslegung nach Henschke (1995) erfolgt dagegen sowohl
basierend auf den Daten der Koaleszenz- und Sedimentationskurve als auch der
Trennzeit. Die meisten Autoren (Dalingaros, 1977, Stonner, 1981, Lee et al., 1993)
bestimmen dagegen die Differenz aus Koaleszenz- und Sedimentationskurve und
damit die Kurve flr das Absetzen der Gesamtdispersion und nutzen diese anschlie-
Rend fur die Auslegung.

Im Rahmen dieser Arbeit werden drei Messmethoden zur Charakterisierung der Koa-
leszenz angewendet, die diskontinuierliche Untersuchung des Trennverhaltens im
Absetzversuch nach Henschke (1995), die Messung des kontinuierlichen Trennver-
haltens im stehenden Abscheider und die Bestimmung der TropfengréRenverteilung
mit Hilfe von Fotos in einer von Klinger (2008) entwickelten Messzelle. Die dazu ver-
wendeten Messzellen werden im Folgenden beschrieben.
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3 Experimentelle Untersuchungen

Im Rahmen dieser Arbeit wurden, wie in der Einleitung bereits vorgestellt, aus den
verschiedenen in der Literatur bekannten Messmethoden drei Verfahren ausgewahilt,
mit denen das Koaleszenzverhalten in Extraktionsprozessen untersucht werden
kann. Die Messzelle von Klinger (2008) wird bereits am Lehrstuhl verwendet, um das
Koaleszenz- und Spaltungsverhalten in pulsierten Fullkérperkolonnen zu beschrei-
ben. Neben dieser Messmethode werden aullerdem zwei weitere Messverfahren
untersucht, die in der Literatur zur Auslegung von Abscheidern bekannt sind. Dies ist
zum einen der diskontinuierliche Absetzversuch nach Henschke (1995) und zum an-
deren die Messung der Dispersionsschichthohe in Abhangigkeit vom Volumenstrom,
die beispielsweise bei Smith und Davies (1970) oder Dalingaros (1985) beschrieben
ist.

In den folgenden Kapiteln werden die zuvor genannten Messmethoden genauer vor-
gestellt. Da es sich um bereits in der Literatur bekannte Methoden handelt, wird flr
eine detailliertere Beschreibung auf die jeweilige Literatur und die im Rahmen dieser
Arbeit betreuten studentischen Arbeiten verwiesen. Fehlerdiskussionen zu den ver-
schiedenen Messmethoden sind insbesondere auch den studentischen Arbeiten von
Wassen (2009), Pattarawut (2010), Zdralek (2010), Blesinger (2011), Renzenbrink
(2011) und Ganswindt (2012) zu entnehmen. Das in diesen Arbeiten erarbeitete Vor-
gehen zur Vermeidung moglicher Fehlerquellen wurde entsprechend bei den Versu-
chen bertcksichtigt.

3.1 Absetzversuch

Eine haufig angewendete Mdglichkeit, um das Koaleszenzverhalten eines Stoffsys-
tems schnell zu charakterisieren, ist der Absetzversuch. Ziel des Absetzversuchs ist
es, das in Kapitel 2.4 beschriebene Trennverhalten einer Dispersion zu ermitteln.
Dabei wird im Absetzversuch die Trennzeit des Systems bestimmt, das heil3t die Zeit,
die bendtigt wird, bis die erzeugte Dispersion sich so weit getrennt hat, dass noch
genau die Halfte der Phasengrenze mit Tropfen belegt ist (Henschke, 1995). AulRer-
dem kdnnen zusatzlich die Koaleszenz- und Sedimentationskurve aufgenommen
werden. In dieser Arbeit kommen zwei verschiedene Varianten zur Bestimmung des
Absetzverhaltens eines Systems zum Einsatz: der Schuttelversuch und der Absetz-
versuch nach Henschke (1995).

Der so genannte Schitteltest dient in dieser Arbeit lediglich dazu, das Trennverhalten
des Stoffsystems qualitativ zu prifen. Angewendet wird der Schuttelversuch daher
beispielsweise dann, wenn das Stoffsystem mehrere Tage in einer Messzelle ver-
bleibt und gepruft werden soll, ob Verunreinigungen in die Messzelle gelangt sind
und daher das Stoffsystem auszutauschen ist. Dabei wird als charakteristische Gro-
Re die Trennzeit eines Systems bestimmt. Verwendet wird dazu eine 250 ml-
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Gaswaschflasche, die mit einem Glasstopfen verschlossen wird. Insgesamt wird die
Flasche mit einem Volumen von 225 ml befullt. Nach dem Beflllen der Waschflasche
mit beiden Phasen wird durch Schitteln der Flasche eine Dispersion erzeugt. Sind
die beiden Phasen vor dem Versuch noch nicht gegeneinander abgesattigt, so wer-
den diese durch ein handisches Schutteln von 30 Sekunden zunachst gegeneinander
abgesattigt. Fur den Schuttelversuch wird die Waschflasche dann zehn Mal gleich-
maRig auf und ab geschuttelt und so eine Dispergierung erreicht. AbschlieRend wird
die Trennzeit tz des Systems ermittelt.

Da bei dem hier beschriebenen Schuttelversuch die Dispergierung des Systems
durch handisches Schutteln erzeugt wird, variiert der Energieeintrag bei jedem Ver-
such und ist auch insbesondere unterschiedlich, wenn verschiedene Personen den
Schuttelversuch durchflihren. Eine Methode, bei der ein gleichmaRiger Energieein-
trag erzeugt wird und die in verschiedenen Arbeiten am AVT - Thermische Verfah-
renstechnik (AVT-TVT) der RWTH Aachen erfolgreich zur Ermittlung des Absetzver-
haltens angewendet wurde (Schlieper, 2001, Hulswitt und Pfennig, 2004), ist der Ab-
setzversuch in der von Henschke (1995) entwickelten Messzelle. Am AVT-TVT exis-
tieren verschiedene Varianten der Zelle. Die erste Variante der Zelle besteht aus ei-
nem Glaszylinder, in dem zunachst durch Ruhren eine Dispersion erzeugt wird und
dann anschlieBend der Absetzvorgang untersucht wird. Henschke (1995) stellte fest,
dass die Ruhrer bei der Untersuchung des Absetzverhaltens in der Zelle verbleiben
kénnen, da die Beeinflussung durch das Herausziehen der Rihrer genauso grof® wa-
re wie eine Beeinflussung durch die Ruhrerblatter. Bei einer anderen Variante wird
die Dispersion nach der Erzeugung im Ruhrzylinder in einen separaten Absetzzylin-
der umgeleitet, in dem dann auch beispielsweise der Einfluss von Einbauten auf das
Absetzverhalten untersucht werden kann (Hulswitt und Pfennig, 2004).

In Abb. 3-1 ist beispielhaft eine der in dieser Arbeit verwendeten Zellen dargestellt,
wobei in dieser Zelle beide Varianten untersucht werden konnen, also sowohl das
Absetzen im Ruhr- und Absetzzylinder als auch das Umleiten der Dispersion in einen
eigenen Absetzzylinder. Im Folgenden werden die einzelnen Komponenten der Ab-
setzzelle genauer erlautert. Angaben zu den Komponenten mit einer genauen Be-
schreibung des Typs und Herstellers sind in Tab. 9-1 im Anhang zu finden.
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Abb. 3-1: Messzelle zur Durchfihrung des Absetzversuchs nach Henschke
(1995), Neuaufbau von Bednarz (2007)

Wichtig ist, dass alle Messzellen folgendermaf3en aufgebaut sind, so dass die Er-
gebnisse aus den verschiedenen Zellen ubertragbar sind: Die Ruhr- und Absetzzy-
linder besitzen einen Durchmesser von 80 mm und eine Hohe zwischen 200 und
240 mm. Im Ruhrzylinder befinden sich zwei Rihrwellen aus Edelstahl, die zueinan-
der gegenlaufig drehen und auf denen jeweils 4 vierblattrige Ruhrer montiert sind.
Durch die gegenlaufige Drehrichtung werden Strudelbildung und Flissigkeitsrotation
minimiert (Henschke, 1995). Als Gegenlager kann zudem eine Scheibe mit speziellen
Bohrungen am Grund des Ruhrbehalters eingesetzt werden, um die Ruhrwellen zu
fixieren. Zusatzlich werden die Ruhrwellen am Kopf der Zelle durch eine Teflonschei-
be geflhrt, die die Zelle abschliel3t. Angetrieben werden die Rihrwellen mit Hilfe ei-
nes Motors, dessen Drehzahl beliebig variiert werden kann. Die Kuhlung der Zelle
erfolgt entweder durch Verwendung eines Doppelwandbehalters oder durch einen
die Zelle umgebenden rechteckigen Schaukasten, durch den das Kuhlwasser gefuhrt
wird. Auch bei Verwendung eines Doppelwandbehalters ist zusatzlich ein Schaukas-
ten an der Zelle angebracht, auf dem sich ein transparenter MalRstab zum Ablesen
der Hohen befindet, wie im linken Bild in Abb. 3-1 zu erkennen ist. Gleichzeitig dient
der Schaukasten zudem zur Vermeidung von optischen Verzerrungen.

Die Zelle ist vor den Versuchen grundlich zu reinigen, da Spuren von Tensiden,
Feststoffen oder lonen das Absetzverhalten beeinflussen kénnen. Hierzu wird die
Zelle zunachst mehrmals mit einer Mischung aus Aceton in technischer Qualitat und
destilliertem Wasser gespdlt, anschlieRend einmal nur mit destilliertem Wasser. Au-
Rerdem ist das Stoffsystem mindestens einmal bei den Versuchen zu wechseln, wo-
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bei sichergestellt werden muss, dass beides Mal gleiche Trennzeiten im Rahmen der
Messgenauigkeit vorliegen (Henschke, 1995).

Danach werden die beiden Phasen im gewulnschten Phasenverhaltnis in die Zelle
gegeben und die Einflllhéhen der Phasen vor und nach dem Einsetzen der Rihrer-
wellen in das in Anhang 9.1.1 gezeigte Protokollformular eingetragen. Vor Versuchs-
beginn ist zudem darauf zu achten, dass die beiden Phasen gegeneinander gesattigt
sind. Wenn die Phasen nicht abgesattigt in die Zelle gegeben werden, so ist durch
Ruhren der Dispersion flr eine Dauer von 5 Minuten zunachst eine gegenseitige Ab-
sattigung der Phasen vorzunehmen.

AnschlieBend kann mit der Versuchsdurchfuhrung begonnen werden, wobei jeder
Versuch in dieser Arbeit drei- bis funfmal wiederholt wird, um eine gute Reproduzier-
barkeit sicherzustellen und die erfolgte Gleichgewichtseinstellung zu prifen. Die Ver-
suche werden mit einer Videokamera aufgezeichnet, wobei die Zelle mit zwei Strah-
lern ausgeleuchtet wird. Zu Beginn des Versuchs wird eine Dispersion der beiden
Phasen hergestellt, indem das Stoffsystem fur 30 Sekunden mit einer Drehzahl von
800 Umdrehungen pro Minute geruhrt wird. Bei Abschalten des Motors wird gleich-
zeitig eine Stoppuhr gestartet, die dann gestoppt wird, wenn die Trennzeit des Sys-
tems erreicht ist. Das Erreichen der Trennzeit, die wiederum dadurch charakterisiert
ist, dass die Phasengrenze noch genau zu 50 % mit Tropfen belegt ist, wird zudem
durch ein Handzeichen im Video angezeigt. Jeder Versuch wird bei einmal eingefull-
tem System mindestens dreimal wiederholt und es wird der Mittelwert aus den drei
Werten gebildet.

Nach dem Versuch werden neben der Trennzeit die Koaleszenz- und die Sedimenta-
tionskurve ermittelt. Bei der Auswertung der Koaleszenz- bzw. Sedimentationskurve
hat es sich bewahrt, eine Auswertung immer nach Erreichen einer bestimmten Ho6-
henmarkierung anstelle von bestimmten Zeitpunkten durchzufuhren. Das heif3t, im-
mer wenn eine vorgegebene Hohenmarkierung, z.B. alle zehn Millimeter, erreicht
wird, wird das Video gestoppt und die Hohe mit zugehoriger Zeit notiert. Die Mess-
werte sowie die Stoffsystemeigenschaften kdbnnen anschlieend in ein Auswertungs-
programm eingelesen werden, in dem die Kurvenverlaufe angepasst werden. Das
Programm dient zur Auslegung von liegenden wie auch stehenden Abscheidern. Die
zugrunde liegenden Gleichungen werden in Kapitel 5 erlautert.

3.2 Messungen der Dispersionsschichthohe

Eine andere Methode, die in der Literatur insbesondere zur Auslegung von stehen-
den Abscheidern oder Spruhkolonnen bekannt ist, ist die Messung der Dispersions-
schichthdhe. Beschreibungen zu dieser Methode sind beispielsweise bei Smith und
Davies (1970), Dalingaros (1985) oder Widjaja (1977) zu finden. Ziel dieser Methode
ist die Bestimmung der sich einstellenden Dispersionsschichthdhe als Funktion des
Volumenstroms, wie aus Abb. 3-2 erkennbar ist.
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Abb. 3-2: Prinzipskizze der Messung der Dispersionsschichthéhe

Dazu wird in dieser Arbeit die von Klinger (2008) entwickelte Messzelle verwendet,
wobei die Einbauten entfernt werden. Details zu den einzelnen Komponenten der
Zelle konnen Tab. 9-4 im Anhang enthommen werden. Die Zelle hat einen Durch-
messer von 50 mm und eine Hohe von 0,79 m und die Disperser kdnnen beliebig
ausgewechselt werden, um den erzeugten Tropfendurchmesser zu variieren. Im Ge-
gensatz zum Absetzversuch nach Henschke (1995), bei dem ein sehr breites Trop-
fenspektrum durch das Ruhren erzeugt wird, wird bei dieser Methode ein Tropfen-
spektrum erzeugt, das enger ist und eher dem auch in der Extraktionskolonne er-
zeugten Tropfenspektrum entspricht.

Zunachst wird die Messzelle mit der kontinuierlichen Phase beflillt, wobei die kontinu-
ierliche Phase die schwerere der beiden Phasen ist. Bei den in dieser Arbeit verwen-
deten Stoffsystemen ist immer die wassrige Phase die schwerere und damit die kon-
tinuierliche Phase. Diese Phase bleibt stationar in der Zelle und die eingeflllte Men-
ge an kontinuierlicher Phase ist variierbar. Die disperse, organische Phase wird, wie
in Abb. 3-2 gezeigt, mit Hilfe einer Zahnradpumpe am Boden der Zelle durch einen
Disperser eingespeist. Die disperse Phase steigt dabei zunachst auf und sammelt
sich dann zu einer dichtgepackten Schicht, in der die Tropfen zunachst miteinander
und dann schlieRlich mit ihrer koharenten Phase koaleszieren. Am Kopf der Zelle
wird die organische Phase abgezogen und in einem Vorlagebehalter gesammelt. Die
Hohe der dichtgepackten Schicht ist die zu bestimmende Dispersionsschichthdhe.
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Im rechten Teil von Abb. 3-2 ist beispielhaft eine dichtgepackte Schicht aus experi-
mentellen Untersuchungen gezeigt. Es ist zu erkennen, dass zum Ablesen der Dis-
persionsschichthéhe wie beim Absetzversuch nach Henschke (1995) ein transparen-
ter Maldstab an einem rechteckigen Schaukasten angebracht ist, der gleichzeitig zur
Temperierung des Systems dient. Die Temperierung erfolgt mit einem Thermostat.

Mit Hilfe einer Steuereinheit kann die Drehzahl der Pumpe und damit der Volumen-
strom an disperser Phase stufenlos variiert werden. Das Ablesen des jeweiligen Vo-
lumenstroms erfolgt mittels eines Schwebekdrper-Durchflussmessgerates mit einem
Messbereich von 7 bis 50 I/h. Da das Schwebekorper-Durchflussmessgerat aber fur
den Volumenstrom von Wasser kalibriert ist, mussen fur die jeweilige organische
Phase Kalibrierungsmessungen durchgefuhrt werden. Dazu wird die in einer vorge-
gebenen Zeit durch das Rotameter flieRende organische Phase aufgefangen und
abgewogen. Aus mehreren Messpunkten kann so eine Korrelation zwischen dem
tatsachlichen Volumenstrom an organischer Phase und der Rotameteranzeige ge-
wonnen werden. Eine Ubersicht iber die Korrelationen fiir die Bestimmung des tat-
sachlich durch das Rotameter flieRenden Volumenstroms findet sich fur die in dieser
Arbeit verwendeten Stoffsysteme im Anhang 9.3.

Vor dem Betrieb der Messzelle wird diese wie auch die Absetzmesszelle zunachst
mit destilliertem Wasser und Aceton gereinigt. Damit keine Reste von Aceton in der
Messzelle bleiben, wird die Zelle anschlieRend noch mehrfach mit destilliertem Was-
ser nachgespllt. Zuletzt werden der Vorlagebehalter sowie die Schlauchverbindun-
gen noch mit der organischen Phase gespult. Um aul3erdem eine Benetzung des
Dispersers durch die wassrige Phase sicherzustellen, wird dieser gesondert zunachst
eine Stunde in 20%-ige Schwefelsdure gelegt, anschlieffend mehrfach mit destillier-
tem Wasser gereinigt und dann in die Messzelle eingesetzt.

Nach der Reinigung der Messzelle werden die Versuche unter Verwendung der in
Anhang 9.1.2 dargestellten Protokollvorlage durchgefuhrt. Dazu wird zunachst die
stationare kontinuierliche Phase bis zur gewinschten Einfullhdhe in die Zelle gege-
ben und die disperse Phase in den Vorlagebehalter geflllt. Anschlieiend wird die
Pumpe mit maximalem Volumenstrom gestartet. Zum Absattigen des Stoffsystems
und zum Einstellen der Dispersionsschichthohe wird zunachst eine Einlaufphase von
1 Stunde abgewartet. AnschlieRend werden die gewilnschten Volumenstréme einge-
stellt. FUr das Erreichen des stationaren Zustands bei jedem Volumenstrom sind 15
Minuten notwendig. Danach werden von der Dispersionsschichthdhe mindestens funf
Fotoaufnahmen gemacht, bevor der Volumenstrom variiert wird. In das Protokoll sind
dazu der jeweilige Volumenstrom sowie die Dispersionsschichthohen und die zuge-
hérigen Nummern der Fotoaufnahmen einzutragen.
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3.3 Koaleszenz- und Spaltungsmessungen nach Klinger (2008)

Wie in Kapitel 2.4 beschrieben, besteht die Schwierigkeit bei der Bestimmung von
Koaleszenzvorgangen darin, dass die Koaleszenz in einer Kolonne durch Spaltungs-
vorgange uberlagert wird. Dadurch ist es schwierig zu diskriminieren, welcher Anteil
eines Tropfenspektrums durch Koaleszenz- und welcher durch Spaltungsvorgange
entstanden ist, da die Intensitat der beiden Vorgange je nach Tropfenspektrum und
Stoffsystem unterschiedlich sein kann (Klinger, 2008).

Daher verwendete Klinger (2008) eine Messzelle, in der sowohl Koaleszenz- als
auch Spaltungsvorgange untersucht werden kénnen. Um beide Effekte genauer dis-
kriminieren zu kénnen, benutzte sie unterschiedliche Disperser zur Tropfenerzeu-
gung: einen Disperser, mit dem sehr grof3e Tropfen erzeugt werden, die dann in der
Kolonne vorwiegend gespalten werden und einen Disperser, an dem sehr kleine
Tropfen entstehen, die vorwiegend miteinander koaleszieren. Hierbei treten aber wei-
terhin Koaleszenz- und Spaltungseffekte Uberlagert auf, nur je nach gewahltem
Disperser ist eines der beiden Phanomene verstarkt zu beobachten.

Der Disperser, mit dem grof3e Tropfen erzeugt werden, besitzt einen Lochdurchmes-
ser von 7 mm, wobei Klinger (2008) Verteiler mit einer, zwei und drei Bohrungen ein-
setzte. In dieser Arbeit kam nur der Disperser mit zwei Bohrungen zum Einsatz, der
im Folgenden als ,Spaltungsdisperser bezeichnet wird, da bei Verwendung dieses
Dispersers Spaltungsvorgange betont werden.

Zur Erzeugung kleiner Tropfen, die starker zur Koaleszenz neigen, wird ein Disperser
mit einem Lochdurchmesser von 0,7 mm und 59 Bohrungen verwendet, im Folgen-
den ,Koaleszenzdisperser” genannt. Dazu wurde ein eigener Disperser mit densel-
ben Abmessungen gefertigt, die auch bei Klinger (2008) angegeben sind. Um zusatz-
lich den Einfluss des erzeugten Tropfendurchmessers auf die Koaleszenz untersu-
chen zu kénnen, wurden weitere Disperser mit Lochdurchmessern von 0,5, 0,7 und
1 mm und einer verschiedenen Anzahl an Bohrungen angefertigt (Disperser 1 bis 6).
Eine Ubersicht Uber alle im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Disperser ist im An-
hang 9.4.1 gegeben.

3.3.1 Aufbau der Messzelle

Da die von Klinger (2008) entwickelte Messzelle auch fur die in Kapitel 3.2 beschrie-
bene Messung der Dispersionsschichthdohe verwendet wurde, entsprechen die geo-
metrischen Abmessungen, sowie Angaben zur Pumpe, Temperierung und Volumen-
strommessung und Kalibrierung des Volumenstroms den zuvor beschriebenen Aus-
fuhrungen. Genauere Angaben zu den einzelnen Komponenten der Messzelle sowie
Typ und Hersteller sind zudem in Tab. 9-4 im Anhang zu finden. Auch bei den Koa-
leszenz- und Spaltungsmessungen nach Klinger (2008) wird die Messzelle mit einer
stationaren kontinuierlichen Phase beflllt, die auch bei diesen Versuchen immer die
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wassrige Phase ist, und die leichtere, disperse Phase wird am Boden der Messzelle
dispergiert und am Kopf wieder abgezogen, wie in Abb. 3-3 dargestellt.
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Abb. 3-3: Schematische Skizze der Messzelle fur Koaleszenz- und Spaltungs-

messungen, eigene Darstellung nach Klinger (2008)

Zusatzlich werden bei diesen Messungen noch Fullkérperpackungen in die Zelle in-
tegriert, die pulsiert werden konnen. Dazu ist im Inneren der Kolonne ein heraus-
nehmbares Gestange bestehend aus drei M3-Gewindestangen untergebracht. Diese
sind Uber ein Kopfstlick und acht Lochbleche mit einem Offnungsverhaltnis von 92 %
miteinander verbunden und die Lochbleche sind in einem Abstand von jeweils 50 mm



3 Experimentelle Untersuchungen 30

montiert. Zwischen den Lochblechen befinden sich abwechselnd packungsfreie
Raume und Schuttungen aus Fullkorpern. Als Fullkorper werden Pall-Ringe der Fir-
ma Sulzer AG eingesetzt, genauere Angaben zu den Pall-Ringen finden sich im An-
hang 9.4.3.

Die Fullkoérperpackungen kénnen mit Hilfe eines Exzenterantriebs pulsiert werden.
Dazu ist die Gewindestange am Kopfstuck mit dem Exzenter verbunden. Der Pulsa-
tionshub kann im Bereich zwischen 0 und 20 mm eingestellt werden und die Pulsa-
tionsfrequenz kann mit Hilfe eines Frequenzumrichters zwischen 0,25 und 2 Hz vari-
iert werden. Die Fullkdrper werden in jedem Packungsabschnitt moéglichst ungeord-
net eingesetzt, da eine zufallige unidirektionale Ausrichtung mehrerer Fullkorper in
der Kolonne zu einer Bachbildung fiihren kann. Durch die Pulsation der Packungsab-
schnitte ist jedoch eine Umsortierung der Fullkorper nach einiger Zeit nicht auszu-
schliel3en. Daher sind die Packungen nach Mdoglichkeit so zu flllen, dass die Pallrin-
ge einen maoglichst geringen Bewegungsspielraum haben.

Auf der Hohe des Freiraums zwischen dem Disperser und der ersten Fullkorperpa-
ckung (P1) sowie auf Hohe der Freiraume, die nach jeder Fullkoérperschittung ange-
bracht sind (P2 bis P5), sind Fotokameras zum Aufnehmen der TropfengroRenspekt-
ren angebracht, wie in Abb. 3-3 gezeigt. Fur die notwendige Ausleuchtung der Bilder
sind zusétzlich jeweils auf der gegeniiberliegenden Seite Blitzgerate montiert. Uber
eine Fernsteuerung werden alle finf Kameras und Blitzgerate gleichzeitig ausgelost,
so dass zu einem bestimmten Zeitpunkt die Tropfengrélienverteilungen an finf Posi-
tionen in der Messzelle aufgenommen werden. Optische Verzerrungen werden dabei
wiederum durch den um die Zelle angebrachten, rechteckigen Schaukasten redu-
ziert, der gleichzeitig zur Kuhlung der Zelle dient.

3.3.2 Durchfuhrung der Messungen

Vor der Durchfihrung der Versuche sind die Fullkérper und die verwendeten Disper-
ser mit 20%-iger Schwefelsaure anzuatzen, um zu gewahrleisten, dass beide von der
wassrigen Phase benetzt werden. Das Anatzen der Fullkorper und Disperser ist zu
wiederholen, wenn das Stoffsystem gewechselt wird, insbesondere wenn zuvor
Stoffsysteme vermessen wurden, die lonen enthalten. Wenn ein Stoffsystem langere
Zeit verwendet wird, so ist die Benetzbarkeit der Fullkdrper regelmalig durch Ab-
gleich bei bereits bekannten Referenzbedingungen zu prifen. Eine Benetzung des
Dispersers durch die wassrige Phase kann sichergestellt werden, indem nach dem
Entleeren der Anlage destilliertes Wasser bis Uber den Disperser eingeflllt wird, das
vor der nachsten Versuchsreihe entfernt wird und dadurch der Disperser also stets
mit Wasser benetzt bleibt. Vor jedem Versuch wird die Anlage zusatzlich mit Wasser
und Aceton, zuletzt nur mit destilliertem Wasser gereinigt. Anschlielend werden au-
Rerdem der Vorlagebehalter und die Teflonschlauchverbindungen mit der organi-
schen Phase gespult.
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Nachdem die Zelle gereinigt wurde, wird die Messzelle mit destilliertem Wasser be-
fullt und die disperse, organische Phase wird in den Vorlagebehalter gegeben. Mit
den beiden Phasen wird zudem ein Schitteltest durchgefihrt und die Trennzeit wird
notiert. Anschlieend wird der Thermostat eingeschaltet, um das Stoffsystem auf die
gewulnschte Temperatur zu bringen. Danach wird die Pumpe angeschaltet und die
disperse Phase bis zu einem Ventil unterhalb des Dispersers gefordert. Das Ventil
wird dann gedffnet, so dass die disperse Phase durch den Disperser in die Kolonne
gelangt. Beim Anfahren der Zelle ist darauf zu achten, dass madglichst keine wassrige
Phase unter den Disperser gelangt, andernfalls ist diese nach der bei Klinger (2008)
beschriebenen Vorgehensweise zu entfernen. Anschlieliend werden der Volumen-
strom und die Pulsationsfrequenz eingestellt und die Pulsation der Fullkérperpackun-
gen gestartet. Es ist dabei zu beachten, dass die Phasengrenze genau auf der am
Bypass angezeigten Markierung steht. Der Bypass und die Markierung der Phasen-
grenze dienen dazu, dass die Phasentrennung immer an derselben Stelle stattfindet
und somit der Hold-up bei ansonsten gleichen Bedingungen immer derselbe ist. Wie
aus Abb. 3-3 zu erkennen ist, befindet sich bei Betrieb der Messzelle im Bypass un-
terhalb der Markierung wassrige Phase, oberhalb der Markierung liegt im Bypass wie
auch dem Kolonnenschuss ausschlieBlich organische Phase vor. Befindet sich die
Phasengrenze nicht an der vorgegebenen Markierung, ist gegebenenfalls wassrige
Phase zuzugeben oder zu entfernen.

Nach dem Einstellen der gewlnschten Bedingungen wird das System flr mindestens
30 Minuten eingefahren, um eine gegenseitige Absattigung der Phasen und damit
einen stationaren Zustand in der Messzelle sicherzustellen. Bei den Versuchsreihen
mit Salzen hat sich gezeigt, dass bei Zugabe von Salzen zum System eine Dauer
von 2 Stunden fur das Einfahren der Zelle notwendig ist. Nach dem Erreichen des
stationaren Zustands in der Messzelle wird nochmals gepruft, ob sich die Phasen-
grenze auf der Markierung im Bypass befindet und andernfalls die Fullhohe der
wassrigen Phase korrigiert. Danach werden die Kameras auf dafir vorgesehenen
Vorrichtungen montiert. Der Fokus der Kameras wird fur jede Position so eingestellt,
dass jeweils die vorderste Gewindestange scharf gestellt ist, damit immer die gleiche
Bildebene aufgenommen wird. Dementsprechend werden die weiter hinten befindli-
chen Tropfen unscharfer abgebildet und je nach Hold-up Uberdecken die vorderen
Tropfen die hinteren Tropfen teilweise oder vollstandig.

Der Versuch zur Bestimmung der TropfengroRenverteilung an verschiedenen Positi-
onen in der Messzelle wird in der in Anhang 9.1.3 dargestellten Vorlage protokolliert.
Wahrend des Versuchs werden gleichzeitig an allen funf Positionen in der Kolonne
im Abstand von zwei Minuten Fotos aufgenommen. Da pro Messstelle mindestens
200 Tropfen fur eine gute Reproduzierbarkeit der Versuche auszuwerten sind (Klin-
ger, 2008), werden pro Messstelle mindestens 5, Ublicherweise 20 Bilder aufgenom-
men. Nachdem genugend Fotos gemacht wurden, wird das Ventil, das sich direkt
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uber dem Einlass der dispersen Phase in der Kolonne befindet, geschlossen und
danach die Pumpe gestoppt und die Pulsation ausgeschaltet.

Dann wird die Kolonne geleert und mit einem Scheidetrichter werden die beiden
Phasen getrennt. Anschlielend werden beide Phasen in zwei Flaschen, deren Leer-
gewicht bekannt ist, geflllt und die Massen abgewogen. Von dem Gesamtgewicht
wird das Gewicht der leeren Flasche abgezogen. Durch Division mit der jeweiligen
Dichte der Phase erhalt man das Volumen der kontinuierlichen Phase, V,, und das
Volumen der dispersen Phase, V,, in der Messzelle. Da nur das Volumen V; fur die
Messung des Hold-ups relevant ist, werden vom Volumen der dispersen Phase die
Volumina V, und V3 abgezogen. Wie aus Abb. 3-3 zu erkennen ist, bestehen diese
beiden Volumina nur aus koharenter disperser Phase. Die Volumina V4, V, und V3
sind durch vorheriges Ausmessen bekannt. Somit kann das Volumen an organischer
Phase im relevanten Messbereich, V, ,, ermittelt werden. Der Hold-up in der Messzel-
le ergibt sich damit zu

Ry (3-1)
V,

Am Ende des Versuchs wird zudem ein Schutteltest durchgefuhrt und die sich erge-
bende Trennzeit wird mit der Trennzeit des Schutteltests verglichen, der vor dem
Versuch mit demselben System durchgefuhrt wurde. Beide Zeiten werden im Proto-
koll notiert. Eine deutliche Abweichung zwischen beiden Zeiten weist auf mogliche
Verunreinigungen hin, die die Versuchsergebnisse beeinflussen kdnnen. In diesem
Fall ist die Zelle daher erneut zu reinigen und der Versuch zu wiederholen.

3.3.3 TropfengroRenauswertung

Nach der Durchfuhrung der Versuche werden fur die funf Positionen Fotos ausge-
wahlt und ausgewertet, um fir jede Position den Sauterdurchmesser und die Trop-
fengroRenverteilung zu ermitteln. Die Auswertung der Fotos erfolgt mit dem Pro-
gramm ,analySIS work® der Firma Olympus. Um die genauen Abmalde der Tropfen
zu bestimmen, wird eine Skalierung mit Hilfe der bekannten Abmal3e der Gewinde-
stange durchgefuhrt.

Beim Ausmessen der Tropfen ist aullerdem zu beachten, dass die Auf- und Ab-
wartsbewegungen der Fullkdrperpackungen in der Kolonne je nach Packungsposition
zu unterschiedlichen TropfengroRenverteilungen fuhren kdnnen: Bei der Aufwarts-
bewegung der Packungen erfahren die Tropfen eine Beschleunigung, die sich in den
Packungen oder nahe darlber befinden, wahrend die Abwartsbewegung der Pa-
ckungen dazu fuhrt, dass die Tropfen direkt unterhalb der Packungen abgebremst
werden. Um den Einfluss unterschiedlicher Packungsstellungen zu reduzieren, sind
fur jede Position in der Kolonne mehrere Fotos auszuwerten. Im Rahmen der vorlie-
genden Arbeit wurden dabei jeweils die Tropfen ausgewertet, die mit ihrem Schwer-
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punkt im mittleren horizontalen Drittel liegen, da gezeigt werden konnte, dass die
Auswertung des mittleren horizontalen Drittels im Rahmen der Messgenauigkeit zu
denselben Ergebnissen wie eine Auswertung des gesamten Fotos fihrt (Blesinger,
2011). Nach den Angaben von Klinger (2008) sind bei engen, unimodalen Tropfen-
spektren mindestens 200 Tropfen, bei bimodalen Verteilungen mehr Tropfen auszu-
werten. Die experimentellen Ergebnisse von Klinger (2008) zeigen, dass bei Ver-
wendung des Koaleszenzdispersers enge Tropfenspektren vorliegen, bei Verwen-
dung des Spaltungsdispersers ist das erzeugte Tropfenspektrum stoffsystemabhan-
gig.

Fur alle auszuwertenden Tropfen werden zwei senkrecht aufeinander stehende Trop-
fenachsen vermessen. In Abb. 3-4 ist ein Beispiel fir ein ausgewertetes Foto aus
einer Messung gezeigt. Um die genauen MalRe der Tropfen zu erhalten, wird zu-
nachst zu Beginn der Auswertung der bekannte Abstand zwischen den Gewindegan-

gen abgemessen und als Kalibrierung fur die TropfenbemalRung verwendet (Zdralek,
2010).

Abb. 3-4: Beispiel eines ausgewerteten Fotos aus Messungen zur Tropfengro-
Renverteilung nach Klinger (2008)

Wie aus Abb. 3-4 fur das System MiBK (d) + Wasser (c) zu erkennen ist, liegen flr
einige Systeme sowohl viele kleine Tropfen als auch vereinzelt groliere Tropfen vor.
Wahrend fur die kleinen Tropfen eine Kugelform angenommen werden kann, verfor-
men sich die grof3en Tropfen. Fir die grofen Tropfen wird daher nach Klinger (2008)
die Annahme getroffen, dass es sich bei den Tropfen um abgeplattete Rotationsel-
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lipsoide handelt. Dies bedeutet, dass zwei Tropfenabmessungen gleich grol3 und
beide groRer als die dritte Abmessung sind. Die Annahme, dass die Tropfen durch
einen abgeplatteten Rotationsellipsoiden beschrieben werden konnen, wurde durch
weitere Untersuchungen von Blesinger (2011) bestatigt.

Nach vollstandigem Vermessen der Tropfen wird mit Hilfe des Programms eine Ta-
belle mit allen Markierungen erzeugt und in Microsoft Excel exportiert. Anschliel3end
werden fur jeden Tropfen die Oberflache und das Volumen des abgeplatteten Rota-
tionsellipsoiden bestimmt. Nach Gl. 2-9 kann dann so anschliel3end flr jede Messpo-
sition der kumulierte Sauterdurchmesser berechnet werden.

3.4 Auswahl des Stoffsystems

Um die zuvor beschriebenen Methoden zur Bestimmung der Koaleszenz miteinander
zu vergleichen, wurden Messungen mit demselben Stoffsystem in den drei zuvor be-
schriebenen Zellen durchgeflihrt. Bei allen Versuchen wurde Wasser verwendet, das
zunachst entionisiert und anschlieRend destilliert wurde. Die maximale Leitfahigkeit
des destillierten Wassers betragt nach Angaben des Herstellers der Destille (Typ
MonoDest 3000 E, Lenz, Wertheim) 0,7 uS/cm. AuRerdem liegt bei allen Messungen
das Losungsmittel immer dispergiert in der wassrigen Phase vor.

Im ersten Schritt der Arbeit wurde ein Vergleich mit Literaturdaten durchgefuhrt und
daher wurden Systeme gewahlt, die in der Literatur haufig beschrieben sind. Dafur
eignen sich besonders die von der EFCE vorgeschlagenen Standardtestsysteme
(Misek, 1978, Misek et al., 1985), wobei im Rahmen dieser Arbeit EFCE-
Stoffsysteme mit unterschiedlichen Grenzflachenspannungen ausgewahlt wurden. Es
kamen dazu die Systeme Toluol (d) + Wasser (c) mit einer hohen Grenzflachen-
spannung, n-Butylacetat (d) + Wasser (c) mit einer mittleren Grenzflachenspannung
sowie das System n-Butanol (d) + Wasser (c) zum Einsatz, das sich durch eine nied-
rige Grenzflachenspannung auszeichnet. Zusatzlich wurden Tests mit dem System
Cyclohexanon (d) + Wasser (c) durchgefuhrt, das eine niedrige Dichtedifferenz auf-
weist.

Eine Schwierigkeit beim Vergleich mit Literaturdaten besteht allerdings darin, dass
geringe Spurenverunreinigungen bereits das Koaleszenzverhalten deutlich veran-
dern. Dies fuhrt wiederum dazu, dass selbst Systeme mit einer p.a.-Qualitat und da-
mit einer Reinheit von mehr als 99 % verschiedene Koaleszenzeigenschaften auf-
weisen konnen. Demnach ist ein Vergleich der Daten mit der Literatur nur bedingt
mdglich. Eine Mdglichkeit, um das Koaleszenzverhalten und damit die Reinheit eines
Systems qualitativ zu charakterisieren, ist der in Kapitel 3.1 beschriebene Schuttel-
test, der auch zur Uberprifung der Sauberkeit der verschiedenen Messzellen ange-
wendet wurde. Bei der Auswahl der Systeme wurde daher angestrebt, flr eine gute
Vergleichbarkeit nach Mdglichkeit Systeme mit Trennzeiten zu finden, die im Bereich
der von Klinger (2008) angegebenen Werte liegen. Die Trennzeiten der Butanol-
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Charge liegen mit 20 bis 25 Sekunden im unteren Bereich der von Klinger (2008)
angegebenen Trennzeiten. Bei den Butylacetat- und Toluol-Chargen hatten die Char-
gen aber héhere Trennzeiten als die bei Klinger (2008) angegebenen Werte, so dass
diese destilliert wurden, um Trennzeiten zu erhalten, die im Bereich der Werte von
Klinger (2008) sind. Fir alle verwendeten Stoffsysteme sind die Qualitaten und die
Trennzeiten der Systeme im Schutteltest sowie die physikalischen Eigenschaften bei
gegenseitiger Absattigung und einer Temperatur von 20°C in Tab. 9-5 zusammenge-
stellt.

Neben diesen Systemen wurde aulierdem das System MiBK (d) + Wasser (c) bei
zusatzlicher Zugabe von verschiedenen Salzen verwendet. Es ist bekannt, dass Sal-
ze bereits bei Zugabe von nur geringen Mengen, die zu keinen wesentlichen Ande-
rungen in den Stoffsystemeigenschaften flihren, das Koaleszenzverhalten deutlich
beeinflussen. Da bei konstanten Stoffsystemeigenschaften zudem das Sedimenta-
tions- und Spaltungsverhalten des Systems nicht signifikant verandert wird, kdnnen
Veranderungen in den aufgenommenen Messdaten damit auf den Einfluss des ver-
anderten Koaleszenzverhaltens zurlickgeflhrt werden.

Wie in Kapitel 2.1 diskutiert, eignet sich das Stoffsystem MiBK (d) + Wasser (c) gut
fur die Untersuchung des Salzeinflusses, da aus der Literatur eine deutliche Beein-
flussung des Koaleszenzverhaltens durch Salzzugabe in diesem System zu erwarten
ist (Stevens et al., 1990, Chen et al., 1998). Zunachst wurden die Dichte, Viskositat
und Grenzflachenspannung fur das Stoffsystem MiBK (d) + Wasser (c) untersucht.
Ein Vergleich der eigenen Werte mit Daten aus der Literatur ist in Tab. 3-1 darge-
stellt. Der Vergleich der Daten zeigt, dass die eigenen Messwerte fur alle Stoffsys-
temeigenschaften in dem in der Literatur angegebenen Bereich liegen.

Da bei Salzzugabe zwar eine Anderung im Koaleszenzverhalten angestrebt wird, bei
der aber gleichzeitig die Stoffsystemeigenschaften moglichst nicht verandert werden
sollen, wurden anschlieRend fur verschiedene Salzkonzentrationen die Stoffsystem-
eigenschaften und die Trennzeiten im Schutteltest untersucht. Aus Chen et al. (1998)
ist bekannt, dass bis zu einer Konzentration von 100 mmol/l,q die Grenzflachenspan-
nung kaum verandert wird. Die im Anhang 9.5 dargestellten eigenen Messungen im
System MiBK (d) + Wasser (c) bei Zugabe von 10, 25, 50, 75 und 150 mmol/l,q Nat-
riumchlorid sowie von 10, 25, 50 und 75 mmol/l,q Natriumsulfat bestatigen dies. Es
ist lediglich eine leichte Erhéhung der Grenzflachenspannung mit zunehmendem
Salzgehalt feststellbar.

Die Dichte der wassrigen Phase nimmt mit steigender Salzkonzentration zu, wie auf-
grund der bevorzugten Loslichkeit von Salzen in der wassrigen Phase zu erwarten
war. Die Dichte der organischen Phase andert sich dagegen bei Zugabe der genann-
ten Salzkonzentrationen nicht, bei groReren Salzkonzentrationen von bis zu
500 mmol/l,q wurde sogar eine Abnahme der Dichte beobachtet, was auf eine Ent-
wasserung der organischen Phase durch die Salze hinweist. Dieser als ,Aussalzen®
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bekannte Vorgang wurde auch bei Wetteborn (1992) beobachtet. Fir die von ihm
untersuchten Systeme konnte Wetteborn (1992) zeigen, dass bei zunehmender
Salzkonzentration der Anteil an Lésungsmittel in der wassrigen Phase und der Was-
seranteil in der organischen Phase abnehmen.

Quelle Dichte Dichte  Viskositat Viskositat Grenz-
wassrig organisch  wassrig  organisch flachen-

[kg/m?3] [kg/m?3] [mPas] [mPas] spannung

[MN/m]
Eigene Messungen 995,5 805,0 1,097 0,622 10,7
Wolfersdorff und 995,64 804,84 1,071 0,626 9,98
Soika in Misek (1978)
Alders et al. (1975)in ~ 996,1 804,5 1,088 0,769 10,7
Misek (1978)
Brandt et al. (1975)in  995,5 804,8 1,066 0,614 10,2
Misek (1978)
Dalingaros und Hart- 1,027 0,589 10,2
land, 1986
Bailes et al., 1983 10

Tab. 3-1:  Vergleich der eigenen Messungen der Stoffsystemeigenschaften des
Systems MIBK (d) + Wasser (c) bei 20 °C mit Werten aus der Literatur

Auch die kinematischen Viskositaten beider Phasen bleiben im Rahmen der Mess-
genauigkeit bei den hier untersuchten Salzkonzentrationen konstant. Alle Messer-
gebnisse zu den Stoffsystemeigenschaften bei Zugabe von Natriumchlorid und Natri-
umsulfat bei 20°C und gegenseitiger Absattigung sind in Tab. 9-6 bzw. Tab. 9-7 dar-
gestellt und im Anhang 9.5 diskutiert.

Die ebenfalls im Anhang 9.5 dargestellten Trennzeiten im Schutteltest dagegen wei-
sen bereits wie gewilnscht eine deutliche Zunahme durch die Salze und damit eine
Behinderung der Koaleszenz auf. Inwieweit die Zugabe von Salzen zum Stoffsystem
MiBK (d) + Wasser (c) auch die Koaleszenz bei Messungen mit den drei beschriebe-
nen Messzellen beeinflusst, wird im folgenden Kapitel diskutiert.
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4 Darstellung und Diskussion der experimentellen Ergebnisse

Im Folgenden werden die Ergebnisse der Versuche mit den in Kapitel 3 vorgestellten
Messmethoden gezeigt. Dazu werden zunachst die Ergebnisse der Absetzversuche
nach Henschke (1995), anschliefend Messungen zur Dispersionsschichthéhe und
schliel3lich die Ergebnisse der Koaleszenz- und Spaltungsmessungen nach Klinger
(2008) naher beschrieben. Fur jede der drei Messmethoden wird zunachst erlautert,
welche Ergebnisse generell bei einer Messung mit der jeweiligen Methode erhalten
werden. Dies erfolgt immer anhand des Stoffsystems MiBK (d) + Wasser (c) und bei
vorher festgelegten Referenzbedingungen. Ausgehend hiervon wird dann der Ein-
fluss anderer Losungsmittel, die Zugabe von Salzen oder die Variation von weiteren
Parametern wie beispielsweise Einfullhdhe oder Pulsation diskutiert. Zusatzlich wer-
den die eigenen Versuchsergebnisse auch jeweils mit Literaturdaten abgeglichen.
Abschlie®end erfolgt eine generelle, Ubergreifende Diskussion des ermittelten Koa-
leszenzverhaltens fur die drei verschiedenen Messmethoden.

4.1 Messungen nach Henschke (1995)

Wie bereits in Kapitel 2.4 und 3.1 beschrieben, wird im Absetzversuch das Trennver-
halten eines Systems bestimmt. Durch Kenntnis des Trennverhaltens kénnen dann
anschlielend die flr eine Trennaufgabe bendtigten Dimensionen eines Abscheiders
fur ein ausgewahltes System abgeschatzt werden. Dazu wird im Absetzversuch ne-
ben der Trennzeit des Systems auch das Absetzverhalten ermittelt, also die Koales-
zenz- und Sedimentationskurven. Eine Ubersicht tber alle im Rahmen dieser Arbeit
durchgefuihrten Versuche ist im Anhang 9.6.1 gegeben. Alle Versuche wurden bei
einer Temperatur von 20 °C, einer Drehzahl von 800 U/min und bei Dispergierung
der organischen in der wassrigen Phase durchgefuhrt. Variiert wurden in den Versu-
chen die verwendeten organischen Losungsmittel, die Einfullhéhe und das Phasen-
verhaltnis und zudem wurde in einigen Messreihen der Einfluss von Salzen unter-
sucht.

Die Ergebnisse aus einer Messung fur das Stoffsystem MiBK (d) + Wasser (c) sind in
Abb. 4-1 dargestellt. Bei diesem Versuch wurde ein Verhaltnis von organischer zu
wassriger Phase von 1 zu 2 eingestellt. Im Hintergrund sind Ausschnitte des wahrend
des Versuchs aufgezeichneten Videos zu verschiedenen Zeitpunkten gezeigt. Au-
Rerdem sind in Form von Dreiecken die aus dem Experiment erhaltenen Punkte der
Sedimentationskurve (ausgeflllite Symbole) und der Koaleszenzkurve (nicht ausge-
flllte Symbole) durch Auswertung der einzelnen Bilder zu verschiedenen Zeitpunkten
dargestellt.
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Abb. 4-1: Absetzkurven aus Versuch nach Henschke (1995) und nach Anpas-
sung fur das System MiBK (d) + Wasser (c), Blesinger (2011)

An die experimentell ermittelten Kurvenverlaufe und Trennzeit g erfolgt dann eine
Anpassung mit dem von Henschke (1995) entwickelten und von Pfennig (2006) er-
weiterten Programm. Hierbei wird basierend auf der Sedimentationskurve, die die
Sedimentationsgeschwindigkeit der Tropfen im System charakterisiert, der Sauter-
durchmesser ds; des Systems ermittelt. Der stoffsystemabhangige Parameter rs wird
mit Hilfe des Programms so angepasst, dass die Trennzeit nach Gl. 2-1 und die Koa-
leszenzkurve optimal beschrieben werden. Die sich aus der Anpassung ergebenden
Kurvenverlaufe sind fur das Stoffsystem MiBK (d) + Wasser (c) in Abb. 4-1 ebenfalls
gezeigt. Neben den Kurvenverlaufen der Sedimentations- und Koaleszenzkurve kann
zusatzlich der Verlauf der Grenze der dichtgepackten Schicht ermittelt werden, die
anhand von Abb. 2-6 bereits erlautert wurde.

Aus Abb. 4-1 ist zu erkennen, dass sowohl die Kurvenverlaufe als auch die Trennzeit
des Systems, die im Experiment tz = 15,4 s und in der Anpassung feper = 15,571 s
betragt, gut durch die Anpassung beschrieben werden konnen. Die Abweichung von
0,2 s zwischen Anpassung und Experiment ist dabei deutlich geringer als die experi-
mentelle Genauigkeit. Fiir die Uberpriifung der experimentellen Genauigkeit wurden
mit dem in Abb. 4-1 gezeigten Stoffsystem MiBK (d) + Wasser (c) insgesamt sechs
Messreihen durchgefuihrt. Dies bedeutet, dass bei jeder Messreihe beide Phasen in
die vorher gereinigte Zelle gegeben wurden und, wie in Kapitel 3.1 beschrieben, fur
jedes in die Zelle gegebene Stoffsystem dreimal das Trennverhalten ermittelt wurde.
Nachdem das Absetzverhalten des Systems dreimal in der Zelle untersucht wurde,
wurden die beiden Phasen entsorgt und die Zelle gereinigt. Dieser Vorgang wurde
insgesamt sechsmal wiederholt. Die dabei erhaltenen Trennzeiten liegen zwischen
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Werten von 12,7 s und 17,2 s und die parallel ausgewertete Standardabweichung
betragt 2 s. Bei Systemen, in denen der Salzeinfluss untersucht wurde, waren
Schwankungen von bis zu 10 s feststellbar. Fir die 6 Messreihen liegt der aus der
Anpassung an den Verlauf der Sedimentationskurve erhaltene Wert fir den Sauter-
durchmesser zwischen 1,073 und 1,757 mm und fur den stoffsystemabhangigen Pa-
rameter rs, der durch Anpassung an die Trennzeit und die Koaleszenzkurve be-
stimmt wird, werden durch die Anpassung Werte zwischen 0,100 und 0,112 ermittelt
(Blesinger, 2011).

Fir das Stoffsystem MIiBK (d) + Wasser (c) wurde von Blesinger (2011) und Gans-
windt (2012) auch der Einfluss der Variation der Einfullhnbhe untersucht. Bei den
Messungen kamen zwei verschiedene Messzellen mit gleichem Durchmesser zum
Einsatz, wobei eine Messzelle eine Fullhdhe von 200 mm und die andere von
240 mm aufweist. Daher wurden die Einfullhdhen zwischen 200 und 240 mm variiert.
Blesinger (2011) und Ganswindt (2012) konnten feststellen, dass eine Variation der
Einflllhdhe in dieser GroRRenordnung keine nennenswerte Veranderung des Trenn-
verhaltens des Systems bewirkt. Insbesondere ergeben sich gleiche Sauterdurch-
messer und Koaleszenzparameter. Henschke (1995) untersuchte diesen Einfluss
ebenfalls durch Verdopplung der Fullhdhe. Hierbei konnte er feststellen, dass sich
durch die langeren Sedimentationswege in der héheren Messzelle die Trennzeit ver-
langert hat, aber auch bei ihm keine Beeinflussung des angepassten Sauterdurch-
messers und des Parameters rs zu erkennen ist. Bei der Variation der Fiillhéhen
zwischen 200 und 240 mm liegt auch die Trennzeit im Bereich der Messgenauigkeit.
Alle Versuche wurden bei Fullhéhen in diesem Bereich durchgefihrt. Weitere Ein-
flussgréRen auf den Absetzvorgang werden in den folgenden Abschnitten diskutiert.

4.1.1 Einfluss des Phasenverhaltnisses

Ein Unterschied zwischen Abscheidern und Extraktionskolonnen besteht darin, dass
der Hold-up in Extraktionskolonnen normalerweise geringer ist als der in Abschei-
dern. Bei den Untersuchungen zum Spaltungs- und Koaleszenzverhalten in der
Messzelle nach Klinger (2008), die zur Untersuchung des Verhaltens in pulsierten
Fallkorperkolonnen dient, liegt der Hold-up im Bereich zwischen 2 und 10 %. Optima-
le Extraktionsbedingungen liegen oft um einen Hold-up von 20 % vor. Im Absetzver-
such nach Henschke (1995) fuhrt die Einstellung eines niedrigen Hold-ups aber zu
Ungenauigkeiten bei der Versuchsauswertung. Bei niedrigem Hold-up ergibt sich an-
stelle von den in Abb. 4-1 gezeigten Kurvenverlaufen fur die Koaleszenzkurve nahe-
zu eine fast horizontale Linie, so dass der Koaleszenzparameter nicht mehr signifi-
kant angepasst werden kann. AuRerdem hat sich bei Untersuchungen von Wassen
(2009) und Pattarawut (2010) gezeigt, dass bei Systemen mit niedriger Grenzfla-
chenspannung bei geringem Hold-up sehr kleine Tropfen vorliegen, die dazu fuhren,
dass das System tribe wird und daher die Kurvenverldufe optisch nicht erkennbar
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sind. Da im Rahmen dieser Arbeit ein Vergleich zwischen verschiedenen Messme-
thoden zur Koaleszenzuntersuchung durchgefihrt wird, wurde daher zunachst unter-
sucht, ob Ergebnisse bei unterschiedlichem Hold-up vergleichbar sind.

Im Absetzversuch kann der Hold-up durch Veranderung des Phasenverhaltnisses
variiert werden. Laut Henschke (1995) flhrt eine Verringerung des Phasenverhaltnis-
ses bei gleichbleibender Dispersionsrichtung, das heil’t, dass beispielsweise immer
die organische Phase dispers ist, aufgrund der geringeren gegenseitigen Behinde-
rung der Tropfen zu einer Verringerung des Sauterdurchmessers. Der Parameter rs,
der den Einfluss des Stoffsystems auf die Koaleszenz beschreibt, ist dagegen bei
gleicher Dispersionsrichtung unabhangig vom Phasenverhaltnis. Diese Aussagen
von Henschke (1995) wurden mit eigenen Messungen mit den Stoffsystemen n-
Butanol (d) + Wasser (c), n-Butylacetat (d) + Wasser (c), Toluol (d) + Wasser (c)
(Wassen, 2009) und Cyclohexanon (d) + Wasser (c) (Pattarawut, 2010) tGberpruft.

In Abb. 4-2 sind die Ergebnisse fur das Stoffsystem n-Butylacetat (d) + Wasser (c)
bei Phasenverhaltnissen von Anteilen der organischen Phase zur wassrigen Phase
von 1 zu 6, 1 zu 2 und 1 zu 1 gezeigt, wobei die einzelnen Symbole wiederum die
experimentell ermittelten Kurvenverlaufe und die Linien die durch Anpassung erhal-
tenen Verlaufe fur die Sedimentations- und Koaleszenzkurve darstellen.

0,20 e — —- T T T T T T
T PN T=20°C, N =800 U/min
L o~ S o el AN 4
O~ _ .7 /A Sy
O o o A
0,15 |- 0 S~ _A. i
Ol ’.‘ = =~ —
i O A _——-J=0 0 )
S /'FL
cC .- o
= 010 | XS -
27 . .
:0 /' 4
T i Vad ]
’A 4
/
0,05 |- s 0zuUw t. d,, e -
2 —a—1zu1 12,8's, 4,08 mm, 0,0931
i ,’A - 1zu2 13,8, 2,17 mm, 0,1233 1
3 A - A 1zu6 16,3s, 0,92mm, 0,1016
0,00 b ” | 1 | 1 | 1
0 4 8 12 16
Zeitins
Abb. 4-2: Experimentelle und angepasste Werte aus Absetzversuchen mit n-

Butylacetat (d) + Wasser (c) bei Variation des Phasenverhaltnisses,
eigene Darstellung der Daten von Wassen (2009)

Weiterhin sind in Abb. 4-2 die experimentell festgestellte Trennzeit e und die aus der
Anpassung erhaltenen Werte flur den Sauterdurchmesser ds;; und den Parameter rs
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abgebildet. Die eigenen Ergebnisse in Abb. 4-2 stimmen dabei mit den Aussagen
von Henschke (1995) Uberein: Der Sauterdurchmesser steigt mit zunehmendem An-
teil an organischer Phase und ist bei gleichem Anteil von beiden Phasen viermal ho-
her als bei einem Verhaltnis von organischer Phase zu wassriger Phase von 1 zu 6.
Die Werte der Parameter rs' @ndern sich zwar, bleiben aber im Rahmen der in diesen
Untersuchungen festgestellten Genauigkeit konstant (Wassen, 2009). Die Ergebnis-
se der Messungen mit den weiteren Stoffsystemen n-Butanol (d) + Wasser (c), Toluol
(d) + Wasser (c) (Wassen, 2009) und Cyclohexanon (d) + Wasser (c) (Pattarawut,
2010) bestatigen dies ebenfalls. Fiur die Systeme n-Butylacetat (d) + Wasser (c) und
Toluol (d) + Wasser (c) konnte Wassen (2009) diese Zusammenhange auch bei ei-
nem Hold-up von 9 % und damit im Bereich des auch in den Messungen von Klinger
(2008) eingestellten Hold-up-Bereichs zeigen. Da der Parameter rs damit unabhan-
gig vom Hold-up ist, wurden alle weiteren Untersuchungen immer bei einem Phasen-
verhaltnis von einem Anteil organischer Phase zu zwei Anteilen wassriger Phase
durchgefuhrt.

4.1.2 Stoffsystemeinfluss

Wie bereits in Kapitel 2 erlautert, kann das Koaleszenzverhalten durch Spurenverun-
reinigungen stark beeinflusst werden. Aus diesem Grund ist das Verhalten fur jedes
individuelle Stoffsystem unterschiedlich. Dies zeigte sich auch bei eigenen Untersu-
chungen mit unterschiedlichen Losungsmittelqualitaten. In Abb. 4-3 ist das Absetz-
verhalten fur das Stoffsystem n-Butylacetat (d) + Wasser (c) dargestellt, wobei ein-
mal n-Butylacetat in p.a.-Qualitadt und einmal n-Butylacetat, das zuvor destilliert wur-
de, verwendet wurde. Die experimentellen Daten sind wiederum durch Symbole und
die Ergebnisse aus den Anpassungen sind durch Linien dargestellt.

Aus Abb. 4-3 ist zu erkennen, dass sich durch die Verwendung einer anderen Quali-
tat von n-Butylacetat die Trennzeit von 44,6 s auf 74,2 s erhdht und damit nahezu
verdoppelt hat. Beim Vergleich dieser beiden Zeiten mit der in Abb. 4-2 gezeigten
Trennzeit von 13,8 s von Wassen (2009), bei dessen Messungen n-Butylacetat von
einer anderen Charge in p.a.-Qualitdt verwendet wurde, zeigt sich, dass sich die
Trennzeit des Systems n-Butylacetat (d) + Wasser (c) durch Verwendung einer ande-
ren Charge in p.a.-Qualitat um den Faktor 5 unterscheiden kann. Beide Chargen
wurden vom Hersteller Merck bezogen, der eine Reinheit von mindestens 99 % an-
gibt. Der Einfluss der maximal 1 % betragenden Verunreinigungen kann demnach
stark variieren. Daraus ergibt sich fur die eigenen Untersuchungen, dass Vergleiche
zum Koaleszenzverhalten fur die Messmethoden nur dann angestellt werden kdnnen,
wenn die Versuche mit genau denselben Stoffsystemen durchgefuhrt werden. Eben-
so ist ein Abgleich mit Literaturergebnissen nur qualitativ moglich, da die Losungsmit-
telqualitaten verschieden von den hier eingesetzten sind.
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Abb. 4-3: Vergleich von 2 Absetzversuchen nach Henschke (1995) fur n-

Butylacetat mit unterschiedlicher Qualitat, Zdralek (2011)

Der Einfluss der unterschiedlichen Lésungsmittelqualitaten zeigt sich auch in der An-
passung des Parameters rs . Dieser sinkt vom Wert 0,1233 in dem in Abb. 4-2 ge-
zeigten Versuch beim Verhaltnis von o zu w von 1 zu 2 auf einen Wert von 0,0466 flr
den in Abb. 4-3 gezeigten Versuch fur n-Butylacetat, das destilliert wurde, bzw. auf
0,02808 fiir den in Abb. 4-3 dargestellten Versuch mit n-Butylacetat in p.a.-Qualitat.

Trotz des grollen Einflusses von verschiedenen Stoffsystemqualitaten kann beim
Vergleich der Ergebnisse verschiedener Losungsmittel eine Abhangigkeit zwischen
der Grenzflaichenspannung des Stoffsystems und dem Parameter rs festgestellt
werden. Dazu sind in Abb. 4-4 die sich ergebenden Werte fir den Parameter rs in
Abhangigkeit der Grenzflachenspannungen der in dieser Arbeit verwendeten LO6-
sungsmittel mit Wasser dargestellt. Dabei geben die ausgeflllten Symbole den Mit-
telwert fiir den Parameter rs mit dem Stoffsystem wieder, das auch mit den beiden
anderen Messmethoden getestet wurde. Fur das Stoffsystem MiBK (d) + Wasser (c)
sind hierbei zwei Werte gezeigt, da MiBK aus zwei verschiedenen Chargen flr die
Messungen verwendet wurde. Zu allen Werten sind auch jeweils die Fehlerbalken fur
dieses System durch durchgezogene Linien gezeigt. Zusatzlich ist aullerdem in Abb.
4-4 zum Vergleich durch unterbrochene Linien der Bereich der Werte fur den Para-
meter rs bei Verwendung von verschiedenen Losungsmittelqualitaten zu sehen.
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Abb. 4-4: Vergleich der Werte fur den aus der Anpassung erhaltenen Parame-

ter rs in Abhangigkeit der Grenzflachenspannung fiir alle untersuch-
ten Stoffsysteme

Aus dem Verlauf der Werte fiir den Parameter rs in Abhangigkeit der Grenzflachen-
spannung in Abb. 4-4 ist zu erkennen, dass dieser mit steigender Grenzflachenspan-
nung abnimmt. Weiterhin kann auch anhand des im Vergleich zu einer Losungsmit-
telqualitat deutlich grofieren Bereichs bei Verwendung von Ldsungsmitteln in ver-
schiedener Qualitat die zuvor anhand des Systems n-Butylacetat (d) + Wasser (c)
beschriebene Aussage bestatigt werden, dass fur gut reproduzierbare Werte nur Lo-
sungsmittel von gleicher Qualitat verglichen werden kdnnen.

Die Abhangigkeit zwischen den sich ergebenden Werten fiir den Parameter rs und
der Grenzflachenspannung kann mit Hilfe der in Abb. 4-4 gezeigten Exponential-
Funktionen beschrieben werden. Dabei wurde zum einen eine Anpassung an die Mit-
telwerte der Systeme und zum anderen an die héchsten Werte fiir den Parameter rs’
durchgefiihrt. Die héchsten Werte fiir den Parameter rs entsprechen den Systemen
mit dem schnellsten Trennverhalten. Die entsprechende Exponential-Funktion erlaubt
daher eine Abschatzung der hochsten Werte fiir den Parameter rs  bei einer be-
stimmten Grenzflachenspannung und damit die Werte fiir den Parameter rs~ bei sehr
reinen Systemen. Die beiden in Abb. 4-4 gezeigten Gleichungen erlauben somit bei
Kenntnis der Stoffdaten in Abhangigkeit von der Grenzflachenspannung eine erste
Abschatzung fur die Dimensionen eines Abscheiders zu erhalten, ohne vorher Ver-
suche durchzufuhren.

Neben dem Einfluss der Grenzflachenspannung wurde zudem untersucht, wie durch
die Zugabe von Salzen die Trennzeit des Systems, der Sauterdurchmesser und der
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Parameter rs beeinflusst werden. Wie in Kapitel 3.4 bereits diskutiert, wurde zur Un-
tersuchung des Salzeinflusses das Stoffsystem MiBK (d) + Wasser (c) ausgewahlt
und es wurden verschiedene Salzarten in unterschiedlichen Konzentrationen zuge-
geben, da aus der Literatur (Chen et al., 1998, Stevens et al., 1990) bekannt ist, dass
sich das Koaleszenzverhalten dieses Systems bereits bei niedrigen Salzkonzentrati-
onen andert. In Abb. 4-5 sind die Trennzeiten fur das System MiBK (d) + Wasser (c)
in Abhangigkeit von der Konzentration der Salze Natriumchlorid, Natriumsulfat und
Natriumiodid in der wassrigen Phase aufgetragen.
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Abb. 4-5: Trennzeiten bei Zugabe von verschiedenen Konzentrationen an Sal-
zen in die wassrige Phase zum Stoffsystem MiBK (d) + Wasser (c),
Daten von Effertz (2011), Blesinger (2011) und Ganswindt (2012)

Die Messreihen in Abb. 4-5 wurden von drei verschiedenen Personen mit unter-
schiedlichen Chargen von MiBK aufgenommen. Es zeigt sich aber, dass die Trenn-
zeit des Systems MIBK (d) + Wasser (c) ohne Salzzugabe in diesem Fall fur alle drei
Chargen im Bereich zwischen 10 und 17 Sekunden liegt und auch die Werte fur die
Anpassung des Parameters rs mit einem Bereich zwischen 0,1041 und 0,123 ver-
gleichbar sind. Allerdings sind die Werte der Anpassung fur den Sauterdurchmesser
bei den von Effertz (2011) und Ganswindt (2012) durchgefiihrten Versuchen mit 1,8
bis 2,1 mm durchweg hoher als die Werte des von Blesinger (2011) untersuchten
Systems, die im Bereich von 1,0 — 1,7 mm liegen.

Far die Untersuchungen mit Salzen wurden bei allen Messmethoden jeweils destil-
liertes Wasser und die jeweiligen Salze so abgewogen, dass fur die Salze Natrium-
chlorid und Natriumsulfat Salzkonzentrationen von 10, 25, 50 und 75 mmol und zu-
satzlich eine Konzentration von 150 mmol/l,q NaCl pro Liter Wasser vorlagen. Da die
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gegenseitige Loslichkeit von Wasser und MiBK niedrig ist (Misek, 1978, Misek et al.,
1985) und aufgrund der geringen Salzmengen, entsprechen die zuvor genannten
Salzkonzentrationen damit auch in etwa der Konzentration an Salz in der wassrigen
Phase.

FiUr diese Systeme wurden auch, wie bereits in Kapitel 3.4 erlautert, die Stoffsystem-
eigenschaften ermittelt und es konnte gezeigt werden, dass in dem hier gewahiten
Bereich der Salzkonzentration lediglich die Dichte der wassrigen Phase durch die
Salzzugabe steigt, wahrend die anderen Systemeigenschaften nicht durch die Salze
beeinflusst werden. Aus Abb. 4-5 ist zu erkennen, dass mit steigender Konzentration
von NaCl und Na;SO,4 die Trennzeit der Systeme steigt. Effertz (2011) konnte zei-
gen, dass fur beide Salzarten die Trennzeit bis zu einer Konzentration von
1000 mmol/l,q weiter stetig ansteigt. Diese Ergebnisse stimmen gut mit Ergebnissen
von Chen et al. (1998) und Stevens et al. (1990) Uberein, die bei Messungen mit
MiBK (d) + Wasser (c) und Zugabe von NaCl zur Koaleszenz von Einzeltropfen mit
einer Phasengrenze ebenfalls eine stetige Steigerung der Koaleszenzzeit mit stei-
gender Salzzugabe feststellten. Aus der Anpassung an die gemessenen Absetzkur-
ven bei Zugabe von NaCl und Na,SO4 ergibt sich auRerdem flir beide Salzarten,
dass mit steigender Salzkonzentration sowohl der Sauterdurchmesser im System als
auch der an die Koaleszenzkurve und Trennzeit angepasste Parameter rs* abneh-
men.

In Abb. 4-5 sind zudem die Trennzeiten des Stoffsystems MIiBK (d) + Wasser (c) bei
Zugabe von Natriumiodid gezeigt (Effertz, 2011). Es ist zu erkennen, dass ab einer
Konzentration von 1 mmol/lyq die Trennzeit verlangert wird. Bis zu einer Salzkonzent-
ration von 20 mmol/lyq steigt die Trennzeit durch die Salzzugabe deutlich héher als
die Trennzeiten bei Zugabe von NaCl und Na,SO4. Nach Erreichen eines Maximums
sinkt dann die Trennzeit wieder ab, bis im Bereich zwischen 100 und 200 mmol/laq in
etwa dieselben Trennzeiten wie bei Zugabe von NaCl und Na,SO4 vorliegen. Der hier
gezeigte Verlauf der Trennzeit in Abhangigkeit der Natriumiodid-Konzentration mit
einer anfanglichen Zunahme der Trennzeit mit steigendem Salzgehalt, anschliel3en-
dem Durchlaufen eines Maximums und schlie3lich einer Abnahme der Trennzeit bei
weiterer Steigerung der Salzmenge konnte ebenfalls fir weitere Systeme von
Beusch (1998) beobachtet werden, wobei bei diesen Systemen die wassrige Phase
dispergiert vorlag, und lasst sich gut mit der in Kapitel 2.1 beschriebenen DLVO-
Theorie erklaren.

Zusammenfassend kdnnen damit zum Stoffsystemeinfluss fur die hier untersuchten
Systeme folgende Schlussfolgerungen gezogen werden: Die Untersuchung ver-
schiedener Qualitaten von LOsungsmitteln zeigte einen groRen Einfluss auf das
Trennverhalten, so dass Messungen mit unterschiedlichen Losungsmittel-Qualitaten
nur fur einen qualitativen Vergleich herangezogen werden kdnnen. Weiterhin konnte
gezeigt werden, dass der aus der Anpassung an das Absetzverhalten ermittelte Pa-
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rameter rs mit steigender Grenzflaichenspannung sinkt. Ebenfalls sinkt dieser wie
auch der angepasste Wert fur den Sauterdurchmesser mit steigender Konzentration
an Natriumchlorid und Natriumsulfat im Stoffsystem MIiBK (d) + Wasser (c), wahrend
die Trennzeit durch die Zugabe dieser Salze steigt.

4.1.3 Abgleich mit Literaturergebnissen

Der Vergleich der eigenen Ergebnisse erfolgt mit Daten von Henschke (1995) fur die
Stoffsysteme n-Butanol (d) + Wasser (c), n-Butylacetat (d) + Wasser (c), Toluol (d) +
Wasser (c) und Cyclohexanon (d) + Wasser (c), da Henschke (1995) Messungen in
einer baugleichen Messzelle durchgefuhrt hat. Wie bereits diskutiert, ist aufgrund
verschiedener Stoffsystemqualitaten aber nur ein qualitativer Vergleich mdglich. Die
Trennzeiten fur die genannten Systeme sind bei den Untersuchungen von Henschke
(1995) hoher als die bei den eigenen Untersuchungen. Lediglich fur das in Abb. 4-3
gezeigte System n-Butylacetat (d) + Wasser (c) mit p.a.-Qualitat ist die Trennzeit ho-
her. Die langeren Trennzeiten von Henschke (1995) kdnnen dadurch erklart werden,
dass Henschke (1995) Losungsmittel in technischer Qualitat und entionisiertes Was-
ser verwendet hat, wahrend in dieser Arbeit Losungsmittel mit p.a.-Qualitat, die ggf.
zusatzlich destilliert wurden, und destilliertes Wasser und damit Losungsmittel und
Wasser mit geringerem Grad an Verunreinigungen zum Einsatz kamen.

Die langeren Trennzeiten von Henschke (1995) fuhren auch zu im Vergleich zu den
eigenen Messungen niedrigeren Werten bei der Anpassung fiir den Parameter rs,
wie in Abb. 4-4 durch die Kreis-Symbole dargestellt. Dennoch kann aber auch aus
den Werten fiir den Parameter rs' von Henschke (1995) wie aus den eigenen Anpas-
sungen eine Abnahme dieses Parameters mit steigender Grenzflachenspannung
festgestellt werden. Somit werden zwar aufgrund der verschiedenen Systemqualita-
ten die Werte von Henschke (1995) nicht exakt getroffen, aber es ergibt sich dersel-
be prinzipielle Zusammenhang zwischen Parameter rs und Grenzflachenspannung.

4.2 Messungen der Dispersionsschichthohe

Wie der Absetzversuch nach Henschke (1995) dient auch die Messung der Dispersi-
onsschichthohe zur Auslegung von Abscheidern. Dabei wird in der in Kapitel 3.2 be-
schriebenen Anlage die Hohe der dichtgepackten Dispersionsschicht immer als
Funktion des Volumenstroms bestimmt und zusatzlich der Einfluss der Einfullhdhe,
des erzeugten Tropfendurchmessers und des Stoffsystems untersucht. Die Tempe-
ratur wurde nicht variiert, sondern die Messungen wurden immer bei 20 °C durchge-
fahrt.



4 Darstellung und Diskussion der experimentellen Ergebnisse 47

4.2.1 Abhangigkeit vom Volumenstrom

Die eigenen Messungen zur Dispersionsschichthéhe erfolgten wie auch in der Litera-
tur in Abhangigkeit von verschiedenen Volumenstromen. Hierbei wurde, wie in Kapi-
tel 3.2 beschrieben, immer ein Volumenstrom eingestellt und gewartet, bis sich ein
stationarer Zustand der Dispersionsschichthdhe gebildet hatte. Anschlieliend wurde
der Volumenstrom variiert. In Abb. 4-6 sind Dispersionsschichthdhen fur verschiede-
ne Volumenstrome fur das System MiBK (d) + Wasser (c) dargestellt. Insgesamt
wurden mit diesem System 3 Messreihen durchgefuhrt. In Abb. 4-6 zeigen die Sym-
bole die jeweiligen Mittelwerte der 3 Messwerte und die Unterschiede zwischen den
Messreihen sind anhand der abgebildeten Fehlerbalken abzulesen.
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Abb. 4-6: Dispersionsschichthéhen in Abhangigkeit vom Volumenstrom fir das

Stoffsystem MiBK (d) + Wasser (c), Blesinger (2011)

Aus Abb. 4-6 ist zu erkennen, dass die Dispersionsschichthohe mit steigendem Vo-
lumenstrom ansteigt. Die Erhohung des Volumenstroms und damit der Menge an
disperser Phase pro Zeit bewirkt eine hohere Anzahl an Tropfen. Da mehr Tropfen zu
einer zusammenhangenden Schicht koaleszieren missen, stauen sich diese zu ei-
nem hoheren Band auf, der Dispersionsschichthdhe. Die Steigerung der Dispersi-
onsschichthéhe mit zunehmendem Volumenstrom ist ebenfalls in der Literatur fur alle
Systeme beschrieben (z.B. Ryon et al., 1959, Smith und Davies, 1970, Dalingaros,
1985, Widjaja, 1977).

Neben der Abhangigkeit vom Volumenstrom wurden anschlieRend weitere Einfluss-
faktoren untersucht, diese Untersuchungen erfolgten aber wiederum ebenfalls immer
bei gleichzeitiger Variation des Volumenstroms. Eine Ubersicht zu allen Versuchen
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zur Bestimmung der Dispersionsschichthdhe ist im Anhang 9.6.2 gegeben und Er-
gebnisse fur verschiedene organische Losungsmittel sind im Anhang 9.9 dargestellt.
Eine Diskussion verschiedener Einflisse auf die Dispersionsschichthéhe erfolgt in
den Abschnitten 9.10.1 und 9.10.2. Dabei konnte gezeigt werden, dass der Einfluss
der Einfullhdhe der kontinuierlichen Phase auf die Dispersionsschicht vernachlassig-
bar ist. Weiterhin konnte festgestellt werden, dass bei gleichem Volumenstrom und
einer Verringerung der erzeugten Tropfendurchmesser hdhere Dispersionsschicht-
hohen vorliegen.

4.2.2 Stoffsystemeinfluss

Neben dem zuvor bereits diskutierten Stoffsystem MiBK (d) + Wasser (c¢) wurden
zusatzlich auch Untersuchungen mit weiteren organischen Losungsmitteln durchge-
fuhrt. Ein Vergleich der gemessenen Dispersionsschichthdhen flr verschiedene Vo-
lumenstrome fir die Systeme n-Butanol (d) + Wasser (c), n-Butylacetat (d) + Was-
ser (c) (Zdralek, 2010) und Cyclohexanon + Wasser (c) (Pattarawut, 2010) mit dem
System MiBK (d) + Wasser (c) (Blesinger, 2011) ist in Abb. 4-7 dargestellt.
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Abb. 4-7: Dispersionsschichthdhen in Abhangigkeit vom Volumenstrom fur ver-

schiedene Stoffsysteme, Daten von Blesinger (2011), Pattarawut
(2010) und Zdralek (2010)

Der Vergleich der Stoffsysteme in Abb. 4-7 zeigt, dass die Dispersionsschichthéhen
fur die anderen Systeme bei gleichem Volumenstrom Uber denen des in den vorheri-
gen Abschnitten diskutierten Systems MiBK (d) + Wasser (c) liegen. Wahrend fur das
System n-Butylacetat (d) + Wasser (c) nur eine geringe Steigerung im Vergleich zum
MiBK-System vorliegt und die Kurve einen ahnlichen Verlauf zeigt, weisen die Kur-
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ven fur die Systeme n-Butanol (d) + Wasser (c) und Cyclohexanon (d) + Wasser (c)
eine deutlich hdhere Zunahme der Dispersionsschichthhe mit einem exponentiellen
Anstieg der Dispersionsschichthbhe mit steigendem Volumenstrom auf. Widjaja
(1977) stellte bei héherem Volumenstrom auch fir das System n-Butylacetat (d) +
Wasser (c) eine exponentielle Zunahme der Dispersionsschichthohe mit steigendem
Volumenstrom fest, ebenso wie Smith und Davies (1970) fur das System MiBK (d) +
Wasser (c). Ein Zusammenhang zwischen der Dispersionsschichthéhe und der
Grenzflachenspannung der Systeme wie flr den aus der Anpassung erhaltenen Pa-
rameter rs im Absetzversuch lasst sich fiir die Messungen zur Dispersionsschichtho-
he allerdings nicht ableiten.

Wie bei den Absetzversuchen nach Henschke (1995) wurde neben der Variation der
Ldsungsmittel zusatzlich auch der Einfluss der Zugabe unterschiedlicher Konzentra-
tionen der Salze Natriumchlorid und Natriumsulfat zum System MiBK (d) + Was-
ser (c) untersucht. In Abb. 4-8 sind die Ergebnisse bei Zugabe von 25, 50, 75 und
150 mmol/l,q NaCl zu sehen.
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Abb. 4-8: Einfluss des Salzgehalts auf das System MiBK (d) + Wasser (c),
Blesinger (2011)

In Abb. 4-8 ist zu erkennen, dass mit zunehmendem Salzgehalt bei Betrachtung ei-
nes festen Volumenstroms die Dispersionsschichthdhe steigt. Die gro3eren Dispersi-
onsschichthdohen bei hoheren Salzkonzentrationen fuhren auRerdem dazu, dass sich
ein exponentieller Verlauf der Dispersionsschichththe in Abhangigkeit vom Volu-
menstrom ergibt. Zusatzlich zeigt sich aus den in Abb. 4-8 dargestellten Ergebnissen,
dass, wie auch im Absetzversuch, bei hdheren Salzkonzentrationen die Standardab-
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weichung der Messungen zunimmt. Flr jede Salzkonzentration wurden wiederum 3
Messreihen durchgefuhrt (Blesinger, 2011).

Die Messungen bei Zugabe von Natriumsulfat zeigen ebenfalls, dass eine steigende
Salzkonzentration zu einer stetigen Erhdhung der Dispersionsschichthohen flhrt
(Ganswindt, 2012). Generell zeigt sich damit auch fur die Messung der Dispersions-
schichthohe durch die Salzzugabe eine Verschlechterung des Koaleszenzverhaltens.
Die Koaleszenzhemmung fuhrt dann dazu, dass in die Dispersionsschicht eintreten-
de Tropfen langsamer koaleszieren und damit eine Erhéhung der Schichthéhe bewir-
ken.

4.2.3 Abgleich mit Literaturergebnissen

Wie in Kapitel 4.1.2 diskutiert, ist aufgrund unterschiedlicher Losungsmittelqualitaten
bei den eigenen Messungen keine exakte Ubereinstimmung mit Daten aus der Lite-
ratur zu erwarten. Ein Abgleich der Messdaten von Dalingaros (1985), Widjaja
(1977), Smith und Davies (1970) und Hosozawa et al. (1973) untereinander zeigt
auch, dass die verschiedenen Losungsmittelqualitaten dazu fluhren, dass die Daten
fir zwei nominell gleiche Lésungsmittel in der Literatur variieren. Aus Tab. 4-1 zeigt
sich aber, dass fur die Stoffsysteme Toluol (d) + Wasser (c), n-Butanol (d) + Was-
ser (c), n-Butylacetat (d) + Wasser (c) (Zdralek, 2010) und MiBK (d) + Wasser (c)
(Blesinger, 2011) jeweils eine gute Ubereinstimmung zwischen einer Literaturquelle
und den eigenen Ergebnissen gefunden werden kann.

Organische Phase Literaturquelle

Dalingaros,  Widjaja, 1977 Smith und Hosozawa

1985 Davies, 1970 etal., 1973
Toluol 1 ! +
n-Butylacetat 1 +
MiBK 1 +
Cyclohexanon !
n-Butanol +

Tab. 4-1:  Abgleich zwischen den eigenen experimentellen Daten und Literaturwer-
ten, (Legende: 1 Literaturwert hoher als eigener Wert, | Literaturwert
niedriger als eigener Wert, + gute Ubereinstimmung mit eigenen Daten)

Alle anderen Literaturwerte liegen entweder Uber (durch einen nach oben zeigenden
Pfeil dargestellt) oder unter (nach unten zeigender Pfeil) den eigenen Werten. Au-
Rerdem konnte in Kapitel 9.10.1 und 9.10.2 bereits gezeigt werden, dass die eigenen
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Ergebnisse mit den Aussagen in der Literatur zum Einfluss der Einflllhdhe und des
mittleren Durchmessers der dispersen Phase Ubereinstimmen.

4.3 Koaleszenz- und Spaltungsmessungen nach Klinger (2008)

Wie bereits diskutiert, werden im Rahmen dieser Arbeit zur Bestimmung des Koales-
zenzverhaltens flr pulsierte Fullkérperkolonnen die Tropfengréfienverteilungen in
einer Messzelle von Klinger (2008) untersucht. Dazu werden in der in Kapitel 3.3 be-
schriebenen Messzelle an funf Positionen mit Hilfe von Fotoaufnahmen die Tropfen-
gréBenverteilungen bestimmt. Aus diesen Verteilungen wird auRerdem an jeder Posi-
tion der Sauterdurchmesser berechnet. Zusatzlich wird der Hold-up in der Messzelle
ermittelt.

Im Folgenden werden die Ergebnisse aus den Messungen beschrieben, wobei, wie
auch bei den Ergebnissen zu den anderen Messmethoden, zunachst eine generelle
Erklarung anhand des Stoffsystems MIiBK (d) + Wasser (c) erfolgt, bevor dann Er-
gebnisse bei Variation des Energieeintrags, des Volumenstroms, des erzeugten
Tropfendurchmessers und bei Variation des Stoffsystems diskutiert werden. Die
Temperatur wurde wiederum nicht variiert, sondern immer auf 20 °C eingestellt. Wei-
terhin wurden als Fullkérper ausschlieRlich Pallringe mit den im Anhang 9.4.3 ange-
gebenen Abmessungen eingesetzt. Eine Ubersicht zu allen Messungen in der Mess-
zelle von Klinger (2008) wird im Anhang 9.6.3 gegeben.

4.3.1 Beschreibung der Referenzbedingungen

Um die verschiedenen Einflussfaktoren zu diskriminieren, wurden zunachst Refe-
renzbedingungen festgelegt und bei diesen Bedingungen die Versuche mehrmals
reproduziert. AnschlieBend wurde immer eine einzelne Einflussgrofle variiert. Dazu
wurden ein Hub von 5 mm bei einer Frequenz von 2 Hz fur die Pulsation der Einbau-
ten, ein Volumenstrom von 20 I/h bei Verwendung des Systems MiBK (d) + Was-
ser (c) als Referenz fur alle Versuche gewahlt und jeweils drei Messreihen bei Ver-
wendung des Koaleszenzdispersers mit 50 Léchern und einem Bohrungsdurchmes-
ser von 0,7 mm einerseits und des Spaltungsdispersers mit 2 Lochern mit einem
Durchmesser von 7 mm andererseits durchgefihrt. In Abb. 4-9 ist fir diese Versuche
die anzahlbezogene relative Haufigkeit nach Gl. 2-8 dargestellt, wobei auf der linken
Seite die Ergebnisse bei Verwendung des Koaleszenzdispersers und auf der rechten
Seite die Ergebnisse bei Einsatz des Spaltungsdispersers gezeigt sind. Es sind dazu
fir jeden Versuch jeweils die Verteilungen an den funf verschiedenen Messpositio-
nen gezeigt, beginnend unten bei Position 1, die die Tropfenverteilung nach dem
Disperser wiedergibt, und die oberste Verteilung an Position 5 entspricht auch der
hdchsten Position in der Messzelle nach der vierten Fullkorperpackung. Zusatzlich ist
aullerdem fur jede Position der mittlere Durchmesser, der Sauterdurchmesser, aus
allen vermessenen Tropfen angegeben.
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Versuch 110621#1, T=20 °C Versuch 110530#1, T = 20 °,

Koaleszenzdisperser, Spaltungsdisperser,
MiBK (d) + Wasser (c), MiBK (d) + Wassgr (c),
a=5 mm, =2 Hz, /=20 I/h a=5mm, =2 Hz, V=20 I/h
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Abb. 4-9: Anzahlbezogene relative Haufigkeiten fur verschiedene Tropfen-
durchmesserklassen an den 5 Messpositionen und sich daraus erge-
bender Sauterdurchmesser ds e, flr das System MiBK (d) + Was-
ser (c) bei T=20°C, a=5mm, f=2Hzund V =20 I/h bei Verwen-
dung des Koaleszenzdispersers (links) und des Spaltungsdispersers
(rechts), Daten von Blesinger (2011) und Renzenbrink (2011)

Aus der auf der linken Seite in Abb. 4-9 dargestellten TropfengroRenverteilung fir
den Koaleszenzversuch zeigt sich, dass auf der ersten Position nach der Tropfener-
zeugung ein sehr einheitliches Tropfenspektrum vorliegt, bei dem mehr als 75 % der
Tropfen einen Durchmesser zwischen 1 und 2 mm aufweisen. Auch der Sauter-
durchmesser liegt daher mit 1,75 mm in diesem Durchmesserbereich. Die Ubrigen
Tropfen verteilen sich auf die nachstliegenden Tropfenklassen von d=0 mm bis
d=1 mm und die Tropfenklassen von d=2 mm bis d=4 mm. Mit zunehmender Kolon-
nenhdhe verandert sich das Tropfenspektrum durch den Einbauteneinfluss, so dass
zum einen eine Zunahme der kleinen Tropfen in der Durchmesserklasse von 0 bis
0,5 mm feststellbar ist, zum anderen sind aber ab der zweiten Position auch ver-
mehrt grol3e Tropfen bis zu einem Durchmesser von 6 mm in der Messzelle vorhan-
den, die dazu fuhren, dass der Sauterdurchmesser zunimmt. Auffallend ist hierbei
aulRerdem, dass sich das Tropfenspektrum auf Position 3 bis 5 zwar noch sichtbar
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verandert, der Sauterdurchmesser aber bei Werten zwischen 2,76 und 2,94 mm na-
hezu konstant bleibt (Blesinger, 2011).

Werden die Tropfen dagegen mit Hilfe des Spaltungsdispersers erzeugt, so ergeben
sich die in Abb. 4-9 auf der rechten Seite gezeigten Tropfengroflenverteilungen. Im
Gegensatz zu den Versuchen mit dem Koaleszenzdisperser wird dabei ein Tropfen-
spektrum erzeugt, bei dem etwa 60 % der Tropfen einen Durchmesser kleiner als
0,5 mm aufweisen. Die kleinste Tropfenklasse zwischen 0 und 0,5 mm beinhaltet
daher auf allen Positionen in der Messzelle die meisten Tropfen, wobei auf Position 4
und 5 wie fur den Versuch mit Koaleszenzdisperser noch etwa 40 % der Tropfen in
dieser Tropfenklasse liegen. Da durch Verwendung des Spaltungsdispersers aber
auch einzelne grofRe Tropfen mit Durchmessern von bis zu 10 mm entstehen, weist
der Sauterdurchmesser auf Position 1 bei Verwendung des Spaltungsdispersers ei-
nen Wert von 4,39 mm auf. Weil die gro3en Tropfen durch die Einbauten gespalten
werden, nimmt der Sauterdurchmesser anschlie3end auf jeder Position weiter ab.
Wie auch fur den Versuch mit Koaleszenzdisperser ist der Sauterdurchmesser dabei
auf den Positionen 3 bis 5 etwa gleich, in der TropfengroRenverteilung zeigen sich
aber noch Veranderungen zwischen den verschiedenen Durchmesserklassen. Auf
Position 5 sind schlielllich die Spektren fur die Ergebnisse fur beide Disperser im
Rahmen der Messgenauigkeit identisch (Blesinger, 2011, Renzenbrink, 2011).

Wie fir die Untersuchungen mit den anderen Messmethoden wurden auch die Ver-
suche fur das Stoffsystem MiBK (d) + Wasser (c) in der Messzelle von Klinger (2008)
bei den gleichen Bedingungen von einem Hub von 5 mm, einer Frequenz von 2 Hz
und einem Volumenstrom von 20 I/h wiederholt, um die Genauigkeit zu untersuchen.
In Abb. 4-10 sind die Mittelwerte der Sauterdurchmesser fir die fiinf Messpositionen
gezeigt, wobei die Fehlerbalken die Standardabweichung aus den verschiedenen
Messreihen beschreiben.

Wie aus Abb. 4-10 zu erkennen, zeigen die drei Versuche bei Verwendung des Koa-
leszenzdispersers denselben Trend, dass der Sauterdurchmesser von Position 1 bis
3 ansteigt. Damit einher geht gleichzeitig eine Zunahme der Haufigkeit der kleinsten
Tropfenklasse zwischen 0 und 0,5 mm sowie eine Verbreiterung des Tropfenspekt-
rums. Bei Verwendung des Spaltungsdispersers wird dagegen ein Tropfenspektrum
mit einem grollen Sauterdurchmesser erzeugt, der Uber der HOhe der Messzelle ab-
nimmt. Auch hierbei laufen die Anderungen im Sauterdurchmesser zwischen Position
1 und 3 ab. Zwischen Position 3 und Position 5 andert sich der Sauterdurchmesser
sowohl fur die Versuchsreihen mit dem Spaltungs- als auch mit dem Koaleszenz-
disperser nur noch geringfligig. Dies resultiert daraus, dass Koaleszenz- und Spal-
tungsvorgange Uberlagert ablaufen und sich ab Position 5 schlieRlich praktisch ein
stationarer Zustand einstellt, so dass die Versuchsreihen mit beiden Dispersern auf
Position 5 immer eine selbe Verteilung aufweisen. Die grof3te Abweichung zwischen
den dreimaligen Wiederholungen der Versuche ergab sich bei Verwendung des Koa-
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leszenzdispersers auf Position 3 und betrug 12 % (Blesinger, 2011, Renzenbrink,
2011).

5 T I T I T I T I T I
MiBK (d) + Wasser (c), a=5mm, =2 Hz,
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Abb. 4-10: Vergleich der Sauterdurchmesser an verschiedenen Positionen in der

Messzelle von Klinger (2008) bei Verwendung des Koaleszenz- und
Spaltungsdispersers, Daten von Blesinger (2011) und Renzenbrink
(2011)

Der Hold-up der 3 Versuchsreihen, der nach der in Kapitel 3.3.2 beschriebenen Me-
thode ermittelt wurde, liegt bei Verwendung des Koaleszenzdispersers zwischen
Werten von 5,6 % und 6,3 %, beim Spaltungsdisperser dagegen zeigen sich niedri-
gere Hold-ups zwischen 3,9 % und 5,1 % (Blesinger, 2011, Renzenbrink, 2011).

4.3.2 Einfluss des Energieeintrags

Der Einfluss des Energieeintrags kann in der in dieser Arbeit verwendeten Messzelle
von Klinger (2008) durch Variation des Pulsationshubs a und der Frequenz f veran-
dert werden. Die Ergebnisse bei Variation des Energieeintrags sind in Abb. 4-11 wie-
derum fur das System MIiBK (d) + Wasser (c) bei verschiedenen Pulsations-
geschwindigkeiten af und Verwendung beider Disperser gezeigt. Dabei sind fur die
zuvor anhand von Abb. 4-10 gezeigten Bedingungen bei einer Pulsationsgeschwin-
digkeit von af = 10 mm/s die Mittelwerte aus den 3 Messreihen abgebildet.
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Abb. 4-11: Einfluss der Pulsation auf den Sauterdurchmesser an verschiedenen

Positionen in der Kolonne flur das Stoffsystem MiBK (d) + Wasser (c),
V =201/, T =20 °C, Daten von Blesinger (2011) und Renzenbrink
(2011)

Die Ergebnisse bei Verwendung des Koaleszenzdispersers sind in Abb. 4-11 durch
ausgeflllte Symbole und unterbrochene Linien fur Pulsationsgeschwindigkeiten von
0 mm/s, 10 mm/s und 20 mm/s dargestellt. Auf der ersten Position nach der Tropfen-
erzeugung ergeben sich flr alle drei Geschwindigkeiten ahnliche Sauterdurchmesser
zwischen 1,6 und 1,75 mm. Fur die Versuche ohne Pulsation und bei af = 10 mm/s
steigt der Sauterdurchmesser bis Position 3 an. Fur beide Pulsationsbedingungen
zeigen sich ahnliche Tropfenspektren mit einer groen Anzahl an kleinen Tropfen im
Durchmesserbereich zwischen 0 und 0,5 mm, die sich bis Position 5 derselben Ver-
teilung wie bei Verwendung des Spaltungsdispersers annahern. Auch die Tropfen-
spektren sowie die Sauterdurchmesser fur Pulsationsgeschwindigkeiten von 0 und
10 mm/s beim Einsatz des Spaltungsdispersers sind mit einer Abnahme des Sauter-
durchmessers bis zur 3. Position ahnlich. Es ist aber fir beide Disperser zu erken-
nen, dass die Sauterdurchmesser ohne Pulsation einen hdheren Wert aufweisen als
bei einer Pulsationsgeschwindigkeit von 10 mm/s.

Wird der Hub auf 10 mm und damit die Pulsationsgeschwindigkeit auf 20 mm/s er-
hoéht, so zeigt sich sowohl in der Tropfengrofienverteilung als auch fur den Sauter-
durchmesser fur den Einsatz von beiden Dispersern eine deutliche Veranderung: Die
TropfengroRenverteilung wird enger, das heildt, dass zum einen nur noch eine maxi-
male Tropfengréfe von 4,5 mm im Vergleich zu 6,5 mm bei den anderen Pulsations-
geschwindigkeiten erreicht wird. Zum anderen entstehen auch weniger kleine Trop-
fen als bei den niedrigeren Pulsationsgeschwindigkeiten, so dass der Grofteil der
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Tropfen etwa gleichverteilt im Durchmesserbereich zwischen 0 und 2 mm liegt. Dies
fuhrt dazu, dass sowohl bei Verwendung des Koaleszenz- als auch des Spaltungs-
dispersers der Sauterdurchmesser mit Werten zwischen 1,5 und 1,9 mm auf den Po-
sitionen 2 bis 5 deutlich geringer ist als bei den zuvor diskutierten Pulsations-
geschwindigkeiten.

Die eigenen Versuchsergebnisse stimmen gut mit Ergebnissen von Klinger (2008) fur
das System n-Butylacetat (d) + Wasser (c) Uberein. Auch Klinger (2008) stellte fest,
dass der Sauterdurchmesser beim Einsatz beider Disperser mit steigender Pulsati-
onsgeschwindigkeit abnimmt. Sie erklart dieses Verhalten durch eine hdhere Wucht
der Tropfen beim Auftreffen auf die Fullkdrperpackungen, die zu einer hoheren An-
zahl an Spaltungsvorgangen bei hdheren Pulsationsgeschwindigkeiten fluhrt.

4.3.3 Einfluss des Volumenstroms

Eine weitere Grolde, die das Koaleszenz- und Spaltungsverhalten in Extraktionsko-
lonnen beeinflusst, ist der Hold-up. Dieser Einfluss wurde in der Messzelle von Klin-
ger (2008) durch Variation des Volumenstroms untersucht. Da der Fokus dieser Ar-
beit auf dem Koaleszenzverhalten in Kolonnen liegt, sind in Abb. 4-12 die Tropfen-
grolienverteilungen flur 3 verschiedene Volumenstrome und bei Verwendung des Ko-
aleszenzdispersers fur das Stoffsystem MiBK (d) + Wasser (c) gezeigt. Dazu sind in
Abb. 4-12 neben dem bereits mehrfach diskutierten Versuch bei einem Volumen-
strom von 20 I/h, bei dem ein Hold-up zwischen 5,6 % und 6,3 % gemessen wurde
und der zum Vergleich nochmals in der Mitte zu sehen ist, aulerdem Ergebnisse bei
einem Volumenstrom von 10 I/h mit einem geringeren Hold-up von 4,5 % auf der lin-
ken Seite und die Ergebnisse bei Erhdhung des Volumenstroms auf 25 I/h bei einem
Hold-up von 7,1 % auf der rechten Seite dargestellt. Beim Vergleich der drei Spekt-
ren auf Position 1 zeigt sich, dass beim Volumenstrom von 10 I/h ein anderes Spekt-
rum ensteht als bei den héheren Volumenstromen. Wahrend bei Volumenstromen
von 20 und 25 I/h hauptsachlich Tropfen mit Durchmessern zwischen 1 und 2 mm
erzeugt werden und daher beide Versuche auch einen ahnlichen Sauterdurchmesser
auf Position 1 aufweisen, entstehen bei Verringerung des Volumenstroms auf 10 I/h
zum einen groRere Tropfen mit Durchmessern zwischen 2 und 2,5 mm, die wiederum
zu einem um 0,5 mm hoheren Sauterdurchmesser im Vergleich zu den Versuchen
mit hdheren Volumenstromen flhren, und zum anderen zusatzlich viele kleine Trop-
fen im Bereich zwischen 0 und 0,5 mm. Dieses veranderte Tropfenspektrum bei der
Tropfenerzeugung beim Volumenstrom von 10 I/h hat dann im weiteren Verlauf Gber
der Kolonnenhohe zwei Effekte zur Folge: Da bei diesem Volumenstrom bereits ab
Position 1 mehr kleine Tropfen in der Messzelle vorhanden sind, bleibt der Anteil an
kleinen Tropfen an allen Positionen hoch und durch die generelle Zunahme an klei-
nen Tropfen fur dieses Stoffsystem wird ein um etwa 50 % hoherer Anteil an kleinen
Tropfen in der Messzelle erreicht als beim Versuch mit einem Volumenstrom von 20
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I/h. AulRerdem fuhrt die Verschiebung der Tropfen hin zu groReren Durchmessern auf
Position 1 dazu, dass auf allen Positionen im Vergleich zum in Abb. 4-12 in der Mitte
dargestellten Versuch bei 20 I/h ein héherer Sauterdurchmesser vorliegt. Dies fuhrt
dann dazu, dass bei Position 5 im Vergleich zwischen den Versuchen von 10 und 20
I/h ein ahnliches Spektrum vorliegt, aber beim Versuch von 10 I/h ein deutlich héhe-
rer Anteil an kleinen Tropfen und ein breiteres Tropfenspektrum mit grof3eren Tropfen
festzustellen sind.
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Abb. 4-12: Anzahlbezogene relative Haufigkeiten fur verschiedene Tropfen-
durchmesserklassen an den 5 Messpositionen und sich daraus erge-
bender Sauterdurchmesser ds; exp fur das System MiBK (d) + Was-
ser (c) bei T=20°C, a=5mm, f=2 Hz und bei Verwendung des Ko-
aleszenzdispersers und Variation des Volumenstroms von 10 I/h

(links), 20 I/h (Mitte) und 25 I/h (rechts), Daten von Blesinger (2011)

Klinger (2008) fuhrte ebenfalls Untersuchungen fur das Stoffsystem n-Butylacetat (d)
+ Wasser (c) bei unterschiedlichen Volumenstromen von 20 I/h und 50 I/h und ver-
schiedenen Pulsationsbedingungen durch. Sie stellte dabei fest, dass bei hoheren
Volumenstromen groRere Sauterdurchmesser vorliegen und erklart dies dadurch,
dass bei einem groReren Hold-up in der Messzelle die Wahrscheinlichkeit fur Trop-
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fenkollisionen steigt und damit vermehrt Koaleszenzereignisse auftreten. Die zuvor
diskutierten Ergebnisse bei Volumenstromen von 10 und 20 I/h decken sich zwar
nicht mit den Ergebnissen von Klinger (2008). Generell lassen sich aber die Ergeb-
nisse der Tropfengrolienverteilungen bei den Volumenstromen von 10 und 20 I/h nur
bedingt vergleichen, da das erzeugte Tropfenspektrum auf Position 1 sehr unter-
schiedlich ist. Daher ist es schwierig zu diskriminieren, welche Effekte auf die Unter-
schiede im Hold-up und welche auf die Unterschiede im erzeugten Tropfenspektrum
zuruckzufihren sind. Da Hamilton und Pratt (1984) bei Untersuchungen mit dem
System MIBK (d) + Wasser (c) in pulsierten Fullkérperkolonnen angeben, dass die
Koaleszenzwahrscheinlichkeit mit steigendem Hold-up abnimmt, ist generell kein
eindeutiger Zusammenhang zwischen Koaleszenz und Hold-up in der Literatur zu
finden.

Der Vergleich bei Volumenstromen von 20 I/h und 25 I/h dagegen deckt sich gut mit
den Ergebnissen von Klinger (2008). Da hier auf Position 1 etwa dasselbe Tropfen-
spektrum erzeugt wird, fuhrt dann in der Folge der héhere Hold-up zu mehr Koales-
zenzereignissen, so dass sich groRere Sauterdurchmesser ab Position 3 bei Ver-
wendung eines Volumenstroms von 25 I/h ergeben als bei einem Volumenstrom von
20 I/h. Allerdings ist auch bei diesem Versuch ein um 50 % hoherer Anteil an kleinen
Tropfen mit Durchmessern von 0 bis 0,5 mm als beim Versuch mit einem Volumen-
strom von 20 I/h zu beobachten. Wahrend beim Versuch mit 10 I/h dieser erhdhte
Anteil durch das veranderte Spektrum bei der Tropfenerzeugung zu erklaren ist, ent-
stehen beim Volumenstrom von 25 I/h mit zunehmender Hohe in der Messzelle mehr
Tropfen als beim Volumenstrom von 20 I/h. Das vermehrte Auftreten kleiner Tropfen
kann entweder durch eine Zunahme der Spaltungsereignisse oder durch die Entste-
hung von kleinen Sekundartropfen bei der Koaleszenz erklart werden. Beim Auftreten
von Sekundartropfen aufgrund von Koaleszenz liegen im Falle des hoéheren Volu-
menstroms mehr Tropfen vor und somit kdnnen die Tropfen haufiger miteinander
kollidieren und damit auch koaleszieren.

4.3.4 Einfluss des erzeugten Tropfendurchmessers

In der Literatur wird als weitere EinflussgroRe auf das Koaleszenzverhalten in Extrak-
tionskolonnen der Tropfendurchmesser genannt. Daher wurden im Rahmen dieser
Arbeit Disperser mit verschiedenen Lochdurchmessern von 0,5 mm, 0,7 mm und
1 mm verwendet, wobei sich durch die Variation des Lochdurchmessers auch das
Offnungsverhaltnis dndert, wie den Angaben zu den verschiedenen Dispersern aus
Tab. 9-3 zu entnehmen ist. Der Einsatz der verschiedenen Disperser fuhrt dann zu
einem unterschiedlichen Tropfenspektrum und Sauterdurchmesser bei der Tropfen-
erzeugung, wobei aber weiterhin kleine Tropfen erzeugt werden, so dass auf den
ersten Positionen immer vermehrt Koaleszenz zu beobachten ist, wie aus den in
Abb. 4-13 dargestellten Ergebnissen fur das Stoffsystem MIiBK (d) + Wasser (c) bei
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Verwendung von Dispersern mit verschiedenen Lochdurchmessern und Einstellung
von gleichen Pulsationsbedingungen und Volumenstromen zu entnehmen ist.

Versuch 110621#3, Versuch 110621#1, Versuch 110622#5,
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Abb. 4-13: Anzahlbezogene relative Haufigkeiten flr verschiedene Tropfen-
durchmesserklassen an den 5 Messpositionen und sich daraus erge-
bender Sauterdurchmesser ds; exp fur das System MiBK (d) + Was-
ser (c) bei T=20°C, a=5mm, f=2Hz und und V = 20 I/h bei Ver-
wendung von verschiedenen Dispersern, links: d. = 0,5 mm, Mitte:
d. = 0,7 mm, rechts: d. = 1 mm, Daten von Blesinger (2011)

Das erzeugte Tropfenspektrum bei Verwendung des Dispersers mit den kleinsten
Lochdurchmessern von 0,5 mm auf Position 1 im linken Teil von Abb. 4-13 sowie das
nach dem Disperser mit Bohrungen von 0,7 mm vorliegende Spektrum in der Mitte
von Abb. 4-13 sind sehr ahnlich mit dem gréf3ten Anteil an Tropfen im Bereich von 1
bis 2 mm, wobei, wie erwartet, ein kleinerer Sauterdurchmesser bei Verwendung ei-
nes Dispersers mit geringerem Lochdurchmesser vorliegt. Der vergrolierte Boh-
rungsdurchmesser von 1 mm, flr den die TropfengréRenverteilungen an verschiede-
nen Positionen in der Messzelle im rechten Teil von Abb. 4-13 zu sehen sind, fuhrt
dementsprechend auch zu einem groReren Sauterdurchmesser, aber zusatzlich ist
eine Verschiebung des Tropfenspektrums zu Durchmessern zwischen 2,5 und 3 mm
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und ein gleichzeitiges Abreilen am Disperser von kleinen Sekundartropfen (Durch-
messerbereich zwischen 0 und 0,5 mm) zu erkennen.

Generell sind beim Vergleich an jeweils derselben Position in der Messzelle die Sau-
terdurchmesser flr den Disperser mit dem Lochdurchmesser von 0,5 mm niedriger
als im Versuch bei Verwendung des Dispersers mit 0,7 mm und bei Verwendung ei-
nes Dispersers mit Bohrungsdurchmessern von 1 mm sind die Sauterdurchmesser
am grofRten. AulRerdem ist aus Abb. 4-13 zu erkennen, dass sich bei allen 3 Disper-
sern auf Position 5 die Verteilungen einem ahnlichen Tropfenspektrum annahern,
auch wenn der Sauterdurchmesser bei Verwendung des Dispersers mit Lochern von
0,5 mm noch geringer ist als bei Verwendung der anderen Disperser.

Die grofiten Veranderungen im Sauterdurchmesser ergeben sich jeweils bei Ver-
wendung der Disperser mit Lochdurchmessern von 0,5 mm und 0,7 mm zwischen
Position 1 und 2, hier steigt der Sauterdurchmesser um 0,75 bzw. 0,76 mm. Dies
deckt sich sehr gut mit Angaben aus der Literatur, nach denen kleine Tropfen ver-
mehrt koaleszieren, bis ein stabiler mittlerer Durchmesserbereich erreicht ist. Hamil-
ton und Pratt (1980, 1984) flhrten beispielsweise ebenfalls Untersuchungen mit dem
System MiBK (d) + Wasser (c) und fur pulsierte Fullkérperkolonnen durch und geben
an, dass die Koaleszenzwahrscheinlichkeit fur kleine Tropfen hoher ist.

Da bei Verwendung des Dispersers mit einem Lochdurchmesser von 1 mm bereits
Tropfen mit einem Durchmesser von 2,85 mm erzeugt werden, der, wie auch aus
den in den vorherigen Kapiteln diskutierten Ergebnissen hervorgeht, dem stabilen
Durchmesser fur dieses System entspricht, ist demnach kein deutlicher Anstieg des
Sauterdurchmessers zwischen Position 1 und 2 bei Verwendung dieses Dispersers
zu erkennen.

Auch die im vorherigen Abschnitt 4.3.3 diskutierte Sekundartropfenbildung bei der
Koaleszenz kann wieder aus den in Abb. 4-13 dargestellten Ergebnissen beobachtet
werden. Wahrend beim Versuch mit einem Disperser mit Lochdurchmesser von
1 mm kleine Tropfen im Bereich von 0 bis 0,5 mm bereits bei der Tropfenerzeugung
entstehen und der Anteil dieser Tropfen Uber der Kolonnenhdhe etwa gleich bleibt,
entstehen bei Verwendung der anderen beiden Disperser diese kleinen Tropfen be-
sonders zwischen den Positionen 1 und 3, auf denen auch, wie aus dem deutlichen
Anstieg des Sauterdurchmessers hervorgeht, der Groliteil der Koaleszenzereignisse
stattfindet.

4.3.5 Stoffsystemeinfluss

Wie auch im Absetzversuch und bei den Messungen zur Dispersionsschichthohe
wurden in der Messzelle von Klinger (2008) unterschiedliche Lésungsmittel und fur
das Stoffsystem MiBK (d) + Wasser (c) der Einfluss der Zugabe von Salzen unter-
sucht. Fur die Untersuchung des Salzeinflusses wurden die Tropfengrélienverteilun-
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gen an den 5 Messstellen bei Zugabe der Salze Natriumchlorid und Natriumsulfat in
Konzentrationen von 10, 25, 50 und 75 mmol pro Liter wassriger Phase untersucht.

In Abb. 4-14 ist ein Vergleich der Sauterdurchmesser an den 5 Messstellen fur die
Zugabe von 75 mmol/l,q NaCl, dargestellt durch schwarze Quadrate, und 75 mmol/lyq
Na,SO,4, dargestellt durch schwarze Kreise, mit den zuvor bereits diskutierten Werten
fur das in Abb. 4-14 durch Rauten-Symbole gezeigte Stoffsystem MIiBK (d) + Wasser
(c) ohne Salzzugabe zu sehen. Die Pulsationsbedingungen und der Volumenstrom
wurden dabei im Vergleich zu den in Kapitel 4.3.1 beschriebenen Bedingungen nicht
verandert und es wurden sowohl bei Einsatz des Spaltungs- als auch des Koales-
zenzdispersers Messungen durchgefuhrt.
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Abb. 4-14: Einfluss der Zugabe von 75 mmol/l,q NaCl und Na,SO,4 auf den Sau-
terdurchmesser an verschiedenen Positionen in der Kolonne fur das
Stoffsystem MiBK (d) + Wasser (c), V =20 I/h, T=20 °C, a = 5mm,
f=2 Hz, Daten von Blesinger (2011), Renzenbrink (2011) und Gans-
windt (2012)

Wie in den vorherigen Kapiteln bereits erlautert, nahern sich fur das in Abb. 4-14 ge-
zeigte System ohne Salze die Sauterdurchmesser bei Verwendung des Koaleszenz-
dispersers (unterbrochene Linien) und des Spaltungsdispersers (durchgezogene Li-
nien) an und erreichen ab Position 3 nahezu identische Sauterdurchmesser, die fur
beide Disperser zwischen Position 3 und 5 bei Werten zwischen 2,75 und 3,05 mm
liegen. Werden zu diesem System entweder 75 mmol/l,q NaCl oder Na,SO,4 zugege-
ben, so verandern sich die Sauterdurchmesser auf Position 1, also direkt nach der
Tropfenerzeugung, sowohl beim Einsatz des Koaleszenz- als auch des Spaltungs-
dispersers nicht. Da sich die Stoffsystemeigenschaften bei diesen Salzkonzentratio-
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nen, wie in Kapitel 3.4 diskutiert, kaum andern, ist auch keine Veranderung fur das
erzeugte Tropfenspektrum zu erwarten.

Ab Position 2 liegen dann die Sauterdurchmesser sowohl fur die Messungen mit
75 mmol/l,q NaCl als auch 75 mmol/l,q NaxSO4 niedriger als die Werte fur die Sauter-
durchmesser ohne Salzzugabe, wobei die Differenz zwischen den Sauterdurchmes-
sern mit zunehmender Hohe der Messzelle steigt. Auch bei den Versuchen mit Salz
nahern sich die Versuchsreihen fur die beiden Disperserarten einem gleichen End-
wert, allerdings wird der gleiche Sauterdurchmesser flr beide Disperser, dessen
Wert zwischen 1,9 und 2 mm und damit etwa 1 mm niedriger als beim System ohne
Salzzugabe liegt, erst ab Position 5 erreicht (Blesinger, 2011, Renzenbrink, 2011,
Ganswindt, 2012).

Geht man davon aus, dass das Spaltungsverhalten durch die Zugabe von
75 mmol/l,q NaCl oder Nap;SO,4 aufgrund unveranderter Stoffsystemeigenschaften,
insbesondere der Grenzflachenspannung, nicht verandert wird, so sind die niedrige-
ren Sauterdurchmesser durch die Salzzugabe auf eine Verschlechterung des Koa-
leszenzverhaltens zurlickzufihren. Diese Ergebnisse stimmen damit sehr gut mit den
Beobachtungen bei Salzzugabe zum System MiBK (d) + Wasser (c) fur die Untersu-
chungen mit den anderen Messmethoden Uberein. Aul3erdem wurde auch bei den
anderen Messmethoden festgestellt, dass bei Zugabe von 75 mmol/l,q NaCl und
75 mmol/l,q Na;SO,4 etwa dieselben Ergebnisse vorliegen, wie sich ebenfalls aus dem
Vergleich der beiden Messreihen fur diese Salzkonzentrationen fur die Sauterdurch-
messer in Abb. 4-14 ergibt.

Eine genauere Betrachtung des Einflusses der Salzzugabe erlaubt der Vergleich der
Tropfenspektren bei verschiedenen Salzkonzentrationen, der in Abb. 4-15 flr die Zu-
gabe von 10, 25, 50 und 75 mmol/l,q NaxSO4 bei Einsatz des Koaleszenzdispersers
gezeigt ist. Hierbei sind wiederum die Pulsationsbedingungen bei einem Hub von
5 mm und einer Frequenz von 2 Hz und der Volumenstrom bei 20 I/h konstant gehal-
ten. Die TropfengrofRenverteilungen sind dabei nach steigendem Salzgehalt von un-
ten nach oben angeordnet. Obwohl diese Versuchsreihe mit einer anderen Charge
an MiBK als der in Kapitel 4.3.1 diskutierte Referenzversuch durchgefuhrt wurde,
zeigt ein Vergleich des im linken Teil von Abb. 4-9 dargestellten Versuchs bei Ver-
wendung des Koaleszenzdispersers mit dem Versuch ohne Salz in Abb. 4-15, dass
sich im Rahmen der Messgenauigkeit dieselben Sauterdurchmesser und Tropfen-
grolRenverteilungen ergeben. Bei Messungen fur beide Chargen im Absetzversuch
und zur Dispersionsschichthéhe wurden ebenfalls keine Abweichungen zwischen
den Ergebnissen der beiden Chargen festgestellt.
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Abb. 4-15: Anzahlbezogene relative Haufigkeiten fir verschiedene Tropfendurchmesserklassen an den 5 Messpositionen und
sich daraus ergebender Sauterdurchmesser ds; ex, bei Zugabe verschiedener Konzentrationen Na,SO4 zum System
MiBK (d) + Wasser (c) bei T=20 °C, a=5mm, f=2 Hz und V = 20 I/h bei Verwendung des Koaleszenzdispersers,
Ganswindt (2012)
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Der Vergleich der anzahlbezogenen Haufigkeiten der verschiedenen Durchmesser-
klassen auf Position 1 direkt nach der Tropfenerzeugung in Abb. 4-15 fur die ver-
schiedenen Salzkonzentrationen zeigt, dass zwar jeweils ein sehr enges Tropfen-
spektrum mit Durchmessern im Bereich zwischen 1 und 2 mm erzeugt wird, aber
dass durch die Salzzugabe bereits auf Position 1 die Anzahl an kleinen Tropfen im
Durchmesserbereich zwischen 0 und 0,5 mm steigt, der Sauterdurchmesser wird
dadurch aber nicht mafigeblich verandert. Die kleinen Tropfen entstehen durch Spal-
tungsvorgange unterhalb der 1. Fullkérperpackung und konnen durch die zunehmen-
de Koaleszenzhemmung mit zunehmender Salzzugabe schlechter zu grof3en Trop-
fen koaleszieren. Dies fuhrt auch dazu, dass die kleinen Tropfen im Durchmesserbe-
reich zwischen 0 und 0,5 mm, die sowohl durch Sekundartropfenbildung bei der Koa-
leszenz als auch bei der Spaltung entstehen, beim Versuch ohne Salz erst ab Positi-
on 3 deutlich erkennbar sind und bei zunehmender Salzkonzentration in Abb. 4-15
bereits ab den Positionen 1 und 2 durch die Zunahme der Koaleszenzhemmung ver-
mehrt auftreten.

Die zunehmende Koaleszenzhemmung mit steigendem Salzgehalt zeigt sich auller-
dem wiederum beim Vergleich der TropfengréRenverteilungen fur eine ausgewahlte
Messposition durch eine Abnahme des Sauterdurchmessers mit steigendem Salzge-
halt. Die Abnahme des Sauterdurchmessers ist dadurch zu erklaren, dass wahrend
beim Versuch ohne Salz das erzeugte Tropfenspektrum breiter wird und mehr grole
Tropfen entstehen, sich die Tropfengrélienverteilung Uber der Messzelle beim Ver-
such mit einer Salzkonzentration von 75 mmol/l.q NaxSO4 nur wenig andert und nur
vereinzelt groRere Tropfen entstehen (Ganswindt, 2012).

4.3.6 Abgleich mit Ergebnissen von Klinger (2008)

Neben dem Einfluss der Salzzugabe wurden wie auch bei den anderen Messmetho-
den verschiedene organische Losungsmittel untersucht. Dazu wurden wiederum
Messungen mit den Stoffsystemen n-Butanol (d) + Wasser (c), n-Butylacetat + Was-
ser (c) und Toluol (d) + Wasser (c) durchgefthrt. Ein Vergleich der eigenen Ergeb-
nisse fur die Sauterdurchmesser an den 5 Messpositionen mit Ergebnissen von Klin-
ger (2008) ist fur diese Systeme fur den Einsatz von Spaltungs- und Koaleszenz-
disperser in Abb. 4-16 und Abb. 4-17 dargestellt, wobei wiederum Pulsation, Fullkor-
perart und Volumenstrom den in Kapitel 4.3.1 beschriebenen Referenzbedingungen
entsprechen.
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Abb. 4-16: Vergleich der Messergebnisse von Klinger (2008) und Zdralek (2010)
fur die Stoffsysteme n-Butanol (d) + Wasser (c), n-Butylacetat (d) +
Wasser (c), Toluol (d) + Wasser (c) bei T=20°C,a=5mm, f=2Hz
und V =20 I/h bei Verwendung von Pallringen und des Spaltungs-
dispersers

Auf Position 1, die das Tropfenspektrum direkt nach der Erzeugung am Disperser
zeigt, kann dabei sowohl in Abb. 4-16 als auch in Abb. 4-17 der bei Klinger (2008)
beschriebene Zusammenhang zwischen Grenzflachenspannung und dem erzeugten
Tropfendurchmesser bestatigt werden: Fur das System Toluol (d) + Wasser (c), das
eine hohe Grenzflachenspannung aufweist, ist der mittlere Durchmesser der erzeug-
ten Tropfen hoher als flr das System n-Butylacetat (d) + Wasser (c) mit einer mittle-
ren Grenzflachenspannung und die kleinsten Tropfen ergeben sich flr das System n-
Butanol (d) + Wasser (c) mit einer niedrigen Grenzflachenspannung, bei dem auf-
grund der kleinen Tropfengrof3e auch kein deutlicher Unterschied zwischen den Er-
gebnissen mit den verschiedenen Dispersern zu erkennen ist (Zdralek, 2010). Die
Ergebnisse fur das System MIiBK (d) + Wasser (c), dessen Grenzflachenspannung
etwa 3 mN/m niedriger als die von n-Butylacetat (d) + Wasser (c) ist, folgen ebenfalls
diesem Trend.
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Abb. 4-17: Vergleich der Messergebnisse von Klinger (2008) und Zdralek (2010)
fur die Stoffsysteme n-Butanol (d) + Wasser (c), n-Butylacetat (d) +
Wasser (c), Toluol (d) + Wasser (c) bei T=20°C,a=5mm, f=2Hz
undV = 20 I/h bei Verwendung von Pallringen und des Koaleszenz-
dispersers

Auch die Verlaufe der Sauterdurchmesser Uber der Hohe der Messzelle mit zuneh-
mender Positionsnummer stimmen gut mit den Ergebnissen von Klinger (2008) tber-
ein, wobei sich die grofdten Abweichungen flr den Einsatz des Spaltungsdispersers
und das System n-Butylacetat (d) + Wasser (c) ergeben. Wahrend bei Klinger (2008)
auf Position 5 bei Verwendung beider Disperser fur dieses System derselbe Sauter-
durchmesser erreicht wird, liegen die Sauterdurchmesser bei den eigenen Messun-
gen beim Einsatz des Spaltungsdispersers hoher. Eine exakte Reproduzierbarkeit
der Ergebnisse von Klinger (2008) konnte aber auch trotz Verwendung von Syste-
men mit ahnlicher Trennzeit im Schutteltest nicht erwartet werden, da wiederum un-
terschiedliche Qualitdten von Ldsungsmitteln verwendet wurden. Insgesamt kann
aber aus den in Abb. 4-16 und Abb. 4-17 gezeigten Werten festgestellt werden, dass
der Einfluss von Systemen mit verschiedener Grenzflaichenspannung in Uberein-
stimmung mit den Ergebnissen von Klinger (2008) ist und dass die Abweichungen
durch Verwendung von Systemen mit gleicher Trennzeit im Schutteltest geringer sind
als beim Vergleich von Systemen mit unterschiedlichen Trennzeiten, wie auch in Ka-
pitel 4.1.2 diskutiert.
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4.4 Vergleichende Diskussion der Ergebnisse mit den ver-
schiedenen Messmethoden

In den vorhergehenden Abschnitten wurden die Ergebnisse, die mit den unterschied-
lichen Messmethoden erhalten wurden, im Abgleich mit der Literatur diskutiert. Hier-
bei wurden insbesondere auch verschiedene Einflussfaktoren auf die Koaleszenz
diskutiert und die eigenen Ergebnisse mit Literaturergebnissen abgeglichen. Ab-
schliefend wird im Folgenden diskutiert, inwieweit sich alleine durch eine qualitative
Betrachtung bereits Ubereinstimmungen zwischen den Ergebnissen zum Koales-
zenzverhalten nach den drei verschiedenen Messmethoden feststellen lassen. Eine
genauere Betrachtung zur Ubertragbarkeit der drei Methoden erfolgt dann mittels
modellbasierter Auswertung in den folgenden Kapiteln.

Fir alle drei Messmethoden wurde fur das Stoffsystem MiBK (d) + Wasser (c) unter-
sucht, wie das Koaleszenzverhalten durch Salzzugabe verandert wird. Dabei wird
erwartet, dass neben dem Koaleszenzverhalten aufgrund der, wie aus Tab. 9-6 und
Tab. 9-7 hervorgeht, nur geringen Anderungen in den Stoffsystemeigenschaften das
weitere Systemverhalten nicht verandert wird. Insgesamt wird durch die Salzzugabe
immer eine Koaleszenzhemmung festgestellt. Im Absetzversuch nach Henschke
(1995) zeigt sich diese durch eine Verlangerung der Trennzeit des Systems und klei-
nere mittlere Tropfendurchmesser und au3erdem eine Abnahme des Wertes fir den
Parameter rs mit zunehmender Salzkonzentration, der den Einfluss des Stoffsystems
auf die Koaleszenz charakterisiert. Bei den Messungen zur Dispersionsschichthéhe
fuhrt die Salzzugabe dazu, dass durch die Verschlechterung des Koaleszenzverhal-
tens die Hohe der Dispersionsschicht steigt. Die TropfengrofRenverteilung in der
Messzelle von Klinger (2008) wird ebenfalls durch die Salzzugabe beeinflusst, denn
aufgrund der verringerten Anzahl an Koaleszenzvorgangen sinkt der Sauterdurch-
messer auf den obersten Positionen in der Messzelle mit zunehmender Salzmenge.

Neben dem Salzeinfluss wurden aulierdem in allen Messzellen Systeme bei Ver-
wendung verschiedener organischer LOosungsmittel untersucht. Wie bereits zuvor
basierend auf Abb. 4-4 diskutiert, zeigt sich dabei fur die Absetzversuche ein Zu-
sammenhang zwischen der Grenzflachenspannung und den Werten aus der Anpas-
sung fur den Parameter rs, der das Koaleszenzverhalten des Systems im Absetz-
versuch beschreibt. Auch die Werte aus der Anpassung des Koaleszenzverhaltens
fur pulsierte Fullkérperkolonnen, die Klinger (2008) durch Anpassung an die Tropfen-
grolRenverteilungen erhielt, zeigen diese Abhangigkeit. FUr die eigenen Messungen
werden die entsprechenden Anpassungen in den folgenden Kapiteln diskutiert. Flr
die Messungen der Dispersionsschichthdhe ist aber kein offensichtlicher Zusammen-
hang zwischen der Grenzflachenspannung der Systeme und der Schichthéhe fest-
stellbar. Zum einen flihren unterschiedliche Grenzflachenspannungen dazu, dass bei
gleichem Volumenstrom unterschiedliche TropfengroRen erzeugt werden. Wie in Ka-
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pitel 9.10.2 diskutiert, ist die Dispersionsschichthéhe geringer, wenn gréliere Tropfen
erzeugt werden. Zum anderen ist die Dispersionsschichthohe nicht nur abhangig von
der Grenzflachenspannung eines Systems, sondern auch von den anderen Stoffsys-
temeigenschaften. So fuhrt beispielsweise eine geringere Dichtedifferenz zwischen
den Phasen dazu, dass die Tropfen langsamer sedimentieren und damit mehr Trop-
fen in der Messzelle vorhanden sind. Um daher die Ergebnisse aus den beiden
Messzellen vergleichen zu kdnnen, ist eine modellbasierte Auswertung durchzufih-
ren. Hierbei werden durch entsprechende Modellansatze die verschiedenen Einflls-
se einzeln diskriminiert, so dass es mdglich ist, nur den Einfluss der Koaleszenz in
den verschiedenen Messmethoden zu bestimmen.

Wahrend durch den Parameter rs nur das Koaleszenzverhalten des Systems im Ab-
setzversuch charakterisiert wird, zeigt sich der Einfluss der Sedimentation im Absetz-
versuch ebenfalls in der Trennzeit des Systems. Ebenso zeigt sich eine Abhangigkeit
zwischen der Trennzeit im Schuittelversuch und im Absetzversuch nach Henschke
(1995) und der Dispersionsschichthdhe. Wie aus Abb. 4-7 erkennbar, steigt dabei die
Dispersionsschichthohe mit zunehmender Trennzeit im Absetzversuch an. Da ver-
schiedene Autoren Modelle zur Vorhersage der Dispersionsschichth6hen in Abhan-
gigkeit von der Absetzzeit angeben, deckt sich somit dieser Zusammenhang eben-
falls gut mit Literaturergebnissen.

Da aber insbesondere durch Wechseln des organischen Losungsmittels nicht nur
das Koaleszenzverhalten des Systems, sondern auch Spaltung und Sedimentation
beeinflusst werden, kdnnen genaue Aussagen zur Ubertragbarkeit der Ergebnisse
aus den verschiedenen Messmethoden nur dann getroffen werden, wenn alle Pha-
nomene einzeln durch Modelle beschrieben werden. Wie zuvor erlautert, ist zunachst
zu bestimmen, welche Anderungen in der TropfengréRenverteilung auf Koaleszenz-
vorgange zuruckzufuhren sind und welche Veranderungen durch andere Einfluss-
grolRen auftreten. Ist der Einfluss der Koaleszenz in einer Messzelle bekannt, so
kann das Koaleszenzverhalten in den verschiedenen Extraktionsapparaten miteinan-
der verglichen werden. Dazu werden im folgenden Kapitel zunachst die beiden
Messmethoden zur Abscheiderauslegung verglichen und die hierfir verwendeten
Modelle vorgestellt, bevor abschlieend ein Vergleich mit Anpassungen fur Extrak-
tionskolonnen erfolgt.
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5 Auslegung von Abscheidern

Im Folgenden wird geprift, ob die Messergebnisse aus dem diskontinuierlichen Ab-
setzversuch nach Henschke (1995) aus Kapitel 4.1 dazu dienen kdonnen, zu ermit-
teln, welche Dispersionsschichthohe sich im stehenden Abscheider ergibt und ob
sich diese mit den in Kapitel 4.2 beschriebenen Dispersionsschichthohen decken.
Dazu erfolgt zunachst eine Beschreibung des Filmdrainage-Vorgangs, der die Koa-
leszenz maldgeblich bestimmt. AnschlieRend werden verschiedene Modelle aus der
Literatur vorgestellt, mit denen die Hohe von stehenden Abscheidern ermittelt werden
kann, wobei der Fokus auf Modellen liegt, bei denen die Dispersionsschichthéhe ba-
sierend auf Ergebnissen von Absetzversuchen bestimmt wird, da dies auch das Ziel
der eigenen Arbeit ist. Abschlielend werden Ergebnisse fur ausgewahlte Modelle zur
Berechnung der Dispersionsschichthéhe basierend auf den gemessenen Absetzkur-
ven vorgestellt und mit den Messdaten zu den Dispersionsschichthohen abgeglichen.

5.1 Filmdrainage

Wie in Kapitel 2.1 bereits erlautert, besteht der Koaleszenzvorgang aus drei Teil-
schritten, der Tropfenannaherung, der Filmdrainage und dem Filmeinreil3en, wobei
die Filmdrainage der zeitbestimmende Schritt ist. Aus diesem Grund wird die Koales-
zenzzeit zwischen zwei Tropfen oder einem Tropfen und einer Grenzflache in der
Literatur durch die Modellierung des Filmdrainage-Vorgangs ermittelt.

Dazu wird die Geschwindigkeit, mit der der Film an kontinuierlicher Phase ausflief3t,
entweder mit Hilfe einer Energiebilanz (Charles und Mason, 1960, Jeffreys und Da-
vies, 1971) oder einer Kraftbilanz (z.B. Henschke, 1995, Hageszther, 2002, Ches-
ters, 1991, Klaseboer et al., 2000) hergeleitet, beide ergeben aber dieselbe Bezie-
hung. Im Folgenden wird die haufiger verwendete Herleitung mittels Kraftbilanz be-
schrieben.

In Abb. 5-1 ist schematisch die Annaherung von zwei Tropfen (links) und einem Trop-
fen an eine Grenzflache (rechts) mit der nachfolgend verwendeten Nomenklatur dar-
gestellt. Aufgrund der Differenz aus Gewichts- und Auftriebskraft oder aufgrund von
Turbulenzen wirkt eine Kraft F auf den Tropfen. Mit dieser Kraft wird der Tropfen ge-
gen die Grenzflache oder den zweiten Tropfen gedriickt und diese bewirkt daher das
Ausflielen des Films an kontinuierlicher Phase. Daher wird ein Kraftegleichgewicht
gebildet zwischen der auf den Tropfen wirkenden Kraft und der Druckkraft des aus-
flieBenden Films. Die Druckkraft des ausflieRenden Films ist abhangig von der Ge-
schwindigkeit des Films u(z,r) und vom Tropfenabstand h, wobei hnin der minimale
Tropfenabstand zwischen den Tropfen oder dem Tropfen und der Grenzflache vor
Einreillen des Films mit anschlieRender Koaleszenz ist. Der Tropfen weist einen Ra-
dius R, auf und einen Bereich Rf, in dem die Kraft auf den Tropfen wirkt.
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Abb. 5-1: Schematische Darstellung der Annaherung von 2 Tropfen (links) und
eines Tropfens an eine Grenzflache (rechts), eigene Darstellung nach
Henschke (1995)

Fir die Beschreibung der Filmdrainage werden im ersten Schritt die allgemeinen Na-
vier-Stokes-Gleichungen in Zylinderkoordinaten formuliert, das heil3t die Impulsbilanz
in radialer Richtung r, also die Richtung, in die der Film ausflie3t, die Impulsbilanz in
horizontaler Richtung z, welche die Richtung der auf den Tropfen wirkenden Kraft
beschreibt, und die Kontinuitatsgleichung. Die Navier-Stokes-Gleichungen werden
aufgrund der Annahmen vereinfacht, dass die Stromung des Films stationar und
schleichend ist, eine Newton’sche Flussigkeit vorliegt und dass die Bewegung des
Films in z-Richtung vernachlassigt werden kann. Fur die Impulsbilanz in r-Richtung
ergibt sich flr das Gleichgewicht aus Druckkraften in radialer Richtung und den Rei-
bungskraften die Beziehung fir das Newton’sche Gesetz der Zahigkeitsreibung:

oP d%u

-~ = . 5-1
or 77{ 0z? } (1)
in z-Richtung kann der Druckgradient vernachlassigt werden:

P =0. (5-2)
0z

Und schlieRlich ergibt sich die Kontinuitatsgleichung zu

——(ru, )+ =%=0, (5-3)



5 Auslegung von Abscheidern 71

wobei P den Druck und u die Geschwindigkeit im Film angeben und 7 die Viskositat
der kontinuierlichen Phase, also des Films, ist. Die Formulierung der Geschwindigkeit
in radialer Richtung, u;, ist davon abhangig, ob ein Koaleszenzvorgang zwischen
zwei Tropfen (Tropfen-Tropfen-Koaleszenz) oder einem Tropfen und einer Grenzfla-
che (Tropfen-Grenzflachen-Koaleszenz) beschrieben wird und welche Phasengren-
zenbeschaffenheit vorliegt. In Abb. 5-2 ist eine Ubersicht zu den verschiedenen Ge-
schwindigkeitsprofilen bei der Filmdrainage bei verschiedenen Phasengrenzenbe-
schaffenheiten fur die Tropfen-Tropfen- und die Tropfen-Grenzflachen-Koaleszenz
dargestellt.

F
Tropfen-
Grenzflachen-
Koaleszenz
I vt M I e
Rel2 Re/2 Rr/2
starre teilweise bewegliche bewegliche
Phasengrenze Phasengrenze Phasengrenze
Tropfen-
Tropfen-
Koaleszenz
Abb. 5-2: Ubersicht zu den verschiedenen Phasengrenzenbeschaffenheiten bei

der Filmdrainage mit den entsprechenden Geschwindigkeitsprofilen,
eigene Darstellung nach Henschke (1995) und Hagesether (2002)

Systeme mit einer hohen Viskositat der dispersen Phase (Chesters, 1991) und sol-
che, in denen Verunreinigungen durch Tenside oder Feststoffe vorliegen, die sich an
der Phasengrenze anlagern (Henschke, 1995), weisen eine starre Phasengrenze
auf. Aufgrund der Annahme, dass eine laminare Stromung im Film vorliegt, ergibt
sich bei einer starren Phasengrenze ein parabolisches Geschwindigkeitsprofil, wie im
linken Teil von Abb. 5-2 flr Tropfen-Grenzflachen-Koaleszenz (oben) und Tropfen-
Tropfen-Koaleszenz (unten) gezeigt. Nimmt die Viskositat bzw. der Grad der Verun-
reinigung ab, so steigt die Beweglichkeit der Phasengrenze. Insbesondere bei Sys-
temen mit Stofflibergang ist aufgrund der Konzentrationsunterschiede der Uber-
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gangskomponente und der damit einhergehenden Unterschiede in der Grenzflachen-
spannung, wie in Kapitel 2.1 beschrieben, von einer teilweise beweglichen Phasen-
grenze auszugehen. Durch die Beweglichkeit der Phasengrenze werden die Flussig-
keitsschichten an der Phasengrenze beim Ausflielen mitbewegt, so dass direkt an
der Phasengrenze eine Geschwindigkeit in radialer Richtung zu berlcksichtigen ist
(Simon, 2004), wie im mittleren Teil von Abb. 5-2 zu erkennen. Je reiner das System
wird, umso gréRer wird die Beweglichkeit der Phasengrenze. Dies fuhrt dazu, dass
schliel3lich der Anteil der Geschwindigkeit an der Phasengrenze selbst immer hdher
wird und damit die Unterschiede in z-Richtung vernachlassigt werden kénnen, so
dass bei einer ausreichend geringen Filmdicke von einer konstanten Geschwindigkeit
uber die Filmhoéhe ausgegangen werden kann (Chesters, 1991). Das sich so erge-
bende Geschwindigkeitsprofil ist wiederum fur die Tropfen-Grenzflachen- und Trop-
fen-Tropfen-Koaleszenz im rechten Teil von Abb. 5-2 dargestellt.

Generell ergibt sich durch Umformung der Navier-Stokes-Gleichungen (GIn. 5-1 bis
5-3) dann allgemein fir die Geschwindigkeit in radialer Richtung fir die Tropfen-
Grenzflachen-Koaleszenz:

1 oP
Urre = U 1c0 +2—77C§( ‘- Zh) (5-4)
bzw. fur die Tropfen-Tropfen-Koaleszenz:

1 oP h?
Urr =U 110 +£5(22 _TJ (5-5)

In den Gleichungen 5-4 und 5-5 sind dabei fur den Fall der starren Phasengrenze die
Geschwindigkeiten u,1g 0 bzw. u,7T1,0an der Phasengrenze gleich null. Im Fall der voll
beweglichen Phasengrenze sind nur die Anteile fir die Geschwindigkeiten an der
Phasengrenze zu berlcksichtigen und der zweite Term auf der rechten Seite von
Gl. 5-4 und GIl. 5-5 ist zu vernachlassigen. Nur im Fall der teilweise beweglichen
Phasengrenze sind beide Terme auf der rechten Seite relevant. Die genaue Erkla-
rung mit den einzelnen Schritten flir die Umformung von den Navier-Stokes-
Gleichungen zu den Gleichungen fur die Geschwindigkeit ist im Anhang 9.7.1 gege-
ben.

Je nach Phasengrenzenbeschaffenheit werden dann im Folgenden unterschiedliche
Annahmen getroffen, um einen Zusammenhang zwischen dem Druck in radialer
Richtung, p(h(r)), und der Tropfenanndherungsgeschwindigkeit dhdt zu erhalten.

Der Fall der starren Phasengrenze ist in der Literatur am haufigsten beschrieben, da
bei den in der Industrie eingesetzten Systemen praktisch immer Verunreinigungen
vorliegen, die zu einer starren Phasengrenze fuhren. Fir diesen Fall wird von allen
Autoren (z.B. Chersters, 1991, Simon, 2004, Henschke, 1995, Hagesather, 2002,
Klaseboer et al., 2002 Charles und Mason, 1960) Ubereinstimmend dieselbe Korrela-
tion angegeben, die man durch Einsetzen von Gl. 5-4 bzw. Gl. 5-5 in die Kontinui-
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tatsgleichung (Gl. 5-3) erhalt, wie im Anhang 9.7.2 im Detail beschrieben. Dies flhrt
zu folgender Beziehung zwischen der Geschwindigkeit, mit der sich zwei Tropfen
aneinander oder ein Tropfen an die Grenzflache annahern, und dem Druck im Film:

% _dnery, 59)
or dt h

FiUr die Beschreibung der Abhangigkeit zwischen dem Druck im Film und der Anna-
herungsgeschwindigkeit der Tropfen fiur teilweise und vollkommen bewegliche Pha-
sengrenzen sind je nach Autor unterschiedliche Annahmen und daher Korrelationen
in der Literatur zu finden. So werden beispielsweise Annahmen, die von Hagesather
(2002) fur die Modellierung einer beweglichen Phasengrenze angegeben werden, bei
Chesters (1991) zur Beschreibung von teilweise beweglichen Phasengrenzen ange-
wendet. Eine Ubersicht zu den verschiedenen Annahmen und entsprechenden Kor-
relationen in der Literatur zur Modellierung von vollkommen und teilweise bewegli-
chen Phasengrenzen ist im Anhang 9.7.3 gezeigt.

Nachdem so je nach Phasengrenzenbeschaffenheit eine Beziehung zwischen dem
Druck und der Annaherungsgeschwindigkeit gegeben ist, wird im nachsten Schritt
durch Integration des Druckes uber der Flache, auf die die Kraft des Tropfens wirkt
und die im Folgenden naher erlautert wird, eine Beziehung zwischen dieser Kraft und
der Tropfenannaherungsgeschwindigkeit ermittelt. Auch hierbei existieren wieder
unterschiedliche Korrelationen in der Literatur, die davon abhangig sind, welche Mo-
dellvorstellung fur die Verformung des Tropfens aufgrund des steigenden Druckes im
Film angenommen wird. In Abb. 5-3 ist eine Ubersicht Uber die verschiedenen Mo-
dellvorstellungen gezeigt.

a) F c) F d F.
5

\Z

—, - 0 _
hl r hI e_hmln £ hI thmin ": h‘I *hmin '[
Rel2 Ril2
Scheibenmodell nicht deformierbare  symmetrisches asymmetrisches
Tropfen Dimplemodell Dimplemodell

Abb. 5-3: Ubersicht tiber verschiedene Modellvorstellungen zur Tropfenverfor-

mung, eigene Darstellung nach Henschke (1995)

Fir kleine Tropfen, die kleiner als 1 mm sind (Simon, 2004), kann davon ausgegan-
gen werden, dass keine Deformation auftritt. Damit bleiben die Tropfen wahrend des
Drainage-Vorgangs in ihrer Kugelform, wie in Abb. 5-3 b) gezeigt. Fur groRere Trop-
fen ist die Annahme, dass die Tropfen wahrend der Filmdrainage nicht deformiert
werden, nicht sinnvoll.
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Die frGheste Modellentwicklung fur die Filmdrainage mit Berlcksichtigung einer Trop-
fendeformation ist das sogenannte Scheibenmodell. Wie in Abb. 5-3 a) zu erkennen,
wird hierbei angenommen, dass der zwischen den Tropfen befindliche Film planpa-
rallel ist. Somit gilt, dass der Tropfenabstand h immer gleich grof} ist. Wahrend expe-
rimentellen Untersuchungen (Burrill und Woods, 1968a und 1968b) stellte sich aber
heraus, dass bei der Tropfenverformung die in Kapitel 2.1 beschriebene Dimple-
Bildung auftritt. Hierzu existieren sowohl Modelle, die ein symmetrisches wie auch
ein asymmetrisches Dimple beschreiben, wobei das asymmetrische Dimple auch in
Experimenten beobachtet wird. Je nachdem, welche der in Abb. 5-3 abgebildeten
Vorstellungen fur die Tropfenverformung bei der Modellierung zugrunde gelegt wer-
den, ergeben sich verschiedene Korrelationen fur die Filmdrainage. Ein Unterschied
zwischen den Modellen besteht in der Beschreibung des Tropfenabstands h. Beim
Scheibenmodell wird davon ausgegangen, dass der Tropfenabstand h unabhangig
von der radialen Position ist. Bei der Modellvorstellung fur nicht deformierbare Trop-
fen wie auch beim symmetrischen und asymmetrischen Dimple-Modell wird dagegen
fur den Tropfenabstand h die Abhangigkeit von der radialen Position flir die Tropfen-
Grenzflachen-Koaleszenz durch

h(r):hmin+Ra_VR:_r2 (5'7)

bzw. fur die Tropfen-Tropfen-Koaleszenz durch

h(r)=h_, +2R, —2\R? —r? (5-8)

bertcksichtigt. Hierbei gibt r die radiale Position ausgehend von der Symmetrieachse
an (vgl. Abb. 5-3). Die GrofRen sind auch den Darstellungen in Abb. 5-2 und Abb. 5-3
zu entnehmen. Damit sind je nach Modellvorstellung entweder Gl. 5-7 bzw. GI. 5-8 in
Gl. 5-6 einzusetzen oder bei Annahme des Scheibenmodells ist h in Gl. 5-6 unab-
hangig von der radialen Position.

Der so erhaltene Zusammenhang fur den Druck und den Tropfenabstand h kann
dann im nachsten Schritt fur die Kraftbilanz verwendet werden. Dazu wird angenom-
men, dass der Tropfen aufgrund der Kraft F, die sich beispielsweise aus der Diffe-
renz aus Auftriebs- und Gewichtskraft oder aufgrund von Beschleunigungen durch
Turbulenzen ergibt, gegen die Grenzflache bzw. den zweiten Tropfen gedruckt wird
und dies das Ausflie3en des Films an kontinuierlicher Phase bewirkt. Daher wird ein
Kraftegleichgewicht gebildet zwischen der auf den Tropfen wirkenden Kraft F und der
Druckkraft des ausflieRenden Films. Die Druckkraft des ausflieRenden Films wird
berechnet aus dem Produkt des Druckes p, der eine Funktion des Tropfenabstands h
ist, und der Flache, auf die diese Kraft wirkt.

Fir die Bestimmung der Filmdrainage nach dem Scheibenmodell und flr nicht de-
formierbare Tropfen wird dazu angenommen, dass die Kraft im gesamten Radius-
Bereich wirkt, also fur r zwischen 0 und R,, so dass fur das Kraftegleichgewicht gilt:
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Ra
F= j p(h(r))2zrdr (5-9)
0
Beim Dimple-Modell wird dagegen angenommen, dass der geringste Abstand zwi-
schen den Tropfen im Bereich des Dimples vorliegt und daher die Kraft nur im Be-
reich des Dimples wirkt. Der engste Querschnitt befindet sich, wie in Abb. 5-3 ge-
zeigt, an der Stelle Rr und weist einen Radius von R, auf, so dass sich fur die Flache
ergibt:
Ra
F = | p(h(r)2aRedr . (5-10)
0
Die resultierende Druckkraft auf den Film F wird aus der Differenz zwischen dem
Tropfeninnendruck und -auf3endruck mit Hilfe der Young-Laplace-Kraft
2
F. _ o (5-11)

Young-Laplace R
a

in Abhangigkeit der Grenzflachenspannung o beschrieben. Wahrend bei allen ande-
ren Modellen die Kraft direkt in Gl. 5-9 bzw. Gl. 5-10 eingesetzt wird, wird beim
asymmetrischen Dimple-Modell von Henschke (1995) die asymmetrische Dimplebil-
dung berucksichtigt, indem angenommen wird, dass die Kraft nicht mittig auf den
Tropfen wirkt, sondern in einem um den Abstand rs verschobenen Punkt, wobei gilt:

rg =—-, (5-12)

so dass sich die Kraft flir das asymmetrische Dimple-Modell Fasym Wie folgt ergibt:

F..  =2Fr. . (5-13)

asym

In Abb. 5-4 sind nochmals Ubersichtlich die einzelnen Schritte dargestellt, die durch-
zufihren sind, um ausgehend von den vereinfachten Navier-Stokes-Gleichungen
einen Zusammenhang zwischen der Tropfenannaherungsgeschwindigkeit und der
auf den Tropfen wirkenden Kraft zu finden.

Dazu ist im ersten Schritt zu entscheiden, welche Phasengrenzenbeschaffenheit fur
das System angenommen wird. Anschlie3end ist festzulegen, ob Koaleszenz zwi-
schen zwei Tropfen (TTK) oder einem Tropfen und einer Grenzflache (TGK) be-
schrieben wird. Im Weiteren erfolgt dann die Entscheidung, welche Annahme fur die
Tropfenverformung getroffen wird. Die Vielzahl der verschiedenen Annahmen erklart,
weshalb in der Literatur zahlreiche unterschiedliche Korrelationen fur die Filmdraina-
ge-Zeit zu finden sind.
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Abb. 5-4: Ubersicht zu unterschiedlichen Modellansétzen zwischen Tropfenan-

naherungsgeschwindigkeit und der auf den Tropfen wirkenden Kraft

Wie bereits diskutiert, liegen fur die meisten technischen Anwendungen Systeme mit
Verunreinigungen und daher mit starrer Phasengrenze vor. Weiterhin ist sowohl flr
die Koaleszenz in Extraktionskolonnen als auch im Abscheider der weitaus vorwie-
gend auftretende Fall die Tropfen-Tropfen-Koaleszenz, so dass nur diese im Folgen-
den weiter betrachtet wird. Eine Ubersicht (iber die verschiedenen Korrelationen flr
starre Phasengrenzen und Tropfen-Tropfen-Koaleszenz bei verschiedenen Annah-
men zur Tropfenverformung ist in Tab. 9-12 im Anhang gegeben. Fur die in diesem
Abschnitt diskutierte Abscheidermodellierung wird nachfolgend nur das Modell von
Henschke (1995) bei Annahme einer asymmetrischen Dimple-Bildung beschrieben,
da dieses Modell fir die eigenen Anpassungen verwendet wird. Henschke (1995)
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erhalt fur diesen Fall nach Einsetzen von Gl. 5-11 fur die auf den Tropfen wirkende
Kraft folgende Tropfenannaherungsgeschwindigkeit:

dh __ 4Rory s

—= , 5-14
dt 3n,RZ° ( )

Durch Integration erhalt Henschke (1995) dann schlieBlich fur die Koaleszenzzeit
zweier Tropfen folgenden Zusammenhang:

_ (6x)en,R

t. . =
drainage V y -
6 H 6 R *
40— cd Frs

(5-15)

In Gl. 5-15 sind die beiden Radien R, und Rr noch unbekannt. Die Berechnung die-
ser beider Grolen erfolgt fur die Modellierung der Koaleszenz in Extraktionskolonnen
und Abscheider unterschiedlich. In Kolonnen ist nur eine Tropfenverformung durch
den Druck des ausflieRenden Films zu berlcksichtigen. In Abscheidern sedimentie-
ren die Tropfen zur Grenzflache und stapeln sich davor zu einer dichtgepackten
Schicht. Je hoher diese Schicht ist, desto starker werden die Tropfen durch den
Druck der nachfolgenden Tropfen verformt. Dadurch steigt erstens der Hold-up und
zweitens wird die Beruhrflache zwischen zwei Tropfen grofer. Mit der Annahme,
dass sich die Tropfen in der dichtgepackten Schicht zu Pentagon-Dodekaedern ver-
formen, leitet Henschke (1995) empirische Formeln fur die Verformungsradien ab.
Diese Gleichungen gelten aber nur unter der Voraussetzung, dass die Kanale zwi-
schen den Tropfen so grof} sind, dass die kontinuierliche Phase, die bei der Schicht-
drainage aus dem Flussigkeitsfilm gepresst wird, ungehindert abflielen kann. Mit
dieser Annahme ergibt sich der Radius R, der die Kontur der Kanale zwischen den
Tropfen beschreibt, zu:

47
R =05d.|1- [1-— 2" | 5-16
2 32( \/ Lamod+4,7] (5-16)

und fur den Radius Rg 11, der, wie aus Abb. 5-3 zu erkennen, die Lange der Kontakt-
flache zwischen den beiden Tropfen beschreibt:

AT
La, ., +47

Re+ = 030254, \/1— (5-17)

Henschke (1995) geht aullerdem davon aus, dass die Kontaktflache zwischen einem
Tropfen und einer Grenzflache etwa dreimal groR3er ist, so dass fur den Fall der Trop-
fen-Grenzflachen-Koaleszenz gilt:

RF,TG = \/gRF,TT ) (5-18)

bei Verwendung einer modifizierten Laplace-Zahl von

O

A 0,6
rog =| —— “d,,, -
L mod ( pgj h§2d32 (5 19)
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wobei h, die Hohe der dichtgepackten Schicht ist. Durch Einsetzen von GIn. 5-16 und
5-17 in Gl. 5-15 erhalt man schliel3lich die in Gl. 2-1 angegebene Form fur die Be-
rechnung der Koaleszenzzeit nach Henschke (1995) in Abhangigkeit des Parameters
rs, der fur jedes Stoffsystem anzupassen ist. Die so erhaltene Koaleszenzzeit zweier
Tropfen kann dann fur die Berechnung von Abscheidern angewendet werden.

5.2 Ubersicht zur Abscheidermodellierung in der Literatur

Im Folgenden wird ein Uberblick tber die in der Literatur vorgeschlagenen Modelle
zur Auslegung von Abscheidern gegeben. Fir die Dimensionierung von stehenden
Abscheidern wird dabei, wie in Abb. 5-5 gezeigt, die Hohe H der Dispersionsschicht
bestimmt, zu der sich die Tropfen im Abscheider aufstauen und die im Rahmen die-
ser Arbeit mit den in Kapitel 3.2 und 4.2 beschriebenen Messungen ermittelt wurde.
Im Falle des liegenden Abscheiders wird die Keillange L berechnet, die die Tropfen
bilden, bevor am Abscheiderende lediglich zwei getrennte Phasen vorliegen.

stehender liegender
Abscheider Abscheider

Y

Dispersions-
schichthéhe H

K] ooOuO-

OQ&O@DO_-' ':

o]

a

(@] 0° Q¢ O OO...
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OGOO B 0°O=><,o-.
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Abb. 5-5: Dispersionsschichthdhe im stehenden Abscheider und Keillange im
liegenden Abscheider, eigene Darstellung nach Dalingaros (1985)

Sowohl die Dispersionsschichthohe flir die stehenden Abscheider als auch die Keil-
lange flur die liegenden Abscheider kbnnen dabei mit denselben Korrelationen ermit-
telt werden. Generell lassen sich die Gleichungen zur Abscheidermodellierung in der
Literatur in zwei Gruppen einteilen, zum einen die empirischen Korrelationen und
zum anderen Korrelationen, bei denen die Dispersionsschichthohe basierend auf
Messergebnissen aus diskontinuierlichen Absetzversuchen ermittelt wird. Eine Dis-
kussion Uber verschiedene Korrelationen zur Abscheidermodellierung wird auch bei
BlaR et al. (1989) bzw. Rommel et al. (1992) und in den Dissertationen von Hensch-
ke (1995), Dalingaros (1985) und Widjaja (1977) gegeben. Im Folgenden wird eine
kurze Ubersicht Uber die Gleichungen aus der Literatur gegeben, wobei insbesonde-
re die Gleichungen genauer vorgestellt werden, die auch flr die eigene Anpassung
verwendet werden.
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FiUr die empirischen Korrelationen wurden von den jeweiligen Autoren Untersuchun-
gen mit verschiedenen Stoffsystemen durchgefuhrt und es wurde dann anschliel3end
auf Basis dieser Messergebnisse eine Beziehung ermittelt, mit der die Daten fur alle
Systeme geeignet beschrieben werden kénnen. Alle Gleichungen haben dabei ge-
meinsam, dass ein Zusammenhang zwischen dem Durchsatz Q, also dem Volumen-
strom pro Kolonnenquerschnitt, und der Dispersionsschichthbhe H hergestellt wird.
Zu den ersten Autoren, die diesen Zusammenhang beschreiben, gehorten Ryon et
al. (1959). Sie geben folgenden Zusammenhang an:

H = Cry ,Q%2, (5-20)

der auch von anderen Autoren (Hosozawa et al., 1973, Austin und Jeffreys, 1981,
Howell et al., 1988, Padilla et al., 1996) Ubernommen wurde. Die Werte fur die Kon-
stanten Cry,1 und Cry sind dabei je nach Autor unterschiedlich, wobei der Exponent
Cry2 Werte zwischen 1,4 und 3 aufweisen kann. Neben der Abhangigkeit vom Volu-
menstrom werden aulRerdem von verschiedenen Autoren weitere EinflussgroRen auf
die Dispersionsschichthbhe angegeben. Insbesondere werden dabei der Anfangs-
tropfendurchmesser, d.h. der Tropfendurchmesser nach der Dispergierung, der Hold-
up, die Stoffsystemeigenschaften und die Koaleszenzzeit beriicksichtigt. Eine Uber-
sicht Uber verschiedene empirische Korrelationen in der Literatur fir die Bestimmung
der Dispersionsschichthdhe ist in Tab. 9-13 im Anhang 9.8 gezeigt.

Da es Ziel dieser Arbeit ist, verschiedene Messmethoden zur Bestimmung des Koa-
leszenzverhaltens miteinander zu vergleichen, sind insbesondere die Modelle aus
der Literatur relevant, die eine Abscheidermodellierung basierend auf diskontinuierli-
chen Absetzversuchen erlauben. Der Vorteil dieser Methode ist, dass fur die Charak-
terisierung des Koaleszenzverhaltens im Absetzversuch weniger Stoffmenge und ein
geringerer Zeitaufwand als bei der in Kapitel 3.2 beschriebenen Methode zur Be-
stimmung der Dispersionsschichthéhe notwendig sind. Die GroéfRen, an die die An-
passung an die im Absetzversuch erhaltenen Kurven erfolgt und die in Abb. 5-6 ge-
zeigt sind, werden dabei in der Literatur unterschiedlich gewahilt.

Golob und Modic (1977) nehmen an, dass derselbe Zusammenhang zwischen der
Abnahme der Dispersionshohe im Absetzversuch und der Koaleszenzgeschwindig-
keit besteht wie zwischen der Dispersionsschichthdhe im stehenden Abscheider und
dem Durchsatz Q im Abscheider. Wie aus Abb. 5-6 zu erkennen ist, erfolgt die An-
passung dabei nur an den linearen Teil der Koaleszenzgeschwindigkeit im Absetz-
versuch, vk gm. Wahrend Golob und Modic (1977) dabei ahnlich wie bei der Sedimen-
tationskurve auch fur die Koaleszenzkurve im Versuch einen deutlichen linearen Be-
reich erhalten, ist bei den eigenen Versuchen in der Messzelle nach Henschke
(1995) dagegen nur ein Wendepunkt feststellbar, an dem die Koaleszenzgeschwin-
digkeit der Tropfen abnimmt. Wie in Abb. 5-6 gezeigt, wurde daher flr die eigenen
Versuche zum Testen des Ansatzes von Glob und Modic (1977) die Koaleszenz-
geschwindigkeit im Wendepunkt ermittelt.
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Abb. 5-6: Darstellung der verschiedenen Grofen in der Literatur, an die die An-

passung des Absetzversuchs erfolgt

Unter der Voraussetzung, dass im Absetzversuch ein dhnliches Tropfengrof3enspekt-
rum vorliegt wie im Abscheider, geben die Autoren daher folgende Gleichung flr die
Bestimmung der Dispersionsschichthohe basierend auf der Koaleszenzgeschwindig-
keit an:

h. .
H=2d*q, (5-21)

VK,GM

wobei hggisp die HOhe der dispersen Phase nach dem Absetzen ist. Am haufigsten
finden sich in der Literatur Gleichungen, bei denen die Anpassung an die im Absetz-
versuch ermittelte Hohe der Gesamtdispersion Uber die Zeit hges erfolgt, die jeweils
die Differenz aus Koaleszenz- und Sedimentationskurve ist, wie in Abb. 5-6 darge-
stellt. In Tab. 5-1 sind die Korrelationen von Sténner und Wohler (1975, 1981), Widja-
ja (1977), Dalingaros (1985) und Lee et al. (1993) angegeben, die diese Anpassung
vorschlagen. In der zweiten Spalte von Tab. 5-1 sind die Gleichungen gezeigt, die
zur Anpassung an den Absetzversuch verwendet werden. Dazu werden die jeweili-
gen Konstanten C so angepasst, bis der Verlauf der Gesamtdispersionshohe im Ab-
setzversuch richtig wiedergegeben wird. Anschlieliend werden diese Konstanten in
die zugehorigen Gleichungen in der letzten Spalte von Tab. 5-1 eingesetzt und so die
Dispersionsschichthdhe in Abhangigkeit vom Durchsatz bestimmt.
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Autoren Anpassung an Absetzversuch Korrelation fur Dispersions-
schichthéhe
Stonner und B dhges B H— Csw,zcsw,3Q
Wohler dt Con1(Con2 - Q)
(1975, 1981) hy .o C
SW,2 1_O'QAT:N’39XD(_ Csw,1t)
Widjaja dh e d? 1 15C,,,
- = 0,667 exp(2C,; hyes ) H = In| ——%2__ 11 1n(Q
(1977) at CWi,2 ( e ) Wi 1 (‘9h — &y )do ( )
Mit: &, ist Hold-up im gesamten
Abscheider und ¢, ist Hold-up in
der Dispersionsschicht
: 1 1
’ % 1 gd, \Apg &
Dalingaros et p iz _1(%J Z(Aﬂj/‘t ’
,ges
al. (1987) 2\ Cpa s o
Lee et al. _dh _ h p— Cee2@
(1993) dt  Cieeih+Cier 1-Clee1Q

Tab. 5-1:  verschiedene Korrelationen zur Bestimmung der Dispersionsschichtho-
he durch Anpassung an die Abnahme der Gesamtdispersion im Absetz-
versuch

Hartland und Jeelani (1987) schlagen ein Modell vor, bei dem unterschieden wird
zwischen einer reinen dichtgepackten Dispersion, einer reinen frei sedimentierenden
Tropfenschicht ohne Aufbau einer dichtgepackten Schicht und einem Abscheider, in
dem beide Formen vorkommen. Je nachdem, welche Form vorliegt, kann dann die
Berechnung der Dispersionsschichthéhe unterschiedlich erfolgen. In den eigenen
Messungen wurde immer der Fall beobachtet, bei dem im stehenden Abscheider so-
wohl eine Schicht frei sedimentierender Tropfen als auch eine dichtgepackte Schicht
vorliegt, die Dispersionsschichthohe. Bei dieser Anpassung wird nach Hartland und
Jeelani (1987) im Absetzversuch der Abstand zwischen der Koaleszenzkurve und
der am Ende vorliegenden Hohe der Phasengrenze hgeen, ermittelt. Der Verlauf dieser
Hohe hkny, der in Abb. 5-6 dargestellt ist, als Funktion der Zeit, dient dann fur die
Anpassung.

Eine weitere Mdglichkeit zur Abscheiderauslegung wird von Henschke (1995) vorge-
schlagen. Vorzugeben sind dabei der Volumenstrom an disperser Phase Quisp, der
Hold-up in der dichtgepackten Schicht &g, der Tropfendurchmesser nach der
Tropfenerzeugung sowie das Zeitinkrement At . Dabei gilt die Bedingung, dass der in
den Abscheider eintretende Volumenstrom Qgisp genauso grold sein muss wie der
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austretende Volumenstrom. Der aus dem Abscheider austretende Volumenstrom
ergibt sich aus der Koaleszenzgeschwindigkeit zwischen den obersten Tropfen in der
dichtgepackten Schicht mit der Grenzflache nach Hartland und Vohra (1978) zu

2600
Voaleszenz = 3tGr¢ : (5_22)

drainge, TG

Hierbei wird der Hold-up an der Grenze zwischen dichtgepackter Schicht und der
koharenten dispersen Phase &g, zu 1 gesetzt und die Koaleszenzzeit tyrainage TG
zwischen den obersten Tropfen in der dichtgepackten Schicht und der Grenzflache
mit Hilfe von GI. 5-15 und GI. 5-16 und GI. 5-18 fir die Radien bei Verformung be-
stimmt. FUr den Tropfendurchmesser d im Schritt i gilt dabei

d, At

d =d_,+
6t

I I

, (5-23)
drainge, TT

wobei die Koaleszenzzeit tyrainage, 71 ZWischen zwei Tropfen ebenfalls mit Gl. 5-15 und
Gl. 5-16 und Verwendung von Gl. 5-17 fur die Bestimmung des engsten Querschnit-
tes zwischen den Tropfen ermittelt wird.

In jedem Zeitschritt steigen der Tropfendurchmesser an der Phasengrenze und damit
die Koaleszenzgeschwindigkeit an. Die Zeit und der Tropfendurchmesser werden
dabei solange aufaddiert, bis die Koaleszenzgeschwindigkeit Vkoaleszenz ge€nauso grofd
ist wie der eintretende Volumenstrom. Gleichzeitig werden auRerdem inkrementelle
Hohenelemente

_ QdispAt

€5chicht

dH (5-24)
zur Dispersionsschichthdohe Hp in jedem Zeitschritt aufaddiert. Ist die Bedingung er-
fullt, dass der eintretende Volumenstrom gleich der Koaleszenzgeschwindigkeit an
der Grenzflache ist, so ist damit auch die Dispersionsschichth6he bei dem vorgege-
benen Volumenstrom bekannt.

5.3 Vergleich der Modelle mit den experimentellen Ergebnissen

Von den zuvor beschriebenen Korrelationen aus der Literatur wurden zum einen die
empirischen Modelle von Ryon et al. (1959) und Smith und Davies (1970) und zum
anderen von den Modellen, bei denen die Abscheidermodellierung basierend auf Ab-
setzversuchen erfolgt, die Gleichungen von Golob und Modic (1977), Sténner und
Wohler (1975, 1981), Dalingaros et al. (1987), Lee et al. (1993) und Henschke (1995)
ausgewahlt und mit den eigenen Versuchsergebnissen verglichen. Beim Vergleich
der eigenen Messungen zur Dispersionsschichthohe, die in Kapitel 4.2 erlautert sind,
mit den empirischen Korrelationen von Smith und Davies (1970) konnte keine gute
Ubereinstimmung gefunden werden. Dies ist aber dadurch erklarbar, dass die Auto-
ren die Modelle fur Messergebnisse mit deren Systemen erstellt haben und bei-
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spielsweise aufgrund der Losungsmittelqualitat diese nicht mit allen eigenen Messer-
gebnissen Ubereinstimmen, wie in Kapitel 4.2.3 diskutiert.

Far die Modelle, bei denen die Konstanten fur die Berechnung der Dispersions-
schichthéhe basierend auf den Ergebnissen der Absetzversuche ermittelt werden,
wurden die Konstanten jeweils an die Messungen im Absetzversuch angepasst, die
in Kapitel 4.1 beschrieben sind, und anschliel3end in die entsprechenden Korrelatio-
nen fur die DispersionsschichthOhe eingesetzt. Die Anpassungen erfolgten dabei mit
Hilfe des Programms MATLAB und durch Nutzung der in MATLAB vorhandenen Le-
venberg-Marquardt-Anpassung. Fur die Anpassung mit dem Modell von Henschke
(1995) wurde ein bereits am Lehrstuhl vorhandenes Programm in Fortran verwendet.
Der Vorteil der Anpassung an Daten fur dasselbe Stoffsystem aus Absetzversuchen
ist, dass der Einfluss unterschiedlicher Lésungsmittelqualitdten und von Verunreini-
gungen auch durch eine Veranderung des Absetzverhaltens erfasst wird und ent-
sprechend andere Konstanten fur die Bestimmung der Dispersionsschichthohe erhal-
ten werden. Allerdings zeigte sich auch beim Vergleich dieser Korrelationen mit den
eigenen Messergebnissen, dass die Ergebnisse bei Verwendung der Gleichungen
von Golob und Modic (1977) um einen Faktor 3 bis 10 Uber den eigenen Messwerten
liegen und daher im Folgenden nicht weiter diskutiert werden. In Abb. 5-7 ist daher
nur ein Vergleich der eigenen Messwerte mit den Gleichungen von Stonner und
Wohler (1975, 1981), Lee et al. (1993), Dalingaros et al. (1987) und Henschke (1995)
fur das System MIBK (d) + Wasser (c) gezeigt, das auch bei Beschreibung der
Messergebnisse in Kapitel 4 als Referenz gewahlt wurde.

In Abb. 5-7 sind die Messergebnisse fur die Dispersionsschichthdhen in Abhangigkeit
vom Volumenstrom durch Quadrate sowie die Messgenauigkeit durch die Fehlerbal-
ken dargestellt. Fir die Anpassungen mit dem Modell von Henschke (1995) wurden
alle Ergebnisse aus mehreren Absetzversuchen mit demselben System angepasst,
so dass sich je nachdem, welche Messreihe aus dem Absetzversuch verwendet wur-
de, geringe Abweichungen ergeben. Der gesamte Bereich fiir alle Anpassungen ist
fur dieses System durch die grau schraffierte Flache gezeigt, wobei in der Mitte die-
ser Flache der Mittelwert fur verschiedene Anpassungen gezeigt ist. Dieser Absetz-
versuch wurde dann jeweils auch fur die Anpassungen nach Stonner und Wohler
(1975, 1981), Dalingaros et al. (1987) und Lee et al. (1993) verwendet, dargestellt
durch unterbrochene Linien. Wie aus Abb. 5-7 zu erkennen ist, sind die Anpassun-
gen mit den Modellen alle niedriger als die eigenen Messwerte. Die Werte bei An-
passung mit dem Modell von Lee et al. (1993) liegen nahe bei null, so dass fur dieses
System keine gute Ubereinstimmung zwischen den angepassten Werten und den
experimentellen Daten bei Verwendung des Ansatzes von Lee et al. (1993) festge-
stellt wurde. Bei Verwendung der Modelle von Stonner und Wohler (1975, 1981), Da-
lingaros et al. (1987) und Henschke (1995) zeigt sich dagegen eine gute Uberein-
stimmung der Anpassungen mit den experimentellen Daten. Generell zeigt sich beim
Vergleich der Anpassungen flr alle Systeme, dass bei linearen Verlaufen der Disper-
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sionsschichthdhe mit steigendem Volumenstrom die Anpassungen grof3ere Abwei-
chungen aufweisen als bei den anderen Systemen. So sind in Abb. 5-7 fir das Sys-
tem MiBK (d) + Wasser (c) und in Abb. 9-2 fur das System n-Butylacetat (d) + Was-
ser (c) grolkere Abweichungen zwischen Anpassung und Experiment feststellbar als
bei allen anderen Systemen, bei denen eine exponentielle Zunahme der Dispersi-
onsschichthdhe mit steigendem Volumenstrom gemessen wurde.

MIBK (d) (p a., Charge K41498446) + Wasser (c), T— 20 °C
20 o Messergebnisse Blesinger (2011)

| Anpassung stehender Abscheider mit Modellen von

[ ] Henschke (1995)

16 - — — Stonner und Wohler (1975, 1981)

- - =Leeetal (1993)

— - Dalingaros et al. (1987) E

°l t

Dispersionsschichthdhe in mm

8 |-
||
4 - -~
”~
-~
L - -~
- L-"°
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0 o == = ° r 1 | 1 | b | d | -l
0 5 10 15 20 25 30
Volumenstrom in I/h
Abb. 5-7: Vergleich der experimentellen Ergebnisse fur MiBK (d) + Wasser (c)

(Blesinger, 2011) mit den Anpassungen mit den Modellen von Lee et
al. (1993), Stonner und Wohler (1975, 1981), Dalingaros et al. (1987)
und Henschke (1995) zur Dispersionsschichthéhe

FiUr diese Systeme, bei denen die Dispersionsschichthdhe exponentiell mit dem Vo-
lumenstrom steigt, kann bei Verwendung der Modelle von Sténner und Wohler (1975,
1981) und Henschke (1995) eine gute Ubereinstimmung zwischen den basierend auf
den Daten aus dem Absetzversuch berechneten Dispersionsschichthohen und den
Messdaten festgestellt werden. Ebenso kénnen mit dem Modell von Dalingaros et al.
(1987) die experimentellen Daten fur das System MiBK (d) + Wasser (c) bei Zugabe
verschiedener Konzentrationen an NaCl und Na,SO4 sowie das System Toluol (d) +
Wasser (c) gut beschrieben werden. Fir die Systeme n-Butylacetat (d) + Wasser (c),
Butanol (d) + Wasser (c) und Cyclohexanon (d) + Wasser (c) liegen dagegen die mit
dem Modell von Dalingaros et al. (1987) berechneten Werte Uber den experimentel-
len Daten. Die aus der Anpassung mit dem Modell von Lee et al. (1993) ermittelten
Werte sind dagegen weiterhin flr alle Systeme niedriger als die Messdaten. In Abb.
5-8 ist dies anhand des Vergleichs der Anpassungen mit Messdaten flr das System
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MiBK (d) + Wasser (c) + 150 mmol/l,q NaCl dargestellt, die Anpassungen fur die wei-
teren Systeme sind in Abb. 9-1 bis Abb. 9-12 im Anhang 9.9 gezeigt.

100 T T T T T T T
MiBK (d) (p.a., Charge K41498446)+Wasser (c)+150 mmol/l_NaCl, 4
" T7=20°C /7 ]
cgoL ™ Messergebnisse Blesinger (2011) /'
= Anpassung stehender Abscheider mit Modellen von
£ L[] Henschke (1995)
2 — = Stonner und Wohler (1975, 1981)
2 60 - - Leeetal. (1993)
S — - Dalingaros et al. (1987) |
S
2]
@ 40 | .
R . °
2 -
5 .
@
A 20 -
N _ Z _
0 = -
0 5 10 15 20 25 30 35
Volumenstrom in I/h
Abb. 5-8: Vergleich der experimentellen Ergebnisse fur MiBK (d) + Wasser (c)

+ 150 mmol/l,q NaCl (Blesinger, 2011) mit den Anpassungen mit den
Modellen von Lee et al. (1993), Stonner und Wohler (1975, 1981),
Dalingaros et al. (1987) und Henschke (1995) zur Dispersions-
schichthéhe

Zusammenfassend kann damit festgestellt werden, dass durch Anpassung mit den
Modellen von Henschke (1995) und Stonner und Wohler (1975, 1981) die Messun-
gen zur Dispersionsschichthohe sehr gut wiedergegeben werden kdnnen, wobei aber
die Anpassungen flr exponentielle Verlaufe der Dispersionsschichthdhe besser sind.
Somit konnte mit diesen Modellen eine prinzipielle Ubertragbarkeit zwischen dem
Koaleszenzverhalten im Absetzversuch auf stehende Abscheider gezeigt werden. Im
nachsten Schritt soll untersucht werden, ob die Messergebnisse auch auf die Koa-
leszenz in Kolonnen Ubertragen werden kénnen. Dazu werden im Folgenden zu-
nachst verschiedene Koaleszenzmodelle flr Extraktionskolonnen diskutiert.
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6 Modelle zur Beschreibung von Koaleszenz in Extraktionsko-
lonnen

Wahrend die Koaleszenzvorgange in Abscheidern fast ausschlieRlich in der dichtge-
packten Schicht stattfinden, sind bei der Modellierung von Extraktionskolonnen vor-
wiegend Koaleszenzereignisse unterhalb oder innerhalb der Einbauten zu berlck-
sichtigen. Zur Beschreibung dieser Koaleszenzereignisse in Kolonnen gibt es Ansat-
ze in der Literatur, bei denen dazu die Wahrscheinlichkeit dafur ermittelt wird, dass
zwei Tropfen miteinander koaleszieren, die so genannte Koaleszenzrate @ . Andere
Autoren formulieren dagegen nur die Wahrscheinlichkeit dafur, dass ein Einzeltrop-
fen koaleszieren kann. Die Koaleszenzwahrscheinlichkeit ist dann eine Funktion der
Koaleszenzzeit tk, die die Lebensdauer des Tropfens beschreibt. Nach Henschke
(2004) kdnnen Koaleszenzzeit und Koaleszenzrate durch

te ~— (6-1)

Ew

in Abhangigkeit vom Tropfenvolumen V und Hold-up ineinander umgerechnet wer-
den. Ein direkter Vergleich ist aber schwierig, da die Berechnung der Koaleszenzzeit
unabhangig davon ist, mit welchem Tropfen die Koaleszenz stattfindet. Bei den Mo-
dellen der Koaleszenzrate wird dagegen immer die Wahrscheinlichkeit flr ein be-
stimmtes Paar berechnet. Fur beide Modellvorstellungen werden die verschiedenen
Gleichungen aus der Literatur in den folgenden Kapiteln genauer vorgestellt.

6.1 Koaleszenzzeit

Alle Modelle zur Koaleszenz in dem auch in dieser Arbeit verwendeten ReDrop-
Programm zur Auslegung von Extraktionskolonnen basieren bislang auf der Bestim-
mung der Koaleszenzwahrscheinlichkeit px fur Einzeltropfen. Diese ist abhangig vom
Zeitschritt in der Simulation Af und der Koaleszenzzeit i:

_at

= (6-2)

Pk
FUr die Beschreibung der Koaleszenzzeit tk in pulsierten Siebboden-Kolonnen ver-
wendet Henschke (2004) eine Erweiterung seines Modells zur Beschreibung der
Filmdrainge-Zeit aus Gl. 2-1 fur Abscheider. Dazu erweitert er das Modell fur die
Filmdrainage-Zeit um den Einfluss des Hold-ups und eines stoffsystemabhangigen
Parameters &;, so dass sich fur die Koaleszenzzeit ergibt:

7d”
co " H 5 (Ap)

Dieser Ansatz wird auch fur die Beschreibung der Koaleszenz in Extraktionskolonnen
mit geordneten Packungen (Pfennig et al., 2004) und gerUhrten Einbauten (Kalem et

t =S (6-3)



6 Modelle zur Beschreibung von Koaleszenz in Extraktionskolonnen 87

al., 2011) in ReDrop verwendet. Das Modell von Klinger (2008) zur Beschreibung von
Koaleszenz in pulsierten Fullkdrperkolonnen, die auch im Rahmen dieser Arbeit be-
trachtet werden, basiert ebenfalls auf der Beschreibung der Koaleszenzzeit fur einen
einzelnen Tropfen. Anstelle von Gl. 6-3 gibt Klinger (2008) aber eine empirische Kor-
relation in Abhangigkeit von Hold-up, Tropfendurchmesser und wiederum eines stoff-
systemspezifischen Parameters Ck an, nach der gilt:

1

=, 6-4
Cid"e™ (6-4)

K
wobei Klinger (2008) den Exponenten x, =0 setzt und damit keinen Durchmesser-
einfluss berlcksichtigt. Den Einfluss des Hold-ups gibt sie wiederum als umgekehrt
proportional zur Koaleszenzzeit mit x, =1 an. Den Koaleszenzparameter Cx erhalt
Klinger (2008) fur jedes Stoffsystem durch Anpassung an ihre experimentellen Er-
gebnisse mit der in Kapitel 3.3 beschriebenen Messzelle.

6.2 Koaleszenzrate

Die meisten Autoren verwenden zur Koaleszenzmodellierung die Koaleszenzrate.
Dabei wird immer die Wahrscheinlichkeit bestimmt, ob zwei Tropfen mit den Durch-
messern dy und d, miteinander koaleszieren. Die Modelle fur die Koaleszenzrate in
der Literatur kdbnnen danach unterschieden werden, ob es sich um empirische, semi-
empirische oder physikalische Modelle handelt.

Die ersten Modelle zur Beschreibung der Koaleszenz wurden basierend auf experi-
mentellen Ergebnissen aus Untersuchungen in Ruhrkesseln erstellt und werden
demnach zu den empirischen Modellen gezahlt. Madden und Damarell (1962) geben
dazu als erste eine Korrelation fir die Berechnung der Koaleszenzrate in Riuhrkes-
seln an, wobei diese eine Funktion des Hold-ups und der Ruhrerdrehzahl Ny ist:

=N, (6-5)

Dieses Modell wurde dann von verschiedenen Autoren Ubernommen (Miller et al.,
1963, Howarth, 1964) oder erweitert (z.B. Mlynek und Resnick, 1972, Laso et al.,
1987, Konno et al., 1988, Wright und Ramkrishna, 1994). Ahnliche Anséatze wurden
auch basierend auf Experimenten in Kihni-Kolonnen (Kentish et al., 1998) und pul-
sierten Siebboden-Kolonnen (Garg und Pratt, 1984) angegeben. Ebenso wurde von
Hamilton und Pratt (1980, 1984) durch Verwendung von zuvor eingefarbten Tropfen,
die bei Koaleszenz ihre Farbe wechselten, eine Korrelation flr die Koaleszenzrate in
pulsierten Fullkérperkolonnen entwickelt. Wie bei Klinger (2008) ist auch hier die
Koaleszenzrate eine Funktion des Hold-ups und des Tropfendurchmessers, aller-
dings erhielten Hamilton und Pratt (1980, 1984) durch Anpassung an die experimen-
tell ermittelten Tropfengréfenverteilungen andere Werte flr die Exponenten dieser
beiden GroRen:

w=C,pd "%, (6-6)
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Ein Nachteil der empirischen Korrelationen ist, dass sie nur flr das von den Autoren
verwendete Stoffsystem gelten. Casamatta und Vogelpohl (1985) schlagen daher ein
semi-empirisches Modell vor, nach dem die Koaleszenz in Extraktionskolonnen von
zwei Mechanismen abhangig ist, die durch zwei Terme berucksichtigt werden:

2
@ =Cycp (d)V(d1 )V(dz)"' CKCE”[%) Vsedt = Vsed 2| - (6-7)
Der erste Term beschreibt dabei die zufallige Koaleszenz von zwei Tropfen aufgrund
von Turbulenzen und der zweite Term berucksichtigt Koaleszenz aufgrund von un-
terschiedlichen Sedimentationsgeschwindigkeiten. Da kleinere Tropfen langsamer
sedimentieren als grol3e Tropfen, kbnnen diese von den grolderen Tropfen ,einge-
holt* werden und ein Koaleszenzereignis kann eintreten.

Die meisten Autoren verwenden ein physikalisches Modell flr die Koaleszenzrate. In
Anlehnung an die in Kapitel 2.1 beschriebenen Schritte, nach denen ein Koaleszenz-
vorgang ablauft, basieren die physikalischen Modelle dabei auf der Annahme, dass
fur ein Koaleszenzereignis zwei Bedingungen erfillt sein missen: Zunachst missen
die Tropfen miteinander in Kontakt treten, d.h. sie missen kollidieren. Dieser Vor-
gang wird durch die Kollisionsrate hkaiision beschrieben. Anschlieend kdnnen sich
die Tropfen entweder trennen und keine Koaleszenz erfolgt oder das Koales-
zenzereignis tritt ein. Die Wahrscheinlichkeit dafir, dass zwei Tropfen nach der Kolli-
sion auch miteinander koaleszieren, wird mit der Koaleszenzeffizienz 4 abgebildet.
Die Koaleszenzrate pro Zeiteinheit wird demnach durch das Produkt dieser beiden
Teilschritte ermittelt:

@ = Ngision (6-8)

Wie bei den empirischen Modellen basieren viele physikalische Modelle auf Untersu-
chungen in Rihrkesseln, wurden aber anschlieRend von anderen Autoren auch fur
die Modellierung von Extraktionskolonnen verwendet (z.B. Simon, 2004, Arimont,
1997). Im Folgenden werden daher Modelle zur Beschreibung der Kollisionsrate und
der Koaleszenzeffizienz diskutiert, wobei auch Modelle beriicksichtigt werden, die zur
Beschreibung der Koaleszenz in Ruhrkesseln dienen (Kopriwa et al., 2012).

6.2.1 Kollisionsrate

Die Kollisionsrate hgoiision gibt an, wie hoch die Wahrscheinlichkeit dafur ist, dass
zwei Tropfen in einer Zeiteinheit und in einem festgelegten Hohenelement der Kolon-
ne koaleszieren. Wahrend Chesters (1991) dazu die Kollisionsrate pro Zeiteinheit
und Volumen angibt, ist diese nach der Definition von Coulaloglou und Tavlarides
(1977) nur eine Funktion pro Zeit. Beide Formen fur die Kollisionsrate lassen sich
aber durch Multiplikation mit dem betrachteten Volumenelement leicht ineinander
umrechnen.
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Bei allen Modellen zur Kollisionsrate fur die Flussig-FlUssig-Extraktion wird davon
ausgegangen, dass Kollisionen aufgrund von turbulenten Wirbeln in der umgebenden
kontinuierlichen Phase auftreten. Im Folgenden wird daher zunachst die Gleichung
fur die Kollisionsrate aufgrund von Turbulenzen beschrieben, bevor anschlieRend auf
Erweiterungen dieser Gleichung und weitere Ursachen flr Kollisionen eingegangen
wird.

Kollisionen aufgrund von Turbulenzen

Die Bestimmung der Wahrscheinlichkeit, dass zwei Tropfen aufgrund von Turbulen-
zen miteinander kollidieren, erfolgt in Anlehnung an die kinetische Gastheorie mit
Hilfe der Vorstellung eines Stol3zylinders. Zur Erlauterung des StoRRzylinders sei zu-
nachst angenommen, dass alle Tropfen denselben Durchmesser d besitzen und
dass nur 1 Tropfen betrachtet wird, der sich frei bewegt, wahrend sich die anderen
Tropfen nicht bewegen, wie im linken Teil von Abb. 6-1 dargestellt.

2d
RN

~ Kollision d

Ikotision=CKoliision At

AN 2d

kei.ne
Kollision

Abb. 6-1: Schematische Darstellung des Stol3zylinders und Stol3querschnitts
zur Modellierung der Kollisionsrate, eigene Darstellung nach Jacob-
sen et al., 2005 und Schartl et al., 2009

Der Weg, der von dem einen sich bewegenden Tropfen dann pro Zeitschritt zurtick-
gelegt wird und der auch die Lange des Stol3zylinders ist, ist in Abhangigkeit der Ge-
schwindigkeit ckonision des Tropfens dann damit:

/ Kollision — CKoIIisionAt . (6'9)

Der Tropfen kollidiert genau dann mit einem anderen Tropfen, wenn der Schwer-
punkt des anderen Tropfens innerhalb des Stof3zylinders liegt. Damit ergibt sich, wie
auch im oberen Bild in Abb. 6-1 rechts gezeigt, fur die Querschnittsflache des Stol3-
zylinders bei gleich grof3en Tropfen:



6 Modelle zur Beschreibung von Koaleszenz in Extraktionskolonnen 90

A Z(2a). (6-10)

Stof3,gleich = 4

Alle Tropfen, die sich innerhalb des Stol3zylinders mit dem Volumen
VStoB =1 KoIIisionAStoB,gleich (6-11)

befinden, kollidieren demnach miteinander (Jacobsen et al., 2005). Die Kollisionsrate
aufgrund von Turbulenzen, die die Wahrscheinlichkeit einer Kollision pro Zeitschritt
angibt, ist daher definiert als:

h Ases- (6-12)

Kollision,turb — CKollision

Da aber in einer Extraktionskolonne Tropfen mit verschiedenen Durchmessern vor-
liegen, ist der StoRquerschnitt flir zwei Tropfen mit unterschiedlichen Durchmessern
dy und d, anzupassen. Wie schematisch im unteren Bild in Abb. 6-1 zu erkennen ist,
gilt fir den StoRquerschnitt von zwei Tropfen mit den Durchmessern dy und db:

Ages = %(Oh +d, ). (6-13)

Wahrend von den meisten Autoren (Bapat et al., 1983, Alopaeus et al., 1999, Tsouris
und Tavlarides, 1994, Jacobsen et al., 2005, Simon, 2004) auch die in Gl. 6-13 an-
gegebene Form flir den StoRRquerschnitt verwendet wird, ist in einigen Quellen (z.B.
Coulaloglou und Tavlarides, 1977) auch eine Form zu finden, bei der flir den Durch-
messer der Querschnittsflache anstelle des in der Klammer in Gl. 6-13 angegebenen
Ausdrucks der Term (d12 +d22) verwendet wird. Wie anhand von Abb. 6-1 gezeigt,
stimmt dieser Zusammenhang aber nicht mit der sich aus der Modellvorstellung des
Stol3zylinders ergebenden Querschnittsflache tUberein.

Neben der Beschreibung von Tropfen mit verschiedenen Durchmessern ist aulder-
dem zu berucksichtigen, dass sich alle Tropfen im betrachteten Volumenelement
bewegen kénnen. Daher ist fir die Geschwindigkeit der Kollision die Relativge-
schwindigkeit fir die beiden Tropfen nach Coulaloglou und Tavlarides (1977)

)
Ckoliision = (012 + C22 )/2 (6'1 4)

einzusetzen. Fur die Geschwindigkeiten ¢4 und ¢, der beiden Tropfen wird dabei von
den meisten Autoren die von Coulaloglou und Tavlarides (1977) vorgeschlagene Be-
ziehung

Ci2 = CKoIIision,CT\P%di% (6'1 5)

verwendet, die auf der Theorie der lokalen, isotropen Turbulenz von Kolomogoroff
(1941) basiert. Diese ist dabei abhangig von dem untersuchten Stoffsystem, dessen
Einfluss durch die Konstante CkolisioncT €rfasst wird, den Tropfendurchmessern und
dem Energieeintrag ¥ . Einsetzen von GIn. 6-13 bis 6-15 in Gl. 6-12 flhrt damit zu
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1 2 2 %
hKoIIision,turb = CKoIIision,CT (d1 + d2 )2 \PA (d’lA + dZAj (6-1 6)

fur die Kollisionsrate aufgrund von Turbulenzen. Eine andere Beziehung fur die tur-
bulente Geschwindigkeit ist die Korrelation von Kuboi et al. (1972a,b):

%
¢ =(%”j (¥d,)%. (6-17)
Eine Ubersicht zu weiteren Gleichungen in der Literatur furr die Kollisionsrate bei Ver-
wendung anderer Formulierungen fur die Kollisionsgeschwindigkeit werden von
Chesters (1991) und Tavlarides und Stamatoudis (1981) angegeben.

Erweiterungen fur die Kollisionsrate aufgrund von Turbulenzen

Die Gleichung der Kollisionsrate aufgrund von Turbulenzen in Gl. 6-12 wird bei allen
Autoren verwendet, die ein physikalisches Modell fur die Koaleszenzrate annehmen.
In einigen Literaturquellen werden aber zusatzlich Erweiterungen fir Gl. 6-12 zur Be-
rucksichtigung weiterer Einflussfaktoren angegeben.

Eine rein empirische Erweiterung wird von Coulaloglou und Tavlarides (1977) vorge-
schlagen. Die Autoren stellten durch Anpassung an experimentelle Daten fest, dass
die experimentellen Ergebnisse besser getroffen werden kdénnen, wenn die Kolli-
sionsrate zusatzlich mit einem sogenannten ,Dampfungsfaktor® (1+g)’1 multipliziert
wird. Durch Erweiterung der Kollisionsrate in Gl. 6-16 ergibt sich damit:

h

Kollision,turb

:CKoIIision,CT(d1+d2) m(m +d2 j ) (6'18)

wobei in Gl. 6-18 anstelle der ursprunglich von Coulaloglou und Tavlarides (1977)
angegebenen, falschen Form fir den StoRquerschnitt der korrekte Ausdruck nach
Gl. 6-13 eingesetzt wurde.

Aulerdem sind in der Literatur flr die Beschreibung von Gas-FlUssig-Dispersionen
Modelle zu finden, die den Einfluss der Wirbelstarke beschreiben. Fur die zuvor ge-
nannten Modelle wird davon ausgegangen, dass alle Tropfen von den turbulenten
Wirbeln der kontinuierlichen Phase mitgerissen werden und dadurch mit anderen
Tropfen koaleszieren kdénnen. Ab einer bestimmten Tropfengrof3e werden die Trop-
fen aber nicht mehr durch die Wirbel erfasst. Dieser Einfluss wird bei Colin et al.
(2004) dadurch bertcksichtigt, dass die Kollision aufgrund von Turbulenz nur dann
erfolgen kann, wenn der Tropfendurchmesser eine integrale Turbulenzlange nicht
Uberschreitet. Nach Wu et al. (1998) wird die Kollisionswahrscheinlichkeit in Gl. 6-12
durch Multiplikation mit einem Faktor verkleinert, der die Wirbelstarke ins Verhaltnis
zur Blasengrofe setzt. Ebenfalls eine Reduzierung der Kollisionsrate fuhren Wang et
al. (2005a, b) durch eine empirische Korrelation ein, die das Verhaltnis vom Blasen-
abstand zur mittleren Weglange berucksichtigt. Eine Diskussion der verschiedenen
Ansatze zum Einfluss der Wirbelstarke erfolgt bei Liao und Lucas (2010).
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Ein weiterer Einfluss ist die Reduzierung des freien Volumens durch andere Tropfen.
Mit zunehmendem Hold-up wird das freie Volumen in der Kolonne reduziert, so dass
der freie Raum fur die Tropfenbewegung ebenfalls geringer wird, wodurch wiederum
die Anzahl an Tropfenkollisionen steigt. Liao und Lucas (2010) berlcksichtigen die-
sen Effekt durch Multiplikation der Kollisionsrate aufgrund von Turbulenzen mit einem
Faktor » und vergleichen die Modelle verschiedener Autoren fur diesen Faktor. In
Tab. 6-1 sind die vier bei Liao und Lucas (2010) diskutierten sowie drei weitere Kor-
relationen aus der Literatur fUr die Berlcksichtigung der Reduzierung des freien Vo-
lumens durch steigenden Hold-up gezeigt.

Literaturquelle 14 Emax

Millies und Mewes (1996, 1999) 1 0,6
Emax — €

Wu et al. (1998) 1 0,8

Carrica et al. (1999) max -
Emax — €
Hibiki und Ishii (2000), Hibiki et al. &i 0,741
(2001) Emex ~ &
Lehr et al. (2002) S Y 0,6
exp| —| /=% -1
A
Wang et al. (2005a, b) Emax 0,8
Emax €
Carnahan und Starling (1969) _2-& -
2(1-¢f

Tab. 6-1:  Ubersicht zu verschiedenen Korrelationen zur Berlicksichtigung der Re-
duzierung des freien Volumens bei der Kollisionsrate, Erweiterung der
Ubersicht von Liao und Lucas (2010)

Bei den ersten sechs Korrelationen in Tab. 6-1 handelt es sich um Ansatze, die in der
Literatur zur Beschreibung von Gas-Flussig-Dispersionen verwendet werden. Nach
diesen Ansatzen ist die Reduzierung des freien Volumens abhangig vom maximal
moglichen Hold-up ¢,,,, wobei auch fur die Groflenordnung von ¢, unterschiedli-
che Angaben in der Literatur zu finden sind.

Die Gleichung von Carnahan und Starling (1969) aus Tab. 6-1 wird dagegen von ver-
schiedenen Autoren (Goldschmidt et al., 2002, Kantak et al., 2009, Wang et al.,
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2009b) fur die Beschreibung des Einflusses des freien Volumens auf die Kollisions-
wahrscheinlichkeit in Wirbelschichtbetten verwendet. Bei dieser Gleichung handelt es
sich eigentlich um einen Ausdruck fir den Kontaktwert der radialen Verteilungsfunk-
tion fur eine thermische Zustandsgleichung harter Kugeln, die auch bereits fur die
Beschreibung von flussigen Mischungen eingesetzt wurde. Eine Erweiterung dieser
Gleichung wurde spater von Boublik (1970) und Mansoori et al. (1971) fir die Be-
schreibung von Teilchen mit unterschiedlichen Durchmessern vorgestellt. Sie geben
fur die radiale Verteilungsfunktion an der Stelle r=d an, die zur Bestimmung der Re-
duzierung des freien Volumens verwendet werden kann, dass gilt:

1 ~ 6652”:"’/‘ . 8§2ri2rj2
=& -V +r) (0-&)[2+r?)

wobei rjund r; die Radien der beiden betrachteten Teilchen sind und &, und &, wie
folgt ermittelt werden kdnnen:

Ny x;(2r )"
Y ) (6-20)

y= (6-19)

hierbei ist N die Gesamtanzahl an Teilchen im betrachteten Volumen V und x; der
Anteil an Teilchen der verschiedenen Durchmesserklassen. Die Gleichung von
Boublik (1970) und Mansoori et al. (1971), die auch bei Wang et al. (2009b) als die
geeignetste Korrelation fur die Beschreibung der Kollisionswahrscheinlichkeit in Wir-
belschichtbetten angegeben wird, erlaubt damit eine genaue Berlcksichtigung der
Reduzierung des freien Volumens in Abhangigkeit der Tropfengrofe.

Damit lasst sich zusammenfassen, dass alle Autoren fur die Wahrscheinlichkeit, dass
zwei Tropfen aufgrund von Turbulenzen kollidieren, Gbereinstimmend Gl. 6-12 ange-
ben, lediglich fur die Kollisionsgeschwindigkeit finden sich unterschiedliche Formen in
der Literatur. In neueren Quellen ist aulRerdem beschrieben, dass der Zusammen-
hang zwischen Tropfengrof3e und Wirbelstarke und besonders der Einfluss der Re-
duzierung des freien Volumens durch steigenden Hold-up auf die Kollisionswahr-
scheinlichkeit durch Turbulenzen zu berlcksichtigen sind. Die Berucksichtigung die-
ser Einflussfaktoren erfolgt durch Multiplikation mit einem Faktor, durch den dann die
Kollisionswahrscheinlichkeit im Fall der Wirbelstarke verringert oder im Fall der Re-
duzierung des freien Volumens erhoht wird.

Weitere Ursachen fiur Kollisionen

Turbulente Wirbel werden in der Literatur am haufigsten als Ursache fur Tropfenkolli-
sionen angegeben. Dennoch gibt es auch andere mogliche Ursachen von Tropfen-
kollisionen und insbesondere flr Gas-Flussig-Dispersionen werden von verschiede-
nen Autoren auch weitere Einflussgrofden bertcksichtigt, die zu Tropfenkollisionen
fuhren koénnen. Diese werden aber bislang fur FlUssig-Flissig-Dispersionen meist
vernachlassigt. Werden mehrere Einflusse berucksichtigt, so ergibt sich die gesamte
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Kollisionswahrscheinlichkeit aus der Summe der einzelnen Einflisse, die als Kollisi-
onsursache berucksichtigt werden:

hKoIIision,ges = Z hKoIIision,i (6'21 )

Eine weitere Ursache fur Kollisionen, die besonders beim Aufstieg von Blasen in ei-
ner Flussigkeit beobachtet wird, ist die Kollision aufgrund von Wirbelbildung hinter
Blasen (englisch: wake entrainment). Beim Aufstieg von Blasen in einer Kolonne ent-
stehen hinter den aufsteigenden Blasen Wirbel, d.h. die Flissigkeit unterhalb der
Blase wird nach oben beschleunigt. Wenn eine andere Blase in diesen Wirbel eintritt,
wird die Blase beschleunigt und es kann eine Kollision mit der Blase stattfinden, die
den Wirbel erzeugt. Derartige Kollisionen wurden auch in Experimenten nachgewie-
sen (deNevers und Wu, 1971, Stewart, 1995) und sind von verschiedenen Autoren
fur Gas-FlUssig-Dispersionen bertcksichtigt (z.B. Wu et al., 1998, Wang et al.,
2005a,b, Hibiki et al., 2001, Kalkach-Navarro et al., 1994, Collela et al., 1999). Bei
der Flussig-Flussig-Extraktion kann dieser Einfluss allerdings meist vernachlassigt
werden, da mit den Einbauten und dem Energieeintrag diesem Effekt entgegenge-
wirkt wird.

Auch hauptsachlich im Fall von Gas-FlUssig-Dispersionen sind Kollisionen aufgrund
von Geschwindigkeitsgradienten zu berucksichtigen. Fiur die Kollisionen aufgrund
von Turbulenzen wird angenommen, dass die Tropfen zwar durch die Wirbel beein-
flusst werden, aber nicht komplett von der Bewegung der kontinuierlichen Phase mit-
gerissen werden. Dies fuhrt zu einer zufalligen Tropfenbewegung, weshalb die Mo-
dellierung basierend auf der kinetischen Gastheorie erfolgt. Diese Annahme ist aber
nur dann gultig, wenn die Tropfen groRRer sind als die Kolomogoroff-Lange. Kleinere
Tropfen dagegen werden komplett vom Geschwindigkeitsfeld und damit den turbu-
lenten Wirbeln erfasst und folgen damit generell der Geschwindigkeit der kontinuierli-
chen Phase (Tavlarides und Stamatoudis, 1981). Treten dann in der kontinuierlichen
Phase Geschwindigkeitsgradienten auf, so konnen Tropfenkollisionen enstehen
(Friedlander, 1977, Jacobsen et al., 2005). Prince und Blanch (1990) nehmen dabei
eine laminare Scherung auch fur groRere Tropfen an: Bei hohen Volumenstromen an
disperser Phase konnen sich Blasen vermehrt im Zentrum der Kolonne ansammeln.
Der hohere Hold-up in der Kolonnenmitte kann dann zu einer entgegen gerichteten
Blasenstromung an der Kolonnenwand fuhren und dadurch kénnen wiederum Kollisi-
onen auftreten.

Als letzte mogliche Ursache fur Tropfenkollisionen ist die Kollision aufgrund von un-
terschiedlichen Tropfensedimentationsgeschwindigkeiten zu nennen. Laut Tavlarides
und Stamatoudis (1981) und Liao und Lucas (2010) ist die Tropfenkollision aufgrund
unterschiedlicher Aufstiegsgeschwindigkeiten aber nur relevant, wenn die Dichteun-
terschiede zwischen den beiden Phasen hoch sind und nach Tavlarides und Stama-
toudis (1981) sei daher auch diese Ursache flr Tropfenkollisionen bei der Flissig-
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Fllissig-Extraktion vernachlassigbar. Diese Aussage stimmt auch mit Untersuchun-
gen von Simon und Bart (2001) sowie Mohanty und Vogelpohl (1997) Uberein, die
Untersuchungen in einer Einzeltropfenmesszelle bzw. einer pulsierten Siebboden-
Kolonne durchgeflihrt haben. Beide Autoren stellten dabei fest, dass die Kollisionen
aufgrund unterschiedlicher Sedimentationsgeschwindigkeiten im Vergleich zu Kolli-
sionen verursacht durch Turbulenzen vernachlassigbar seien. Eckstein und Vogel-
pohl (1999) geben dagegen Wahrscheinlichkeiten von bis zu 18 % fur Kollisionen
aufgrund unterschiedlicher Aufstiegsgeschwindigkeiten fiur das System n-
Butylacetat (d) + Wasser (c) an. Bei Berucksichtigung der Kollision aufgrund von un-
terschiedlichen Aufstiegsgeschwindigkeiten geben alle Autoren Ubereinstimmend
(Casamatta und Vogelpohl, 1985, Prince und Blanch, 1990, Jacobsen et al., 2005,
Wang et al., 2005a,b) folgende Beziehung an:

Pyotisionsed = CotisionsedAston (Vsed,1 - Vsed,Z)’ (6-22)

wobei die Querschnittsflache Asir wiederum nach Gl. 6-13 bestimmt werden kann
und Vseq1 UNd Vgeq2 die Sedimentationsgeschwindigkeiten der beiden kollidierenden
Tropfen sind. Wahrend einige Autoren (Prince und Blanch, 1990, Jacobsen et al.,
2005) die Konstante Ckoiisionsed ZU 1 setzen, wird diese von Wang et al. (2005a, b)
auf 0,5 gesetzt und von Casamatta und Vogelpohl (1985) an experimentelle Werte
angepasst.

Insgesamt lasst sich damit festhalten, dass neben Kollisionen aufgrund von Turbu-
lenzen auch Kollisionen aufgrund von Wirbelbildung hinter Blasen bzw. Tropfen, Ge-
schwindigkeitsgradienten in der kontinuierlichen Phase und unterschiedlicher Sedi-
mentationsgeschwindigkeiten auftreten konnen. Diese Effekte werden in der Literatur
aber hauptsachlich fur Gas-Flussig-Dispersionen beschrieben und sind, wie bereits
diskutiert, bei der Flussig-Flussig-Extraktion meist vernachlassigbar. Lediglich Trop-
fenkollisionen aufgrund unterschiedlicher Sedimentationsgeschwindigkeiten konnten
von einigen Autoren als weitere Ursache fur Kollisionen festgestellt werden. Wahrend
die Unterschiede in den Sedimentationsgeschwindigkeiten von Tropfen, die etwa ei-
nen Durchmesser von 1,5 mm und groRer aufweisen nur gering sind (Henschke et
al., 2000), sind jedoch kleinere Tropfen deutlich langsamer. Treten daher in einer
Extraktionskolonne verstarkt kleinere Tropfen auf, so kdnnen Kollisionen dieser klei-
neren Tropfen mit groReren Tropfen aufgrund der Unterschiede in den Sedimentati-
onsgeschwindigkeiten auftreten.

6.2.2 Koaleszenzeffizienz

Zur Bestimmung der Koaleszenzrate in Gl. 6-8 ist neben der Kollisionsrate aulerdem
die Koaleszenzeffizienz zu ermitteln. Da mit der Koaleszenzeffizienz angegeben
wird, wie wahrscheinlich es ist, dass zwei Tropfen nach einer Kollision anschlief3end
auch koaleszieren, beschreibt die Koaleszenzeffizienz damit das Verhaltnis von koa-
leszierten zu kollidierten Tropfen. In der Literatur existieren dabei zwei unterschiedli-
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che Ansatze fir die Koaleszenzeffizienz, das Filmdrainage-Modell und das Energie-
modell.

Das Filmdrainage-Modell fur die Koaleszenzeffizienz basiert dabei auf der in Kapitel
5.1 beschriebenen Modellierung des Filmdrainage-Vorgangs, also des Ausflielens
des Films an kontinuierlicher Phase. Da nicht alle Kollisionsereignisse zu einem Koa-
leszenzvorgang fuhren, nehmen Shinnar und Church (1960, 1961) an, dass eine
Kraft auf die Tropfen wirkt, die dazu fuhrt, dass die Tropfen wieder voneinander ge-
trennt werden. Sie geben dazu an, dass die Tropfen wahrend der Filmdrainage durch
eine Adhasionskraft zusammengehalten werden, die gleich ist wie die Adhasions-
energie zwischen zwei Kugeln. Aufgrund von turbulenten Druckfluktuationen in der
umgebenden kontinuierlichen Phase wirkt aber auch eine kinetische Energie auf die
Tropfen. Wenn diese kinetische Energie groler ist als die Adhasionsenergie, so wer-
den die Tropfen wieder getrennt, ansonsten findet Koaleszenz statt. Basierend auf
dieser Vorstellung nehmen Ross und Curl (1973) an, dass die turbulenten Druckfluk-
tuationen der kontinuierlichen Phase =zufallig auftreten. Daher tritt ein Koales-
zenzereignis genau dann ein, wenn die Konktaktzeit der beiden Tropfen, tkontakt, l&Nn-
ger ist als die Zeit, die fur den Filmdrainage-Vorgang notwendig ist. Eine Vereinfa-
chung des Ansatzes von Ross und Curl (1973) durch Coulaloglou und Tavlarides
(1997) fuhrt damit zu folgender Formulierung fur die Koaleszenzeffizenz:

A= exp(— MJ , (6-23)
Kontakt

die auch in der Literatur bei Verwendung des Filmdrainage-Modellansatzes ublicher-
weise angegeben wird. Da gemal der Filmdrainage-Vorstellung ein Koaleszenzvor-
gang erst dann auftreten kann, wenn eine kritische Schichtdicke hci erreicht ist, bei
der der Film einreif’t, kdbnnen spontane Koaleszenzereignisse mit dem Filmdrainage-
Modell nicht erklart werden. Aullerdem gibt Howarth (1964) an, dass die Adhasions-
kraft deutlich geringer sei als die turbulenten Krafte und damit zu niedrig, um zum
Koaleszenzvorgang zu fuhren. Er nimmt stattdessen an, dass Koaleszenz dann ein-
tritt, wenn die relative Geschwindigkeit zwischen den Tropfenschwerpunkten einen
kritischen Wert Uberschreitet. Basierend auf dieser Vorstellung schlagt Sovova
(1981) einen Ansatz fir Rihrkessel vor, nach dem zwei Tropfen dann koaleszieren,
wenn die kinetische Kollisionsenergie Egin grofer ist als die Grenzflachenenergie
E,, die die Energie beschreibt, die fur die Verformung der beiden Tropfen notwendig
ist. Damit ergibt sich fur die Koaleszenzeffizienz nach dem Energie-Modell von Sovo-
va (1981):

A= exp(— I:[::U ] (6-24)

kin

Die Formulierung der Koaleszenzeffizienz nach dem Energiemodell ist daher ahnlich
der Modellvorstellung nach dem Boltzmann-Prinizip, bei dem die Wahrscheinlichkeit
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ermittelt wird, dass Molekulle von Zustand 1 in Zustand 2 Ubergehen. Dabei wird die
Energiedifferenz der beiden Zustande, die nach der Modellvorstellung im Energie-
modell der zu Uberwindenden Grenzflachenergie entspricht, ins Verhaltnis zu der zur
Verfligung stehenden kinetischen Energie gesetzt (z.B. Stephan et al., 2010).

Beide Modellvorstellungen fur die Koaleszenzeffizienz werden im Folgenden genauer
betrachtet.

Energiemodell

Durch Einsetzen der entsprechenden Formulierungen fir die kinetische Energie und
die Grenzflachenenergie in Gl. 6-24 erhalt Sovova (1981)

old? +dz d? +d3)

A(d,,d,)=exp| - Cg, :
05 1)

(6-25)

wobei Ngr die Ruhrerdrehzahl ist. Allerdings gibt Sovova (1983) in einer spateren
Publikation an, dass der Term (d12 + d22) im Zahler durch den Ausdruck min(df;dzz) zu
ersetzen ist, da ansonsten die Koaleszenzeffizienz fur kleine Tropfen zu niedrig ist.
Tsouris und Tavlarides (1994) erhalten unter Verwendung von anderen Beziehungen
fur die kinetische Energie und die Grenzflachenenergie durch Einsetzen in Gl. 6-24
dagegen:

2 2
A (d,d,)=exp| -C “(d; +;) . (6-26)
poN“ D ()" + )

Filmdrainage-Modell

Zwar ist mit dem Filmdrainage-Modell eine Beschreibung von spontanen Koales-
zenzereignissen, die auch in Experimenten beobachetet werden (Kuboi et al., 1972b,
Park und Blair, 1975), nicht moglich, dennoch wird dieses Modell in der Literatur zur
Beschreibung der Koaleszenzeffizienz am haufigsten verwendet. Wie aus Gl. 6-23 zu
erkennen, sind fur die Bestimmung der Koaleszenzeffizienz nach dem Filmdrainage-
Modell die Kontaktzeit tkontakt der Tropfen und die Filmdrainage-Zeit fyrainage zu ermit-
teln. Auch fur diese beiden GrofRRen existieren wiederum unterschiedliche Ansatze in
der Literatur, die im Folgenden genauer beschrieben werden.

In Tab. 6-2 ist eine Ubersicht tber die im Rahmen dieser Arbeit néher betrachteten
Modelle zur Bestimmung der Kontaktzeit gegeben. Weitere Korrelationen sind auch
bei Liao und Lucas (2010) zu finden. Am weitesten in der Literatur verbreitet ist der
Modellansatz nach Coulaloglou und Tavlarides (1977), bei dem angenommen wird,
dass die Kontaktzeit von zwei Tropfen proportional zu den Geschwindigkeitsfluktuati-
onen der Wirbel ist, wozu ein erstmals von Levich (1962) vorgeschlagener Ansatz
verwendet wird. Diese Gleichung (Gl. 6-27) wird auch von Prince und Blanch (1990),
Liu und Li (1999) und Simon (2004) fur die Ermittlung der Kontaktzeit ibernommen.
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Weitere Modelle werden von Chesters (1991) (Gl. 6-28) und Tsouris und Tavlarides
(1994) (Gl. 6-29) vorgeschlagen und werden von den jeweiligen Autoren dann fur die
Bestimmung der Koaleszenzeffizienz nach dem Filmdrainage-Modell eingesetzt.

Gleichung verwendet von Gleichungs-
nummer
¢ B (d1 +d, )% Coulaloglou und Tavlarides (1977), (6-27)
Kontakt — 1/
‘P% Prince und Blanch (1990), Liu und
Li (1999), Simon (2004)
Y Chesters (1991) (6-28)
tKontakt = lP—
Pe

25N Dy Tsouris und Tavlarides (1994) (6-29)

1
tKontakt =
008D,(D2 H,.. )"

ves  "ves

Tab. 6-2: Ubersicht tiber verschiedene Modelle zur Bestimmung der Kontaktzeit

Wie in Kapitel 5.1 erlautert, sind fur die Beschreibung der Filmdrainage-Zeit zahlrei-
che Korrelationen in der Literatur zu finden. Diese unterscheiden sich darin, welche
Annahmen flr die Phasengrenzenbeschaffenheit und fur die Tropfenverformung ge-
troffen werden. Alle Korrelationen flihren aber immer zu einer Abhangigkeit zwischen
der Tropfenannaherungsgeschwindigkeit und der auf den Tropfen wirkenden Kraft.
Die Beziehungen, die sich bei Annahme einer starren Phasengrenze ergeben, die bei
den meisten technischen Systemen vorliegt, sind in Tab. 9-12 angegeben. Nachdem
so ein Zusammenhang zwischen der Kraft und der Tropfenannaherungsgeschwin-
digkeit hergestellt ist, erfolgt im nachsten Schritt eine Integration Uber die Schichtdi-
cke h und die fur die Annaherung bendtigte Zeit t. Die dazu durchzufihrenden Schrit-
te werden im Folgenden ausgehend von einer asymmetrischen Dimple-Bildung bei
der Tropfenverformung erlautert, fur die die in Gl. 5-14 angegebene Beziehung zwi-
schen Tropfenannaherungsgeschwindigkeit und Kraft gilt. Durch Integration ergibt
sich fur Gl. 5-14 dann folgende Beziehung fir die Filmdrainage-Zeit:

1 1 )\3m,R%
tDrainage =l‘_tO = h05 h0,5 2R O'f'* ’
0 FY'S

crit

(6-30)

Je nachdem, welche Annahmen flr die Phasengrenzenbeschaffenheit und die Trop-
fenverformung getroffen wurden, wird so eine Beziehung zwischen der Filmdrainage-
Zeit und der kritischen Schichtdicke hgit, bei der der Film einreit, dem Radius im
Bereich der Tropfenverformung Rf, den Stoffsystemeigenschaften und entweder der
Kraft F oder dem Radius R, hergestellt. Ausgehend von diesem Zusammenhang
werden dann von unterschiedlichen Autoren wiederum verschiedene Annahmen ge-
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troffen, die in Abb. 6-2 zusammenfassend dargestellt sind und im Folgenden genauer

diskutiert werden.
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Ubersicht tiber die verschiedenen Maglichkeiten zur Bestimmung der

Filmdrainage-Zeit fur Extraktionskolonnen

Abb. 6-2:
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Im ersten Schritt ist zu prufen, wie der Term

(L—lJ (6-31)
he  hg
fur die weiteren Schritte zu berucksichtigen ist, wobei der Exponent y je nach Modell-
vorstellung unterschiedlich ist. Bei Annahme einer starren Phasengrenze und einer
asymmetrischen Dimple-Bildung ergibt sich y zu 0,5, wie aus Gl. 6-30 hervorgeht, fur
das haufig in der Literatur beschriebene Scheibenmodell bei einer starren Phasen-
grenze ist y = 2. Generell gilt fur Gl. 6-31, dass hy, also der Tropfenabstand zu Be-
ginn der Tropfenannaherung, gegen unendlich geht. Wahrend aber Coulaloglou und
Tavlarides (1977) dann damit den gesamten Term in Gl. 6-31 vernachlassigen (Si-
mon, 2004), geben Henschke (1995) und Chesters (1991) einen Ausdruck fir die
Berechnung der kritischen Schichtdicke an. Unter der Annahme, dass die kritische
Schichtdicke und damit das Einreilen des Films dann erreicht wird, wenn die van-
der-Waals’sche Anziehung in die Grélenordnung des Tropfeninnendrucks kommt
(Henschke, 1995), ergibt sich diese zu

%
o =[ Rl J , (6-32)

C, it 7O

h,cri

wobei Henschke (1995) die Konstante Cy it zu 6 setzt, wahrend Chesters (1991) ei-
nen Wert von 8 angibt.

Wie aus Abb. 6-2 zu erkennen ist, sind wie auch fur die Beschreibung der Filmdrai-
nage-Zeit in Abscheidern dann im nachsten Schritt Modelle zur Beschreibung der
Radien R, und Rr einzusetzen. Wahrend bei der Modellierung von Abscheidern, wie
in Kapitel 5.1 beschrieben, dabei eine weitere Verformung aufgrund des Drucks der
sich zur dichtgepackten Schicht aufstauenden Tropfen berucksichtigt werden muss,
entfallt diese zuséatzliche Verformung der Tropfen in Extraktionskolonnen. Henschke
(1995) gibt fir den Grenzfall h, — 0 an, dass fur die Radien gilt:

R, ~d (6-33)
und
R: ~ d?. (6-34)

In der Literatur wird beschrieben (z.B. Simon, 2004, Chesters, 1991), dass der Radi-
us im Bereich der Tropfenverformung Rr durch Verwendung der Young-Laplace-
Kraft wie folgt beschrieben werden kann:

R. - [F=R (6-35)
2noc

wonach eine Abhangigkeit von der Kraft Fr besteht, die die Tropfen nach der Kollisi-
on zusammenhalt. Auch fur die Bestimmung dieser Kraft sind verschiedene Modelle
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bekannt, die bei Liao und Lucas (2010) detaillierter betrachtet werden. Im Rahmen
der vorliegenden Arbeit wurden dazu zwei verschiedene Ansatze untersucht: Am
haufigsten (Coulaloglou und Tavlarides, 1977, Simon, 2004, Tsouris und Tavlarides,
1994) ist in der Literatur ein Ansatz zu finden, nach dem die Kraft proportional ist zu
einem Wirbel, dessen Durchmesser im Bereich des Tropfens liegt, so dass die Kraft
zZu

Fr=p,¥7(d, +d, )5 R? (6-36)

angenommen werden kann. Chesters (1991) gibt dagegen an, dass die Kraft propor-
tional zur turbulenten Scherrate ist und damit gilt:

F. =6772°R*¥%° p2°. (6-37)

C

Zuletzt wird dann der Radius R nach Chesters (1991) Ubereinstimmend bei allen Au-
toren durch einen reduzierten Durchmesser ersetzt, der berucksichtigt, dass zwei
Tropfen mit unterschiedlichen Durchmessern d; und d, koaleszieren:

R=_%% (6-38)
d, +d,

Die verschiedenen Annahmen erklaren, weshalb in der Literatur zahlreiche verschie-
dene Ansatze fur die Bestimmung der Filmdrainage-Zeit vorliegen. In Anhang 9.11
sind in Tab. 9-14 verschiedene Korrelationen aus der Literatur aufgelistet, die zur
Bestimmung der Filmdrainagezeit und anschlielenden Ermittlung der Koaleszenz-
effizienz verwendet werden. Ein Vergleich der verschiedenen Ansatze wird bei
Kopriwa et al. (2012) diskutiert. Dabei konnte gezeigt werden, dass bei allen Korrela-
tionen fur die Filmdrainage-Zeit mit Ausnahme des Modells von Tsouris und Tavlari-
des (1994) eine Zunahme der Filmdrainage-Zeit mit steigendem Tropfendurchmesser
festzustellen ist. Dieser Zusammenhang ist auch in Ubereinstimmung mit den Aus-
sagen von Davies (1992) und Ghosh (2004), die verschiedene Literaturmodelle zur
Filmdrainage-Zeit vergleichen und angeben, dass folgende Beziehung zwischen
Filmdrainage-Zeit und Tropfendurchmesser besteht:

t ~d", (6-39)

drainage

wobei nach Davies (1992) der Exponent n Werte zwischen 0,6 und 3,15 aufweist und
nach Ghosh (2004) der Exponent im Bereich von 1,75 und 4,06 liegt. Durch Einset-
zen der verschiedenen Modelle fur die Filmdrainage-Zeit sowie der jeweiligen Model-
le fir die Kontaktzeit in Gl. 6-23 ergibt sich der Zusammenhang zwischen der Koa-
leszenzeffizienz und dem Tropfendurchmesser. Dabei fallt auf, dass wiederum alle
Autoren mit Ausnahme von Tsouris und Tavlarides (1994) eine Abnahme der Koa-
leszenzeffizenz mit steigendem Tropfendurchmesser feststellen. Lediglich bei Ver-
wendung des Modells von Tsouris und Tavlarides (1994) oder des Energiemodells
von Sovova (1981) (Gl. 6-26) steigt die Koaleszenzeffizienz bei zunehmendem Trop-
fendurchmesser.
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Wie bereits in Kapitel 1 erlautert, ist es schwierig, zu ermitteln, welche Veranderun-
gen in der TropfengroRenverteilung durch Spaltungs- und welche durch Koaleszenz-
vorgange bewirkt werden. Dies erklart auch, dass in der Literatur verschiedene Aus-
sagen zum Einfluss des Tropfendurchmessers auf die Koaleszenz zu finden sind:
Wahrend Hamilton und Pratt (1984) (Gl. 6-6) und Garg und Pratt (1984) eine Ab-
nahme der Koaleszenzrate mit steigendem Tropfendurchmesser feststellen, geben
Kentish et al. (1998) an, dass die Koaleszenzrate bei Erh6hung des Tropfendurch-
messers steigt und bei Klinger (2008) (Gl. 6-2 und Gl. 6-4) wird der Einfluss des
Tropfendurchmessers auf die Koaleszenz vernachlassigt.

Zusatzlich ist die Koaleszenzrate nach Gl. 6-8 nicht nur abhangig von der Koales-
zenzeffizienz, sondern auch von der Kollisionsrate, die beide komplexe Funktionen in
Abhangigkeit von verschiedenen Groflen sind. Die Wechselwirkung dieser beiden
Einflusse auf die Koaleszenzwahrscheinlichkeit ist daher schwierig zu diskriminieren.
Da aber bei der Ermittlung der Kollisionsrate nach Gl. 6-16 die Kollisionsrate immer
mit steigendem Durchmesser zunimmt, konnen durch entsprechende Anpassung der
Konstanten und Verwendung von Modellen fir die Koaleszenzeffizienz, die eine Ab-
nahme mit steigendem Tropfendurchmesser angeben, alle Aussagen aus der Litera-
tur zum Einfluss des Durchmessers auf die Koaleszenz abgebildet werden. Werden
dagegen die Modelle fir die Koaleszenzeffizienz angewendet, die bei zunehmendem
Tropfendurchmesser zu einer Steigerung der Koaleszenzeffizienz flihren, so kann
immer nur eine Zunahme der Koaleszenz bei steigendem Tropfendurchmesser ermit-
telt werden (Simon, 2004, Arimont, 1997, Kopriwa et al., 2012).

FUr die eigene Modellierung werden daher auch Ansatze gewahlt, nach denen die
Koaleszenzeffizienz bei wachsendem Tropfendurchmesser abnimmt. Da aul3erdem
die Ubertragbarkeit der Ergebnisse aus den Absetzversuchen nach Henschke (1995)
auf Extraktionskolonnen im Rahmen dieser Arbeit untersucht wird, wird das Modell
von Henschke (1995) mit asymmetrischer Dimplebildung mit verschiedenen Annah-
men aus der Literatur getestet. Eine Ubersicht tiber die eigenen untersuchten Ansat-
ze wird in Tab. 9-15 im Anhang gegeben. Im folgenden Abschnitt wird erlautert, wie
gut sich diese Modelle mit den experimentellen Ergebnissen decken.
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7 Auslegung von Extraktionskolonnen

In Kapitel 5 konnte bereits gezeigt werden, dass die Ergebnisse aus den Absetzver-
suchen zur Vorhersage der Dispersionsschichthohe verwendet werden kdnnen und
gut mit eigenen Messdaten zur Dispersionsschichthohe Ubereinstimmen. Im letzten
Schritt wird nun gepruft, ob sich die Ergebnisse aus den Absetzversuchen oder zur
Dispersionsschichthdhe dazu eignen, das Koaleszenzverhalten in Extraktionskolon-
nen zu ermitteln. Dazu werden mit Hilfe des Simulationsprogramms ReDrop zu-
nachst die Koaleszenz- und Spaltungsparameter an die experimentell in der Mess-
zelle von Klinger (2008) ermittelten Tropfengrofienverteilungen angepasst. Anschlie-
Rend wird geprift, ob die Koaleszenzparameter auch durch Verwendung der Ergeb-
nisse aus den anderen Messmethoden erhalten werden konnen.

7.1 ReDrop-Programm zur Auslegung von Extraktionskolonnen

Das ReDrop-Programm dient zur Charakterisierung der ortlichen und zeitlichen Ver-
anderungen einer Tropfenpopulation bezuglich Tropfengréfien- und Konzentrations-
verteilung langs einer Extraktionskolonne. Wie bereits in Kapitel 2.3 erlautert, wird
dazu ein zeitorientierter Monte-Carlo-Ansatz verwendet. Dies bedeutet, dass eine
Auswahl von etwa 1000 Tropfen pro Meter Kolonnenhdhe betrachtet wird und mit
Hilfe von Zufallszahlen Anderungen in der Tropfenpopulation durch Spaltungs- oder
Koaleszenzvorgange simuliert werden (Henschke, 2004). Zusatzlich wird fur jeden
Tropfen das Sedimentations- und Stoffaustauschverhalten berucksichtigt. Da im
Rahmen dieser Arbeit nur Systeme ohne Stoffaustausch betrachtet werden, wird auf
die Modelle fir den Stoffaustausch im Folgenden nicht naher eingegangen.

7.1.1 Uberblick Uber das ReDrop-Programm

Ein Schema, das den prinzipiellen Ablauf des ReDrop-Programms zeigt, ist in Abb.
7-1 dargestellt. Vor Beginn einer Simulation mit dem ReDrop-Programm sind zu-
nachst die Simulationsvorgaben ins Programm einzugeben. Dies erfolgt mit einer
daflr erstellten graphischen Bildschirmoberflache (Kaminski, 2010, Buchbender,
2010). Die Eingabedaten sind dazu in sechs Kategorien eingeteilt:

- allgemeine Daten (Versuchsdurchfuhrender, Datum des Experiments)

- Kolonneneigenschaften (erzeugtes Tropfenspektrum, Hohe und Durchmesser
der Kolonne, Auswahl der Einbauten, Angaben zu den Abmessungen und Po-
sitionen der Einbauten)

- Betriebsdaten (Volumenstrome, Pulsationsbedingungen, Temperatur)

- Stoffdaten (fur diese Arbeit vgl. Tab. 9-5 bis Tab. 9-7)
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- Angabe der Modellparameter (Sedimentation, ggf. Stofftransport, Koaleszenz-
und Spaltungsparameter)

- Simulationsvorgaben (Zeitschritt, simulierter Kolonnendurchmesser, Bild-
schirmausgabe)

- Experimentelle Daten (Sauterdurchmesser, Hold-up, TropfengroRenverteilun-
gen)

Initialisierung und Eingabe der Daten,
Einteilung der Kolonne in Héhenelemente

— Zeitschleife |

\ 4
|Einspeisung von Tropfen

v

fiir jeden Tropfen: Tropfenschleife

> Tropfensedimentation

> phys. Stofftransport

> Reaktionen in Tropfen & Grenzflache

> Koaleszenz und Spaltung

> Behandlung von aus der Kolonne
austretenden Tropfen

v

fiir jedes Hohenelement:

> Reaktionen in kontinuierlicher Phase
> neue Konzentrationen

> neuer Hold-up

> Riickvermischung

v

—|N'a'chster Zeitschritt |

Abb. 7-1: Prinzipiélles Ablaufschema des ReDrop-AIgorifhmus, eigene Darstel-
lung nach Adinata et al., 2011

Nach Eingabe dieser Daten wird die kontinuierliche Phase in Hohenelemente einge-
teilt. Zur Reduzierung der Rechenzeit wurde der simulierte Kolonnendurchmesser
dabei wie bei Klinger (2008) so gewahlt, dass mindestens 1000 Tropfen pro Meter
Kolonnenhdhe betrachtet werden. Nach der Eingabe dieser Daten kann die Simulati-
on gestartet werden. Anschlie3end beginnt die Zeitschleife in der Simulation mit der
Einspeisung neuer Tropfen in die Kolonne. In der Tropfenschleife werden dann der
Hoéhe nach sortiert fur jeden Tropfen die Sedimentation, ggf. Stoffaustausch und Re-
aktionen, Koaleszenz und Spaltung berechnet. AuRerdem sind Tropfen zu beruck-
sichtigen, die je nach erreichter HOhenposition aus der Kolonne austreten.

Nachdem fur alle Tropfen in der Kolonne die Tropfenschleife durchlaufen wurde,
werden flr jedes Hohenelement Reaktionen in der kontinuierlichen Phase und neue
Konzentrationen an Ubergangskomponente basierend auf den Ergebnissen der
Tropfenschleife, sowie der neue Hold-up jedes Hohenelements und der Einfluss der
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axialen Dispersion bestimmt. Anschlie3end beginnt der nachste Zeitschritt der Simu-
lation (Adinata et al., 2011).

In Abb. 7-2 ist die Bildschirmausgabe mit dem ReDrop-Programm fir eine Simulation
gezeigt. Im linken Teil wird dabei ein Vergleich der gemessenen (Linien) und der be-
rechneten (Balken) Tropfenspektren dargestellt. In der Mitte ist ein Ausschnitt der
Kolonne mit einem Packungsabschnitt und den durch die Kolonne stromenden Trop-
fen zu sehen. Im rechten Teil sind das Hold-up-Profil sowie im Fall von Stofftransport
die Konzentrationsprofile abgebildet. In jedem Zeitschritt werden in der Simulation
zunachst neue Tropfen in die Kolonne eingespeist. AnschlieRend erfolgt fur jeden
Tropfen die Berechnung der Sedimentationsgeschwindigkeit und mittels Zufallszah-
len werden Koaleszenz- und Spaltungsvorgange simuliert. Danach werden fur jedes
Hoéhenelement der Hold-up und im Fall von Stofftransport die lokale Konzentration
sowie axiale Dispersion bestimmt.

Drop Size Distribution Concentrations/Hold-up
d32: 2.02 d32:2.09 O

—ll

d32: 2.04 d32:2.14

i—_l_

d32: 2.07 d32:2.10 —
d32: 213 d32: 2.21

—

o
measured
calculated
Abb. 7-2: Graphische Bildschirmoberflache des ReDrop-Programms

7.1.2 verwendete Sedimentations- und Spaltungsmodelle

Um Koaleszenz bei der Modellierung des Verhaltens der Tropfenpopulation in einer
Extraktionskolonne bzw. zur Abbildung der Vorgange in der Messzelle nach Klinger
(2008) einbinden zu kdénnen, mussen auch das Spaltungs- und Sedimentationsver-
halten abgebildet werden. Dazu wird auf bereits im ReDrop-Programm implementier-
te Modelle zuriickgegriffen.

Fir die Beschreibung des Spaltungsverhaltens werden dazu die von Klinger (2008)
entwickelten Modelle fur pulsierte Fullkorperkolonnen verwendet, die im Anhang 9.12
genauer erldutert werden. Die Spaltungsmodelle von Klinger (2008) enthalten dabei
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insgesamt drei Parameter, die durch Anpassung an die gemessenen Tropfengrofien-
verteilungen zu ermitteln sind und stoffsystemabhangig sind.

Die Modellierung der Sedimentation erfolgt basierend auf Einzeltropfenmessungen.
Mit Hilfe dieser Messungen kann die Geschwindigkeit eines einzelnen Tropfens flr
ein ausgewahltes Stoffsystem in Abhangigkeit vom Tropfendurchmesser ermittelt
werden. Dazu wird eine bei Henschke (2004) beschriebene Messzelle verwendet, die
aus einem mit kontinuierlicher Phase befullten Rohr mit ausreichendem Durchmesser
besteht. An der Messzelle sind im Abstand von je 100 mm Markierungen angezeich-
net. Da bei den im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Stoffsystemen die disperse
Phase immer die leichtere Phase ist, werden einzelne Tropfen nacheinander Uber
eine Duse unten in der Messzelle erzeugt und steigen dann durch die kontinuierliche
Phase hindurch auf. Dazu wird mit Hilfe eines Prazisions-Dosiergerats ein festgeleg-
tes FlUssigkeitsvolumen in die Tropfenerzeugungsdise gepumpt, wodurch sich an
der Dusenspitze ein Tropfen bildet, der am Ende des Dosier-Vorgangs abreifl3t und in
der Messzelle aufsteigt. Je nachdem, welches Flussigkeitsvolumen in die Dise ge-
pumpt wird, lassen sich so unterschiedliche Tropfendurchmesser erzeugen. Dabei
werden in der Messzelle immer 15 Tropfen des gleichen Durchmessers erzeugt und
das Aufsteigen dieser Tropfen wird mit Hilfe einer Videokamera aufgezeichnet. Aus
den Videoaufzeichnungen kann anschlieRend die Zeit bestimmt werden, die ein
Tropfen fur die Durchquerung des festgelegten Hohenabschnitts von 100 mm durch
die kontinuierliche Phase bendtigt. AnschlieRend kann hieraus die Sedimentations-
geschwindigkeit der einzelnen Tropfen berechnet werden. Es wird dann der Mittel-
wert fur die 15 Sedimentationsgeschwindigkeiten der Tropfen mit gleichem Durch-
messer gebildet (Renzenbrink, 2011).

Ergebnisse dieser Messungen fur das Stoffsystem MIiBK (d) + Wasser (c) sind in
Abb. 7-3 fur verschiedene Tropfendurchmesser durch Quadrate dargestellt. Basie-
rend auf den Daten aus den Einzeltropfenmessungen in Abb. 7-3 wurde eine Anpas-
sung der Sedimentationsparameter mit einem am AVT-TVT vorhandenen Simula-
tionsprogramm durchgefuhrt, welches auf den im Anhang 9.13 beschriebenen Mo-
dellgleichungen von Henschke (2004) zur Ermittlung der Einzeltropfengeschwindig-
keit basiert. Henschke (2004) nimmt dabei an, dass sich kleine Tropfen wie starre
Kugeln verhalten und mit zunehmendem Tropfendurchmesser die Phasengrenze
beweglicher wird und daher eine Zunahme der inneren Zirkulationen im Tropfen auf-
tritt, wie die Anpassung in Abb. 7-3 zeigt. In Abb. 7-3 sind ebenfalls die aus der An-
passung mit dem Programm erhaltenen Parameter angegeben, die durch Einsetzen
in das im Anhang 9.13 gezeigte Modell erhalten werden. Wie in Abb. 7-3 zu sehen
ist, kann mit Hilfe der Modellgleichungen von Henschke (2004) das Sedimentations-
verhalten von Einzeltropfen fur das System MiBK (d) + Wasser (c) sehr genau be-
schrieben werden.
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Abb. 7-3: Einzeltropfengeschwindigkeiten in Abhangigkeit vom Tropfendurch-
messer fur das Stoffsystem MiBK (d) + Wasser (c), Experimentelle
Daten und Anpassung von Renzenbrink (2011)

Renzenbrink (2011) konnte bei den Messungen zur Sedimentationsgeschwindigkeit
von Einzeltropfen mit dem System MiBK (d) + Wasser (c) auRerdem feststellen, dass
eine Zugabe der Salze Natriumchlorid, Natriumsulfat und Natriumiodid bis zu einer
Konzentration von 100 mmol/l in der wassrigen Phase das Sedimentationsverhalten
nicht beeinflusst. Daher werden bei der Modellierung der Einzeltropfensedimentation
fir das System MiBK (d) + Wasser (c) mit und ohne Salzzugabe immer dieselben
Modellparameter verwendet. Fur die Systeme n-Butanol (d) + Wasser (c), n-
Butylacetat (d) + Wasser (c) und Toluol (d) + Wasser (c) wurden keine eigenen Mes-
sungen durchgefuhrt, sondern Werte von Henschke (2004) bzw. Klinger (2008) uber-
nommen. Alle Modellparameter fur die in dieser Arbeit verwendeten Systeme sind in
Tab. 9-16 im Anhang 9.14 dargestellt.

Bei Kenntnis der Einzeltropfengeschwindigkeit fur ein Stoffsystem sind dann zusatz-
lich der Einbauten- und Schwarmeinfluss auf die Tropfensedimentation zu beruck-
sichtigen. Die entsprechenden Modelle in ReDrop flr pulsierte Fullkérperkolonnen
sind ebenfalls im Anhang 9.13 gezeigt.

7.2 Berechnung der Koaleszenzrate in ReDrop

Die Berechnung der Koaleszenz wird im ReDrop-Programm in drei Schritten durch-
gefuhrt, die in Abb. 7-4 Ubersichtlich dargestellt sind: die Berechnung der Koales-
zenzwahrscheinlichkeit px und die Markierung der koaleszierenden Tropfen mit Hilfe
von Zufallszahlen, die Auswahl, welche beiden Tropfen miteinander koaleszieren und
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schlie3lich die Durchfihrung des Koaleszenzschritts durch Loschen der beiden koa-
leszierenden Tropfen und Erzeugung eines neuen Tropfens. Im oberen Abschnitt von
Abb. 7-4 ist dabei der von Henschke (2004) implementierte Ansatz gezeigt. Im unte-
ren Teil von Abb. 7-4 sind die Schritte erlautert, die in dieser Arbeit verwendet wer-
den. Beide Methoden zur Berechnung eines Koaleszenzereignisses in ReDrop wer-
den im Folgenden naher beschrieben.

Berechnung py A-uswahl der Durchfl'ihrung_
koaleszierenden Tropfen Koaleszenzschritt
P« = f(z) Koaleszenz mit
(Berechnung Koaleszenz ||| nichstem Tropfen >
einzelner Tropfen, der Hohe nach
(Koaleszenzzeit-Ansatz) -
fur Gesamtkolonne

(Henschke, 2004)

Loschen der beiden
koaleszierenden
Tropfen und

Y

Koaleszenz mit

P« = f(w) .|| nachstem Tropfen Festlegung neuer
(Berechnung Koaleszenz im Hohenelement Tropfen
Tropfenpaar, _ .
(Koaleszenzraten-Ansatz) Rajamani-Ansatz:
= Auswahl nach

Wahrscheinlichkeit

fur jedes Packungs-
element einzeln

Abb. 7-4: Schritte in ReDrop zur Durchflihrung eines Koaleszenzereignisses

Die Berechnung der Koaleszenzwahrscheinlichkeit fur pulsierte Fullkdrperkolonnen
erfolgt im ReDrop-Programm bisher basierend auf dem Modell von Klinger (2008)
durch Verwendung von Gl. 6-2 und GI. 6-4. Dabei wird fir jeden Tropfen einzeln die
Koaleszenzwahrscheinlichkeit ermittelt. Bei Kenntnis der Koaleszenzwahrschein-
lichkeit wird anschliefend durch Erzeugen einer Zufallszahl nach Gl. 2-12 entschie-
den, ob der Tropfen zur Koaleszenz markiert wird oder nicht.

Nachdem dann fir die gesamte Extraktionskolonne die Tropfenmarkierung durchge-
fuhrt ist, ist im nachsten Schritt festzulegen, welche zwei Tropfen jeweils miteinander
koaleszieren. Nach Henschke (2004) erfolgt dabei die Koaleszenz immer jeweils mit
demjenigen Tropfen, der hdhenmalig dem ersten Tropfen am nachsten liegt. Die
Hohe des neuen Tropfens ist die HOhe des gemeinsamen Schwerpunktes der beiden
koaleszierenden Tropfen.

Bei einer Losung der Tropfenpopulationsbilanzen durch Diskretisierung der Vertei-
lungen wird die Koaleszenz von zwei Tropfen dagegen anders beschrieben. Wie in
Kapitel 2.3 erlautert, wird bei der Berechnung der Koaleszenz nach der Populations-
bilanz ohne Verwendung stochastischer Losungsmethoden die Koaleszenz beruck-
sichtigt, indem die Veranderungen in verschiedenen Tropfengrélienklassen betrach-
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tet werden. Aus der Bilanzierung der zeitlichen Veranderungen in diesen Tropfen-
klassen wird ein Satz nicht-linearer Integro-Differentialgleichungen erhalten, der ins-
gesamt 6 Terme berlcksichtigt, in denen die Veranderungen in den Tropfenklassen
aufgrund von Spaltung, Koaleszenz oder ein- und austretenden Stromen berticksich-
tigt werden. Zur Ldésung der Tropfenpopulation wird dazu diese Integrodifferen-
tialgleichung in der Regel diskretisiert.

Nach Koéhler (1998) erhalt man dadurch fiir die Tropfenanzahlbilanz fur die Tropfen-
klasse j im betrachteten Volumenelement V3 fir die durch Koaleszenz entstehenden
Tropfen

oN,(t) 1 &

2ol iN(EN; (t) (7-1)

ot 2V, 5

und flr die durch Koaleszenzereignisse aus dieser Klasse verschwindenden Tropfen
oN, (t) e (/)

Kk
S =S N (V0. (7-2)
ot VB i=1

Vergleicht man dieses Vorgehen mit den zuvor beschriebenen Schritten im ReDrop-
Programm, so wird in ReDrop zunachst durch die Markierung der koaleszierenden
Tropfen je nach Wahrscheinlichkeit festgelegt, welche Tropfen durch ein Koales-
zenzereignis verschwinden und bei der spateren Durchfuhrung des Koaleszenz-
ereignisses wird die Entstehung neuer Tropfen berticksichtigt. Demnach ist flr eine
Berechnung der Koaleszenzwahrscheinlichkeit in ReDrop nur der Term der durch
Koaleszenz wegfallenden Tropfen nach Gl. 7-2 relevant. Dabei entfallt eine Eintei-
lung in TropfengrolRenklassen, da im ReDrop-Programm jeder Tropfen einzeln be-
trachtet wird.

In ReDrop erfolgt die Berechnung der Koaleszenzwahrscheinlichkeit nach dem bis-
herigen Modell von Henschke (2004) immer fur einen einzelnen Tropfen, wobei in
Abhangigkeit von den in Kapitel 6.1 beschriebenen Koaleszenzzeitmodellen ermittelt
wird, wie wahrscheinlich es ist, dass ein ausgewahlter Tropfen mit irgendeinem wei-
teren Tropfen im Hohenelement koalesziert. Wie in Kapitel 6.2 erlautert, basieren
aber die meisten Ansatze in der Literatur flr die Beschreibung der Koaleszenz auf
dem Koaleszenzraten-Modell. Im Gegensatz zu den Koaleszenzzeitmodellen wird bei
dieser Modellvorstellung immer ein Tropfenpaar ausgewahlt und ermittelt, wie grof3
die Wahrscheinlichkeit ist, dass diese beiden Tropfen miteinander koaleszieren. Da
fur das Koaleszenzraten-Modell zahlreiche Ansatze basierend auf physikalischen
Modellvorstellungen mit Erweiterungen vorhanden sind, wurde ein Ansatz in ReDrop
integriert, mit dem die Koaleszenzwahrscheinlichkeit als Funktion der Koaleszenzrate
ermittelt wird.

Bei der bisher in ReDrop verwendeten Berechnung der Koaleszenzwahrschein-
lichkeit px nach Gl. 6-2 wird bestimmt, wie wahrscheinlich es ist, dass ein Tropfen mit
einem bestimmten Durchmesser koalesziert. Bildet man fur alle Tropfen in einem
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betrachteten Hohenelement einen Mittelwert aus den errechneten Werten fur die Ko-
aleszenzwahrscheinlichkeit, so erhalt man die Wahrscheinlichkeit dafur, dass ein Ko-
aleszenzereignis in einem betrachteten Volumen stattfindet. Betragt die Koales-
zenzwahrscheinlichkeit also im Mittel beispielsweise 40 %, so wirden im Durch-
schnitt 40 von 100 Tropfen koaleszieren, wobei fur gro3e Tropfen die Wahrschein-
lichkeit hoher als 40 % und fur kleine Tropfen geringer ist.

Ubertragt man dieses Beispiel auf den Term fir durch Koaleszenz wegfallende Trop-
fen nach Gl. 7-2 mit der Annahme, dass die Tropfenklasse j die gesamten Tropfen-
grofien im betrachteten Volumenelement beinhaltet, so ist die Anzahl aller Tropfen im
Volumenelement nach dem genannten Beispiel 100 und die Zahl der wegkoaleszie-
renden Tropfen betragt 40. Demnach entspricht die Koaleszenzwahrscheinlichkeit
der Anzahl der koaleszierenden Tropfen dividiert durch die Gesamtanzahl der Trop-
fen. Somit ergibt sich flr die Koaleszenzwahrscheinlichkeit px in Abhangigkeit von
der Koaleszenzrate o flr einen Tropfen mit dem Durchmesser d.

Pk (dj ) = AI\,IVJ(S) == N\:BAt . (7-3)

! N, (t)z a’(di d; )

i=1

Da nach dem Koaleszenzraten-Modell immer genau 1 Tropfenpaar betrachtet wird,
sind fur jeden Zeitschritt und jedes Hohenelement jeweils fur alle méglichen Tropfen-
paarungen die Koaleszenzraten a)(d,,dj) zu ermitteln. Dazu werden die Hohenele-
mente so eingeteilt, dass ein Hohenelement jeweils einem Packungselement mit
Fullkorpern entspricht. In jedem Packungsabschnitt wird dann zunachst der unterste
Tropfen in diesem Abschnitt ausgewahlt und fur diesen Tropfen wird die Koaleszenz-
rate mit allen weiteren im Packungsabschnitt befindlichen Tropfen berechnet und alle
\Q{erte werden in einer Matrix abgespeichert. Die Summe aus den Koaleszenzraten,
Za)(d,,d/), gibt dann die Wahrscheinlichkeit an, dass dieser ausgewahlte Tropfen
Miit dem Durchmesser d; mit einem weiteren Tropfen im Packungselement koales-
ziert. AnschlieRend wird dann jeweils immer der nachste Tropfen der Hohe nach er-
mittelt und auch fir diesen Tropfen wird die Wahrscheinlichkeit fur die Koaleszenz
mit allen anderen Tropfen im betrachteten Packungselement bestimmt. Eine noch
detailliertere Erlauterung des entsprechenden, in ReDrop implementierten Algorith-
mus zur Bestimmung der Koaleszenzwahrscheinlichkeit als Funktion der Koales-
zenzrate ist in Abb. 9-16 im Anhang 9.15 dargestellt.

Mit Hilfe von Gl. 7-3 kann somit die Koaleszenzwahrscheinlichkeit in Abhangigkeit
von der Koaleszenzrate ermittelt werden, wobei man wiederum die Wahrscheinlich-
keit dafur erhalt, dass ein ausgewahlter Tropfen j mit einem beliebigen anderen Trop-
fen im Packungsabschnitt koalesziert. Wie in Kapitel 6.2 gezeigt, ist die Koaleszenz-
rate nach Gl. 6-8 ein Produkt aus der Kollisionsrate und der Koaleszenzeffizienz. Die
Gleichungen fur die Kollisionsrate und die Koaleszenzeffizienz wurden dabei so aus-
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gewahlt, dass die experimentellen Daten geeignet beschrieben werden kénnen und
werden in Kapitel 7.3 daher genauer diskutiert.

Im nachsten Schritt wird dann wiederum festgelegt, welche beiden Tropfen koales-
zieren sollen. Wie aus Abb. 7-4 zu erkennen ist, wurden hierflr zwei unterschiedliche
Ansatze getestet. Zum einen besteht die Mdglichkeit, genau wie bei der Berechnung
der Koaleszenzwahrscheinlichkeit fur einzelne Tropfen, die Koaleszenz mit dem je-
weils der Hohe nach nachstgelegenen Tropfen nach Henschke (2004) durchzufih-
ren. Da nach Gl. 7-3 zwar fur alle Tropfen die Koaleszenzrate ermittelt wird, aus die-
ser dann aber eine Koaleszenzwahrscheinlichkeit fur einen ausgewahlten Tropfen j
bestimmt wird, ist damit bei der Bestimmung der beiden Koaleszenzpartner wieder-
um nur berlcksichtigt, wie hoch die Wahrscheinlichkeit fir einen einzelnen Tropfen
ist, mit einem beliebigen anderen Tropfen zu koaleszieren. Dabei wird dann aber
vernachlassigt, dass die Koaleszenzwahrscheinlichkeiten fur jedes Tropfenpaar un-
terschiedlich sind.

Ein anderer Ansatz zur Auswahl der beiden koaleszierenden Tropfen wird daher von
Rajamani et al. (1986) vorgeschlagen, die ebenfalls einen zeitorientierten Monte-
Carlo-Ansatz verwenden. Dazu wird fur jedes Hohenelement zunachst aus allen
moglichen Tropfenpaarungen die maximale Koaleszenzrate o, ermittelt. Auch bei
dieser Methode erfolgt dann die Festlegung, ob ein Koaleszenzereignis eintritt oder
nicht, mit Hilfe von Zufallszahlen. Dabei werden mit Hilfe von zwei Zufallszahlen zwei
Tropfen mit den Durchmessern d; und d; im Hohenelement ausgewahlit. Die Koales-
zenzrate dieser beiden Tropfen ist o, ;. Anschlieend wird eine weitere Zufallszahl s;
erzeugt. Wenn dann

s, <—1 (7-4)

gilt, so wird ein Koaleszenzereignis mit diesen beiden Tropfen durchgefihrt. Ist da-
gegen

; ;
S, >—21-, (7-5)
w

max

so werden beide Tropfen nicht zur Koaleszenz markiert und es wird stattdessen ein
neues Tropfenpaar mittels Zufallszahl ausgewahlt. Dieser Ansatz berlcksichtigt da-
mit nicht nur, wie hoch die Wahrscheinlichkeit fir einen einzelnen Tropfen zur Koa-
leszenz ist, sondern auch, wie hoch die Wahrscheinlichkeit fir zwei individuell aus-
gewahlte Tropfen ist, dass sie koaleszieren.

Beide Ansatze fur die Auswahl der koaleszierenden Tropfen, der Ansatz nach dem
jeweils die héhenmallig am nachsten liegenden Tropfen koaleszieren und der Ansatz
nach Rajamani et al. (1986), wurden in ReDrop-Simulationen miteinander verglichen.
Dabei zeigte sich, dass der Einfluss des gewahlten Ansatzes fur die Auswahl der ko-
aleszierenden Tropfen auf die Simulationsergebnisse vernachlassigbar ist. Da der
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Ansatz nach Rajamani et al. (1986) durch die Auswahl mdglicher Koaleszenzpartner
rechenzeitintensiver ist, wurde fir die im Folgenden vorgestellten Simulationen der
von Henschke (2004) vorgeschlagene Ansatz fur die Auswahl der Koaleszenzpartner
gewahlt, nach dem immer die beiden hdhenmalig nachstgelegenen Tropfen mitein-
ander koaleszieren.

7.3 Anpassung an Messungen in der Messzelle nach Klinger

Mit den zuvor beschriebenen Modellen fur Sedimentation, Spaltung und Koaleszenz
kdnnen nun Berechnungen mit dem ReDrop-Programm durchgefihrt werden. Wie in
Kapitel 7.1.2 und 9.13 beschrieben, werden die fur die Modellierung des Sedimenta-
tionsverhaltens relevanten Parameter an Einzeltropfenversuche in einem eigenen
Programm angepasst und konnen dann direkt ins ReDrop-Programm eingegeben
werden. Hierfur wurden je nach gewahltem Stoffsystem die in Abb. 7-3 gezeigten
Parameterwerte aus den eigenen Messungen in der Einzeltropfenmesszelle oder die
von Klinger (2008) und Henschke (2004) angegebenen Werte aus Tab. 9-16 ver-
wendet.

Fir die in Kapitel 9.12 erlauterten Spaltungsmodelle ergeben sich dagegen drei Pa-
rameter, die an die experimentell ermittelten TropfengroRenverteilungen mit dem
ReDrop-Programm anzupassen sind. Neben den drei Parametern aus dem Spal-
tungsmodell ist aulerdem zu ermitteln, welche Durchmesser die Tochtertropfen ei-
nes sich spaltenden Muttertropfens aufweisen. Klinger (2008) nimmt dabei fur ihre
Stoffsysteme an, dass sich ein Muttertropfen zunachst immer in zwei Tochtertropfen
aufspaltet und dann in 95 % aller Falle noch ein dritter Tochtertropfen abgespalten
wird. Somit ergibt sich eine Gleichung, mit der die sich ergebenden Tropfendurch-
messer bei Spaltung in zwei Tochtertropfen beschrieben werden (Gl. 9-21) und eine
weitere, mit der die Tropfendurchmesser bei Abspaltung eines dritten Tropfens ermit-
telt werden (Gl. 9-23). Fur jedes Stoffsystem ist aber zu prufen, ob die bei der Spal-
tung entstehende Tochtertropfenverteilung mit diesen Gleichungen geeignet be-
schrieben werden kann, andernfalls sind weitere Ansatze fir die entstehende Toch-
tertropfenverteilung zu testen.

FUr die Beschreibung der Koaleszenz wurden in dieser Arbeit zum einen der
urspunglich von Klinger (2008) fur pulsierte Fullkdrperkolonnen erstellte Ansatz nach
Gl. 6-2 und GI. 6-4 verwendet, wobei der Parameter Ck zur Bericksichtigung der
Stoffsystemeigenschaften an die experimentellen Daten anzupassen ist. Zum ande-
ren wurden die eigenen Modellansatze getestet. Je nach gewahltem Ansatz ergeben
sich so entweder ein oder mehrere weitere anzupassende Parameter, die den Stoff-
systemeinfluss auf die Koaleszenz wiedergeben. Bei Verwendung der eigenen Mo-
dellansatze sind fur die Beschreibung der Kollisionsrate zwei Parameter anzupassen,
einer fur die Kollisionen aufgrund von Turbulenzen und einer fur Kollisionen aufgrund
unterschiedlicher Sedimentationsgeschwindigkeiten. Zwar ist es Ziel der Arbeit, dass



7 Auslegung von Extraktionskolonnen 113

diese nur einmalig zu bestimmen sind und dementsprechend nur von der Messzel-
lengeometrie abhangen, dennoch ist zunachst eine systematische Ermittlung fur die
in der Messzelle nach Klinger (2008) vorliegende Hydrodynamik vorzunehmen. Fir
die Modellierung der Koaleszenzeffizienz ist neben dem stoffsystemabhangigen Koa-
leszenzparameter rs ebenfalls ein weiterer, von der Messzellengeometrie abhangi-
ger Parameter einmalig anzupassen. Da zudem, wie in Kapitel 6.2.2 beschrieben, fur
die Modellierung der Koaleszenzeffizienz verschiedene Ansatze abgeleitet werden
kénnen, wurden die einzelnen Modelle fur die Koaleszenzeffizienz systematisch ge-
testet und gegenubergestellt.

Im Folgenden soll zunachst das prinzipielle Vorgehen bei den Anpassungen be-
schrieben werden, bevor anschlieRend eine Diskussion der aus der Anpassung er-
haltenen Ergebnisse erfolgt. Im ersten Schritt wurde dabei eine Anpassung an das
System MIBK (d) + Wasser (c) bei Referenzbedingungen durchgefihrt, die in Kapitel
4.3.1 beschrieben sind. Dieser Versuch wurde ausgewahlt, da alle experimentellen
Ergebnisse bei diesen Bedingungen durch dreimalige Wiederholung gut reproduziert
sind. FUr den gewahlten Versuch wurde ermittelt, ob sich die Parameter gegebenen-
falls gegenseitig beeinflussen, indem die Parameter einzeln variiert wurden. Hierbei
wurde auch diskriminiert, wie sich Veranderungen in den einzlenen Parametern oder
den Tochtertropfenverteilungen auf die simulierten TropfengréRenverteilungen aus-
wirken. Anschlieend wurden fur diesen Versuch die Modelle fir die Tochtertropfen-
verteilung und die Koaleszenzeffizienz sowie die weiteren Modellparameter so ange-
passt, dass die Ergebnisse aus der ReDrop-Simulation gut mit den experimentellen
Daten Ubereinstimmen. Nachdem so verschiedene Parametersatze gefunden wur-
den, mit denen ein einzelner Versuch gut beschrieben werden kann, wurde anschlie-
Rend eine Anpassung der Parameter an mehrere Versuche gleichzeitig bei verschie-
denen Betriebsbedingungen durchgefuhrt. Diese Versuche wurden dazu so ausge-
wahlt, dass verschiedene mdgliche EinflussgréRen auf das Tropfenspektrum, wie
Energieeintrag, Hold-up und das erzeugte Anfangstropfenspektrum nach dem
Disperser, betrachtet werden.

Die Anpassung der Parameter fur die Koaleszenz- und Spaltungsmodelle an experi-
mentelle Daten erfolgt mit Hilfe des DIRECT-Algorithmus (Dlviding RECTangles). Da
es sich bei dem ReDrop-Programm um eine Monte-Carlo-basierte Methode handelt,
treten statistische Streuungen und damit lokale Minima bei der Berechnung auf. Da-
her ist es notwendig, fur die Anpassung ein globales Optimierungsverfahren anzu-
wenden. Ben Moussa (2010) verglich dazu verschiedene Optimierungsverfahren fur
die Parameteranpassung in ReDrop. Sie konnte zeigen, dass das DIRECT-Verfahren
die optimalen Parameterwerte am besten trifft.

Bei dem DIRECT-Verfahren wird zunachst immer der mogliche Bereich fur die Para-
meterwerte in drei gleich grof3e Intervalle unterteilt und der Mittelwert des Intervalls
als Parameterwert getestet. Anschliel3end wird der Fehler zwischen den simulierten
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und den experimentellen Werten abgeglichen. Danach wird wiederum das Intervall in
drei gleich grofe Unterintervalle geteilt, in dem der Fehler zwischen experimentellen
und simulierten Daten am geringsten ist. Um festzulegen, welche Intervalle dann als
nachstes geteilt werden sollen, wird fur die folgenden Schritte dann aber neben dem
minimalen Fehler auch die Intervall-Gré3e in den Berechnungen mit berlcksichtigt,
wobei grolere Intervall-Bereiche bevorzugt im nachsten Schritt geteilt werden. So
wird sichergestellt, dass alle Parameterbereiche betrachtet werden (Jones et al.,
1993, Zhu und Bogy, 2002, Finkel, 2003).

Um sowohl die TropfengroRenverteilung als auch das Auftreten grol3er Tropfen ge-
eignet darstellen zu kdnnen, passte Klinger (2008) im Rahmen ihrer Arbeit die Koa-
leszenz- und Spaltungsparameter so an, dass die durchmesserbezogene Haufig-
keitsdichte Q;x1 nach Gl. 2-7 gut wiedergegeben wird. Um ebenfalls sowohl die Ver-
teilung und dabei insbesondere das Auftreten von kleinen Tropfen, als auch die Ent-
stehung von einzelnen groRen Tropfen, die besonders stark in die Berechnung des
Sauterdurchmessers eingehen, gut zu beschreiben, wurde in dieser Arbeit eine an-
dere Fehlerfunktion fir die Anpassung gewahlt. Dazu werden die anzahlbezogene
relative Haufigkeit g;xo nach Gl. 2-8 und der Sauterdurchmesser bei der Fehlerfunkti-
on berucksichtigt:

d -d

1 Npog 1 Nk 1 Npos

fj _ XG N Z Z 32,exp,i , (7-6)

Pos i=1 NTr,KI,i k=1 Pos i=1 d32,exp,i

32,sim,i

Qsim,i k.0 _qexp,i,k,O‘ + N

hierbei sind g; o die anzahlbezogene Haufigkeitsverteilung in Klasse k an Position /i,
Nrr ki die Gesamtanzahl an Klassen an Position i, Npos die Anzahl an Positionen,
dsz; der Sauterdurchmesser an Position / und xg ein Gewichtungsfaktor, der es er-
moglicht, dass entweder der Sauterdurchmesser oder die Haufigkeitsverteilung star-
ker in die Fehlerfunktion eingehen. Bei den Anpassungen hat sich gezeigt, dass Wer-
te fur xg zwischen 4 und 8 sinnvoll flr eine gute Anpassung an Sauterdurchmesser
und TropfengroRenverteilung sind, wobei in dieser Arbeit der Wert 6 gewahlt wurde.
Um eine gute Anpassung fur verschiedene Pulsationsbedingungen und flr verschie-
dene erzeugte Tropfenspektren zu erhalten, wurden aullerdem die Parameter an
mehrere Experimente simultan angepasst. Fur die Mittelung des Fehlers Uber alle
Experimente j ergibt sich als Gesamtfehler:
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Tochtertropfenverteilung und Sekundartropfenbildung

Zunachst wurde ein Vergleich der Anpassungen bei Verwendung des Koaleszenz-
modells von Klinger (2008) mit dem eigenen Ansatz fur die Beschreibung der Koa-
leszenzwahrscheinlichkeit durchgefuhrt. Der eigene Ansatz basiert, wie in Kapitel 7.2
beschrieben, auf dem Modell der Koaleszenzrate, wobei die Koaleszenzrate das
Produkt aus Kollisionsrate und Koaleszenzeffizienz ist.
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Ziel des Vergleichs des eigenen Ansatzes mit dem von Klinger (2008) entwickelten
Modell ist, zu untersuchen, ob mit der neuen Implementierung der Koaleszenzrate in
ReDrop das Koaleszenzverhalten abgebildet werden kann und ob die Ergebnisse
damit genauer beschrieben werden als mit den bisherigen Modellen. Dazu werden
die Parameter fur die Koaleszenz und Spaltung so angepasst, dass die in Abb. 4-9
gezeigten Tropfengroflenverteilungen und Sauterdurchmesser fur den Referenzver-
such mit dem System MiBK (d) + Wasser (c) gut beschrieben werden kdnnen.

Bei den Anpassungen hat sich zunachst gezeigt, dass mit den Tochtertropfenvertei-
lungen von Klinger (2008) nach Gl. 9-21 und GI. 9-23 die eigenen Verteilungen nicht
wiedergegeben werden konnen. Insbesondere kann mit den von Klinger (2008) fur
ihre Stoffsysteme verwendeten Tochtertropfenverteilungen die Entstehung von klei-
nen Tropfen nicht geeignet beschrieben werden. Da die Tochtertropfenverteilungen
fur verschiedene Stoffsysteme unterschiedlich sein kdnnen (Steinmetz, 2007) wurden
verschiedene Ansatze fur die Entstehung von Tochtertropfen bei der Spaltung zur
Beschreibung der Tochtertropfenverteilung fir das System MiBK (d) + Wasser (c)
getestet. Die besten Anpassungen an die experimentellen Daten konnten mit ReDrop
erhalten werden, wenn angenommen wird, dass sich die Tropfen (MT) so teilen, dass
fur den Durchmesser des ersten Tochtertropfens TT1 gilt:

drry =0,7937(01+ 09s ), , (7-8)

wobei s eine Zufallszahl zwischen 0 und 1 ist. Der Durchmesser des zweiten Toch-
tertropfens ergibt sich wiederum aus der Volumenbilanz, wie in Kapitel 9.12 gezeigt.
Die sich nach Gl. 7-8 ergebende Tochtertropfenverteilung ist in Abb. 7-5 normiert auf
den Muttertropfendurchmesser gezeigt. In der in Abb. 9-15 gezeigten Tochtertrop-
fenverteilung, die die Tochtertropfenverteilung nach dem von Klinger (2008) verwen-
deten Modell zeigt, weist der grofite Anteil der Tochtertropfen einen Durchmesser
auf, der zwischen 70 und 80 % des Muttertropfendurchmessers liegt, so dass die
beiden Tochtertropfen eine ahnliche Grolle aufweisen. Bei dem flr das System
MiBK (d) + Wasser (c) gewahlten Modellansatz nach Gl. 7-8 wird dagegen vorwie-
gend ein Tochtertropfen mit einem groRen Durchmesser und ein weiterer Tochter-
tropfen mit kleinem Durchmesser erzeugt.

Wie aullerdem anhand der Ergebnisse in Kapitel 4.3.3 und 4.3.4 bereits erlautert,
treten beim System MiBK (d) + Wasser (c) viele kleine Tropfen im Durchmesserbe-
reich zwischen 0 und 0,5 mm auf. Eine mdgliche Erklarung fur das Auftreten dieser
Tropfen ist eine Sekundartropfenbildung bei Koaleszenz- und Spaltungsvorgangen.
Um zu untersuchen, ob eine Sekundartropfenbildung bei dem betrachteten System
die Verteilungen besser beschreiben kann, wurden in ReDrop Modelle implementiert,
die eine Sekundartropfenbildung bei Koaleszenz und Spaltung berucksichtigen.
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Abb. 7-5: Tochtertropfenverteilung nach Gl. 7-8 (anzahlbezogene relative Hau-
figkeit)

Zunachst wurde ahnlich wie bei der Abspaltung eines dritten Tropfens bei der Spal-
tung nach Klinger (2008) (vgl. Gl. 9-23) eine Sekundartropfenbildung bertcksichtigt,
wobei die Haufigkeit der Sekundartropfenbildung (z.B. in 50 % aller Falle) variiert
wurde. Die Sekundartropfenbildung nach diesem Ansatz ist aber unabhangig von
den Durchmessern der sich spaltenden oder koaleszierenden Tropfen.

Da die Bildung von Sekundartropfen bei der Koaleszenz von zwei grofen Tropfen
aber wahrscheinlicher ist als fur kleine Tropfen (Lobmann, 1986, Blanchette und Bi-
gioni, 2006, Chen et al., 2006), wurde ein Modell fur die Wahrscheinlichkeit der Ent-
stehung eines Sekundartopfens psekpropk abhangig vom Produkt der Durchmesser
der beiden koaleszierenden Tropfen, di x und d2 k, gewahlt:

Psekoropx = CSekDROP,K d1 ,Kdz,K ] (7'9)

hierbei ist die Konstante Csekpror k €ntweder vorzugeben oder durch Anpassung zu
ermitteln. Ob ein Sekundartropfen entsteht, wird dann mit Hilfe einer Zufallszahl s
entschieden, wobei die Sekundartropfenbildung genau dann eintritt, wenn gilt:

s> (1 ~ Psekorop ) (7-10)

Ebenso ist auch die Sekundartropfenbildung bei der Spaltung abhangig vom Durch-
messer des sich spaltenden Tropfens, so dass gilt:

Psekorors = CSekDROP,S dMT ] (7'1 1 )
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wobei wiederum mit Hilfe einer Zufallszahl nach Gl. 7-10 entschieden wird, ob ein
Sekundartropfen auftritt. Auch fur die Durchmesser der entstehenden Sekundartrop-
fen wurden wiederum verschiedene Ansatze getestet. Nach einem mdglichen Ansatz
wurde der Durchmesser des entstehenden Sekundartropfens immer auf einen festen
Wert gesetzt, z. B. 0,1 mm. Da aus den experimentell ermittelten TropfengroRenver-
teilungen in der Messzelle von Klinger (2008) hervorgeht, dass die Tropfen in der
kleinsten Tropfenklasse zwischen 0 und 0,5 mm etwa gleichverteilt Durchmesser
zwischen 0,1 und 0,5 mm aufweisen, wurde auch ein Ansatz untersucht, nach dem
wiederum mittels Zufallszahl fur die entstehenden Sekundartropfen ein Durchmesser
zwischen 0,1 und 0,5 mm festgelegt wird:

deroror = 0,1TMm +(0,5mm-0,1mm)s. (7-12)

Vergleich des Koaleszenzmodells von Klinger mit den eigenen Ansatzen

Nachdem so Modelle fir die Tochtertropfenverteilung sowie die Sekundartropfenent-
stehung im System MiBK (d) + Wasser (c) erstellt wurden, wurde untersucht, wie gut
die experimentellen Ergebnisse in den Simulationen wiedergegeben werden und ob
die Modelle fur die Sekundartropfenentstehung zur Beschreibung der experimentel-
len Daten geeignet sind. Zunachst erfolgten dazu Berechnungen mit den Spaltungs-
und Koaleszenzmodellen von Klinger (2008), wobei die Parameter Cs, Cp und Crr
aus den GiIn. 9-18 bis 9-20 und die Koaleszenzparameter Cx, x, und «, in Gl. 6-4
mit Hilfe des DIRECT-Algorithmus an die Versuche mit dem System MiBK (d) +
Wasser (c) bei verschiedenen erzeugten Tropfenspektren angepasst wurden. Zudem
wurde die Sekundartropfenbildung fur Spaltung und Koaleszenz durch Anpassung
der Parameter Csekprop k Und Csekprop,s betrachtet.

Bei Verwendung der Modelle von Klinger (2008) zeigt sich, dass bei Beriucksichti-
gung von Sekundartropfen flr alle Versuche die Verteilungen besser wiedergegeben
werden als ohne Sekundartropfenbetrachtung, insbesondere in den Tropfenklassen
zwischen 0 und 1 mm. Wird die Sekundartropfenbildung nicht bericksichtigt, so ist
die Anzahl der Tropfen in diesem Durchmesserbereich in der Simulation immer nied-
riger als im Experiment. Zwar kdnnen durch Variation der Modelle fir die Tochter-
tropfenbildung bei der Spaltung (Gl. 7-8) auch Modelle gefunden werden, die eine
Abspaltung von kleinen Tropfen in diesem Durchmesserbereich beschreiben. Aller-
dings ist je nach gewahltem Ansatz entweder die Anzahl der entstehenden Tropfen
im Durchmesserbereich von 0 bis 0,5 mm in der Simulation niedriger als im Experi-
ment oder, wenn die Tochtertropfenverteilung so gewahlt wird, dass die Tropfen im
Durchmesserbereich 0 und 0,5 mm in Simulation und Experiment gut Ubereinstim-
men, so wird aber die Tropfenverteilung in den weiteren Durchmesserklassen
schlecht beschrieben. Der Einfluss des gewahlten Ansatzes fir den entstehenden
Sekundartropfendurchmesser ist dabei nur gering. Es wurde aufgrund der besten
Ubereinstimmng mit experimentellen Daten Gl. 7-12 fiir die Bestimmung des Sekun-
dartropfendurchmessers fur die folgenden Simulationen gewahlt.



7 Auslegung von Extraktionskolonnen

Die Ergebnisse bei Anpassung an den Referenzversuch mit dem System MiBK (d) +
Wasser (c) aus Abb. 4-9 bei Verwendung des Koaleszenzmodells von Klinger (2008)
ist im linken Teil von Abb. 7-6 gezeigt. Die aus der Anpassung erhaltenen Parameter
fur die Koaleszenz- und Spaltungsmodelle zu den in Abb. 7-6 gezeigten Ergebnissen
sind in Tab. 9-17 angegeben. Bei den Anpassungen wird dabei das Tropfenspek-
trum auf der untersten Messposition direkt nach der Tropfenerzeugung als Eingangs-
verteilung vorgegeben und die Anpassungen erfolgen an die Verteilungen und Sau-

terdurchmesser auf den weiteren vier Messpositionen.

Abb. 7-6:

Aus dem linken Teil in Abb. 7-6 ist erkennbar, dass bei den Anpassungen von Positi-
on 1 auf Position 2 bereits so viel Koaleszenz und Spaltung erfolgt ist, dass die Ver-
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teilung deutlich verbreitert wird und daher bereits sehr ahnlich zu den Verteilungen
auf den oberen Positionen ist. Im Experiment wird aber festgestellt, dass auf Position
2 noch eine Vielzahl von Tropfen im Durchmesserbereich zwischen 1 und 2 mm vor-
liegt und damit die Verteilung auf Position 2 naher an dem erzeugten Tropfenspekt-
rum auf Position 1 liegt. Wahlt man daher fur die Koaleszenz- und Spaltungsparame-
ter niedrigere Werte, so kann zwar das Auftreten dieser Tropfen im Bereich zwischen
1 und 2 mm besser beschrieben werden, aber die Verteilungen weisen weiterhin Ab-
weichungen zu den experimentellen Daten auf. Zudem sind die Werte fir den Sau-
terdurchmesser dann in diesem Fall auf allen Positionen deutlich niedriger als die
experimentell bestimmten Werte. Der Grund hierflr ist, dass die Koaleszenz hin zu
grofRen Tropfen in der Simulation zu niedrig ist und damit im Experiment auf Position
2 einige Tropfen mit Durchmessern zwischen 5,5 und 6 mm auftreten, aber in der
Simulation nur Tropfen mit Durchmessern von maximal 4,5 mm feststellbar sind. Das
Fehlen der vereinzelt auftretenden grof3en Tropfen fihrt dann dazu, dass der Sauter-
durchmesser zu niedrige Werte aufweist.

Daher wurde im nachsten Schritt untersucht, ob es die eigenen Modellansatze erlau-
ben, die TropfengrélRenverteilungen fur das System MiBK (d) + Wasser (c) bei Ver-
wendung des Koaleszenzdispersers besser zu beschreiben, insbesondere die Koa-
leszenz von groReren Tropfen zwischen Position 1 und 2. Die Spaltungsvorgange
wurden wiederum mit den Modellen von Klinger (2008) beschrieben, die im Anhang
9.12 genauer erlautert sind, wobei aber GI. 7-8 flr die Tochtertropfenverteilung ver-
wendet wurde. Fur die Modellierung der Koaleszenz wurde, wie in Kapitel 7.2 be-
schrieben, der Ansatz der Koaleszenzrate in ReDrop implementiert. Dabei wird die
physikalische Modellvorstellung nach Gl. 6-8 zugrunde gelegt, nach der die Koales-
zenzwahrscheinlichkeit ein Produkt aus der Kollisionsrate und der Koaleszenzeffi-
zienz ist. Fur die Kollisionsrate werden dazu zwei mogliche Ursachen fur Kollisionen
berucksichigt: Zum einen konnen Kollisionen aufgrund von Turbulenzen auftreten,
die nach Gl. 6-16 mit der Erweiterung um den Einfluss der Reduzierung des freien
Volumens durch Multiplikation mit der Gleichung von Carnahan und Starling (1969)
aus Tab. 6-1 bertcksichtigt werden. Zum anderen wird als mdgliche Kollisionsursa-
che die Kollision aufgrund unterschiedlicher Sedimentationsgeschwindigkeiten be-
trachtet. Damit ergibt sich ingesamt in dieser Arbeit folgendes Modell zur Beschrei-
bung der Kollisionsrate:

h

Kollision

1 2 2 % 2—¢
= CKol,turb (d1 + d2 )2\PA (dﬁ + dZAJ 2(1 _ 8)3 + CKoI,sedAStoB (Vsed,1 - Vsed,2 )’ (7'1 3)

wobei der Energieeintrag nach Pfeifer und Schmidt (1978) fur pulsierte Kolonnen ab-
hangig von Frequenz, Hub und Bodenabstand hg ist:
an3

¥

(7-14)
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Fir die Koaleszenzeffizienz werden dagegen die verschiedenen moglichen Kombina-
tionen getestet, die in Kapitel 6.2.2 vorgestellt und in Tab. 9-15 im Detail gezeigt sind.
Wie in Kapitel 6.2.2 erlautert, werden bei den verschiedenen Ansatzen unterschiedli-
che Modellannahmen flr die kritische Schichtdicke, die auf die Tropfen wirkende
Kraft und die Kontaktzeit der Tropfen verwendet. Zunachst wurden nur Anpassungen
mit den Ansatzen durchgefuhrt, bei denen die van-der-Waals-Kraft zur Berechnung
der kritischen Schichtdicke berlcksichtigt wird, da die van-der-Waals-Kraft, wie in
Kapitel 2.1 diskutiert, nach den gangigen Modellvorstellungen das Einreil’en des
Films beeinflusst. Aus den Simulationsergebnissen zeigte sich zudem, dass die ex-
perimentellen Daten gut wiedergegeben werden, wenn die Kontaktzeit nach dem
Modell von Levich (1962) berechnet wird, wahrend bei Verwendung des Ansatzes
von Chesters (1991) die Abweichungen zwischen experimentellen Daten und den
Simulationsergebnissen deutlich groler sind. Insgesamt konnten daher die experi-
mentellen Daten dann am besten beschrieben werden, wenn fur die Beschreibung
der Koaleszenzeffizienz Gleichungen A,, A, oderA, aus Tab. 9-15 verwendet wur-
den. Bei Verwendung der Gleichung A, werden die Tropfenverformungsradien dabei
nach einer Naherung von Henschke (1995) beschrieben (Gl. 6-33 und Gl. 6-34), der
Ansatz A, basiert auf den Modellen von Coulaloglou und Tavlarides (1977) fur die
Tropfenverformung (Gl. 6-36) und bei dem Ansatz A, wird nach Henschke (1995)
angenommen, dass von schwach deformierten Tropfen in Extraktionskolonnen aus-
gegangen werden kann. Dies zeigt, dass der Einfluss der Beschreibung der Tropfen-
verformungsradien Rr und R, auf die Ergebnisse geringer ist als das verwendete
Modell fur die Kontaktzeit. Zusammenfassend kdnnen demnach mit den Ansatzen fir
die Koaleszenzeffizienz 4 die experimentellen Daten gut wiedergegeben werden, bei
denen die Dimple-Bildung mit dem Modell fir asymmetrische Dimple-Bildung be-
schrieben wird, die van-der-Waals-Kraft zur Berechnung der kritischen Schichtdicke
bericksichtigt wird und die Kontaktzeit mit dem Modell von Levich (1962) berechnet
wird. Bei Anpassung an die experimentellen Ergebnisse bei Referenzbedingungen
mit dem System MIBK (d) + Wasser (c) kdnnen dabei verschiedene Modelle fur die
Beschreibung der Verformungsradien zugrunde gelegt werden, um die experimentel-
len Daten gut wiederzugeben.

Beispielhaft sind daher im rechten Teil von Abb. 7-6 die experimentell erhaltenen
TropfengroRenverteilungen mit den Simulationsergebnissen bei Vewendung der
Gleichung 4, aus Tab. 9-15 fur die Koaleszenzeffizienz gezeigt. Hierbei wurde ledig-
lich an die Versuche bei Verwendung des Koaleszenz- und des Spaltungsdispersers
bei Referenzbedingungen angepasst, so dass die Pulsationsfrequenz immer 2 Hz,
der Hub 5 mm und der Volumenstrom 20 I/h betragt. Die Abweichungen zwischen
den mit Hilfe des ReDrop-Programms erhaltenen Simulationsergebnissen fur die
TropfengréRenverteilungen geben dabei im Rahmen der Messgenauigkeit die expe-
rimentellen Daten gut wieder, wobei aber wiederum die Koaleszenz hin zu grof3en
Tropfen nicht exakt abgebildet wird und in der Simulation auf Position 2 nur Tropfen
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mit Durchmesser von maximal 5 mm feststellbar sind, wahrend im Experiment Trop-
fendurchmesser von bis zu 6 mm vorliegen. Somit ergeben sich auf Position 2 und 3
Abweichungen zwischen den experimentell erhaltenen Sauterdurchmessern und de-
nen aus der Simulation, f432, von insgesamt 5 %. Da die vereinzelt gro3en Tropfen
aber auch durch eine Benetzung der Einbauten auftreten kénnen, die trotz der vorhe-
rigen Saurebehandlung nicht komplett ausgeschlossen werden kann, zeigen damit
die simulierten und experimentellen Ergebnisse insgesamt eine sehr gute Uberein-
stimmung. Im Gegensatz zu den Simulationen bei Verwendung der Koaleszenzmo-
delle von Klinger (2008), bei denen der Fehler zwischen den experimentell ermittel-
ten TropfengrofRenverteilungen und den Simulationen, fy1, 2,8% betragt, sind die
Abweichungen zwischen den in den Simulationen mit den eigenen Modellansatzen
erhaltenen Tropfengrofienverteilungen und den experimentellen Daten mit 1,5 %
deutlich geringer.

Untersuchung verschiedener Pulsationsbedingungen

Im nachsten Schritt wurde untersucht, ob mit Hilfe der zuvor beschriebenen eigenen
Ansatze zur Koaleszenzmodellierung sowie der Spaltungsmodelle von Klinger (2008)
bei Verwendung von Gl. 7-8 fur die Tochtertropfenverteilung und Berlcksichtigung
der Sekundartropfenentstehung auch andere Pulsationsbedingungen beschrieben
werden kdnnen. Dazu wurden die Parameter Ckolturb, Ckolsed UNd Ciambda im Koales-
zenzmodell sowie die Parameter Cp, Cs und Cit im Spaltungsmodell von Klinger
(2008) an experimentelle Daten angepasst, wobei wiederum experimentelle Ergeb-
nisse sowohl bei Einsatz des Koaleszenz- als auch des Spaltungsdispersers ver-
wendet wurden. Neben den bereits zuvor diskutierten Referenzbedingungen bei ei-
nem Hub von 5 mm und einer Frequenz von 2 Hz wurde aullerdem an Messdaten flr
eine Pulsation von 10 mm x 2 Hz und ohne Energieeintrag (0 mm x 0 Hz) angepasst.

Bei den Anpassungen an verschiedene Pulsationsbedingungen zeigte sich zunachst,
dass fur den Parameter Crr bei unterschiedlichen Energieeintragen verschiedene
Werte die experimentellen Daten am besten beschreiben. Der Parameter Crt ergibt
sich, wie im Anhang 9.12 naher erlautert, aus der Berlcksichtigung von zwei Effekten
bei der Energiebilanz: Zum einen wird die zu erzeugende Oberflachenenergie und
zum anderen die dissipierte Energie berucksichtigt. Wird angenommen, dass sich ein
Tropfen in zwei gleich grofe Tropfen spaltet, so ist Cyt = 1. Spaltet sich ein Mutter-
tropfen dagegen in zwei unterschiedlich gro3e Tochtertropfen, so ist die notwendige
Energie fur die Tropfenerzeugung niedriger und daher Crr kleiner als 1. Fur den Fall
ohne Energieeintrag liegt der Wert fir den Parameter Crt daher zwischen 0 und 1.
Wird aber auch die dissipierte Energie berlcksichtigt, so kann der Energieverlust
entweder ein Bruchteil oder ein Vielfaches der zu Uberwindenden Oberflachenener-
gie (Klinger, 2008) sein und Ctt daher sowohl grof3er als auch kleiner als 1. Um da-
her beide Effekte getrennt bei der Modellierung zu berlcksichtigen, wurde der Para-
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meter Crrin Gl. 9-18 nicht direkt angepasst, sondern durch folgende Gleichung be-
schrieben:

CTT = CTT,O + CTT ,Pulsafz’ (7-15)

wobei der Parameter Crt an die Versuche ohne Energieeintrag angepasst wird und
der Parameter Crr pus aus Versuchen bei Pulsation erhalten wird.

In Abb. 7-7 sind die experimentellen Daten mit den Ergebnissen aus den Simulatio-
nen bei Anpassung flr verschiedene Pulsationsbedingungen und bei Verwendung
von Gl. 7-15 dargestellt. Die aus der Anpassung ermittelten Parameter fur die Koa-
leszenz- und Spaltungsmodelle sind in Tab. 9-18 (MiBK-Charge K41498446) gezeigt.

Insbesondere beim Versuch mit Einsatz des Koaleszenzdispersers ohne Pulsation
zeigt sich sowohl anhand der experimentellen Ergebnisse in Abb. 4-11 und Abb. 7-7,
dass von Position 1 bis 3 Koaleszenzereignisse zu berucksichtigen sind, da der Sau-
terdurchmesser im Experiment um 1,5 mm steigt. Ebenso wachsen die Tropfen im
Experiment von einem maximalen Durchmesser von 3,5 mm auf Position 1, auf Uber
6 mm auf Position 3. Da bei diesen Versuchen kein Energieeintrag durch Pulsation
erfolgt ist, sind in diesem Fall der Energieeintrag ¥ und damit auch die Kollisionsrate
aufgrund von Turbulenzen hy gonwn NUll. Die Tropfenkollisionen und Koaleszenz-
ereignisse werden daher nur durch unterschiedliche Tropfensedimentationsge-
schwindigkeiten verursacht. Wahrend in der Literatur von verschiedenen Autoren
(Simon und Bart, 2001, Mohanty und Vogelpohl, 1997) unterschiedliche Sedimentati-
onsgeschwindigkeiten als Kollisionsursache vernachlassigt werden, konnte fur das
System MIBK (d) + Wasser (c) somit gezeigt werden, dass, wie auch bei Eckstein
und Vogelpohl (1999), Casamatta und Vogelpohl (1985) und Prince und Blanch
(1990) beschrieben, durch verschiedene Tropfenaufstiegsgeschwindigkeiten Koales-
zenzereignisse auftreten und damit der 2. Term in Gl. 7-13 bei der Modellierung der
Koaleszenz zu berucksichtigen ist.

In ReDrop werden Koaleszenz- und Spaltungsereignisse nur in den Packungsrau-
men berechnet. Tropfenkollisionen aufgrund unterschiedlicher Tropfenaufstiegsge-
schwindigkeiten sind aber auch zwischen den Packungen und im Einlaufbereich
nach dem Disperser moglich. Bei Verwendung des Koaleszenzdispersers weisen
aullerdem die auf Position 1 nach der Tropfenerzeugung unterhalb der ersten Full-
korperpackung aufgenommmenen Fotos sehr viele Tropfen auf, so dass bei der
Tropfenauswertung nur die vorderen Tropfen erfasst werden konnen. Grol3ere Trop-
fen, die nur vereinzelt auftreten, aber in die Berechnung des Sauterdurchmessers
starker eingehen als kleine Tropfen, werden daher oftmals von den kleinen Tropfen
verdeckt und sind nur auf wenigen Fotos auswertbar. Daher wurde fur die weiteren
Anpassungen die Verteilung auf Position 1 nicht bertcksichtigt und stattdessen das
auf Position 2 gemessene Tropfenspektrum als Eingangsverteilung vorgegeben.
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Die Anpassungen erfolgten dann an die anzahlbezogenen TropfengroRenverteilun-
gen und Sauterdurchmesser auf den Positionen 3 bis 5 fur die verschiedenen Pulsa-
tionsbedingungen. Wie in Abb. 7-7 zu erkennen ist, konnen dann bei Verwendung
der in dieser Arbeit beschriebenen Koaleszenzmodellierung sowie der modifizierten
Spaltungsmodelle die experimentellen Ergebnisse sowohl beim Einsatz verschiede-
ner Disperser als auch bei unterschiedlichen Energieeintragen mit den in Tab. 9-18
angegebenen Parametern sehr gut beschrieben werden. Dabei zeigte sich, dass fur
die Beschreibung der Koaleszenzeffizienz bei Untersuchung der verschiedenen Mo-
delle in Tab. 9-15 Gleichung A, am besten geeignet ist, um die experimentellen Er-
gebnisse wiederzugeben. Bei dieser Modellvorstellung wird angenommen, dass die
Tropfen nur schwach deformiert werden (Henschke, 2004). Dieser Ansatz wurde
auch fur die Koaleszenzzeitberechnung fir pulsierte Siebbodenkolonnen von
Henschke (2004) verwendet (Gl. 6-3). Somit wird im Folgenden die Koaleszenzeffi-
zienz immer wie folgt berechnet:

1 1

Cam a ClPé dd A

A(d,,d,)=exp| - T y' bd 'Wy 7(d 1 3 j . (7-16)
Hirso S(Apg) 2(d1 +d2) s\Gi 0,

Der Parameter rs beschreibt den Einfluss des Stoffsystems auf die Koaleszenz und
wird dabei durch Anpassung an die im Absetzversuch erhaltenen Absetzkurven er-
mittelt.

AbschlieRend wurden zudem die in Tab. 9-18 gezeigten Parameter auch verwendet,
um die Abweichungen zwischen experimentellen Ergebnissen und ReDrop-
Simulationen flr verschiedene Volumenstrome und weitere Disperser zu untersu-
chen. Die maximalen Abweichungen zwischen den experimentell ermittelten Sauter-
durchmessern und den Ergebnissen der Simulationen fur das System MiBK (d) +
Wasser (c) und verschiedene Betriebsbedingungen betragen 15 %, wie in Tab. 9-20
gezeigt. Bei einem mittleren Fehler von 2,2 % in den Tropfengréenverteilungen und
einem mittleren Fehler von 8,1 % zwischen den experimentell und in der Simulation
erhaltenen Sauterdurchmessern, liegen damit die Abweichungen zwischen Experi-
menten und Simulationen in der Grélkenordnung der experimentellen Fehler.

Zusammenfassend zeigt sich damit also eine gute Ubereinstimmung zwischen den
experimentellen Daten fur das Stoffsystem MiBK (d) + Wasser (c) (MiBK-Charge
K41498446) und den Anpassungen mit ReDrop bei Verwendung verschiedener Pul-
sationsbedingungen, Disperser und Volumenstrome. Dazu wurden die von Klinger
(2008) entwickelten Spaltungsmodelle flr pulsierte FUllkdrperkolonnen eingesetzt,
wobei aber zum einen fur dieses Stoffsystem andere Gleichungen fur die entstehen-
den Tochtertropfen (Gl. 7-8 und GI. 7-11) und zum anderen eine modifizierte Glei-
chung fur die Beschreibung des Parameters Crr (Gl. 7-15) verwendet wurden, der
sich aus der Energiebilanz ergibt. Fur die Beschreibung der Koaleszenz konnte ge-
zeigt werden, dass mit Hilfe der eigenen Modellansatze die experimentellen Daten
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genauer wiedergegeben werden kdnnen als mit dem von Klinger (2008) vorgeschla-
genen Modell. Wie zuvor beschrieben, basiert das eigene Koaleszenzmodell dabei
auf dem in der Literatur haufig verwendeten Ansatz der Koaleszenzrate, die ein Pro-
dukt aus Kollisionsrate und Koaleszenzeffizienz ist. Fir die Kollisionsrate werden
nach Gl. 7-13 sowohl Kollisionen aufgrund von Turbulenzen durch Energieeintrag
sowie aufgrund unterschiedlicher Tropfensedimentationsgeschwindigkeiten beruck-
sichtigt. FUr die Koaleszenzeffizienz zeigte sich aus den Anpassungen, dass mit Gl.
7-16 die experimentellen Daten gut beschrieben werden kdnnen.

Da mit den zuvor genannten Spaltungs- und Koaleszenzmodellen die Werte flr den
Sauterdurchmesser und die TropfengroRenverteilungen im Rahmen der Mess-
genauigkeit fur das System MiBK (d) + Wasser (c) bei verschiedenen Pulsationsbe-
dingungen und Dispersern mit Hilfe des ReDrop-Programms gut wiedergegeben
werden kdonnen, wurde im nachsten Schritt untersucht, ob auch andere Stoffsysteme
geeignet beschrieben werden koénnen. Ziel dabei ist es, fur die Koaleszenz-
modellierung nur den Parameter rs, der fiir die jeweiligen Stoffsysteme aus dem Ab-
setzversuch bekannt ist, und gegebenenfalls eine Berlcksichtigung von Sekundar-
tropfenbildung bei Koaleszenzvorgangen zu variieren. Die weiteren Parameter
Ckol,turb; Ckol.sed SOWi€ Ciambda Sind Parameter, die die Hydrodynamik in der Messzelle
bzw. Extraktionskolonne beschreiben. Sie sind daher fir eine Messzelle oder Extrak-
tionskolonne nur einmal anzupassen und dann fur weitere Stoffsysteme zu Uberneh-
men und daher flr die Messzelle von Klinger (2008) aus den zuvor beschriebenen
Anpassungen mit dem System MiBK (d) + Wasser (c) bekannt.

Far die Untersuchung der Systeme, bei denen neben MiBK (d) + Wasser (c) auch
Salze hinzugegeben werden, sollte demnach nur der stoffsystemabhangige Parame-
ter rs variiert werden, der aus den Messungen im Absetzversuch mit jeweils densel-
ben Stoffsystemen bekannt ist. Fur Systeme, in denen andere Losungsmittel zum
Einsatz kamen, sind neben dem Parameter rs* die Sekundartropfenentstehung bei
der Koaleszenz, die sich ergebenden Tochtertropfenverteilungen und die Spaltungs-
parameter zu variieren. Wenn dabei gezeigt werden kann, dass die Parameter
Ckol,turb, Ckol.sed SOWie Ciambga @uch fur die anderen Stoffsysteme tbernommen werden
kénnen und damit nur der Parameter rs den Einfluss des Stoffsystems auf die Koa-
leszenz wiedergibt, so kann damit das Koaleszenzverhalten flr Extraktionskolonnen
in einem Absetzversuch ermittelt werden.

7.4 Prufung der Ubertragbarkeit der Ergebnisse aus dem Ab-
setzversuch auf eine Extraktionskolonne anhand von Un-
tersuchungen mit weiteren Stoffsystemen

Zunachst wurde daher untersucht, wie sich die Parameter verandern, wenn zu dem
System MiBK (d) + Wasser (c) die Salze NaCl und Na;SO,4 hinzugegeben werden.
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Wie bereits diskutiert, ist aufgrund der Zugabe nur geringer Salzkonzentrationen im
Rahmen dieser Arbeit und damit nur geringen Veranderungen in den Stoffsystem-
eigenschaften, insbesondere der Grenzflachenspannung, davon auszugehen, dass
das Spaltungsverhalten im Vergleich zum Versuch ohne Salz kaum verandert wird.
Renzenbrink (2010) konnte zudem zeigen, dass die Sedimentation der Tropfen bei
den hier untersuchten Salzkonzentrationen ebenso nicht verandert wird. Daher wur-
den die Parameter fUr die Sedimentations- und Spaltungsmodelle fir die Versuche
mit Salzen auf dieselben Werte gesetzt, die durch Anpassung an den Versuch ohne
Salz flr das reine System MiBK (d) + Wasser (c) erhalten werden.

Empirische Korrelation bei Verwendung des Koaleszenzmodells von Klinger

Neben der Untersuchung mit den eigenen Modellansatzen wurde dazu im ersten
Schritt untersucht, ob ein Zusammenhang zwischen dem Koaleszenzparameter Cyk
nach Gl. 6-4 im Koaleszenzmodell von Klinger (2008) und dem aus dem Absetzver-
such ermittelten Koaleszenzparameter rs' gefunden werden kann. Dazu wurden nur
die Koaleszenzparameter Cx im Modell von Klinger (2008) fur die Versuche bei un-
terschiedlichen Salzkonzentrationen angepasst.

In Abb. 7-8 ist der Zusammenhang zwischen dem Koaleszenzparameter rs, der
durch Anpassung im Absetzversuch ermittelt wird, und dem Koaleszenzparameter Ck
fur pulsierte Fullkdrperkolonnen dargestellt, der aus den Anpassungen mit dem
ReDrop-Prgramm ermittelt wurde. Jeder Punkt in Abb. 7-8 entspricht dabei den Wer-
ten fur beide Parameter fur jeweils ein System mit MiBK (d) + Wasser (c) und einer
bestimmten Salzkonzentration.

Fir die Modelle von Klinger (2008) zeigt sich, dass sowohl mit steigender Konzentra-
tion an NaCl als auch Na,SO4 im System MiBK (d) + Wasser (c) der Koaleszenzpa-
rameter Ck sinkt. Wie in Kapitel 4.1.2 diskutiert, zeigt sich dasselbe Verhalten mit
steigender Salzkonzentration ebenfalls fiir den Koaleszenzparameter rs im Absetz-
versuch. Durch Anpassung an die in Abb. 7-8 aufgetragenen Werte ergibt sich der
Zusammenhang

+1,3565

C, =410,0751r; (7-17)

zwischen den beiden Koaleszenzparametern aus den verschiedenen Messmetho-
den. Hierbei wurde ein Potenzansatz gewahlt, da sowohl Cx als auch rs null oder
grolRer sind. Ein Wert von null fir Ck bedeutet, dass die Koaleszenz-
wahrscheinlichkeit px ebenfalls null betragt und damit keine Koaleszenzereignisse in
der Extraktionskolonne auftreten. Negative Werte fur Cx wurden zu negativen Werten
fur die Koaleszenzwahrscheinlichkeit fuhren und sind daher nicht moglich. Der Koa-
leszenzparameter rs ist nach Gl. 5-15 umgekehrt proportional zur Koaleszenzzeit
tarainage- Niedrige Werte fir rs bedeuten demnach ldngere Koaleszenzzeiten. Geht
der Wert fiir den Parameter rs  gegen null, so geht die Koaleszenzzeit gegen unend-
lich, das heil’t, dass die Koaleszenz komplett gehemmt ist und sich das System im
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Absetzversuch nicht trennt. Negative Werte fur den Parameter rs, die zu negativen
Koaleszenzzeiten fuhren wurden, sind demnach physikalisch nicht sinnvoll. Mit stei-
gender Salzkonzentration zeigt sich demnach fur beide Parameter eine Koaleszenz-
hemmung, die bei der Modellierung der Koaleszenz in Extraktionskolonnen nach
dem Modell von Klinger (2008) zu einer Abnahme des Parameters Cx und damit der
Koaleszenzwahrscheinlichkeit fuhrt. Im Absetzversuch ergeben sich dagegen durch
die Salzzugabe aus den Anpassungen kleinere Werte fiir den Parameter rs, wodurch
die Koaleszenzzeiten steigen. Der in Gl. 7-17 gezeigte Zusammenhang erlaubt es
damit, bei Kenntnis des Absetzverhaltens eines Systems und damit des Koaleszenz-
parameters rs, den Koaleszenzparameter Cx nach Klinger (2008) fiir pulsierte Fiill-
korperkolonnen abzuschatzen.

25 ' | ' | ' | ' | ' | ' | '
B Daten Anpassung [
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Abb. 7-8: Beziehung zwischen den Werten fur den stoffsystemspezifischen Pa-

rameter rs* (Gl. 2-1), der an den Absetzversuch angepasst wird, und
dem Parameter Ck (Gl. 6-4) nach dem Koaleszenzmodell von Klinger
(2008) fur Extraktionskolonnen bei jeweils gleichen Stoffsystemen

Ergebnisse bei Verwendung der eigenen Modellansétze

Wie in Kapitel 7.3 erlautert, konnte fur das System MiBK (d) + Wasser (c) festgestellt
werden, dass bei den Anpassungen mit Verwendung des Koaleszenzmodells von
Klinger (2008) nach Gl. 6-4 die Abweichungen zwischen den experimentell ermittel-
ten TropfengroRenverteilungen und den sich aus der Simulation ergebenden Trop-
fengroRenverteilungen immer grof3er sind, als wenn die eigenen Koaleszenzmodelle
bei den ReDrop-Simulationen verwendet werden. Der eigene Ansatz flr die Be-
schreibung des Koaleszenzverhaltens wurde zudem so erstellt, dass der im Absetz-
versuch ermittelte Stoffsystemeinfluss auf die Koaleszenz, der mit dem Parameter rs’
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beschrieben wird, direkt in die Gleichung fur die Berechnung der Koaleszenzeffizienz
(Gl. 7-16) eingeht. Um zu untersuchen, ob die eigenen Ansatze fur die Beschreibung
des Salzeinflusses basierend auf Ergebnissen im Absetzversuch geeignet sind, kon-
nen demnach die in Kapitel 7.3 beschriebenen Modelle direkt verwendet werden.

Dabei wurden wiederum die Sedimentations- und Spaltungsparameter aus den An-
passungen mit dem System MIBK (d) + Wasser (c) ohne Salzzugabe Ubernommen.
Da die hydrodynamischen Parameter fur die Koaleszenzmodelle fur die Messzelle
von Klinger (2008) ebenfalls bekannt sind und die Sekundartropfenentstehung fir
das System MiBK (d) + Wasser (c) ohne Salzzugabe beschrieben wurde, sind somit
bei Salzzugabe im Vergleich zum System ohne Salze lediglich die Parameter rs’, die
fur die Modellierung der Koaleszenz in Kolonnen in Gl. 7-16 einzusetzen sind, fur die
jeweiligen Salzkonzentrationen zu verandern. Diese wurden aus Absetzversuchen
mit den jeweils gleichen Stoffsystemen ermittelt und in Kapitel 4.1 diskutiert. Die ent-
sprechenden Werte fiir die Parameter rs sind fiir alle Stoffsysteme nochmals zu-
sammenfassend in Tab. 9-19 gezeigt.

In Abb. 7-9 ist der Salzeinfluss wiederum wie in Kapitel 4.3.5 anhand des Vergleichs
der experimentell ermittelten Sauterdurchmesser und TropfengroRenverteilungen mit
den Simulationsergebnissen in ReDrop bei Zugabe verschiedener Konzentrationen
an Na;SO4 zum System MIBK (d) + Wasser (c) und bei Verwendung des Koales-
zenz-Dispersers beispielhaft dargestellt. Ein Vergleich der experimentell ermittelten
Sauterdurchmesser und TropfengroRenverteilungen mit den Simulationsergebnissen
in ReDrop bei Zugabe von NaCl und Verwendung des Koaleszenzdispersers sowie
bei Zugabe verschiedener Konzentrationen an NaCl und Na,SO,4 und Verwendung
des Spaltungsdispersers ist aulerdem in Abb. 9-17 bis Abb. 9-19 gezeigt.

Wie im Experiment festgestellt, ergibt sich dabei auch bei den in Abb. 7-9 gezeigten
Simulationsergebnissen mit zunehmender Salzkonzentration eine Abnahme des
Sauterdurchmessers auf der obersten Position in der Messzelle. Wahrend sich au-
Rerdem bei den Versuchen ohne Salzzugabe flr beide Disperser auf Position 5 das-
selbe Tropfenspektrum ergibt und sich damit ein stationares Gleichgewicht aus Koa-
leszenz- und Spaltungsvorgangen einstellt, zeigt sich sowohl im Experiment als auch
in der Simulation bei den Versuchen mit Salzzugabe, dass durch zunehmende Koa-
leszenzhemmung die Veranderung der Tropfenspektren langsamer ablauft und daher
kein stationarer Zustand auf der obersten Position in der Messzelle erreicht wird.
Sowohl die Abweichungen zwischen den Werten der Sauterdurchmesser als auch fur
die TropfengroRenverteilungen zwischen den Ergebnissen aus Experimenten und
Simulationen liegen dabei in der GroRenordnung der experimentellen Fehler.
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Vergleich von experimentell gemessenen Tropfenspektren mit den Ergebnissen aus den Simulationen mit dem Pro-

gramm ReDrop bei Zugabe von Natriumsulfat zum System MiBK (d) + Wasser (c), Koaleszenzdisperser
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Damit konnte gezeigt werden, dass fur die Systeme bei Salzzugabe der Parameter
rs aus dem Absetzversuch zur Auslegung von Extraktionskolonnen verwendet wer-
den kann. Da auRer dem Parameter rs keine weiteren Parameter variiert wurden,
zeigt sich auch, dass die weiteren Koaleszenzparameter nur von der Hydrodynamik
der Messzelle abhangen und daher flr alle weiteren Stoffsysteme Gbernommen wer-
den konnen. AuRerdem wird damit die Annahme bestatigt, dass die Spaltungspara-
meter durch die Salzzugabe in den hier in dieser Arbeit verwendeten Konzentratio-
nen nicht beeinflusst werden. Der gemittelte Fehler flr alle Simulationen mit dem
System MiBK (d) + Wasser (c) bei Zugabe verschiedener Salzkonzentrationen in den
TropfengroRenverteilungen liegt mit 2,3 % in der gleichen GrofRenordnung wie bei
den Versuchen ohne Salze, wie aus Tab. 9-20 zu erkennen ist. Die Abweichungen
zwischen den experimentell und in der Simulation ermittelten Sauterdurchmessern
sind dagegen mit einem mittleren Fehler von 9,7 % um 1,6 % hoher als bei den Si-
mulationen fur das MiBK-System ohne Salzzugabe bei verschiedenen Versuchsbe-
dingungen. Dies ist aber auch damit erklarbar, dass neben der experimentellen Ge-
nauigkeit im Versuch nach Klinger (2008) zusatzlich Ungenauigkeiten im Absetzver-
such, die sich im Parameter rs zeigen, zu berucksichtigen sind. Generell wird bei
allen Versuchen, auch bei Versuchen, bei denen unterschiedliche Pulsationsbedin-
gungen verwendet wurden, das Verhalten in der Simulation richtig beschrieben. Ein-
zige Ausnahme ist der Versuch mit dem System MiBK (d) + Wasser (c) + 75 mmol
NaCl ohne Pulsation bei Verwendung des Koaleszenzdispersers, bei dem der Fehler
zwischen den experimentellen Sauterdurchmessern und denen in der Simulation
43,5 % betragt, wie in Tab. 9-20 gezeigt.

Vergleich von Experiment und Simulation bei Verwendung verschiedener or-
ganischer Losungsmittel

Im letzten Schritt wurde gepruft, ob mit den in Kapitel 7.3 beschriebenen und disku-
tierten Koaleszenz- und Spaltungsmodellen auch experimentelle Ergebnisse bei Ein-
satz von Systemen mit anderen Lésungsmitteln beschrieben werden kénnen. Die
Parameter Ckoiturb, Ckolsed SOWi€ Ciampda WUrden dabei wiederum auf die Werte ge-
setzt, die durch Anpassungen mit dem System MiBK (d) + Wasser (c) erhalten wur-
den, da diese fur eine Messzelle immer konstant anzunehmen sind. Damit wurde far
die Beschreibung des stoffsystemspezifischen Einflusses auf die Koaleszenz wieder-
um nur der Parameter rs variiert, der sich ebenfalls wieder aus Absetzversuchen mit
den gleichen Stoffsystemen ergibt. Der Stoffsystemeinfluss auf den Parameter rs’ ist
in Kapitel 4.1.2 naher diskutiert und die Werte der Parameter sind zusammenfassend
nochmals fur alle Systeme in Tab. 9-19 gezeigt. Die Spaltungsparameter wurden
aber aufgrund der veranderten Stoffsystemeigenschaften durch Anpassungen be-
stimmt. Daher wurden die Parameter Ctro, Crrpus, Cp, Cs Und Csekprop,s SOWie die
Tochtertropfenverteilungen durch Anpassungen an experimentelle Daten in der
Messzelle von Klinger (2008) ermittelt. Dabei zeigte sich insbesondere wiederum,
dass flr verschiedene Stoffsysteme unterschiedliche Gleichungen zur Beschreibung
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der Tochtertropfenverteilungen der sich spaltenden Tropfen sinnvoll sind. Auch eine
Sekundartropfenbildung bei der Spaltung war fur alle Systeme aul’er das System
Butanol (d) + Wasser (c) zu bericksichtigen, um die experimentellen Daten geeignet
wiederzugeben. Eine Ubersicht Uiber die aus den Anpassungen erhaltenen Parame-
terwerte sowie die jeweiligen Gleichungen flr die Tochtertropfenverteilungen ist in
Tab. 9-18 gegeben.

In Abb. 7-10 ist ein Vergleich der experimentell ermittelten Tropfengrof3enverteilun-
gen und Sauterdurchmesser mit den Ergebnissen aus der Simulation fir die Systeme
Toluol (d) + Wasser (c), n-Butylacetat (d) + Wasser (c) und Butanol (d) + Wasser (c)
dargestellt. Auch bei diesen Simulationen ergibt sich wiederum eine sehr gute Uber-
einstimmung zwischen den Ergebnissen aus Experiment und Simulation. Somit
konnte auch fur andere Lésungsmittel gezeigt werden, dass es mdglich ist, den Ein-
fluss des Stoffsystems auf die Koaleszenz flr Extraktionskolonnen basierend auf Er-
gebnissen aus dem Absetzversuch zu ermitteln. Insgesamt betragt der tUber alle Si-
mulationen fur verschiedene Stoffsysteme, Pulsationsbedingungen, Disperser und
Volumenstrome gemittelte Fehler in der Verteilung 2,3 % und der Fehler zwischen
experimentellen und in der Simulation ermittelten Sauterdurchmessern 9,2 %. Da der
Fehler bei Simulationen mit dem Programm ReDrop ublicherweise fur verschiedene
GroRen im Mittel zwischen 5 und 10 % betragt (Henschke, 2004, Pfennig et al.,
2004, Buchbender et al., 2012), liegen die in dieser Arbeit festgestellten Fehler damit
in der erwarteten GroRenordnung. Wie in Kapitel 4.1.2 diskutiert, sinkt der aus den
Anpassungen an die experimentell ermittelten Absetzkurven erhaltene Parameter rs
mit zunehmender Grenzflachenspannung des Stoffsystems. Da bei den eigenen Mo-
dellansétzen fiir die Koaleszenz der im Absetzversuch ermittelte Parameter rs’ direkt
in die Berechnung der Koaleszenzeffizienz nach Gl. 7-16 eingeht und die weiteren
Modellparameter im Koaleszenzmodell dagegen fur alle weiteren Berechnungen
nicht geandert wurden, konnte der Einfluss der Grenzflachenspannung auf das Koa-
leszenzverhalten daher auch fir die Messungen in der Zelle von Klinger (2008) bes-
tatigt werden. Zusammenfassend konnte mit Hilfe der ReDrop-Simulationen gezeigt
werden, dass die einmal fur das Stoffsystem MiBK (d) + Wasser (c) angepassten
Koaleszenzparameter Ckolturb, Ckolsed SOWi€ Ciambda, die von der in der Kolonne oder
Messzelle vorliegenden Hydrodynamik abhangen, verwendet werden konnen, um
sowohl die experimentellen Ergebnisse bei Zugabe von Salzen zum System als auch
die bei Verwendung anderer Losungsmittel in derselben Messzelle zu beschreiben.
Damit konnte fur verschiedene Stoffsysteme gezeigt werden, dass die im Absetzver-
such ermittelten, stoffsystemspezifischen Koaleszenzparameter fir die Beschreibung
des Koaleszenzverhaltens in Extraktionskolonnen verwendet werden kénnen, wobei
ein physikalischer Modellansatz verwendet wird, bei dem der aus dem Absetzver-
such ermittelte Parameter rs in der Koaleszenzmodellierung fiir Kolonnen eingeht.
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Abb. 7-10: Vergleich von experimentellen Daten und Simulationsergebnissen mit

ReDrop bei Anpassungen fur verschiedene Losungmittel
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Vorgehen bei der Auslegung von Extraktionskolonnen basierend auf Laborver-
suchen

Abschlieend soll nun nochmal erlautert werden, welche Schritte mit Hilfe des Simu-
lationsprogramms ReDrop fir die Auslegung einer pulsierten Fullkérperkolonne ba-
sierend auf den Ergebnissen aus einfachen Laborversuchen und den in dieser Arbeit
entwickelten Modellansatzen durchzufiihren sind. In Abb. 7-11 ist dazu eine Uber-
sicht zum Vorgehen bei der einzeltropfenbasierten Auslegung einer pulsierten Full-
korperextraktionskolonne mit dem Programm ReDrop gezeigt.

Im ersten Schritt sind dazu zunachst die stoffsystemabhangigen Parameter flr die
Modellierung in ReDrop zur Beschreibung von Sedimentation und Stoffaustausch zu
ermitteln. Dazu wurden entsprechende Einzeltropfenmesszellen entwickelt (Hensch-
ke et al.,, 2000, Waheed et al., 2004, Kalem et al., 2010, Henschke und Pfennig,
1999 und 2002), in denen zunachst experimentelle Daten zum Stoffaustausch und
zur Sedimentation bestimmt werden und anschlieend an die entsprechenden Mo-
dellparameter angepasst werden. Somit sind noch die stoffsystemabhangigen Para-
meter in den Koaleszenz- und Spaltungsmodellen zu ermitteln, bevor mit den
ReDrop-Simulationen begonnen werden kann.

Wurden dabei mit der gewahlten Messzelle/Kolonne bereits einmal Untersuchungen
durchgefuhrt, so sind die hydrodynamischen Parameter Ckoiturb, Ckol.sed SOWi€ Ciambda
fur die Koaleszenzmodelle bekannt, andernfalls sind diese zunachst durch Anpas-
sung an experimentelle Daten mit einem Stoffsystem zu ermitteln. Die Abhangigkeit
der Stoffsystemeigenschaften auf die Koaleszenz wird mit Hilfe des Parameters rs’
erfasst. Hierzu ist mit dem System, das auch in der Kolonne eingesetzt werden soll,
ein Absetzversuch in der von Henschke (1995) entwickelten Messzelle durchzuftih-
ren. FUr die Bestimmung aller relevanten Koaleszenzparameter ist im letzten Schritt
noch zu prufen, ob eine Sekundartropfenentstehung bei der Koaleszenz zu bertck-
sichtigen ist und der Parameter Csekprop,k ist entsprechend anzupassen.

Im letzten Schritt sind dann die stoffsystemspezifischen Parameter flr die Spal-
tungsmodelle sowie die TropfengréRenverteilung der bei der Spaltung entstehenden
Tochtertropfen zu bestimmen. Dies kann entweder ebenfalls in Messungen an Ein-
zeltropfen in einer separaten Messzelle (z.B. nach Haverland, 1988) erfolgen oder
durch Anpassung an experimentelle Daten in einer Messzelle oder Kolonne. Im
Rahmen dieser Arbeit wurden die Spaltungsparameter durch Anpassung an Trop-
fengroRenverteilungen und Sauterdurchmesser in der von Klinger (2008) entwickel-
ten Messzelle ermittelt. Damit kann dann bei Kenntnis des Einflusses des Stoffsys-
tems auf Sedimentation, Stoffaustausch, Spaltung und Koaleszenz aus Untersu-
chungen in Labormesszellen anschlieRend eine Auslegung einer pulsierten Extrak-
tionskolonne mit ReDrop erfolgen.
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einzeltropfenbasierte Auslegung einer
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Abb. 7-11: Vorgehen zur einzeltropfenbasierten Auslegung einer pulsierten Full-

korperextraktionskolonne
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8 Zusammenfassung

Eine Herausforderung bei der Auslegung von Extraktionsprozessen ist die Charakte-
risierung von Koaleszenzvorgangen, da geringe Spurenverunreinigungen einen er-
heblichen Einfluss auf die Koaleszenz aufweisen konnen. Die Beschreibung der Koa-
leszenz ist insbesondere flr die Dimensionierung von Extraktionsapparaten ent-
scheidend. Wahrend fur die Abscheiderauslegung bereits Methoden bekannt sind,
um mittels standardisierter Laborversuche das Koaleszenzverhalten zu charakterisie-
ren (z.B. Henschke, 1995, Henschke et al., 2002), sind zur Ermittlung der Koales-
zenz in Extraktionskolonnen noch aufwandige Technikumsversuche durchzufihren
(z.B. Klinger, 2008, Klinger et al., 2002). Im Rahmen dieser Arbeit wurden daher drei
verschiedene Methoden untersucht, die fur die Charakterisierung der Koaleszenz aus
der Literatur bekannt sind. Ziel ist es dabei, eine Methode zu finden, mit der das Koa-
leszenzverhalten in Extraktionskolonnen schneller und mit weniger Aufwand als bis-
her ermittelt werden kann.

Eine Methode, die eine schnelle Charakterisierung des Koaleszenzverhaltens eines
Systems erlaubt und in der Literatur fur die Auslegung von Mischer-Abscheider-
Prozessen bekannt ist, ist der diskontinuierliche Absetzversuch (z.B. Henschke,
1995, Henschke et al., 2002). Im Gegensatz zu Extraktionskolonnen werden aber bei
der Dispergierung im Mischer-Abscheider-Prozess und entsprechend auch beim Ab-
setzversuch TropfengréRen mit einem breiteren Spektrum erzeugt.

Daher wurde eine weitere Messmethode zur Koaleszenzbestimmung verwendet, bei
der ein kontinuierlicher Fluss an disperser Phase mit einem homogeneren Tropfen-
spektrum und damit ein ahnliches Tropfenspektrum wie in einer Extraktionskolonne
vorliegt. Bei dieser Methode, die in der Literatur (z.B. Smith und Davies, 1970, Dalin-
garos, 1985) zur Auslegung von stehenden Abscheidern beschrieben wird, werden in
einer entsprechenden Messzelle Uber einen Disperser Tropfen erzeugt, die dann in
der Messzelle sedimentieren und sich schlieBlich zu einer Dispersionsschicht auf-
stauen. Anschlielend koaleszieren die Tropfen wieder zu einer zusammenhangen-
den Phase. Die sich einstellenden Dispersionsschichthohen werden in Abhangigkeit
verschiedener Volumenstrome ermittelt. Je schneller dabei die Koaleszenz in einem
Stoffsystem ablauft, umso geringer ist die sich einstellende Dispersionsschichthohe.

Die Ergebnisse zum Koaleszenzverhalten aus dem Absetzversuch und zu den Mes-
sungen der Dispersionsschichthohe wurden zudem mit einer Messmethode von Klin-
ger (2008) abgeglichen, bei der Tropfengrélienverteilungen an verschiedenen Mess-
punkten zur Bestimmung von Spaltungs- und Koaleszenzereignissen in pulsierten
Flllkdrperkolonnen ermittelt werden. Klinger (2008) konnte fur diese Messmethode
bereits eine Ubereinstimmung mit Technikumsexperimenten nachweisen. Nachteilig
an der Ermittlung der Tropfengréf3enverteilung nach Klinger (2008) ist aber, dass die
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Messungen mit deutlich hdherem Aufwand verbunden sind als die zuvor genannten
Methoden.

Ziel dieser Arbeit war es, zu untersuchen, inwieweit die Ergebnisse zum Koaleszenz-
verhalten nach diesen drei Methoden Ubereinstimmen und ob sich die Ergebnisse
zum Koaleszenzverhalten aus dem Absetzversuch nach Henschke (1995) oder die
Messungen zur Dispersionsschichthdhe auf die Ergebnisse der Messungen zur Trop-
fengréfRenverteilung nach Klinger (2008) und damit auf Extraktionskolonnen Ubertra-
gen lassen. Dazu wurden mit allen drei genannten Methoden Messungen mit identi-
schen Stoffsystemen durchgeflhrt und die Ergebnisse verglichen. Dabei wurden im
Rahmen dieser Arbeit zum einen Systeme verwendet, die einen mdglichst grof3en
Bereich verschiedener Grenzflachenspannungen abdecken und die als Standard-
testsysteme in der Extraktion bekannt sind (Misek, 1978, Misek et al., 1985) und da-
mit wiederum einen guten Abgleich der eigenen Ergebnisse mit der Literatur ermogli-
chen. Zum anderen kamen Systeme zum Einsatz, bei denen durch Salzzugabe in
geringen Konzentrationen zwar deutliche Anderungen im Koaleszenzverhalten auf-
treten, aber die Stoffsystemeigenschaften und damit das Sedimentations- und Spal-
tungsverhalten nicht verandert werden. Dazu wurden Untersuchungen mit dem auch
in der Literatur (Stevens et al., 1990, Chen et al., 1998) beschriebenen System
MiBK (d) + Wasser (c) durchgefihrt und die Salze NaCl und Na,SO;, in verschiede-
nen Konzentrationen hinzugegeben.

Durch die Zugabe dieser Salze konnte in allen drei Messmethoden eine Koaleszenz-
hemmung festgestellt werden. Im Absetzversuch nach Henschke et al. (2002) zeigt
sich diese durch eine Verlangerung der Absetzzeit bei gleichzeitiger Abnahme des
angepassten Werts fir den stoffsystemabhangigen Koaleszenzparameter rs . Bei der
Messung der Dispersionsschichthohe ergeben sich bei steigendem Salzgehalt und
gleichem Volumenstrom jeweils hohere Dispersionsschichthohen, da durch die ge-
hemmte Koaleszenz die Dispersionsschicht langsamer abgebaut wird. Bei den Mes-
sungen nach Klinger (2008) treten bei hdheren Salzkonzentrationen durchschnittlich
kleinere Tropfen und damit niedrigere Sauterdurchmesser auf. Damit zeigt sich, dass
in allen drei Messmethoden bei Untersuchung identischer Stoffsysteme ahnliche Er-
gebnisse fur die Beeinflussung des Koaleszenzverhaltens festgestellt werden kon-
nen. Fur einen genauen Vergleich sind aber modellbasierte Auswertungen vorzu-
nehmen.

Daher wurde anschlieRend basierend auf den experimentell ermittelten Ergebnissen
untersucht, inwieweit mit Hilfe von Modellen das Koaleszenzverhalten der verschie-
denen Methoden Ubertragbar ist. Durch Anpassung an die Kurvenverlaufe, die im
Absetzversuch nach Henschke (1995) ermittelt werden, und bei Verwendung von
Modellen von Henschke (1995) oder Stonner und Wohler (1975, 1981) konnen die
Dispersionsschichthéhen geeignet vorhergesagt werden und zeigen eine gute Uber-
einstimmung mit den experimentellen Messungen der Dispersionsschichthohe.
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FiUr die Beschreibung der Koaleszenz in Extraktionskolonnen wurden verschiedene
Literaturmodelle untersucht und bewertet. Es wurde in dieser Arbeit ein physikali-
scher Modellansatz ausgewanhlt, der auch am haufigsten in der Literatur fur die Koa-
leszenzmodellierung verwendet wird, nach dem die Koaleszenzwahrscheinlichkeit
das Produkt aus Kollisionsrate und Koaleszenzeffizienz ist. Dabei wurden die Model-
le systematisch erweitert und so modifiziert, dass der im Absetzversuch ermittelte
stoffsystemabhangige Koaleszenzparameter in den Modellansatz integriert ist, um so
den Einfluss des Stoffsystems auf die Koaleszenz basierend auf dem Absetzversuch
beschreiben zu kdnnen.

Dieser Ansatz wurde dann in das Kolonnensimulationsprogramm ReDrop implemen-
tiert. Anschliefend wurde untersucht, ob mit Hilfe dieser Modellansatze und basie-
rend auf dem im Absetzversuch ermittelten stoffsystemabhangigen Koaleszenz-
parameter die Beschreibung des Koaleszenzverhaltens in einer Extraktionskolonne
erfolgen kann. Dabei zeigte sich, dass der eigene Modellansatz zur Beschreibung
der Koaleszenz basierend auf dem Koaleszenzratenmodell sehr gut geeignet ist, um
die experimentell ermittelten TropfengrofRenverteilungen und Sauterdurchmesser bei
Verwendung verschiedener Disperser und Pulsationsbedingungen wiederzugeben.
Ebenso ist es moglich, den stoffsystemspezifischen Einfluss auf die Koaleszenz mit
Hilfe des im Absetzversuch ermittelten Koaleszenzparameters zu bestimmen. So
konnte basierend auf den Ergebnissen zur Koaleszenz aus den Absetzversuchen
das Koaleszenzverhalten fur verschiedene Systeme mit unterschiedlichen organi-
schen Lésungsmitteln und Salzgehalten in Extraktionskolonnen in guter Uberein-
stimmung mit den experimentellen Ergebnissen beschrieben werden.

Insgesamt konnte damit gezeigt werden, dass die Charakterisierung des Koales-
zenzverhaltens in einer pulsierten Fullkdrperkolonne in einem Absetzversuch nach
Henschke et al. (2002) im Labormalistab erfolgen kann. Vorteil bei der Ermittlung
des Koaleszenzverhaltens basierend auf dem Absetzversuch ist, dass dieser mit ei-
nem relativ geringen Zeitaufwand und einer geringen Stoffsystemmenge durchge-
fuhrt werden kann.
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9 Anhang
9.1 Protokollvorlagen fur die Versuche

9.1.1 Protokollvorlage fur Absetzversuch nach Henschke
(1995)

Versuchsnummer | |
Name Datum
Reinstoffsystem Daten

Wadssrige Phase
Organische Phase Hersteller/CAS |
Temperatur

Fiillhdhen vor Einsetzten der Rihrwellen

wassrige Phase mm

organische Phase mm

Phasenverhaltnis (V. / Viuserig):

Fullhohen nach Einsetzen der Riuhrwellen

Hohe der wassrigen Phase mm

Hohe der organischen Phase mm

Phasenverhaltnis (V. / V. userig):

Absetzzeiten

Drehzahl | |U/Min te1 s

Absattigungsdauer tes s
Loz s
tos s

Mischzeit | |IVIin tes s
e, mittel S

Dispersion

Drehzahl U/min

Dispersionszeit Min

Aufnahmedauer Video Min

Videodatei:

Bemerkungen
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9.1.2 Protokollvorlage fur die Messung der Dispersions-

schichthohe

Versuchsnummer |

Name

Datum

Versuchsdaten

Wissrige Phase

Organische Phase

Temperatur

Pulsationshub

Pulsationsfrequenz

eingesetzter Disperser

Datum der zugrundeliegenden Volumenstromkalibrierung:
mit/ohne Einbauten

Anzahl der Einbauten

Art der FlllkGrper

Anzahl an Flllkérpern pro Einbaute

Hersteller/CAS |
°C

mm

1/s

Absetzzeiten

Absetzzeiten vor Versuch
Absetzzeiten nach Versuch

gemessene Volumenstréme [I/h] Schichthéhen [mm]

Name der Auswerte-Dateien:
Bemerkungen zum Versuch:
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9.1.3 Protokollvorlage fur Koaleszenz- und Spaltungsmessun-
gen nach Klinger (2008)

Versuchsnummer | |

Name Datum
Versuchsdaten

Wassrige Phase

Organische Phase Hersteller/CASl

Temperatur °C

Volumenstrom I/h

Pulsationshub mm

Pulsationsfrequenz 1/s

eingesetzter Disperser

Datum der zugrundeliegenden Volumenstromkalibrierung:
Art der Flllkérper

Anzahl an Flllkérpern pro Einbaute

Absetzzeiten aus Schittelversuch
Absetzzeiten vor Versuch
Absetzzeiten nach Versuch

Name der Auswerte-Dateien

Dauer bis zum Beginn des Versuchs (Zeit
bis zum Einstellen des Systems)
Zeitintervalle zwischen den Fotos
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9.1.4 Protokollvorlage fur die Bestimmung des Hold-ups in der
Messzelle nach Klinger (2008)

Versuchsnummer | |
Name

Datum

Versuchsdaten

Wiéssrige Phase

Organische Phase

Temperatur

Volumenstrom

Pulsationshub

Pulsationsfrequenz

eingesetzter Disperser

Art der FlllkGrper

Anzahl an Fillkérpern pro Einbaute |

Absetzzeiten aus Schiittelversuch

Absetzzeiten vor Versuch

Absetzzeiten nach Versuch

Hersteller/CAS |
°C

I/h

mm

1/s

sec

sec

fixe Volumina

gesamtes Volumen (V(1}+V(2}+V(3))
V(2})

gesamtes VYolumen disperse Phase
(V(1,d}+V(2}+V(3))

V(1,d)
Holdup (V{1,d}/V{1))

Volumina aus Holdup-Messung
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9.2 Technische Daten zur Absetzzelle von Henschke (1995)

Komponente Typ Hersteller Ort

Motor Laborrihrer Typ BZR Heidolph Schwabach
2102 control

Thermostat Typ NB-D8/17 Lauda Lauda-

Kdénigshofen

Temperaturfuhler Pt100 Teflon- TC Mess-und  Monchengladbach

Widerstandsthermometer  Regeltechnik

Temperatur- Pt 100, 100-240VAC TC Mess-und  Moénchengladbach
anzeige Regeltechnik
Videokamera DCR-SR58 ES Set 3 Redcoon Aschaffenburg

Tab. 9-1:  Angaben zum Typ, Hersteller und Ort fur die verschiedenen Komponen-
ten der Absetzzelle von Henschke (1995)

9.3 Volumenstromkalibrierung

FiUr die in Kapitel 3.2 beschriebenen Messungen zur Dispersionsschichthdhe sowie
fur die in Kapitel 3.3 beschriebenen Messungen nach Klinger (2008) ist der vom
Schwebekorper-Durchflussmessgerat angezeigte Volumenstrom fir Wasser bei einer
Temperatur von 20 °C geeicht. Daher ist eine Umrechnung des angezeigten Volu-
menstroms VAnzeige in den tatsachlich durch das Durchflussmessgeréat flieRenden Vo-
lumenstrom V... NOtwendig. Die eigenen Messungen wurden ebenfalls aus-
schliel3lich bei 20 °C durchgefuhrt, so dass die Volumenstromkalibrierung bei dieser
Temperatur erfolgte. In Tab. 9-2 sind die Korrelationen fir die in dieser Arbeit ver-
wendeten organischen Phasen gezeigt. Dazu wurde das in der linken Spalte genann-
te Losungsmittel vor den Messungen mit Wasser abgesattigt. Eine genauere Be-
schreibung der Volumenstromkalibrierung sowie die einzelnen Messergebnisse sind
in den Arbeiten von Zdralek (2010) und Blesinger (2012) dargestellt.
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Disperse Phase Korrelation zur Bestimmung des tatsachlich durch das

Rotameter flieRenden Volumenstroms V.

tatsachlich

Toluol Viasionicn = 10056V 0 +2,8006
n-Butylacetat Viasicnicn = 1039V 0106 + 2,2394
MiBK Viatsacnicn = 10902V, ei0e +2,2193
Butanol Viasicnicn = 0823Viseige — 29532

Tab. 9-2:  Korrelationen zur Bestimmung des tatsachlich durch das Rotameter flie-
Renden Volumenstroms flr die in dieser Arbeit verwendeten dispersen
Phasen bei einer Temperatur von 20 °C

9.4 Technische Daten zur Messzelle von Klinger (2008)

9.4.1 Ubersicht Uber die verwendeten Disperser

Lochdurchmesser Anzahl an Rel. Offnungsver-
di [mm] Bohrungen haltnis ¢ [%]
Koaleszenz- 0,7 59 1,49
disperser
Spaltungs- 7 2 3,92
disperser
Disperser 1 0,5 51 0,53
Disperser 2 0,5 23 0,24
Disperser 3 1 51 2,12
Disperser 4 1 23 0,96
Disperser 5 0,7 51 1,04
Disperser 6 0,7 23 0,47

Tab. 9-3:  Ubersicht tiber eingesetzte Disperser mit Lochdurchmesser, Anzahl an
Bohrungen und relativem Offnungsverhaltnis
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9.4.2 Technische Daten zu den einzelnen Komponenten der
Messzelle von Klinger (2008)

Komponente Typ Hersteller Ort

Thermostat Eco RE 415 Lauda Lauda-
Kdénigshofen

Pumpe Typ V108.05 Verder Haan
Frequenzumrichter Typ 8200 Lenze Aerzen
Pumpe
Rotameter 73444/24 Schott Mainz

Messbereich 5 — 50 I/h, geeicht
fur Wasser bei 20 °C

Motor Pulsation H-Trieb Typ Typ 4V1M Heynau Muanchen
Frequenzumrichter VLT 2800 Danfoss Offenbach am
Pulsation Bereich Hub 0 — 20 mm Main

Frequenzbereich 0 — 2Hz

Blitzgerate Metz Blitz 48 AF-1 digital/Sony Sony Japan
Kameras Sony Alpha 450 Sony Japan
Objektiv Sigma AF 70-210 mm, F3,5-4,5 Sigma Rédermark

APO MAKRO
Kabelausloser Sony Kabelausléser RM-L1AM Sony Japan

Tab. 9-4:  Angaben zum Typ, Hersteller und Ort fur die verschiedenen Komponen-
ten der Messzelle von Klinger (2008)

9.4.3 Angaben zu den eingesetzten Pall-Ringen

Die Fullkorperpackungen fur die Messungen zum Koaleszenz- und Spaltungsverhal-
ten nach Klinger (2008) wurden mit Pall-Ringen mit einem charakteristischen Durch-
messer von 15 mm, einem relativen freien Lickenvolumen von 0,93 und einer spezi-
fischen Oberflache von 360 m?/m?3 befullt (Klinger, 2008).
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9.5 Stoffsystemeigenschaften

Im Folgenden werden die Stoffsystemeigenschaften und Reinheiten, charakterisiert durch die Trennzeit im Schatteltest, der im Rah-
men der Arbeit verwendeten Stoffsysteme tabellarisch gezeigt. In Tab. 9-5 sind die Stoffsystemeigenschaften der Systeme Toluol (d)
+ Wasser (c), n-Butylacetat (d) + Wasser (c), n-Butanol (d) +Wasser (c) und Cyclohexanon (d) + Wasser (c) dargestellt. Die Daten zu
den Stoffsystemeigenschaften wurden von Henschke (1995) ibernommen.

Toluol (d) + n-Butylacetat (d) + n-Butanol (d) Cyclohexanon (d)

Wasser (c) Wasser (c) + Wasser (c) +Wasser (c)
Qualitat (ggf. Herstellerangabe und Chargennummer) destilliert destilliert p.a., Merck, p.a., Merck,
und Trennzeit ts im Schitteltest (ts: 12— 15 5) (ts: 16 — 20 s) K35977190 K39588788

(ts:20-2558)  (ts: 42 — 44 s)

Grenzflachenspannung [N/m] 0,0342 0,013 0,00175 0,0038
Dichte der wassrigen Phase [kg/m?] 998 998 987 999
Dichte der organischen Phase [kg/m?] 867 883 846 953
dynamische Viskositat der wassrigen Phase [Pas] 0,001034 0,001012 0,001463 0,001323
dynamische Viskositat der organischen Phase [Pas] 0,000607 0,000775 0,003324 0,002306

Tab. 9-5: Angaben zu den Stoffsystemen Toluol (d) + Wasser (c), n-Butylacetat (d) + Wasser (c), n-Butanol (d) + Wasser (c) und
Cyclohexanon (d) +Wasser (c), Stoffsystemeigenschaften bei gegenseitiger Absattigung und einer Temperatur von 20°C
nach Henschke (1995)
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Fir die Stoffsysteme MiBK (d) + Wasser (c) bei Zugabe von verschiedenen Konzen-
trationen der Salze Natriumchlorid (Tab. 9-6) und Natriumsulfat (Tab. 9-7) wurden die
Stoffsystemeigenschaften in eigenen Messungen bestimmt. Zur Bestimmung der
Grenzflachenspannung wurde ein Tropfenvolumen-Tensiometer vom Typ DVT 50
(Kruss, Hamburg) verwendet, wobei die Grenzflachenspannung dadurch charakteri-
siert wird, in wie viele Tropfen ein vorgegebenes Volumen zerfallt. Die Dichte wurde
mit Hilfe des Dichte- und Schallmessgerats DSA 48 (Anton Paar, Ostfildern) ermittelt,
das auf dem Prinzip der Bestimmung der Masse aus der Resonanzfrequenz des
Einmassenschwingers beruht. Die Messung der Viskositat erfolgte im Kapillar-
Viskosimeter AVS 350 (Schott, Mainz), bei dem die Zeit ermittelt wird, die die Phase
zum Durchlaufen eines festgelegten Volumens bendtigt. Bei der Messung der Visko-
sitat ergab sich die Schwierigkeit, dass sich teilweise ganze Tropfen anstelle eines
konstant flieRenden Films in der Kapillare bildeten. Dies erklart die hohere Fehlerab-
weichung, besonders fur die Messreihe bei Zugabe von Natriumsulfat. Insbesondere
der Mittelwert aus sieben Einzelmessungen der kinematischen Viskositat bei
50 mmol/laq Na;SO;4 liegt mit 1,134 m?s um 13 % Uber den Werten der restlichen
Messreihe. Da aullerdem bei dieser Messung ebenfalls eine mindestens viermal
groliere Standardabweichung im Vergleich zu den anderen Messungen zu verzeich-
nen war und der Messwert deutlich vom zu erwartenden Wert abweicht, wurde der
Wert auf die aus der Messreihe erwartete Gréf3e von 1,107 m?s fir die Anpassun-
gen gesetzt. Dieser Wert liegt auch im Rahmen der Messgenauigkeit flr die Mess-
reihe bei 50 mmol/l,q Na;SOs.

Aulerdem zeigt sich anhand der nachfolgend dargestellten Tabellen, dass die Mess-
genauigkeit flr einen Schitteltest in den Systemen, die nur aus Wasser und einem
organischen Ldsungsmittel bestehen, etwa 3 Sekunden betragt. Die Systeme bei
Salzzugabe weisen dagegen eine Messunsicherheit von bis zu 12 s auf. Dieser Ef-
fekt der abnehmenden Reproduzierbarkeit mit zunehmender Salzkonzentration wur-
de auch in zwei verschiedenen studentischen Arbeiten mit verschiedenen MiBK-
Chargen beobachtet (Blesinger, 2011, Ganswindt, 2012).
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Stoffsystem ohne Salz

MiBK (d) + Wasser (c)(p.a.-Ware, Merck, Chargen K41498446 und K42353646, ts: 6 — 10s)

Salz Natriumchlorid (p.a.-Ware, Merck, Charge K38483104)

Natriumchloridkonzentration [mmol/l,g] 0 10 25 50 75 150
Trennzeit im Schutteltest 6-10s 12-15s 16-22s 19-29s 20-30s 20-32s
Grenzflachenspannung [N/m] 10,70 10,79 10,80 10,82 10,89 11,01
Standardabweichung 0,077 0,101 0,117 0,090 0,071 0,097
Dichte der wassrigen Phase [kg/m?] 995,5 996, 1 996,7 997,7 998,6 1001,9
Standardabweichung 0,080 0,015 0,026 0,125 0,306 0,07
Dichte der organischen Phase [kg/m?] 805,0 805,0 805,0 805,0 804,9 804,9
Standardabweichung 0,007 0,014 0,007 0,021 0,014 0,007
kinematische Viskositat der wassrigen 1,102 1,099 1,100 1,100 1,099 1,098
Phase [m?/s]

Standardabweichung 0,0022 2,57-10™ 6,67-10™ 4,83-10™ 0,0022 4,24-10™
kinematische Viskositat der organischen 0,773 0,774 0,774 0,774 0,774 0,773
Phase [m?/s]

Standardabweichung 6,81-10° 5,21-10° 4,62:10° 2,98:10° 4,85-10° 1,25:10°

Tab. 9-6:

Stoffsystemeigenschaften des Stoffsystems MiBK (d) + Wasser (c) bei gegenseitiger Absattigung und bei Zugabe der

angegebenen Natriumchloridkonzentrationen bezogen auf die wassrige Phase bei einer Temperatur von 20 °C,
Ergebnisse eigener Messungen



9 Anhang 148

Stoffsystem ohne Salz MiBK (d) + Wasser (c) (p.a.-Ware, Merck, Chargen K41498446 und K42353646, ts: 6 — 10s)
Salz Natriumsulfat (p.a.-Ware, Sigma-Aldrich, Charge MKBG8705V)
Natriumsulfatkonzentration [mmol/l,g] 0 10 25 50 75
Trennzeit im Schutteltest 6-10s 22-26 26-35s 24 -35s 31-35s
Grenzflachenspannung [N/m] 10,81 10,82 10,94 10,99 11,06
Standardabweichung 0,105 0,090 0,068 0,059 0,078
Dichte der wassrigen Phase [kg/m?] 995,6 996,9 998,9 1002,0 1005,3
Standardabweichung 0,093 0,045 0,087 0,045 0,060
Dichte der organischen Phase [kg/m?] 805,1 805,0 805,0 805,0 805,0
Standardabweichung 0,117 0,064 0,057 0,050 0,071
kinematische Viskositat der wassrigen 1,104 1,102 1,105 1,134 1,109
Phase [m?/s]

Standardabweichung 0,0059 0,0071 0,0149 0,0456 0,0012
kinematische Viskositat der organischen 0,773 0,774 0,775 0,775 0,774

Phase [m?/s]

Standardabweichung 6,81-10° 6,08-10™ 0,0015 0,0018 9,54:10°

Tab. 9-7:  Stoffsystemeigenschaften des Stoffsystems MiBK (d) + Wasser (c) bei gegenseitiger Absattigung und bei Zugabe der
angegebenen Natriumsulfatkonzentrationen bezogen auf die wassrige Phase bei einer Temperatur von 20 °C,
Ergebnisse eigener Messungen
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9.6 Versuchsubersicht

9.6.1 Ubersicht (iber Absetzversuche

In Tab. 9-8 ist eine Ubersicht zu allen Messungen im Absetzversuch nach Henschke
(1995) gegeben. In der 1. Spalte wird immer das jeweilige Losungsmittel genannt,
das in der wassrigen Phase dispergiert wird. Anschlie3end sind fur die Versuche, in
denen zusatzlich Salze hinzugegeben wurden, die Salzkonzentration und Salzart
aufgefuhrt. In der dritten Spalte sind Angaben zum Lésungsmittel erlautert, das heift,
ob das Losungsmittel destilliert wurde oder ob direkt das in p.a.-Qualitat gelieferte
Losungsmittel verwendet wurde. Fur die Losungsmittel in p.a.-Qualitat sind zudem
Hersteller und eine Chargennummer angegeben. Anschlieend werden, wenn vor-
handen, die Trennzeit im in Abschnitt 3.1 erlauterten Schutteltest fur die Systeme
genannt. Ist keine Schuttelzeit bekannt, so ist dies durch die Abkurzung ,n.b.“ (nicht
bekannt) vermerkt. In der fiinften Spalte folgt das Phasenverhaltnis von organischer
zu wassriger Phase, bei dem der Versuch durchgeflhrt wurde. Weiterhin ist die Ver-
suchsbezeichnung angegeben. In der sechsten Spalte ist vermerkt, welche Absetz-
messzelle verwendet wurde. Wie in Abschnitt 3.1 beschrieben, wurden in dieser Ar-
beit zwei Messzellen verwendet: Zum einen eine von Henschke (1995) konzipierte
Messzelle, in der die Ruhrer in der Zelle verbleiben und nur ein Absetzzylinder vor-
handen ist, die mit ,Henschke“ in der Spalte bezeichnet ist. Zum anderen kam die
von Bednarz (2007) konzipierte Zelle zur Anwendung, die in Abb. 3-1 gezeigt und mit
,Bednarz” deklariert ist.

In den letzten drei Spalten folgen jeweils die Ergebnisse des Versuchs. Dazu ist in
der 7. Spalte die Trennzeit des Versuchs angegeben und in den letzten beiden Spal-
ten folgen die durch die Anpassung erhaltenen Werte fur den Sauterdurchmesser
und den Parameter rs, der das Koaleszenzverhalten des Systems charakterisiert.
Dabei wurden bei jeweils mehreren Reihen mit dem gleichen System immer die Mit-
telwerte aus den 3 Grolien gebildet.
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organische ggf. Salzart und - Details zur Organik Trennzeit des Phasenver- Versuchs- verwendete tem [S] daom rs,M* [-]
Phase konzentration (dest./p.a.), Hersteller, Systems im héltnis An- bezeichnung Zelle [mm]

Charge Schiuttel- teil o zu

versuch [s] Anteil w
n-Butanol - p.a., Merck, K35977196 20-25 1zu2 V271010 Henschke 52,4 0,704 0,139
n-Butanol - p.a., Merck, K35977196 20-25 1zu?2 V130511 Henschke 51,3 0,738 0,132
n-Butanol - p.a., Merck, Charge 2 n.b. 1zu 2 Butanol1MR1zu2 Bednarz 25,5 1,017 0,214
n-Butanol - p.a., Merck, Charge 2 n.b. 1zub Butanol1MR1zu5 Bednarz 28,5 0,649 0,173
n-Butanol - p.a., Merck, Charge 2 n.b. 1zu4 Butanol1MR1zu4 Bednarz 26,2 0,724 0,192
n-Butanol - p.a., Merck, Charge 2 n.b. 1zu3 Butanol1MR1zu3 Bednarz 23,7 0,844 0,274
n-Butanol - p.a., Merck, Charge 2 n.b. 2zub5 Butanol1MR2zu5 Bednarz 26,3 0,917 0,182
n-Butanol - p.a., Merck, Charge 2 n.b. 1zu1 Butanol1MR1zu1 Bednarz 24,7 1,832 0,150
n-Butanol 100 mmol KClI p.a., Merck, Charge 3 23-27 1zu2 Butanol/KCI100M Henschke 45,8 0,651 0,116
n-Butanol 1000 mmol KCI p.a., Merck, Charge 3 23-27 1zu?2 Butanol/KCI1000M Henschke 52,7 0,616 0,0822
n-Butanol 100 mmol NaCl p.a., Merck, Charge 3 23-27 1zu?2 Butanol/NaCIl100M Henschke 53,6 0,562 0,0909
n-Butanol 200 mmol NaCl p.a., Merck, Charge 3 23-27 1zu2 Butanol/NaCl200M Henschke 57,5 0,528 0,0688
Cyclohexanon - p.a., Merck, Charge 1 43-45 1zu?2 Cyclohexanon1to2 Henschke 47,7 1,016 0,1215
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organische ggf. Salzart und - Details zur Organik Trennzeit des Phasenver- Versuchs- verwendete tewm [S] dsom rS,M* [-]
Phase konzentration (dest./p.a.), Hersteller, Systems im haltnis An- bezeichnung Zelle [mm]
Charge Schuttel- teil o zu
versuch [s] Anteil w
Cyclohexanon - p.a., Merck, Charge 1 1zu3 Cyclohexanon1to3 Henschke 48,2 0,867 0,0957
Cyclohexanon - p.a., Merck, Charge 1 1zu4 Cyclohexanon1to4 Henschke 50,3 0,683 0,1046
Cyclohexanon - p.a., Merck, Charge 1 1zub Cyclohexanon1to5 Henschke 50,8 0,806 0,1283
n-Butylacetat - destilliert 16-20 1zu2 Versuch161110 Henschke 50,6 0,609 0,0569
n-Butylacetat - destilliert 16-20 1zu?2 Versuch130111a Henschke 44.6 0,814 0,0466
n-Butylacetat - p.a.Merck, K39737552 28-32 1zu 2 Versuch130111b Henschke 74,2 0,623 0,02808
n-Butylacetat - p.a.Merck, K39737552 28-32 1zu?2 Versuch081210 Henschke 115,9 0,504 0,01814
n-Butylacetat - p.a., Merck, Charge 2 n.b. 1zu?2 ButyliMR1zu2 Bednarz 13,1 2,145 0,1282
n-Butylacetat - p.a., Merck, Charge 2 n.b. 1zu 10 Butyl1MR1zu10 Bednarz 16,2 0,702 0,132
n-Butylacetat - p.a., Merck, Charge 2 n.b. 1zu 8 Butyl1MR1zu8 Bednarz 16,2 0,838 0,135
n-Butylacetat - p.a., Merck, Charge 2 n.b. 1zu6 Butyl1MR1zu6 Bednarz 16,3 0,92 0,1016
n-Butylacetat - p.a., Merck, Charge 2 n.b. 1zub Butyl1MR1zu5 Bednarz 16,8 1,107 0,0979
n-Butylacetat - p.a., Merck, Charge 2 n.b. 1zu4 ButyltMR1zu4 Bednarz 16,8 1,197 0,1089
n-Butylacetat - p.a., Merck, Charge 2 n.b. 1zu 3 ButyltMR1zu3 Bednarz 13,9 1,43 0,1508
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organische ggf. Salzart und - Details zur Organik Trennzeit des Phasenver- Versuchs- verwendete tewm [S] dsom rS,M* [-]
Phase konzentration (dest./p.a.), Hersteller, Systems im haltnis An- bezeichnung Zelle [mm]
Charge Schuttel- teil o zu
versuch [s] Anteil w
n-Butylacetat - p.a., Merck, Charge 2 n.b. 1zu1 Butyl1MR1zu1 Bednarz 12,8 4,08 0,0933
n-Butylacetat 100 mmol NaCl p.a., Merck, Charge 3 5-10 1zu 2 ButylNaCI100M1to2 Henschke 41,6 0,823 0,0499
n-Butylacetat 200 mmol NaCl p.a., Merck, Charge 3 5-10 1zu2 ButylINaCI200M1to2 Henschke 45,6 0,813 0,0434
n-Butylacetat 100 mmol NaCl p.a., Merck, Charge 3 5-10 2zu5 ButylINaCI100M2to5 Henschke 40,3 0,789 0,0494
n-Butylacetat 200 mmol NaCl p.a., Merck, Charge 3 5-10 2zub5 ButyINaCI200M2to5 Henschke 42 .4 0,768 0,0461
Toluol - destilliert 12-15 1zu2 V160910 Henschke 37,8 0,978 0,0386
Toluol - destilliert 12-15 1zu?2 M2U00953 Henschke 22,8 1,495 0,0589
Toluol - p.a., Merck, Charge 1 n.b. 1zu?2 Toluol1MR1zu2 Bednarz 52,3 0,878 0,027
Toluol - p.a., Merck, Charge 1 n.b. 1zu?2 Toluol2MR1zu2 Bednarz 54,8 0,854 0,026
Toluol - p.a., Merck, Charge 1 n.b. 1zu10 Toluol2MR1zu10 Bednarz 37,3 0,419 0,0264
Toluol - p.a., Merck, Charge 1 n.b. 1zu8 Toluol2MR1zu8 Bednarz 394 0,479 0,0276
Toluol - p.a., Merck, Charge 1 n.b. 1zu6 Toluol2MR1zu6 Bednarz 46,1 0,443 0,0276
Toluol - p.a., Merck, Charge 1 n.b. 1zu5 Toluol2MR1zu5 Bednarz 48,4 0,482 0,0264
Toluol - p.a., Merck, Charge 1 n.b. 1zu 4 Toluol2MR1zu4 Bednarz 37,8 0,871 0,0286
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organische ggf. Salzart und - Details zur Organik Trennzeit des Phasenver- Versuchs- verwendete tewm [S] dsom rS,M* [-]
Phase konzentration (dest./p.a.), Hersteller, Systems im haltnis An- bezeichnung Zelle [mm]

Charge Schuttel- teil o zu

versuch [s] Anteil w
Toluol p.a., Merck, Charge 1 n.b. 1zu3 Toluol2MR1zu3 Bednarz 46,0 0,807 0,0278
Toluol p.a., Merck, Charge 2 n.b. 1zu 2 Toluol3MR1zu2 Bednarz 39,3 1,025 0,032
Toluol p.a., Merck, Charge 2 n.b. 1zu 10 Toluol3MR1zu10 Bednarz 39,4 0,762 0,0190
Toluol p.a., Merck, Charge 2 n.b. 1zu8 Toluol3MR1zu8 Bednarz 35,8 0,543 0,0280
Toluol p.a., Merck, Charge 2 n.b. 1zub Toluol3MR1zu6 Bednarz 42,5 0,474 0,0278
Toluol p.a., Merck, Charge 2 n.b. 1zu5 Toluol3MR1zu5 Bednarz 43,7 0,497 0,0317
Toluol p.a., Merck, Charge 2 n.b. 1zu4 Toluol3MR1zu4 Bednarz 37,2 0,832 0,0294
Toluol p.a., Merck, Charge 2 n.b. 1zu3 Toluol3MR1zu3 Bednarz 37,8 0,968 0,0302
Toluol p.a., Merck, Charge 2 n.b. 1zu1 Toluol3MR1zu1 Bednarz 43,0 1,27 0,0320
MiBK p.a.Merck, K41498446 6-10 1zu2 Versuch110812#1 Henschke 16,1 1,073 0,1066
MiBK p.a.Merck, K41498446 6-10 1zu?2 Versuch110815#1 Henschke 15,4 1,136 0,1083
MiBK p.a.Merck, K41498446 6-10 1zu?2 Versuch110815#2 Henschke 15,7 1,24 0,1114
MiBK p.a.Merck, K41498446 6-10 1zu?2 Versuch110816#1 Henschke 17,2 1,142 0,1041
MiBK p.a.Merck, K41498446 6-10 1zu2 Versuch110824#1 Henschke 16,4 1,154 0,1003
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organische ggf. Salzart und - Details zur Organik Trennzeit des Phasenver- Versuchs- verwendete tewm [S] dsom rS,M* [-]
Phase konzentration (dest./p.a.), Hersteller, Systems im haltnis An- bezeichnung Zelle [mm]
Charge Schuttel- teil o zu
versuch [s] Anteil w
MiBK - p.a.Merck, K41498446 6-10 1zu?2 Versuch110923#1 Henschke 12,7 1,757 0,1125
MiBK - p.a.Merck, K42353646 6-10 1zu2 Versuch120616#1 Henschke 13,4 1,575 0,1181
MiBK - p.a.Merck, K42353646 6-10 1zu?2 120118#1 Henschke 14,6 1,301 0,123
MiBK - p.a.Merck, K42353646 6-10 1zu?2 120119#6 Henschke 10,6 2,064 0,123
MiBK - p.a.Merck, K42353646 6-10 1zu2 120120#11 Henschke 9,6 2,139 0,134
MiBK 10 mmol NaCl p.a.Merck, K42353646 13,1 1zu 2 Versuch120616#2 Henschke 18,5 1,124 0,0904
MiBK 25 mmol NaCl p.a.Merck, K42353646 16,2 1zu2 Versuch120616#3 Henschke 24,7 0,86 0,0673
MiBK 25 mmol NaCl p.a.Merck, K41498446 16,1-17,1 1zu?2 Versuch110812#2 Henschke 31,3 0,708 0,0542
MiBK 25 mmol NaCl p.a.Merck, K41498446 16,1-17 1 1zu?2 Versuch110815#3 Henschke 29,2 0,76 0,0661
MiBK 25 mmol NaCl p.a.Merck, K41498446 16,1-17,1 1zu 2 Versuch110816#2 Henschke 31,4 0,767 0,0585
MiBK 25 mmol NaCl p.-a.Merck, K41498446 16,1-17,1 1zu?2 Versuch110824#2 Henschke 31,8 0,718 0,05367
MiBK 25 mmol NaCl p.a.Merck, K41498446 16,1-17,1 1zu?2 Versuch110923#2 Henschke 26 0,888 0,06392
MiBK 50 mmol NaCl p.a.Merck, K42353646 17,3 1zu?2 Versuch120616#4 Henschke 29 0,771 0,0572
MiBK 50 mmol NaCl p.a.Merck, K41498446 19,6-20,2 1zu2 Versuch110812#3 Henschke 36,6 0,615 0,04599
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organische ggf. Salzart und - Details zur Organik Trennzeit des Phasenver- Versuchs- verwendete tewm [S] dsom rS,M* [-]
Phase konzentration (dest./p.a.), Hersteller, Systems im haltnis An- bezeichnung Zelle [mm]
Charge Schuttel- teil o zu
versuch [s] Anteil w
MiBK 50 mmol NaCl p.a.Merck, K41498446 19,6-20,2 1zu?2 Versuch110815#4 Henschke 35,4 0,7 0,05226
MiBK 50 mmol NaCl p.a.Merck, K41498446 19,6-20,2 1zu2 Versuch110816#3 Henschke 38,9 0,691 0,04461
MiBK 50 mmol NaCl p.-a.Merck, K41498446 19,6-20,2 1zu?2 Versuch110824#3 Henschke 38,9 0,664 0,04247
MiBK 50 mmol NaCl p.a.Merck, K41498446 19,6-20,2 1zu2 Versuch110923#3 Henschke 29,9 0,746 0,05688
MiBK 75 mmol NaCl p.a.Merck, K42353646 21,1 1zu?2 Versuch120616#5 Henschke 36,1 0,741 0,0438
MiBK 75 mmol NaCl p.a.Merck, K41498446 19,3-20,5 1zu2 Versuch110812#4 Henschke 47,3 0,612 0,03308
MiBK 75 mmol NaCl p.-a.Merck, K41498446 19,3-20,5 1zu?2 Versuch110815#5 Henschke 39 0,68 0,04518
MiBK 75 mmol NaCl p.a.Merck, K41498446 19,3-20,5 1zu?2 Versuch110816#4 Henschke 44,8 0,641 0,03685
MiBK 75 mmol NaCl p.a.Merck, K41498446 19,3-20,5 1zu?2 Versuch110824#4 Henschke 42,8 0,638 0,03839
MiBK 75 mmol NaCl p.a.Merck, K41498446 19,3-20,5 1zu2 Versuch110923#4 Henschke 31,5 0,719 0,05344
MiBK 150 mmol NaCl p.a.Merck, K41498446 20,5-22,1 1zu?2 Versuch110812#5 Henschke 52,3 0,575 0,0293
MiBK 150 mmol NaCl p.a.Merck, K41498446 20,5-22,1 1zu?2 Versuch110815#6 Henschke 47 0,65 0,03627
MiBK 150 mmol NaCl p.a.Merck, K41498446 20,5-22.1 1zu?2 Versuch110816#5 Henschke 51,7 0,625 0,03123
MiBK 150 mmol NaCl p.a.Merck, K41498446 20,5-22,1 1zu2 Versuch110824#5 Henschke 48,5 0,601 0,03365
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organische ggf. Salzart und - Details zur Organik Trennzeit des Phasenver- Versuchs- verwendete tewm [S] dsom rS,M* [-]
Phase konzentration (dest./p.a.), Hersteller, Systems im haltnis An- bezeichnung Zelle [mm]
Charge Schuttel- teil o zu
versuch [s] Anteil w
MiBK 10 mmol Na,SO, p.a.Merck, K42353646 22-26 1zu?2 120118#2 Henschke 30,1 0,745 0,062
MiBK 10 mmol Na,SO, p.a.Merck, K42353646 22-26 1zu2 120119#7 Henschke 30 0,787 0,0542
MiBK 10 mmol Na,SO, p.a.Merck, K42353646 22-26 1zu?2 120120#12 Henschke 31,4 0,773 0,051
MiBK 25 mmol Na,SO, p.a.Merck, K42353646 26-32 1zu?2 120118#3 Henschke 36,5 0,0665 0,048
MiBK 25 mmol Na,SO, p.a.Merck, K42353646 26-32 1zu?2 120119#8 Henschke 35,0 0,706 0,0481
MiBK 25 mmol Na,S0O, p.a.Merck, K42353646 26-32 1zu2 120120#13 Henschke 32,5 0,682 0,0533
MiBK 50 mmol Na,SO, p.a.Merck, K42353646 28-34 1zu?2 120118#4 Henschke 38,1 0,686 0,0453
MiBK 50 mmol Na,SO4 p.a.Merck, K42353646 28-34 1zu?2 120119#9 Henschke 35,9 0,652 0,0524
MiBK 50 mmol Na,SO, p.a.Merck, K42353646 28-34 1zu2 120120#14 Henschke 36,2 0,626 0,0488
MiBK 75 mmol Na,SO, p.a.Merck, K42353646 33-35 1zu2 120118#5 Henschke 47,5 0,591 0,0365
MiBK 75 mmol Na,SO, p.a.Merck, K42353646 33-35 1zu?2 120119#10 Henschke 38,2 0,617 0,047
MiBK 75 mmol Na,SO4 p.a.Merck, K42353646 33-35 1zu?2 120120#15 Henschke 371 0,607 0,0475

Tab. 9-8: Ubersicht zu allen durchgefiihrten Absetzversuchen nach Henschke (1995) im Rahmen dieser Arbeit
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9.6.2 Ubersicht tiber die Versuche zur Messung der Dispersi-
onsschichthohe

In Tab. 9-9 sind die Ergebnisse zur Messung der Dispersionsschichth6he dargestellt.
Wie in der Ubersicht zu den Versuchen nach Henschke (1995) sind hier ebenfalls in
den ersten Spalten die verwendete organische Phase, im Fall von Salzzugabe zum
System die Salzkonzentration und Salzart, Angaben zur Lésungsmittelqualitat und
die Trennzeit des Systems im Schutteltest angegeben. Durch die Angaben zur Lo6-
sungsmittelqualitat und Trennzeit des Systems kann nachvollzogen werden, welche
Systeme auch im Versuch nach Henschke (1995) und Klinger (2008) getestet wur-
den. In der finften Spalte ist die Einflllhdhe der wassrigen Phase vor dem Versuch
angegeben und in der folgenden Spalte der zur Tropfenerzeugung eingesetzte
Disperser. Genauere Angaben zu den verschiedenen Dispersern finden sich in Tab.
9-3. In der letzten Spalte in Tab. 9-9 erfolgt die Angabe zur Versuchsbezeichnung.
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Details zur Organik Trennzeit im Einfuallhéhe
organische ggf. Salzart und (dest./p.a.), Hersteller,  Schuttelver- wassrige eingesetzter Versuchs-

Phase -konzentration Charge such [s] Phase Disperser bezeichnung
Butanol - p.a., Merck, K35977196 20-25 366 Koaleszenz V191010#1
Butanol - p.a., Merck, K35977196 20 -25 314 Koaleszenz V191010#1
Butanol - p.a., Merck, K35977196 20-25 246 Koaleszenz V191010#1
Butanol - p.a., Merck, K35977196 20-25 170 Koaleszenz V191010#1
Butanol - p.a., Merck, K35977196 20-25 366 Koaleszenz V191010#2
Butanol - p.a., Merck, K35977196 20 -25 314 Koaleszenz V191010#2
Butanol - p.a., Merck, K35977196 20-25 246 Koaleszenz V191010#2
Butanol - p.a., Merck, K35977196 20-25 170 Koaleszenz V191010#2
Butanol - p.a., Merck, K35977196 20-25 366 Koaleszenz V191010#3
Butanol - p.a., Merck, K35977196 20-25 314 Koaleszenz V191010#3
Butanol - p.a., Merck, K35977196 20-25 246 Koaleszenz V191010#3
Butanol - p.a., Merck, K35977196 20-25 170 Koaleszenz V191010#3

Cyclohexanon - p.a.Merck, Charge 1 43 — 44 1zu3 Koaleszenz Cyclohexanon1to3

Cyclohexanon - p.a.Merck, Charge 1 43 - 44 1zu?2 Koaleszenz Cyclohexanon1to2
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Details zur Organik Trennzeit im Einfullhéhe
organische ggf. Salzart und (dest./p.a.), Hersteller, ~ Schuttelver- ~ wéassrige  eingesetzter Versuchs-
Phase -konzentration Charge such [s] Phase Disperser bezeichnung
Cyclohexanon - p.a.Merck, Charge 1 43 — 44 1zu1 Koaleszenz Cyclohexanon1to1
Cyclohexanon - p.a.Merck, Charge 1 43 — 44 2zu1 Koaleszenz Cyclohexanon2to1
Cyclohexanon - p.a.Merck, Charge 1 43 — 44 3 zu1 Koaleszenz Cyclohexanon3to1
Butylacetat - destilliert 16 — 20 370 Koaleszenz V191110#1
Butylacetat - destilliert 16 - 20 326 Koaleszenz V191110#1
Butylacetat - destilliert 16 - 20 246 Koaleszenz V191110#1
Butylacetat - destilliert 16 — 20 168 Koaleszenz V191110#1
Butylacetat - destilliert 16 - 20 368 Koaleszenz V191110#2
Butylacetat - destilliert 16 - 20 326 Koaleszenz V191110#2
Butylacetat - destilliert 16 - 20 250 Koaleszenz V191110#2
Butylacetat - destilliert 16 — 20 166 Koaleszenz V191110#2
Butylacetat - destilliert 16 - 20 368 Koaleszenz V191110#3
Butylacetat - destilliert 16 - 20 326 Koaleszenz V191110#3
Butylacetat - destilliert 16 - 20 245 Koaleszenz V191110#3
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Details zur Organik Trennzeitim  Einfallhdhe
organische ggf. Salzart und (dest./p.a.), Hersteller, ~ Schuttelver- ~ wéassrige  eingesetzter Versuchs-
Phase -konzentration Charge such [s] Phase Disperser bezeichnung
Butylacetat - destilliert 16 - 20 168 Koaleszenz V191110#3
Butylacetat - destilliert 16 — 20 368 Disperser 1 V141210#1
Butylacetat - destilliert 16 — 20 325 Disperser 1 V141210#1
Butylacetat - destilliert 16 — 20 245 Disperser 1 V141210#1
Butylacetat - destilliert 16 — 20 164 Disperser 1 V141210#1
Butylacetat - destilliert 16 — 20 368 Disperser 2 V141210#2
Butylacetat - destilliert 16 — 20 325 Disperser 2 V141210#2
Butylacetat - destilliert 16 — 20 245 Disperser 2 V141210#2
Butylacetat - destilliert 16 — 20 164 Disperser 2 V141210#2
Butylacetat - destilliert 16 — 20 367 Disperser 3 V141210#3
Butylacetat - destilliert 16 — 20 330 Disperser 3 V141210#3
Butylacetat - destilliert 16 — 20 244 Disperser 3 V141210#3
Butylacetat - destilliert 16 — 20 162 Disperser 3 V141210#3
Butylacetat - destilliert 16 — 20 368 Disperser 4 V141210#4
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Details zur Organik Trennzeitim  Einfallhdhe
organische ggf. Salzart und (dest./p.a.), Hersteller, ~ Schuttelver- ~ wéassrige  eingesetzter Versuchs-
Phase -konzentration Charge such [s] Phase Disperser bezeichnung
Butylacetat - destilliert 16 — 20 324 Disperser 4 V141210#4
Butylacetat - destilliert 16 — 20 243 Disperser 4 V141210#4
Butylacetat - destilliert 16 — 20 164 Disperser 4 V141210#4
Butylacetat - destilliert 16 — 20 365 Disperser 5 V141210#5
Butylacetat - destilliert 16 — 20 326 Disperser 5 V141210#5
Butylacetat - destilliert 16 — 20 247 Disperser 5 V141210#5
Butylacetat - destilliert 16 — 20 164 Disperser 5 V141210#5
Butylacetat - destilliert 16 — 20 366 Disperser 6 V141210#6
Butylacetat - destilliert 16 — 20 327 Disperser 6 V141210#6
Butylacetat - destilliert 16 — 20 245 Disperser 6 V141210#6
Butylacetat - destilliert 16 — 20 163 Disperser 6 V141210#6
Toluol - destilliert 12-15 370 Koaleszenz V220910
Toluol - destilliert 12-15 330 Koaleszenz V220910
Toluol - destilliert 12-15 245 Koaleszenz V220910
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Details zur Organik Trennzeit im Einfullhéhe

organische ggf. Salzart und (dest./p.a.), Hersteller, ~ Schuttelver- ~ wéassrige  eingesetzter Versuchs-
Phase -konzentration Charge such [s] Phase Disperser bezeichnung
Toluol - destilliert 12-15 365 Koaleszenz V230910
Toluol - destilliert 12-15 330 Koaleszenz V230910
Toluol - destilliert 12-15 245 Koaleszenz V230910
Toluol - destilliert 12-15 368 Koaleszenz V240910
Toluol - destilliert 12-15 330 Koaleszenz V240910
Toluol - destilliert 12-15 245 Koaleszenz V240910
Toluol - destilliert 12-15 163 Koaleszenz V240910
Toluol - p.a.Merck, Charge 3 15 1zu3 Koaleszenz Toluene1to3
Toluol - p.a.Merck, Charge 3 15 1zu?2 Koaleszenz Toluene1to2
Toluol - p.a.Merck, Charge 3 15 1zu1 Koaleszenz Toluene1to1
Toluol - destilliert 16,8 174 Koaleszenz V20120217
Toluol - destilliert 16,8 174 Koaleszenz V20120222
MiBK - p.a.Merck, K41498446 6-10 417 Koaleszenz V110830#1
MiBK - p.a.Merck, K41498446 6-10 348 Koaleszenz V110830#1
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Details zur Organik Trennzeit im Einfullhéhe

organische ggf. Salzart und (dest./p.a.), Hersteller, ~ Schuttelver- ~ wéassrige  eingesetzter Versuchs-
Phase -konzentration Charge such [s] Phase Disperser bezeichnung
MiBK - p.a.Merck, K41498446 6-10 325 Koaleszenz V110830#1
MiBK - p.a.Merck, K41498446 6-10 261 Koaleszenz V110830#1
MiBK - p.a.Merck, K41498446 6—-10 174 Koaleszenz V110830#1
MiBK - p.a.Merck, K41498446 6—-10 325 Koaleszenz V110831#8
MiBK - p.a.Merck, K41498446 6-10 174 Koaleszenz V110831#8
MiBK - p.a.Merck, K41498446 6-10 325 Koaleszenz V110902#22
MiBK - p.a.Merck, K41498446 6—-10 289 Koaleszenz V110923
MiBK - p.a.Merck, K41498446 6-10 325 Disperser 1 V110830#7
MiBK - p.a.Merck, K41498446 6-10 325 Disperser 1 V110831#7
MiBK - p.a.Merck, K41498446 6-10 325 Disperser 5 V110830#5
MiBK - p.a.Merck, K41498446 6-—-10 325 Disperser 3 V110830#3
MiBK - p.a.Merck, K41498446 6-10 325 Disperser 3 V110830#6
MiBK - p.a.Merck, K41498446 6-10 325 Spaltung V110830#4
MiBK - p.a.Merck, K42353646 6-10 200 Koaleszenz 20120118#1
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Details zur Organik Trennzeitim  Einfallhdhe

organische ggf. Salzart und (dest./p.a.), Hersteller, ~ Schuttelver- ~ wéassrige  eingesetzter Versuchs-
Phase -konzentration Charge such [s] Phase Disperser bezeichnung
MiBK - p.a.Merck, K42353646 6-10 220 Koaleszenz 20120120#11
MiBK 25 mmol NaCl p.a.Merck, K41498446 16,1 -17,1 325 Koaleszenz V110831#9
MiBK 25 mmol NaCl p.a.Merck, K41498446 16,1-171 174 V110831#9
MiBK 25 mmol NaCl p.a.Merck, K41498446 16,1 - 17,1 325 Koaleszenz V110831#10
MiBK 25 mmol NaCl p.a.Merck, K41498446 16,1 -17,1 174 Koaleszenz V110831#10
MiBK 25 mmol NaCl p.a.Merck, K41498446 16,1 -17,1 325 Koaleszenz V110902#23
MiBK 25 mmol NaCl p.a.Merck, K41498446 16,1 -17,1 325 Koaleszenz V110904#24
MiBK 25 mmol NaCl p.a.Merck, K41498446 16,1 - 17,1 289 Koaleszenz V110923
MiBK 50 mmol NaCl p.a.Merck, K41498446 19,6 — 20,2 325 Koaleszenz V110831#11
MiBK 50 mmol NaCl p.a.Merck, K41498446 19,6 — 20,2 174 Koaleszenz V110831#11
MiBK 50 mmol NaCl p.a.Merck, K41498446 19,6 — 20,2 325 Koaleszenz V110831#12
MiBK 50 mmol NaCl p.a.Merck, K41498446 19,6 — 20,2 325 Koaleszenz V110904#25
MiBK 50 mmol NaCl p.a.Merck, K41498446 19,6 — 20,2 289 Koaleszenz V110923
MiBK 75 mmol NaCl p.a.Merck, K41498446 19,3 -20,5 325 Koaleszenz V110901#13
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Details zur Organik Trennzeit im Einfullhéhe
organische ggf. Salzart und (dest./p.a.), Hersteller,  Schiuttelver- wassrige eingesetzter Versuchs-

Phase -konzentration Charge such [s] Phase Disperser bezeichnung
MiBK 75 mmol NaCl p.a.Merck, K41498446 19,3 - 20,5 174 Koaleszenz V110901#13
MiBK 75 mmol NaCl p.a.Merck, K41498446 19,3 - 20,5 325 Koaleszenz V110901#14
MiBK 75 mmol NaCl p.a.Merck, K41498446 19,3 - 20,5 325 Koaleszenz V110904#26
MiBK 75 mmol NaCl p.a.Merck, K41498446 19,3 -20,5 289 Koaleszenz V110923
MiBK 75 mmol NaCl p.a.Merck, K41498446 19,3 -20,5 Koaleszenz

MiBK 150 mmol NaCl  p.a.Merck, K41498446 20,5-22,1 325 Koaleszenz V110901#15
MiBK 150 mmol NaCl  p.a.Merck, K41498446 20,5-22,1 174 Koaleszenz V110901#15
MiBK 150 mmol NaCl  p.a.Merck, K41498446 20,5-22,1 325 Koaleszenz V110901#16
MiBK 150 mmol NaCl  p.a.Merck, K41498446 20,5-22,1 325 Koaleszenz V110904#27
MiBK 150 mmol NaCl  p.a.Merck, K41498446 20,5-22,1 325 Disperser 1 V110901#17
MiBK 150 mmol NaCl  p.a.Merck, K41498446 20,5-22,1 325 Disperser 2 V110901#19
MiBK 150 mmol NaCl  p.a.Merck, K41498446 20,5-22,1 325 Disperser 5 V110901#21
MiBK 150 mmol NaCl  p.a.Merck, K41498446 20,5-221 325 Disperser 3 V110901#18
MiBK 150 mmol NaCl  p.a.Merck, K41498446 20,5-22,1 325 Disperser 4 V110901#20
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Details zur Organik Trennzeitim  Einfallhdhe
organische ggf. Salzart und (dest./p.a.), Hersteller, ~ Schuttelver- ~ wéassrige  eingesetzter Versuchs-
Phase -konzentration Charge such [s] Phase Disperser bezeichnung
MiBK 10 mmol Na;SO, p.a.Merck, K42353646 22 - 26 200 Koaleszenz 20120118#2
MiBK 10 mmol Na,SO, p.a.Merck, K42353646 22 - 26 220 Koaleszenz 20120120#12
MiBK 25 mmol Na;SO4 p.a.Merck, K42353646 26 — 32 200 Koaleszenz 20120118#3
MiBK 25 mmol Na;SO4  p.a.Merck, K42353646 26 — 32 220 Koaleszenz 20120120#13
MiBK 50 mmol Na;SO4  p.a.Merck, K42353646 28 - 34 200 Koaleszenz 20120118#4
MiBK 50 mmol Na;SO4  p.a.Merck, K42353646 28 - 34 220 Koaleszenz 20120120#14
MiBK 75 mmol Na;SO4 p.a.Merck, K42353646 33-35 200 Koaleszenz 20120118#5
MiBK 75 mmol Na;SO, p.a.Merck, K42353646 33-35 220 Koaleszenz 20120120#15

Tab. 9-9: Ubersicht zu allen durchgefiihrten Messungen zur Dispersionsschichthéhe im Rahmen dieser Arbeit
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9.6.3 Ubersicht tber die Versuche zur Bestimmung der Trop-
fengrofRenverteilung nach Klinger (2008)

In Tab. 9-10 sind die Ergebnisse der Messungen in der Messzelle von Klinger (2008)
zum Spaltungs- und Koaleszenzverhalten in pulsierten Fullkdrperkolonnen darge-
stellt. Wie fur die anderen Messmethoden sind dabei wiederum in den ersten Spalten
die verwendete organische Phase, im Fall von Salzzugabe zum System die Salzkon-
zentration und Salzart, Angaben zur Lésungsmittelqualitat und die Trennzeit des Sys-
tems im Schitteltest zu sehen. Durch die Angaben zur Losungsmittelqualitat und
Trennzeit des Systems kann nachvollzogen werden, welche Systeme auch im Ver-
such nach Henschke (1995) und durch Messung der Dispersionsschichthdhe getes-
tet wurden.

In den folgenden Spalten finden sich Angaben zu den Betriebsbedingungen in der
Messzelle von Klinger (2008). Es besteht die Moglichkeit, den Volumenstrom
(5. Spalte), den Hub (6. Spalte), die Frequenz (7. Spalte) und den Disperser
(8. Spalte) zu variieren. Anschliefend werden die Ergebnisse aus den Messungen
angegeben, dazu werden zunachst die Werte fur die Sauterdurchmesser auf den 5
Messpositionen und anschlieRend die Hold-up-Werte fur einen Versuch aufgefuhrt.
Abschlieend sind in der letzten Spalte noch ggf. Anmerkungen zum Versuch ver-
merkt. Darunter zahlt die Angabe, falls flir den Versuch keine Auswertung der Trop-
fenbilder vorgenommen wurde. Aul3erdem wurden bei einigen Versuchsreihen die
Einbauten zu kurz mit Schwefelsaure behandelt, so dass organische Phase auf den
Einbauten haftete, was wiederum zu zu grofen Tropfen flhrte. Diese Versuche wur-
den entsprechend nicht weiter bertcksichtigt.
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Details zur
Organik Trennzeit
(dest./p.a.), im Schit-  Volumen-
ggf. Salzart und Hersteller, telversuch strom Huba Frequenz Versuchs- dizpn dazz  dzz dazs daos
Organik -konzentration  Charge [s] [I/h] [mm] f [HZ] Disperser nummer [mm] [mm] [mm] [mm] [mm] Hold-up Anmerkungen
p.a., Merck,
Butanol K35977196 20-25 20 5 2 Koaleszenz 141010#3 165 192 1,76 1,60 1,32 0,081
p.a., Merck,
Butanol K35977196 20-25 20 5 2 Spaltung 141010#1 1,88 2,04 1,74 2,10 1,74 0,0764
p.a., Merck,
Butanol K35977196 20-25 20 5 2 Spaltung 141010#2 1,72 219 1,80 2,43 1,93
p.a., Merck,
Butanol K35977196 20-25 20 5 2 Koaleszenz 131010 1,68 1,90 1,70 1,56 1,34  0,0733
p.a., Merck,
Butanol K35977196 20-25 20 5 2 Koaleszenz 151010#1 1,70 164 1,44 1,49 1,31
p.a., Merck, Koaleszenz
Butanol K35977196 20-25 20 5 2 umgedreht 151010#2 1,79 191 1,67 1,47 1,29
p.a., Merck,
Butanol K35977196 20-25 10 5 2 Koaleszenz 131010 160 256 1,82 1,50 1,30
p.a., Merck,
Butanol K35977196 20-25 30 5 2 Koaleszenz 131010 1,56 1,82 1,28 1,40 1,36
p.a., Merck,
Butanol K35977196 20 - 25 20 20 5 Koaleszenz 151010#3 nicht ausgewertet
p.a., Merck,
Butanol K35977196 20-25 20 20 5 Spaltung 151010#4 nicht ausgewertet
p.a.Merck, falsche Saurebehand-
Cyclohexanon Charge 1 43 - 44 20 20 0,5 Koaleszenz 220410 1,54 167 3,69 4,22 5,50 lung
p.a.Merck, falsche Saurebehand-
Cyclohexanon Charge 1 43 -44 20 20 0,5 Koaleszenz 270410 1,91 211 4,36 4,51 5,23 lung
p.a.Merck, falsche Saurebehand-
Cyclohexanon Charge 1 43 - 44 20 20 0,5 Koaleszenz 290410 1,52 1,71 2,69 4,18 4,61 lung
Butylacetat destilliert 16 - 20 20 Koaleszenz 110215#3 1,68 1,88 1,84 1,83 1,90 0,082
Butylacetat destilliert 16 - 20 20 Spaltung 120523#1 6,47 3,88 3,27 3,20 3,12 0,0517
falsche Saurebehand-
Butylacetat destilliert 16 - 20 20 5 2 Koaleszenz 161110 1,562 312 282 3,37 3,32 lung
falsche Saurebehand-
Butylacetat destilliert 16 - 20 20 5 2 Koaleszenz 17111041 1,47 3,30 241 3,36 2,95 0,08 lung
falsche Saurebehand-
Butylacetat destilliert 16 - 20 20 5 2 Koaleszenz 171110#2 1,52 2,38 3,53 3,23 2,69 lung
Koaleszenz falsche Saurebehand-
Butylacetat destilliert 16 - 20 20 5 2 umgedreht 181110#1 1,92 425 4,26 4,07 3,92 lung
falsche Saurebehand-
Butylacetat destilliert 16 - 20 20 5 2 Spaltung 171110#3 6,47 560 4,69 3,88 3,76 0,08 lung
falsche Saurebehand-
Butylacetat destilliert 16 - 20 20 5 2 Spaltung 17111044 6,70 552 4,49 4,04 3,40 lung
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Details zur
Organik Trennzeit
(dest./p.a.), im Schit-  Volumen-
ggf. Salzart und Hersteller, telversuch strom Huba Frequenz Versuchs- dizpn dazz  dzz dazs dazs
Organik -konzentration  Charge [s] [I/h] [mm] f [HZ] Disperser nummer [mm] [mm] [mm] [mm] [mm] Hold-up Anmerkungen
falsche Saurebehand-
Butylacetat destilliert 16 - 20 20 5 2 Disperser 1 181210#1 148 436 549 5,59 6,41 0,04 lung
falsche Saurebehand-
Butylacetat destilliert 16 - 20 20 5 2 Disperser 2 181210#2 1,48 461 5,58 6,33 5,93 0,07 lung
falsche Saurebehand-
Butylacetat destilliert 16 - 20 20 5 2 Disperser 3 191210#1 328 564 6,86 5,29 6,50 lung
falsche Saurebehand-
Butylacetat destilliert 16 - 20 20 5 2 Disperser 4 191210#2 2,25 548 590 6,37 7,04 lung
falsche Saurebehand-
Butylacetat destilliert 16 - 20 20 5 2 Disperser 5 191210#3 255 4,35 590 6,41 7,95 lung
falsche Saurebehand-
Butylacetat destilliert 16 - 20 20 5 2 Disperser 6 191210#4 1,72 513 6,06 6,23 6,26 lung
falsche Saurebehand-
Butylacetat destilliert 16 - 20 10 5 2 Koaleszenz 131210 296 511 6,04 512 4,52 0,041 lung
falsche Saurebehand-
Butylacetat destilliert 16 - 20 20 10 2 Koaleszenz 071210#1 1,69 518 6,25 6,34 6,42 lung
falsche Saurebehand-
Butylacetat destilliert 16 - 20 20 10 0,5 Koaleszenz 071210#2 1,57 429 491 485 4,89 lung
Toluol destilliert 12-15 20 5 2 Koaleszenz 290910 260 257 2,63 2,86 2,87 0,11
Toluol destilliert 12-15 20 5 2 Spaltung 130910 10,29 7,33 6,01 5,03 4,24 0,07
Toluol destilliert 12-15 20 5 2 Spaltung 290910#1 986 7,75 6,93 6,63 7,07
Toluol destilliert 12-15 20 5 2 Koaleszenz 51010 235 2,78 242 2,74 5,50
Toluol destilliert 12-15 20 5 2 Koaleszenz 61010 221 298 2,88 2,91 3,62
Toluol destilliert 12-15 20 5 2 Koaleszenz 71010 223 2,60 284 2,78 3,11
Toluol destilliert 12-15 20 5 2 Koaleszenz 100910#1 219 229 240 2,53 2,33 0,08
Toluol destilliert 12-15 18 5 2 Koaleszenz 100910#2 228 234 244 2,43 2,41
Toluol destilliert 12-15 15 5 2 Koaleszenz 100910#3 245 251 2,68 2,59 2,62
Toluol destilliert 12-15 10 5 2 Koaleszenz 100910#4 260 261 2,71 2,70 2,66
Toluol destilliert 12-15 18 5 2 Koaleszenz 290910#2 227 226 2,38 2,69 2,84
Toluol destilliert 12-15 20 20 5 Koaleszenz 41010 nicht ausgewertet
Toluol destilliert 12-15 20 0 0 Koaleszenz 290910#2 nicht ausgewertet
Toluol destilliert 12-15 20 20 5 Spaltung 300910 nicht ausgewertet
p.a.Merck,
MiBK K41498446 6-10 20 5 2 Koaleszenz 110809#1 1,65 2,70 317 3,28 2,80 0,0603
p.a.Merck,
MiBK K41498446 6-10 20 5 2 Koaleszenz 110627#1 211 2,71 2,98 2,67 2,84 0,0603
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Details zur
Organik Trennzeit
(dest./p.a.), im Schit-  Volumen-

ggf. Salzart und Hersteller, telversuch strom Huba Frequenz Versuchs- dizpn dazz  dzz dazs dazs

Organik -konzentration  Charge [s] [I/h] [mm] f [HZ] Disperser nummer [mm] [mm] [mm] [mm] [mm] Hold-up Anmerkungen
p.a.Merck,

MiBK K41498446 6-10 20 5 2 Koaleszenz 110621#1 1,75 251 276 2,94 2,78 0,0591
p.a.Merck,

MiBK K41498446 6-10 20 5 2 Koaleszenz 110622#1 1,68 2,39 2,80 3,05 2,85 0,0582
p.a.Merck,

MiBK K41498446 6-10 20,8 5 2 Koaleszenz 110523#1 1,58 2,06 227 2,57 2,76  0,0532
p.a.Merck,

MiBK K41498446 6-10 15 5 2 Koaleszenz 110809#6 1,92 268 2,85 2,48 248 0,0518
p.a.Merck,

MiBK K41498446 6-10 10 5 2 Koaleszenz 110809#5 235 2,75 3,13 3,19 2,99 0,0455
p.a.Merck,

MiBK K41498446 6-10 25 5 2 Koaleszenz 110628#3 1,90 2,54 3,00 2,68 2,69 0,0596
p.a.Merck,

MiBK K41498446 6-10 10 5 2 Koaleszenz 110809#2 0,0610 nicht ausgewertet
p.a.Merck,

MiBK K41498446 6-10 15 5 2 Koaleszenz 11080943 0,0518 nicht ausgewertet
p.a.Merck,

MiBK K41498446 6-10 25 5 2 Koaleszenz 110809#4 169 252 283 3,30 3,07 0,0708
p.a.Merck,

MiBK K41498446 6-10 20 5 0,5 Koaleszenz 110711#2 1,90 239 285 2,88 297 0,0617
p.a.Merck,

MiBK K41498446 6-10 20 10 0,5 Koaleszenz 110713#4 1,87 225 231 2,41 248 0,0610
p.a.Merck,

MiBK K41498446 6-10 20 0 0 Koaleszenz 110809#7 1,63 2,69 3,25 3,15 3,07 0,0673
p.a.Merck,

MiBK K41498446 6-10 20 10 2 Koaleszenz 11080948 1,63 182 1,76 1,85 1,69 0,0652
p.a.Merck, Koaleszenz

MiBK K41498446 6-10 20 5 2 umgedreht 110621#2 2,38 246 2,8 2,69 2,62 0,0479
p.a.Merck,

MiBK K41498446 6-10 20 5 2 Disperser 1 110621#3 1,46 221 2722 2,45 2,49 0,0631
p.a.Merck,

MiBK K41498446 6-10 20 5 2 Disperser 2 110622#2 1,29 136 244 2,67 2,81 0,0610
p.a.Merck,

MiBK K41498446 6-10 20 5 2 Disperser 5 110622#3 1,73 2,33 2776 2,78 245 0,0659
p.a.Merck,

MiBK K41498446 6-10 20 5 2 Disperser 6 110622#4 1,83 2,73 2,73 2,70 2,87  0,0553
p.a.Merck,

MiBK K41498446 6-10 20 5 2 Disperser 3 110622#5 285 285 3,12 3,02 2,83 0,0455
p.a.Merck,

MiBK K41498446 6-10 20 5 2 Disperser 4 110622#6 233 2,71 2,93 2,74 2,71 0,0511
p.a.Merck, Koaleszenz

MiBK K41498446 6-10 20 5 2 umgedreht 110810#1 1,72 2,02 2,60 2,45 2,46  0,0567
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Details zur
Organik Trennzeit
(dest./p.a.), im Schit-  Volumen-

ggf. Salzart und Hersteller, telversuch strom Huba Frequenz Versuchs- dizpn dazz  dzz dazs dazs

Organik -konzentration  Charge [s] [I/h] [mm] f [HZ] Disperser nummer [mm] [mm] [mm] [mm] [mm] Hold-up Anmerkungen
p.a.Merck,

MiBK K41498446 6-10 20 5 2 Spaltung 110530#1 439 3,38 3,05 3,03 3,00 0,0432
p.a.Merck,

MiBK K41498446 6-10 10 5 2 Spaltung 110530#2 4,44 2,93 293 3,16 2,97 0,0227
p.a.Merck,

MiBK K41498446 6-10 25 5 2 Spaltung 110530#3 447 3,04 286 2,76 2,81 0,0413
p.a.Merck,

MiBK K41498446 6-10 20 5 2 Spaltung 110531#1 4,42 3,17 2,99 2,96 2,81 0,0385
p.a.Merck,

MiBK K41498446 6-10 25 5 2 Spaltung 110601#3 485 3,65 3,51 2,78 3,52  0,0529
p.a.Merck,

MiBK K41498446 6-10 15 5 2 Spaltung 110629#4 497 3,46 3,38 2,52 2,53  0,0406
p.a.Merck,

MiBK K41498446 6-10 20 0 0 Spaltung 11062945 442 323 3,14 3,12 3,16 0,0469
p.a.Merck,

MiBK K41498446 6-10 20 5 0,5 Spaltung 110630#1 0,0490 nicht ausgewertet
p.a.Merck,

MiBK K41498446 6-10 20 10 2 Spaltung 110714#1 393 193 155 1,49 1,55 0,0483
p.a.Merck,

MiBK K41498446 6-10 20 5 2 Koaleszenz 111129#51 0,0560 nicht ausgewertet
p.a.Merck,

MiBK K41498446 6-10 20 5 2 Koaleszenz 111206#71 1,72 249 282 2,88 296 0,0627
p.a.Merck,

MiBK K41498446 6-10 20 5 2 Koaleszenz 120411#1 nicht ausgewertet
p.a.Merck,

MiBK K41498446 6-10 20 5 2 Spaltung 111214#85 436 291 2,69 2,70 2,63 0,0562
p.a.Merck,

MiBK K41498446 6-10 20 5 2 Spaltung 111122#31 4,06 324 295 3,06 3,08 0,0511
p.a.Merck,

MiBK 10 mmol NaCl K42353646 13,1 20 5 2 Koaleszenz 111129#55 0,0627 nicht ausgewertet
p.a.Merck,

MiBK 10 mmol NaCl K42353646 13,1 20 5 2 Koaleszenz 120411#2 nicht ausgewertet
p.a.Merck,

MiBK 10 mmol NaCl K42353646 13,1 20 5 2 Spaltung 111123#35 455 284 257 247 2,72  0,0540
p.a.Merck,

MiBK 25 mmol NaCl K41498446 16,1-17,1 20 5 2 Koaleszenz 110810#3 1,67 1,85 2,50 2,38 2,16
p.a.Merck,

MiBK 25 mmol NaCl K41498446 16,1-171 20 5 2 Koaleszenz 110810#4 1,65 221 224 2,14 2,11 0,0567
p.a.Merck,

MiBK 25 mmol NaCl K41498446 16,1-17,1 20 5 2 Spaltung 110810#2 3,70 2,67 2,88 2,83 2,50 0,0589
p.a.Merck,

MiBK 25 mmol NaCl K42353646 16,2 20 5 2 Koaleszenz 111129459 0,0579 nicht ausgewertet
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Details zur
Organik Trennzeit
(dest./p.a.), im Schit-  Volumen-
ggf. Salzart und Hersteller, telversuch strom Huba Frequenz Versuchs- dizpn dazz  dzz dazs dazs
Organik -konzentration  Charge [s] [I/h] [mm] f [HZ] Disperser nummer [mm] [mm] [mm] [mm] [mm] Hold-up Anmerkungen
MiBK 25 mmol NaCl &?2?3/'56:;%56 16,2 20 5 2 Koaleszenz 120411#3 nicht ausgewertet
MiBK 25 mmol NaCl &:2';/';?:%‘:16 16,2 20 5 2 Spaltung 111123#39 464 297 258 259 252 0,0580
MiBK 50 mmol NaCl Emﬂgéiﬁe 19,6 - 20,2 20 5 2 Koaleszenz 110810#7 160 159 1,65 1,73 1,81  0,0617
MiBK 50 mmol NaCl &:1':1/';!;2‘:16 19,6 - 20,2 20 5 2 Spaltung 110810#5 361 253 271 2,51 1,92  0,0546
MiBK 50 mmol NaCl EZ?ZZASeg(gZG 17,3 20 5 2 Koaleszenz 111201#63 0,0617 nicht ausgewertet
MiBK 50 mmol NaCl &:2’;/'5(33:%‘:16 17,3 20 5 2 Koaleszenz 120411#4 nicht ausgewertet
MiBK 50 mmol NaCl EjzgﬂSe:;%l:lG 17,3 20 5 2 Spaltung 111124#44 468 280 248 2,72 2,50 0,0537
MiBK 75 mmol NaCl &:1':1/';6;2‘:16 19,3-20,5 20 5 2 Koaleszenz 110719#5 159 1,89 1,87 1,87 1,93  0,0624
MiBK 75 mmol NaCl Emﬂgéiﬁe 19,3-20,5 25 5 2 Koaleszenz 110719#6 169 186 2,26 1,84 1,85 0,0701
MiBK 75 mmol NaCl &:1':1/';6;2‘:16 19,3-20,5 20 5 2 Koaleszenz 110720#2 1,65 1,8 1,91 1,89 2,03 0,0638
MiBK 75 mmol NaCl Emﬂgéiﬁe 19,3-20,5 20 5 2 Koaleszenz 110811#1 163 1,69 1,97 1,86 1,92  0,0673
MiBK 75 mmol NaCl &:1':1/';6;2‘:16 19,3-20,5 10 5 2 Koaleszenz 110811#2 214 213 1,91 2,68 1,97  0,0483
MiBK 75 mmol NaCl Emﬂgéiﬁe 19,3-20,5 15 5 2 Koaleszenz 110811#3 1,76 2,02 1,95 1,90 1,91  0,0553
MiBK 75 mmol NaCl &:1':1/';6;2‘:16 19,3-20,5 20 5 0,5 Koaleszenz 110720#4 162 2,10 2,05 1,88 1,98 0,0610
MiBK 75 mmol NaCl Emﬂgéiﬁe 19,3-20,5 20 10 2 Koaleszenz 110720#5 153 1,41 142 1,26 1,33 0,0617
MiBK 75 mmol NaCl &:1':1/';6;2‘:16 19,3-20,5 20 0 0 Koaleszenz 110720#6 1,71 1,72 1,95 1,72 1,69  0,0631
MiBK 75 mmol NaCl Emﬂgéiﬁe 19,3-20,5 20 10 0,5 Koaleszenz 110720#7 1,70 1,69 1,66 1,92 1,93  0,0553
MiBK 75 mmol NaCl &:1':1/';!;2‘:16 19,3-20,5 20 5 2 Spaltung 110721#5 431 250 234 1,97 1,95 0,0462
MiBK 75 mmol NaCl Ej&/lgé?:ls 19,3-20,5 16,5 5 2 Spaltung 110721#6 328 219 235 1,93 1,82 0,0314
MiBK 75 mmol NaCl &:1':1/';!;2‘:16 19,3-20,5 20 5 2 Spaltung 110722#1 395 272 233 243 1,98 0,0476
MiBK 75 mmol NaCl Ej&/lgézl:m 19,3-20,5 25 5 2 Spaltung 110722#2 470 2,82 263 1,83 1,91  0,0483
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Details zur
Organik Trennzeit
(dest./p.a.), im Schit-  Volumen-
ggf. Salzart und Hersteller, telversuch strom Huba Frequenz Versuchs- dizpn dazz  dzz dazs dazs
Organik -konzentration  Charge [s] [I/h] [mm] f [HZ] Disperser nummer [mm] [mm] [mm] [mm] [mm] Hold-up Anmerkungen
p.a.Merck,
MiBK 75 mmol NaCl K41498446 19,3-20,5 20 10 2 Spaltung 110721#1 333 212 1,63 1,21 1,34 0,0462
p.a.Merck,
MiBK 75 mmol NaCl K41498446 19,3 - 20,5 20 10 0,5 Spaltung 110721#2 0,0462 nicht ausgewertet
p.a.Merck,
MiBK 75 mmol NaCl K41498446 19,3-20,5 20 0 0 Spaltung 110721#3 3,78 280 2,98 2,41 2,37 0,0434
p.a.Merck,
MiBK 75 mmol NaCl K41498446 19,3-20,5 20 5 0,5 Spaltung 110721#4 3,36 3,22 251 2,16 2,17  0,0476
p.a.Merck,
MiBK 75 mmol NaCl K42353646 21,1 20 5 2 Koaleszenz 111202#70 0,0635 nicht ausgewertet
p.a.Merck,
MiBK 75 mmol NaCl K42353646 21,1 20 5 2 Koaleszenz 120411#5 nicht ausgewertet
p.a.Merck,
MiBK 75 mmol NaCl K42353646 21,1 20 5 2 Spaltung 111124#50 455 2,85 237 2,39 2,23  0,0515
p.a.Merck,
MiBK 10 mmol Na,SO, K42353646 22-26 20 5 2 Koaleszenz 111208#75 1,71 1,89 224 2,32 2,41 0,0483
p.a.Merck,
MiBK 10 mmol Na,SO, K42353646 22-26 20 5 2 Spaltung 111214#91 435 2,68 230 2,33 2,30 0,0573
p.a.Merck,
MiBK 25 mmol Na,SO, K42353646 26 - 32 20 5 2 Koaleszenz 111208#82 1,60 1,71 218 2,06 2,23 0,0477
p.a.Merck,
MiBK 25 mmol Na,SO, K42353646 26 - 32 20 5 2 Spaltung 111216#92 445 258 242 2,31 2,13  0,0491
p.a.Merck,
MiBK 50 mmol Na,SO, K42353646 28-34 20 5 2 Koaleszenz 111209#83 1,63 1,74 1,74 1,87 2,00 0,0477
p.a.Merck,
MiBK 50 mmol Na,SO, K42353646 28-34 20 5 2 Spaltung 111208#96 466 260 224 2,25 2,01 0,0498
p.a.Merck,
MiBK 75 mmol Na,SO, K42353646 33-35 20 5 2 Koaleszenz 111209#84 1,58 166 1,79 1,89 1,94  0,0480
p.a.Merck,
MiBK 75 mmol Na,SO, K42353646 33-35 20 5 2 Spaltung 111208#97 426 2,77 2,36 2,14 1,94  0,0445
p.a.Merck,
MiBK 10 mmol Nal K42353646 n. b. 20 5 2 Koaleszenz 120525#2 0,0525
p.a.Merck,
MiBK 10 mmol Nal K42353646 n. b. 20 5 2 Spaltung 120525#1 3,08 0,0511

Tab. 9-10: Ubersicht iber alle Versuche in der Messzelle von Klinger (2008)
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9.7 Beschreibung der Herleitungen der Filmdrainage

9.7.1 Berechnung des parabolischen Geschwindigkeitsprofils

Die nachfolgende Herleitung ist auch bei Henschke (1995), Charles und Mason
(1960) und Hagesether (2002) zu finden. Im Folgenden wird die Berechnung des
parabolischen Geschwindigkeitsprofils, d.h. die Geschwindigkeit bei Vorliegen einer
starren Phasengrenze beschrieben. Durch die Beweglichkeit der Phasengrenze ist
zu der im nachfolgenden hergeleiteten Geschwindigkeit zusatzlich ein Wert fur die
Geschwindigkeit an der Phasengrenze zu addieren, wie aus den Gleichungen 5-4
und 5-5 hervorgeht. Bei Vorliegen eines parabolischen Profils und bei Verwendung
der in Abb. 5-2 dargestellten Nomenklatur ergibt sich flir den Fall der Tropfen-
Tropfen-Koaleszenz folgende Geschwindigkeit:

u, = (f— zz]ev(r) (9-1)

4

bzw. fur die Tropfen-Grenzflachen-Koaleszenz
u, =z(h-2z)y(r), (9-2)

wobei 7(r) eine beliebige Funktion in Abhangigkeit vom Radius ist. Die weiteren
Ausflhrungen erfolgen anhand der Tropfen-Grenzflachen-Koaleszenz, die Schritte
fur die Herleitung der Geschwindigkeit der Tropfen-Tropfen-Koaleszenz sind aber
entsprechend genauso durchzuflhren. Die erste Ableitung von Gl. 9-2 fuhrt zu

2~ (h-22)7(r) (9-3)

und die 2. Ableitung ergibt entsprechend
o%u,
0z*

) ©4)

Durch Einsetzen von Gl. 9-4 in die Impulsbilanz in r-Richtung, Gl. 5-1, erhalt man:
1 oP

—-=-27(r) (9-5)

e
Umformen nach i7(r) und Einsetzen in 9-2 liefert schlieRlich:

1 op
u, = (2% - zh)%f;—r . (9-6)
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9.7.2 Beziehung zwischen dem Druck im Film und der Anna-
herungsgeschwindigkeit der Tropfen fur starre Phasen-
grenzen

Die im Folgenden beschriebene Herleitung ist wiederum auch bei Henschke (1995),

und Hagesather (2002) zu finden und wird hier beispielhaft fur die Tropfen-
Grenzflachen-Koaleszenz beschrieben.

Zunachst wird die Kontinuitatsgleichung (Gl. 5-3) umgeformt zu

10 ou
19 _ 94, 7
ror (ru, ) oz’ (9-7)

Integrieren nach r fihrt zu folgender Form:

= |-

Aus Abb. 5-2 ist zu erkennen, dass folgende Randbedingungen fur starre Phasen-
grenzen gelten:

ou, r?
— 4
0z 2

Ve —- Coom (9-8)

An der Stelle z=0ist u, =0, (9-9)
bei z = h gilt ebenfalls u, =0, (9-10)
ebenso wie bei r =0gilt, dass u, =0. (9-11)

Mit Gl. 9-11 kann die sich aus der Integration in Gl. 9-8 ergebende Konstante zu null
gesetzt werden, so dass sich fur die Integration ergibt:

ou, r

u, = — 9-12
(=T 2 (9-12)
Gleichsetzen von Gl. 9-6 und Gl. 9-12 liefert dann
U, _ 1 P (op_z2) (9-13)
0z rm, or
Und bei Integration Uber z erhalt man schlieflich:
2 3
i, =Ll hZ 2] G (9-14)
rn, or 2 3 '

Mit der allgemeinen Annahme, dass der Film nur zur Seite ausflie3t und damit u, ~0
gilt, ergibt sich daraus, dass C,,,=0. Setzt man aullerdem die Randbedingung
aus Gl. 9-10 in Gl. 9-14 ein, so folgt, dass

P _dhbr.
or dt h®

(9-15)
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Bei der Tropfen-Tropfen-Koaleszenz fuhrt die Berlcksichtigung der entsprechenden
Randbedingungen ebenfalls zu der Beziehung in GI. 9-15.

9.7.3 Beziehung zwischen dem Druck im Film und der Anna-
herungsgeschwindigkeit der Tropfen fur teilweise und
vollkommen bewegliche Phasengrenzen

FUr die Beziehung zwischen dem Druck im Film und der Annaherungsgeschwindig-
keit der Tropfen oder dem Tropfen an eine Grenzflache bei Vorliegen einer teilweise
oder vollkommen beweglichen Phasengrenze existieren in der Literatur unterschied-
liche Korrelationen. Die meisten Autoren (Davis et al., 1989, Klaseboer et al., 2000,
Hagesather, 2002, Chesters, 1991) gehen davon aus, dass die Geschwindigkeit im
Film und der Fluss innerhalb des Tropfens durch die Tangentialgeschwindigkeit an
der Schnittstelle, also an der Stelle h fur Tropfen-Grenzflachen-Koaleszenz bzw. an
der Stelle h/2 fur Tropfen-Tropfen-Koaleszenz miteinander gekoppelt sind. Es ist da-
her die Tangentialspannung z, an dieser Stelle zu bestimmen, wobei fur die Trop-
fen-Grenzflachen-Koaleszenz gilt:

- nc[a“f } (9-16)
z=h

oz

Bilden der Ableitung ergibt sowohl fur die Tropfen-Grenzflachen-Koaleszenz als auch
fur die Tropfen-Tropfen-Koaleszenz folgende Korrelation:

h op
N 9-17
T (8-17)
Ist die Tangentialspannung 7, bekannt, so kann auch die Druckgleichung von be-
weglichen und teilweise beweglichen Phasengrenzen geldst werden. Fur die Tangen-
tialspannung 7, werden aber unterschiedliche Annahmen in der Literatur getroffen.
In Tab. 9-11 ist eine Ubersicht zu den verschiedenen Korrelationen fir vollkommen

bewegliche Phasengrenzen zusammengestellt.
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Quelle Phasengren- Korrelation fur die Beziehung zwischen dem
zenbeschaf- Druck im Film und der Tropfenannaherung
fenheit oder die Geschwindigkeit im Film u,
Davis et al., vollkommen 17 .
u.,=——:\olr, mit:
1989, Klase-  beweglich T, ! (r.p)ei(p)p
boer et al., 2000 1 .
@(r,p)=— L j cos g und
27 Jr? + p? 5\ 1-k%cos 9
K2 _ 22rp ~
re+p

wobei bei r = p eine Singularitat auftritt und
k=1 gilt.

Davis et al., teilweise Berlicksichtigung der beiden Geschwindig-
1989, Klase- beweglich

keitskompenenten in 5-4 und 5-5, wobei u;
boer et al., 2000

nach oben stehender Gleichung (Zelle daruber)
ermittelt wird. Weiterhin wird ein ,Mobilitatsfak-
tor” in Abhangigkeit vom Viskositatsverhaltnis
eingefuhrt, der die Beweglichkeit der Phasen-

grenze charakterisiert.

Hageseather voIIkom.men p(h(r)) S ou, _ _2&@
(2002) beweglich 0z h dt
Chesters (1991) teilweise op _ 21, dh

beweglich or h* dt
Chesters (1991) vollkommen _dh _ 20h

beweglich dt  3n.Re

Tab. 9-11:  Ubersicht Gber verschiedene Korrelationen fiir vollkommen und teilweise
bewegliche Phasengrenzen fur den Zusammenhang zwischen Druck im
Film und Tropfenannaherungsgeschwindigkeit
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9.7.4 Ubersicht Uber verschiedene Modelle fiir starre Phasen-
grenzen und Tropfen-Tropfen-Koaleszenz fur die Bezie-
hung zwischen Tropfenannaherungsgeschwindigkeit und
Kraft auf den Tropfen

Wie in Abb. 5-4 zu sehen, existieren in der Literatur verschiedene Korrelationen fur
die Abhangigkeit zwischen der Tropfenannaherungsgeschwindigkeit und der auf den
Tropfen wirkenden Kraft, die davon abhangig sind, welche Annahmen fur die Pha-
sengrenzenbeschaffenheit und die Tropfenverformung getroffen werden und ob
Tropfen-Tropfen- oder Tropfen-Grenzflachen-Koaleszenz vorliegt. Fir den Fall der
Tropfen-Tropfen-Koaleszenz, der in Extraktionskolonnen vorliegt, und den fur die
meisten technischen Systeme relevanten Fall der starren Phasengrenze sind in Tab.
9-12 die Korrelationen flir verschiedene Annahmen zur Tropfenverformung gezeigt.

Annahme Tropfenverformung Beziehung zwischen Tropfenannaherungsge-

schwindigkeit und Kraft

Scheibenmodell F__dh3m.Re
dt 2h°
: _ ;
Nicht deformierbarer Tropfen . _ 1277, dh —lRa R +§Ra 12 R,
dt 16 8hmin 2 min
Symmetrisches Dimple-Modell Fo 3 dh R;%”

_Z Fllc E h%

min

Asymmetrisches Dimple-Modell Fasym = 2Fsymr;

Tab. 9-12: Korrelationen fur verschiedene Annahmen fiur die Tropfenverformung fur
den Zusammenhang zwischen Tropfenannaherungsgeschwindigkeit und
Kraft bei starrer Phasengrenze und Tropfen-Tropfen-Koaleszenz
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9.8 Ubersicht zu empirsichen Korrelationen fiir die Abscheid-
ermodellierung

Autoren Gleichung(en)

Ryon et al. (1959), Hoso- H = CRYAQCRY'2

zawa etal. (1973), Austin Austin und Jeffreys (1981): Cry,2 = 1,5,
und Jeffreys (1981), Ho-
well et al. (1988), Padilla

et al. (1996), Ruiz&Padilla
(1996) Hosozawa et al. (1973):

Howell et al. (1988): Cry2 =2,5
Padilla et al. (1996)/Ruiz&Padilla (1996): Cry2 = 1,4

Cry 1= 4,483-10™, Cry2 = 1,6904
Ryon et al. (1959): Cry2 zwischen 2 und 3

(1 o p)cam

mit: CBT,1 = 0,34 und CBT’Z = 0,56

Berman und Tamir (2001) [ Q ]%m

Barnea und Mizrahi (1975) H =Ke°Q°

Kim und Choi (1988) b — 3104 [QJM
= 0 —_— 3

u

@

mit: u, : relative Geschwindigkeit zwischen Tropfen und

kontinuierlicher Phase

Gondo und Kusunoki H=e*(Q,+Q,)" N

(1969)

Barnea und Mizrahi (1975) Q= Cg,yy it 2™

(Gl. 2), Adachi et al. Einsetzen von Q in Gl. von Ryon et al. (1959)
(1988)

Mit:Cgarm 1 zwWischen 888 und 1298 und Cgam 2 ZWischen
-0,87 und -0,92

Adachi et al. (1988): keine Angaben fur Cgamm1 und

Cgarm,2

Doulah und Davies (1974) H =C,,.d, exp(CDDyzQ)

do: Anfangstropfendurchmesser zu Beginn des Eintritts
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in die Dispersionsschicht

Godfrey et al. (1977) H=9Qle
9 : mittlere Verweilzeit in der Dispersionsschicht
Jeelani und Hartland H= Can2Q
Cui(Cpir +Q)’
(1985) (Gl. 1), Al-Zuhair JHIVEIH2
(2004) bei Al-Zuhair (2004) Anpassung der Konstanten an Ab-
setzversuch
Jeelani und Hartland Q > Q 291
H=1043 — | +355 —
(1985) (Gl. 2) &s €p

Hierbei Einteilung in Hold-up in freier Sedimentations-

zone (&) und dichtgepackter Schicht (&)

Hartland (1981)/Hartland ~ , _ 6Q7 ,n( 3Q7, J
und Vohra (1978) ¢ 260,

Mit:

£ durchschnittlicher Hold-up in der dispersen Phase,
&, der Hold-up an der Grenzflache,

7, die Koaleszenzzeit zwischen 2 Tropfen und

7, die Koaleszenzzeit zwischen Tropfen und Grenzfla-

che, fur diese gilt:

2d¢;
T, =———
3Q

Khadiv-Parsi und Moosa- Ohne Stoffaustausch:
vian (2004) 2 0:2993 0,1789

H = 15,679d0CKM[A’Ogd° j (Q—”j

O EOC
Mit Stoffaustausch:
Q -0,0437
H = 2,874d0( J , mit: kg, = Stoffubergangs-
Ky,

koeffizient
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Smith und Davies (1970),  Smith und Davies (1970) mit Wandbenetzung:

Kumar (1983) 0,846 / o 0,878 0,77
H = 3499d, (—Q 7. j [_do Apg J (ﬂ_dj

o o M

Smith und Davies (1970) ohne Wandbenetzung:

0,823 2 -0,862 0,773
H = 2564d, (—Q” : j [—do Arg J [”—d]
o o 7,

Kumar (1983)

) -0,28
H=3,56-1O7d0[o77°j (d A"gj [
(o2

:
-

0,354 0986
Allak und Jefreys (19743, 1/ ¢ 0440 doo,425(Apgj 77 (_o
n

b) e
] 0,358 -2,338
Noworyta und Krotki H — 878, ReM! Ay 008 Eg-20 [ﬁj (A_P] (W_dJ
- 878d,
(1987a,b) Vo) (P e
mit: IimO(H)=O

Tab. 9-13: verschiedene empirische Korrelationen flir die Abscheidermodellierung

9.9 Vergleich Anpassung und Modellierung stehender Abschei-
der

In den folgenden Abbildungen (Abb. 9-1 bis Abb. 9-12) sind die eigenen Messergeb-
nisse zur Dispersionsschichthohe, die auch in Kapitel 4.2 beschrieben sind, mit den
Anpassungen bei Verwendung der Modelle von Lee et al. (1993), Sténner und Woh-
ler (1975, 1981), Dalingaros et al. (1987) und Henschke (1995) verglichen. Dazu
wurden die Konstanten der Modelle an die Ergebnisse der Absetzversuche ange-
passt, die wiederum in Kapitel 4.1 dargestellt sind. Eine Beschreibung der verschie-
denen Modelle zur Abscheidermodellierung ist in 5.2 gegeben, die Diskussion der
nachfolgenden Graphiken in Kapitel 5.3.
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Abb. 9-1: Vergleich Experiment und Modellierung Dispersionsschichthdhe flr n-
Butanol (d) + Wasser (c)
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Abb. 9-2:

n-Butylacetat (d) (destilliert) + Wasser (c), T= 20,°C

- ®  Messergebnisse Zdralek (2011) .
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Vergleich Experiment und Modellierung Dispersionsschichthéhe n-
Butylacetat (d) + Wasser (c)
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Abb. 9-3: Vergleich Experiment und Modellierung Dispersionsschichthéhe Cyc-
lohexanon (d) + Wasser (c)
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Abb. 9-4: Vergleich Experiment und Modellierung Dispersionsschichthéhe To-

luol (d) + Wasser (c)
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MiBK (d) (p.a., Charge K42353646) + Wasser (c), T=20°C 7/
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Abb. 9-5: Vergleich Experiment und Modellierung Dispersionsschichthéhe MiBK
(d) + Wasser (c)
56 N T T I T I T I T I T
| MiBK (d) (p.a., Charge K42353646)+Wasser (c)+10 mmoI/Iaq Na,SO,,
48 L T=20°C )
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Abb. 9-6:

' LR
L e

Vinlh
Vergleich Experiment und Modellierung Dispersionsschichthohe MiBK
(d) + Wasser (c) + 10 mmol/laq Nax;SO4
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Abb. 9-7: Vergleich Experiment und Modellierung Dispersionsschichthéhe MiBK

(d) + Wasser (c) + 25 mmol/laq Nax;SO4

100

MIBK (d) (p.a., Charge K42353646)+Wasser (c)+50 mmol/l_Na,SO,,
' T7=20 °C T
go L ™ Messergebnisse Ganswindt (2012)

Anpassung stehender Abscheider mit Modellen von
L[] Henschke (1995) [ ]
— = Stonner und Wohler (1975, 1981)
60 ~ . . Leeetal (1993) A
| —- Dalingaros et al. (1987) E Ve

Dispersionsschichthéhe in mm

Vinlh
Abb. 9-8: Vergleich Experiment und Modellierung Dispersionsschichthohe MiBK
(d) + Wasser (c) + 50 mmol/laq Nax;SO4
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100

MiBK (d) (;I).a., ChargeI K42353646|)+Wasser (Ic)+75 mmoII/Iaq Na,SO,,
| T=20°C
80 L ® Messergebnisse Ganswindt (2012)
Anpassung stehender Abscheider mit Modellen von
-[___] Henschke (1995) :
— = Stonner und Wohler (1975, 1981) .
60 ~ . . Leeetal (1993) 7 7
| —- Dalingaros et al. (1987) 7
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Vinlh
Abb. 9-9: Vergleich Experiment und Modellierung Dispersionsschichthéhe MiBK
(d) + Wasser (c) + 75 mmol/laq Nax;SO4

45

| MiBK (d) (p.a., Charge K41498446)+Wasser (c)+25 mmol/l_NaCl, 4
40 - T=20°C /
- ®  Messergebnisse Blesinger (2011) /' T
35 Anpassung stehender Abscheider mit Modellen von

- [__] Henschke (1995)

30 -— — Sténner und Wéhler (1975, 1981)

" - - - Leeetal. (1993) ‘
25 - _. Dalingaros et al. (1987) i
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Abb. 9-10: Vergleich Experiment und Modellierung Dispersionsschichthohe MiBK
(d) + Wasser (c) + 25 mmol/l,q NaCl
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60

' T ' | ' | ' | : | '
| MiBK (d) (p.a., Charge K41498446)+Wasser (c)+50 mmoI/Iaq NaCl, |
T=20°C ’
0 o Messergebnisse Blesinger (2011)

L Anpassung stehender Abscheider mit Modellen von
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Abb. 9-11: Vergleich Experiment und Modellierung Dispersionsschichthohe MiBK
(d) + Wasser (c) + 50 mmol/l,q NaCl

80

| MiBK (d) (p.a., Charge K41498446)+Wasser (c)+75 mmol/l_ NaCl, |
70 - T=20°C T .
| = Messergebnisse Blesinger (2011) _
60 L Anpassung stehender Abscheider mit Modellen von
| [_] Henschke (1995)

50 L~ ~ Stonner und Woéhler (1975, 1981) [ ] 7/
- - - Leeetal (1993)

a0l =" Dalingaros et al. (1987)

30 |-

20 |-

Dispersionsschichthéhe in mm

10
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Abb. 9-12: Vergleich Experiment und Modellierung Dispersionsschichthohe MiBK
(d) + Wasser (c) + 75 mmol/l,q NaCl



9 Anhang 188

9.10 Experimentelle Ergebnisse zu verschiedenen Einflussgro-
Ren auf die Dispersionsschichthohe

9.10.1 Abhangigkeit von der Einfullndhe der kontinuierlichen
Phase

FUr das in Kapitel 4.2.1 gezeigte Stoffsystem MiBK (d) + Wasser (c) wurde unter-
sucht, inwieweit sich die Abhangigkeit zwischen Dispersionsschichthéhe und Volu-
menstrom bei verschiedenen Einfullhohen der wassrigen Phase verandert, die stati-
onar in der Zelle bleibt und durch welche die Tropfen an disperser Phase sedimentie-
ren. Durch eine hdhere Einfullhéhe an wassriger Phase wird somit der Sedimentati-
onsweg der Tropfen verlangert.

Hierzu wurden neben der Einfullhdhe von 325 mm, die fur die in Abb. 4-6 gezeigten
Messungen vorlag, auch Fullhohen der wassrigen Phase von 174 mm, 261 mm,
348 mm und 417 mm untersucht (Blesinger, 2011). In Abb. 9-13 sind wiederum die
Werte bei einer Fullhéhe von 325 mm mit den Fehlerbalken bei Wiederholung der
Versuche sowie die sich ergebenden Dispersionsschichthdhen bei einer Variation
des Anteils der stationaren wassrigen Phase dargestellt.

25 | T I T I T I T I T I T I
MiBK (d) +Wasser (c), T=20 °C
- Variation der Einflllhéhe der wassrigen Phase auf T
¢ 325mm
E 20 5 174 mm ]
= | ¥ 261 mm _
2 = 348 mm
2 15 4 417 mm -
s
s | % _
<
[&]
[)]
2 10 + -
9
&
[)) B 4
Q
8]
o oS -
0 1 ] 1 ] 1 ] 1 ] 1 ] 1 ]
0 5 10 15 20 25 30

Vinlh
Abb. 9-13: Einfluss der Einfullhohe auf die Dispersionsschichthohe, Blesinger (2011)
Die Ergebnisse bei Variation der Einflllhdhe in Abb. 9-13 zeigen, dass der Einfluss
der Einfullndhe der wassrigen Phase, wie zu erwarten, geringer ist als die Genauig-

keit bei Wiederholung der Versuche bei einer Fullhdhe von 325 mm. Neben den in
Abb. 9-13 dargestellten Ergebnissen wurden zudem Untersuchungen mit den Stoff-
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systemen MIiBK (d) + Wasser (c) bei Zugabe von NaCl (Blesinger, 2011), n-
Butanol (d) + Wasser (c), n-Butylacetat (d) + Wasser (c), Toluol (d) + Wasser (c)
(Zdralek, 2010) und Cyclohexanon (d) + Wasser (c) (Pattarawut, 2010) bei unter-
schiedlichen Mengen an wassriger Phase durchgeflhrt. Bei diesen Untersuchungen
zeigte sich ebenfalls, dass der Einfluss der Einflllhdhe auf die Dispersionsschicht
vernachlassigbar ist. Auch Messungen von Ryon et al. (1959) ergeben, dass die Ein-
fullhohe an kontinuierlicher Phase die Dispersionsschichthohe nur geringfugig beein-
flusst.

9.10.2 Abhangigkeit vom erzeugten Tropfendurchmesser

Eine weitere EinflussgroRe, die auch in der Literatur haufig untersucht wird, ist der
Einfluss des Tropfendurchmessers auf die Dispersionsschichthdhe. Der mittlere
Tropfendurchmesser der sedimentierenden Tropfen, die dann durch Aufstauung die
Dispersionsschicht bilden, kann durch Verwendung von Dispersern mit unterschiedli-
chen Lochdurchmessern variiert werden. Hierzu wurden Messungen mit den in Tab.
9-3 aufgefihrten Dispersern durchgefihrt. Andere Autoren (z.B. Dalingaros, 1985)
verwenden dazu auch Dusen mit unterschiedlichen Durchmessern. In Abb. 9-14
werden die bereits zuvor gezeigten Ergebnisse flr das Stoffsystem MiBK (d) + Was-
ser (c) bei Verwendung des Koaleszenzdispersers mit einem Lochdurchmmesser
von 0,7 mm, far die wiederum die Fehlerbalken fur 3 Versuchsreihen dargestellt sind,
mit Messungen bei Verwendung von Disperser 1 mit einem Lochdurchmesser von
0,5 mm, Disperser 3 mit einem Lochdurchmesser von 1 mm und dem Spaltungs-
disperser mit einem Lochdurchmesser von 7 mm verglichen.

30 . , . , .
MiBK (d) + Wasser (c), T =20 °C,
Einflillh6he wassrige Phase 325 mm

L [ Disperser 1, d=0,5 mm, ¢=0,53 % .

O Koaleszenzdisperser, d=0,7 mm, 4=1,49 %
X  Disperser 3, d=1,0 mm, ¢=2,12 %
20 - /\ Spaltungsdisperser, d=2 mm, 4=3,92 % .

Dispersionsschichthdhe in mm

O 1 I 1 I 1 I 1 I 1 I 1
0 5 10 15 20 25 30

Vinlh
Abb. 9-14: Einfluss des Dispersers auf die Dispersionsschichthéhe, Blesinger (2011)
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Die Messwerte der Disperser mit Lochdurchmessern von 1 und 7 mm zeigen dabei
ein ahnliches Verhalten, in beiden Fallen sind die Dispersionsschichthohen bei dem-
selben Volumenstrom durchweg niedriger als die Werte bei Verwendung des Koales-
zenzdispersers mit 0,7 mm Lochdurchmesser, die wiederum unter den Werten bei
Verwendung eines Dispersers mit Lochgrof3en von 0,5 mm liegen. Es zeigt sich da-
mit, dass mit steigendem Lochdurchmesser und damit auch mit steigendem Sauter-
durchmesser der dispersen Phase die Dispersionsschicht niedriger wird (Blesinger,
2011). Allerdings liegen die Schwankungen bei der Wiederholung eines Versuchs,
wie durch die Fehlerbalken in Abb. 9-14 zu erkennen ist, im Bereich dieses Einflus-
ses. Weitere Messungen mit dem Stoffsystem MiBK (d) + Wasser (c) + 150 mmol/l4q
NaCl von Blesinger (2011) bestatigen, dass die Dispersionsschichthohe sich tenden-
ziell umgekehrt proportional zum Tropfendurchmesser verhalt.

Auch Dalingaros (1985), Smith und Davies (1970) und Hosozawa et al. (1973) stell-
ten bei ihren Untersuchungen fest, dass bei kleinerem erzeugten Tropfendurchmes-
ser bei gleichem Volumenstrom hohere Dispersionsschichthohen vorliegen. Dalinga-
ros (1985) erklart dies damit, dass die Koaleszenzzeit kleinerer Tropfen, wie auch
aus Einzeltropfenmessungen bekannt, hoher ist als die Koaleszenzzeit groRerer
Tropfen.
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9.11 Filmdrainagezeit-Modelle fur die Auslegung von Extrakti-
onskolonnen

Quelle Gleichung Filmdrainage
Coulaloglou t _c UCPC‘P%(d1 +d,) [ d.d, ]4
drainage — “~CouTav,FD
und Tavlarides ’ o’ d,+d,
(1977)
Chesters starre Phasengrenze:
(1991) 3w R*F( 1 1
drainage 1672'(72 hfrit hg

teilweise bewegliche Phasengrenze:

f mF” (11
dreinage o 2no 7% hcrit ho
)

vollkommen bewegliche Phasengrenze:
_ 3ncR|n(hcrit/h0)

drainage 20

t

Prince und R®p, %
B| tdrainage = In(hcrit /hO)
anch(1990) 160
Tsouris und tyanage = 267”7c§
rainage 2
Tav- PC\PA (d1 +d, )A

larides(1994)  Mit:

£ =1872In h*y 19759 |, 04271 hty +0,312g
h,’2 +1378q h,’2 +0,312q

1
q:(&j R%
e

Liu und starre Phasengrenze:

L|(1999) .84\P0.56d3.78

0
t =0,02727cFe

drainage 1'388 0.46

L

bewegliche Phasengrenze:
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1,29
(o2

t

drainage

02 20,26 1,38 50,46 -1
=(1363,3 B o B J

770
c +21 7,3 ‘777cp((:)y84\},0,56d3,78

17 (‘;I,,OZ 2,55\P0,37d2,7 EO

E =12,61+2,166arctg(2M°?)

Y2
n o
M=1121e| "7
Ta [A‘PZAR%}

Tab. 9-14: verschiedene Korrelationen aus der Literatur zur Bestimmung der Film-
drainage-Zeit flr Extraktionskolonnen nach dem Ansatz der Koales-
zenzeffizienz
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Bezeich- Modell Modell Rerit Re Fr Modell Koaleszenzeffizienz
nung tKontakt tdrainage
M GL6Z7 GLE30 GLEW2 GLEB - R 2 (dﬂz j%
, =exp| —
vz H%’ /(d +d )/ d,+d,
A Gl.6-28 GI.6-30 Gl.6-32 Gl. 6-34 - 05 0505 Js
2 )< exp - Comemsle P A
Hsr: o6 d,+d,
A Gl.6-27 GI.6-30 Gl.6-32 GI.6-35 Gl. 6-36 %
: )< exp -y Comate | A
Hér* 25 /(d +d,)\di+0d;
5
A Gl.6-28 GI.6-30 Gl.6-32 GI. 6-35 Gl. 6-37 0.25 0,254,025 %
: ) - exp| - St 22 S |
Hsr: ot d, +d,
p) Gl. 6-27 Gl. 6-30 - Gl. 6-34 - % 09
° Ad,,d;)=exp| - Ciantinl 2 ( d; ]
rs*a(d1+d2)é d, +d,
B- B- _ B- _ C 05 0505 0.5
A6 Gl. 6-28 Gl. 6-30 Gl. 6-34 2(d..d,)=expl - N ( dd, J
rso d,+d,
A7 Gl. 6-27 Gl. 6-30 Gl. 6-35 Gl. 6-36 2. d,)=exp| - 05'3"5"5"”% d.d,
rso " pc (d1+d2) d, +d,
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- - - _ _ C 025 ,0250,25
g Gl. 6-28 Gl. 6-30 Gl. 6-35 Gl. 6-37 2(d,,d, )= expl| - Iambda,877c; (ﬁc [ d,d, ]]
rso d,+d,
1 1
Ao Gl. 6-27 Gl. 2-1 i(d1 dz)zexp B Clambda,gnclPA ( d,d, jé
’ 1 1
Hogrio (apg)2(d, + d, s i+ 9
]
10 Gl.6-28 Gl. 2-1 2(0,.d,) = exp| - Comnn 1P ( did, e
142 H%r*o_%(Apg)% d1+d2
cd 'S

Tab. 9-15: eigene Ansatze zur Bestimmung der Koaleszenzeffizienz fur Extraktionskolonnen
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9.12 Spaltungsmodell von Klinger (2008)

Im Folgenden wird das bei Klinger (2008) beschriebene Modell zur Bestimmung von
Spaltung in pulsierten Fullkorperkolonnen kurz zusammengefasst. Der Fokus liegt
hierbei auf der Erlauterung der drei anzupassenden Parameter fur das Spaltungsmo-
dell. Eine genauere Modellbeschreibung wird bei Klinger (2008) gegeben.

Zunachst wird der gerade noch stabile Tropfendurchmesser bestimmt. Bei einem
Spaltungsvorgang wird die Tropfenoberflache vergroflert. Fur diesen Vorgang muss
Energie aufgebracht werden. Aus dieser Energiebilanz ergibt sich folgender Zusam-
menhang flr den gerade noch stabilen Tropfendurchmesser dstap es:

1
) 6CTTa(24 —1)
02 o + g Vi) (05 +08p:) _o, (9-18)

2Apg Apg
in Abhangigkeit von der Pulsation (Hub a und Frequenz f), der relativen Geschwin-
digkeit des Tropfens v,e, der Erdbeschleunigung sowie den Stoffsystemeigenschaf-
ten. Der Parameter Crr in Gl. 9-18 berlcksichtigt dabei, dass bei der Spaltung nicht
nur zwei gleich grol3e Tropfen entstehen kdnnen, sondern Tropfen mit unterschiedli-
chen Durchmessern. Der Parameter Crr ist dazu fur jedes Stoffsystem anzupassen.

Im nachsten Schritt wird zusatzlich noch der Einfluss der Pulsationsbeschleunigung
auf den stabilen Durchmesser mit berlcksichtigt. Somit ergibt sich insgesamt flr den
stabilen Durchmesser:

1
Aotab = Astangs a2 (9-19)

1+4C, —
e

Der Parameter Cp zur Berlcksichtigung des Pulsationseinflusses ist ebenfalls fur je-
des Stoffsystem anzupassen. Bei Kenntnis von dsip erhalt man dann die Spaltungs-
wahrscheinlichkeit ps zu

15

ps =Cs Z%(zaf + Vi )(—dMT ‘dstabj At, (9-20)
FK MT

hierbei ist dyr der Muttertropfendurchmesser und drx die charakteristische Fullkor-

perlange. Auch die Spaltungswahrscheinlichkeit ist wiederum abhangig von den

Stoffsystemeigenschaften, was durch den anpassbaren Parameter Cs von Klinger

(2008) berlcksichtigt wird.

Neben der Bestimmung der Spaltungswahrscheinlichkeit beeinflusst die Anzahl an
entstehenden Tropfen bzw. die so genannte Tochtertropfenverteilung den mittleren
Sauterdurchmesser wie auch die TropfengroRenverteilung. Nach dem Modell von
Klinger (2008) wird im ersten Schritt eine Teilung des zur Spaltung markierten Trop-
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fens in zwei unterschiedlich grof3e Tochtertropfen TT1 und TT2 vorgenommen, so
dass fur den Durchmesser des ersten Tochtertropfens TT1 gilt:

1
Ao, = (% +0,460367s" deT , (9-21)

wobei s eine Zufallszahl zwischen 0 und 1 ist. Das Volumen des zweiten Tochtertrop-
fens TT2 ergibt sich dann zu

Vire =Vir = Vi (9-22)
FUr 95 % aller Spaltungsereignisse wird dann dieser zweite Tochtertropfen wiederum

abhangig von einer Zufallszahl weiter gespalten, wobei ein weiterer Sekundartropfen
mit dem Durchmesser

dory = dpr,0,7937s (9-23)

abgespalten wird und somit das Tropfenvolumen des zweiten Tropfens verringert
wird. Die sich aus den GIn. 9-21 bis 9-23 ergebende Tochtertropfenverteilung ist in
Abb. 9-15 dargestellt.

3,5

-1

3.0F

25}

20}

15}

10F

05}

anzahlbezogene Verteilungsdichte in mm

0,0
0,0 0,5 1,0

dTT/dMT
Abb. 9-15: Tochtertropfenverteilung (anzahlbezogene Verteilungsdichte), eigene
Darstellung der Graphik von Klinger (2008)
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9.13 Sedimentationsmodell fur pulsierte Fullkorperkolonnen

Im Folgenden wird eine kurze Ubersicht Uiber die Modellgleichungen zur Beschrei-
bung der Sedimentation von Tropfen in pulsierten Fullkdrperkolonnen gegeben. De-
taillierte Beschreibungen zu den Gleichungen finden sich bei Henschke (2004) und
Klinger (2008), von denen die entsprechenden Gleichungen auch in das Programm
ReDrop implementiert wurden.

Zunachst wird ermittelt, mit welcher Geschwindigkeit sich ein einzelner Tropfen durch
die kontinuierliche Phase bewegt. Dazu wird nach Henschke (2004) angenommen,
dass der Verlauf der Einzeltropfensedimentationsgeschwindigkeit v in Abhangigkeit
vom Tropfendurchmesser in vier Bereiche untergliedert werden kann: Tropfen mit
einem kleinen Durchmesser verhalten sich wie starre Kugeln (Bereich 1). Nimmt der
Tropfendurchmesser zu, so fuhrt dies zu inneren Zirkulationsstromungen und damit
einer beweglichen Phasengrenze (Bereich 2). Fiur diese beiden Bereiche wird aber
immer angenommen, dass die Sedimentationsgeschwindigkeit mit steigendem Trop-
fendurchmesser zunimmt. Ab einem bestimmten Durchmesser verliert der Tropfen
die Kugelform und bewegt sich oszillierend (Bereich 3) und es erfolgt dann keine wei-
tere Zunahme der Sedimentationsgeschwindigkeit. Liegen noch gréliere Tropfen vor,
so beginnt der Tropfen, sich zu deformieren (Bereich 4) und es ist eine Abnahme der
Sedimentationsgeschwindigkeit mit zunehmendem Tropfendurchmesser feststellbar.
Die Sedimentationsgeschwindigkeiten werden zunachst fur diese vier Bereiche ermit-
telt. Aus den Geschwindigkeiten flr die vier Bereiche wird dann ein Modell gebildet,
das fur alle Bereiche gultig ist.

Bereich 1 und 2 (Kugelformige Tropfen)
Fir den Bereich der starren Kugeln gilt fur die Reynolds-Zahl

Re . - |AAT (9-24)

oo,starr 3CWyw .
Mit der Archmides-Zahl

_ pc|pc _pd|gd3
= 772

Ar (9-25)

und dem Widerstandsbeiwert

’
- _432 20  O51Ar (9-26)

A Ak a0+ ark

Fur Reynoldszahlen Re_ . zwischen 0 und 3-10°. Fir den Bereich der Tropfen mit
innerer Zirkulation gilt dagegen:

Ar

Re
12(0,065 +1)'6

(9-27)

o,zirk —
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flr Reynoldszahlen Re,, ,,, zwischen 0 und 500.

Aus Gl. 9-24 und Gl. 9-27 ergibt sich dann fur beide Bereiche die Reynoldszahl fur
runde Tropfen zu

Reoo,rund = (1 - f1 I)Reoo,starr + f1 ' Reoo,zirk (9_28)
mit:
f'=2(K'yg—1), (9-29)
wobei K'yr der Hadamard-Rybcynski-Faktor ist, fur den gilt:

3(770 : 77d ]
K' = —23 : (9-30)

2, +°18

f2
mit:
1

f,=1- : (9-31)

WA
1+ []
dum

hierbei ist dum der Tropfendurchmesser, bei dem es zum Ubergang zwischen den
beiden Bereichen kommt. Dieser wird durch Anpassung an experimentelle Daten
ermittelt. Schlief3lich ergibt sich damit die Sedimentationsgeschwindigkeit im Bereich
kugelformiger Tropfen insgesamt zu

Re
Vrund — o,rund 77c ) (9_32)
p.d

Bereich 3 und 4 (Oszillierende und deformierte Tropfen)

Bei Kenntnis der Geschwindigkeiten fur oszillierende Tropfen

Vos = ,/% (9-33)

und fir deformierte Tropfen

Aopgd
Vgotom = 1| ,fj , (9-34)

kann wiederum eine Ubergangsfunktion fiir beide Bereiche gebildet werden, so dass
fur die Sedimentationsgeschwindigkeit groRer Tropfen nach Henschke (2004) gilt:

1
(8 L8 Vb
Vos,deform - (Vos + Vdeform) . (9'35)
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In Gl. 9-33 ist «,; wiederum ein an experimentelle Daten aus Einzeltropfenmessun-
gen anzupassender Parameter. Insgesamt ergibt sich mit Gl. 9-32 und GI. 9-35 dann
fur die Einzeltropfengeschwindigkeit eines Tropfens:

"4 "4
v = rund ¥ os,deform ) (9-36)

o 1
(V:jr?d + Vgs1,6deform )Aw
Der Parameter «,4 ist der dritte Parameter neben dum und o, der an die Messdaten
der Tropfengeschwindigkeit in einer Einzeltropfenmesszelle angepasst wird.

Verzdgerungsfaktor und Schwarmeinfluss

Die Einzeltropfengeschwindigkeit v, die in der Einzeltropfenmesszelle ermittelt wird,
entspricht der Sedimentationsgeschwindigkeit, die ein Tropfen hat, wenn er ohne
Behinderung aufsteigen kann. In einer Extraktionskolonne flihren aber die Einbauten
und die gegenseitige Behinderung der Tropfen (Schwarmeinfluss) dazu, dass der
Tropfen langsamer aufsteigt. Die Verzogerung der Tropfen durch die Einbauten wird
mit Hilfe eines Verzdgerungsfaktors ky abgebildet, so dass sich flr die durch die Ein-
bauten reduzierte Geschwindigkeit ergibt:

Vehar = kVVao . (9-37)

Fir die Beschreibung des Verzogerungsfaktors in pulsierten Fullkdrperkolonnen wird
in ReDrop der Ansatz nach Mersmann (1980) verwendet, nach dem gilt:

oV
k, =1+ 1,4( »d j , (9-38)
(dFK —dg )Apg

mit:

d. =244 /L 9-39
E + Apg ( )

Neben der Verzdgerung der Einbauten behindern sich die Tropfen aullerdem gegen-
seitig bei ihrem Aufstieg. Nach Gayler und Pratt (1953) gilt flr die gegenseitige Be-
hinderung und damit die Reduzierung der Geschwindigkeit:

Vis = (1 - 8)Vchar . (9'40)
9.14 Sedimentationsparameter der Systeme

In Tab. 9-16 wird fiir die in dieser Arbeit verwendeten Stoffsysteme eine Ubersicht
Uber die fUr die Bestimmung der Sedimentationsgeschwindigkeit notwendigen Mo-
dellparameter gegeben, die in Kapitel 9.13 naher beschrieben werden. Fur das Stoff-
system MiBK (d) + Wasser (c) wurden die Parameter dabei an eigene Messdaten
angepasst. Von Renzenbrink (2011) konnte dabei gezeigt werden, dass durch die
Zugabe der in dieser Arbeit verwendeten Salzkonzentrationen die Sedimentation
nicht beeinflusst wird und daher dieselben Modellparameter wie fur das System ohne
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Salz verwendet werden kénnen. Flr die Systeme n-Butanol (d) + Wasser (c), n-
Butylacetat (d) + Wasser (c) und Toluol (d) + Wasser (c) wurden die in Tab. 9-16 an-
gegebenen Parameter aus den Arbeiten von Henschke (2004) und Klinger (2008)
ubernommen. Die Parameter fiur die Beschreibung des Systems n-Butanol (d) +
Wasser (c) wurden dabei der Arbeit von Klinger (2008) entnommen und so ange-
passt, dass sie fur die Beschreibung des Systems nach dem in ReDrop implemen-
tierten Modell fir die Sedimentationsgeschwindigkeit von Henschke (2004) verwen-
det werden konnen.

Stoffsysteme Modellparameter fur Sedimentation

Aum s X6

Toluol (d) + Wasser (c) 1,75 mm 2,16 2,29
n-Butylacetat (d) + Wasser (c) 1,787 mm 2,353 3,24
Butanol (d) + Wasser (c), 1,035 mm 4,073 1,849

MiBK (d) + Wasser (c) + Konzentratio- 1,384 mm 2,52 3,27

nen von bis zu 100 mmol/l,q der Salze
NaCl, Nal und Na;SO4

Tab. 9-16: Modellparameter zur Bestimmung der Sedimentationsgeschwindigkeit
fur die in dieser Arbeit verwendeten Stoffsysteme
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9.15 ReDrop-Algorithmus zur Berechnung der Koaleszenzrate

Wahle Tropfen aus, beginne bei unterstem Tropfen in Kolonne
Ist Tropfen in einer Packung (ansonsten Tropfen im Einlaufbereich)?

nein
Wahle né'chsten Tropfen der H6he nach aus

via
Solange i < vorletzter Tropfen in Kolonne .
Packungsnummer j = 1 Packungsschleife

.
-

Ist Tropfen in einer Packung (da ggf. Freirdume zw. Packungen)?
nein
Wahle nachsten Tropfen der Hohe nach aus

— Y ja Tropfenschleife 1
»™ Ausgewahlter Tropfen = Koaleszenzpartner 1
Ist dieser Tropfen in betrachteter Packung j ?

ne é Ja
|_
Tropfenschleife 2

in
™ Wahle nachsten Tropfen der Hohe nach aus,

beginnend beim 1. Tropfen in Packung
(nur fiir Tropfen # Koaleszenzpartner 1)
Ist dieser Tropfen in betrachteter Packung j ?

I nein lja

Ausgewahlter Tropfen = Koaleszenzpartner 2
Koaleszenzfrequenz w(d4,d,) berechnen
VIVert in Matrix eintragen

I
I
I
I
"
1

Summe aller Koaleszenzwahrscheinlichkeiten
fiir Koaleszenzpartner 1 Y@y,

Erzeugen Zufallszahl s “

S>> oy
k

= !

Koaleszenzpartner 1 Koaleszenzmarkierung von
koalesziert nicht Koaleszenzpartner 1

Wahle nachsten Tropfen der Hohe nach aus

|
|
|
|
|
|
|
| v
|
|
|
|
|
|
i

¥
j=j+

Abb. 9-16: ReDrop-Algorithmus fur Koaleszenzrate
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9.16 Parameter fur Vergleich Modell Klinger und eigener Ansatz

Die nachfolgend in Tab. 9-17 gezeigten Werte flr die aus den Anpassungen erhalte-
nen Koaleszenz- und Spaltungsparameter ergeben sich durch ReDrop-Anpassungen
mit dem Stoffsystem MiBK (d) + Wasser (c) bei 20 °C, einem Volumenstrom von
20 I/h, einem Hub von 5 mm, einer Frequenz von 2 Hz und gleichzeitigen Anpassun-
gen an einen Versuch bei Einsatz des Koaleszenzdispersers (V110621n01) und des
Spaltungsdispersers (V110530no1). Dabei wurde zum einen das urspringlich von
Klinger (2008) in ReDrop implementierte Koaleszenzmodell nach GI. 6-2 und Gl. 6-4
verwendet und zum anderen der eigene Ansatz flr die Koaleszenzmodellierung bei
Verwendung der Koaleszenzrate nach Gl. 6-8 mit der Kollisionsrate nach GIl. 7-13
und der Koaelszenzeffizienz nach Gl. 7-16. Die zugehorigen TropfengroRenvertei-
lungen fur die Versuche bei Verwendung des Koaleszenzdispersers sind in Abb. 7-6
gezeigt.
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Angepasste Parameter

Verwendung des
Koaleszenzmo-

dells von Klinger

Verwendung des
eigenen Ansatzes

zur Koaleszenz-

(2008) modellierung
Parameter fur Spaltungsmodell
Crr(Gl. 9-18) 1,27 1,50
Ce (Gl. 9-19) 100 50
Cs (Gl. 9-20) 12,6 12,5
Tochtertropfenverteilung Gl. 7-8 Gl. 7-8
Csekprop,s (Gl. 7-11) 0,37 28
Csekpropk (Gl. 7-9) 1,3 35000

Parameter fir Koaleszenzmodell Klinger (Gl. 6-2 und Gl. 6-4)

Ck 22,5
K1 0
K2 0,75

Parameter fir eigenes Koaleszenzmodell (Gl. 6-8 und Gl. 7-13 sowie Gl. 7-16)

Crolturs (GI. 7-13) 12,3
Crolsea(Gl. 7-13) 2,27
Clambda (GI. 7-16) 8,33

Tab. 9-17: Parameter fir Anpassungen an Versuche mit dem Stoffsystem MiBK (d)
+ Wasser (c) bei 20 °C, 20 I/h, 5 mm und 2 Hz und gleichzeitiger Anpas-
sung an Versuche bei Einsatz des Koaleszenz- und Spaltungsdisper-
sers, Parameter zu TropfengréfRenverteilungen aus Abb.7-6
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9.17 Parameter aus den Anpassungen mit ReDrop fur die verschiedenen Stoffsysteme

Parameter MiBK (d) (Charge MiBK (d) (Charge Butanol (d) +  n-Butylacetat (d) +  Toluol (d) +
K41498446) + Wasser (c) K42353646) + Wasser (c) Wasser (c) Wasser (c) Wasser (c)
Crro(Gl. 7-195) 0,422 0,422 0,61 0,6 0,215
Crrpus (Gl. 7-15) 41,833 41,833 49,074 36,114 2,787
Cr (Gl. 9-19) 50 50 50 150 183
Cs (Gl. 9-20) 8,501 8,501 1,028 5,25 1,028
Tochtertropfenverteilung Gl. 7-8 Gl. 7-8 Gl. 9-21 Gl. 9-21 Gl. 9-21
Gl. Spaltung 3. Tochtertr. Gl. 7-11 Gl. 7-11 Gl. 9-23 Gl. 7-11 Gl. 7-11
Csekprop,s (Gl. 7-11) 472,778 472,778 - 944,444 92,593
Ckoltur (Gl. 7-13) 10,861 10,861 10,861 10,861 10,861
Ckolsed(Gl. 7-13) 3,55 3,55 3,55 3,55 3,55
Ciambda (Gl. 7-16) 8,334 8,334 8,334 8,334 8,334
Csekpropx (Gl. 7-9) 12397,12 9055,56

Tab. 9-18: Angepasste Modellparameter mit ReDrop fur verschiedene Stoffsysteme, Parameter zu TropfengroRenverteilungen aus
Abb.7-7, Abb.7-9, Abb.7-10 und Abb.9-16 bis Abb.9-18
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9.18 Parameter rs aus Absetzversuch fiir Anpassungen mit ReDrop

Stoffsysteme ggf. Salzkonzentrationen

Anpassungen bei Referenz- 25 mmol 50 mmol 75 mmol

bedingungen, verschiedenen Pulsatio- NaCl NaCl NaCl

nen und Volumenstromen, 0 mmol NaCl
MiBK (d) (Charge 0,1072 0,0581 0,0463 0,0384
K41498446) + Wasser (c)

0 mmol Na;SO4 10 mmol 25 mmol 50 mmol 75 mmol
NaxSO4 NaxSO4 NaxSO4 NaxSO4
MiBK (d) (Charge 0,1267 0,0557 0,0498 0,0488 0,0437

K42353646) + Wasser (c)

Weitere Losungsmittel ohne Salzzugabe

Butanol (d) + Wasser (c) 0,1363

n-Butylacetat (d) + Was- 0,0517
ser (c)

Toluol (d) + Wasser (c) 0,0386

Tab. 9-19:  Ubersicht tiber die Werte fir den Parameter rs*, ermittelt aus Absetzversuchen, zur Simulation des jeweils gleichen Stoff-
systems in ReDrop, Parameter zu Tropfengrof3enverteilungen aus Abb.7-7, Abb.7-9, Abb.7-10 und Abb.9-16 bis Abb.9-18
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9.19 TropfengroRenverteilungen und Sauterdurchmesser bei Salzzugabe — Vergleich Simulation und
Experiment

Abb. 9-17:
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Vergleich von experimentell gemessenen Tropfenspektren mit den Ergebnissen aus den Simulationen mit dem Pro-
gramm ReDrop bei Anpassung Zugabe von Natriumchlorid zum System MIiBK (d) + Wasser (c), Koaleszenzdisperser
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Vergleich von experimentell gemessenen Tropfenspektren mit den Ergebnissen aus den Simulationen mit dem Pro-
gramm ReDrop bei Anpassung Zugabe von Natriumchlorid zum System MiBK (d) + Wasser (c), Spaltungsdisperser
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gramm ReDrop bei Anpassung Zugabe von Natriumsulfat zum System MiBK (d) + Wasser (c), Spaltungsdisperser
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9.20 Ubersicht zu allen Anpassungen — Vergleich Simulation und Experiment

Sauterdurchmesser

Angaben zum Versuch Sauterdurchmesser Experiment Simulation Fehler

Volumen- Hub  Fre- Fehler Sau-
Organik + ggf. strom a quenz f Versuchs-  dsziexp Oazzexp  Oz2zexp  dszaexp dasz5.exp dszassim Jazasim  dazssim  Fehler terdurch-
Salzart und —konz. [I/h] [mm] [Hz] Disperser nummer [mm] [mm] [mm] [mm] [mm] [mm] [mm] [mm] Verteilung  messer
Butanol 20 5 2 Spaltung 141010#1 1,88 2,04 1,74 2,10 1,74 1,88 1,80 1,70 3,3% 9,3%
Butanol 20 5 2 Spaltung 141010#3 1,72 2,19 1,80 2,43 1,93 1,80 1,70 1,61 4,5% 7,0%
Butylacetat 20 5 2 Koaleszenz 110215#3 1,68 1,88 1,84 1,83 1,90 1,79 1,85 1,87 1,6% 1,4%
Butylacetat 20 5 2 Spaltung 120523#1 6,47 3,88 3,27 3,20 3,12 3,48 2,99 2,96 2,4% 4,2%
Toluol 20 5 2 Koaleszenz 290910 2,60 2,57 2,63 2,86 2,87 2,50 2,68 2,82 1,6% 3,8%
Toluol 20 5 2 Spaltung 130910 10,29 7,33 6,01 5,03 4,24 5,53 4,95 4,53 1,9% 5,3%
MiBK 20 5 2 Koaleszenz 110621#1 1,75 2,51 2,76 2,94 2,78 2,59 2,94 2,91 1,7% 3,1%
MiBK 20 5 2 Koaleszenz 110622#1 1,68 2,39 2,80 3,05 2,85 2,53 2,89 3,03 2,2% 6,4%
MiBK 10 5 2 Koaleszenz 110809#5 2,35 2,75 3,13 3,19 2,99 2,57 2,78 2,64 2,9% 14,4%
MiBK 25 5 2 Koaleszenz 110809#4 1,69 2,52 2,83 3,30 3,07 2,83 3,05 3,17 2,3% 4,5%
MiBK 20 5 0,5 Koaleszenz 110711#2 1,90 2,39 2,85 2,88 2,97 2,66 2,77 2,81 2,4% 4,7%
MiBK 20 10 0,5 Koaleszenz 110713#4 1,87 2,25 2,31 2,41 2,48 2,46 2,71 2,71 1,7% 8,7%
MiBK 20 0 0 Koaleszenz 110809#7 1,63 2,69 3,25 3,15 3,07 2,88 2,97 3,06 2,6% 7,1%
MiBK 20 5 2 Koaleszenz 110809#8 1,63 1,82 1,76 1,85 1,69 1,65 1,81 1,70 1,2% 1,6%
MiBK 20 5 2 Disperser 1 110621#3 1,46 2,21 2,22 2,45 2,49 2,38 2,83 2,95 2,90% 14,90%
MiBK 20 5 2 Disperser 2 110622#2 1,29 1,36 2,44 2,67 2,81 2,04 2,63 2,85 3,30% 6,10%
MiBK 20 5 2 Disperser 6 110622#4 1,83 2,73 2,73 2,70 2,87 2,87 2,99 2,97 1,90% 8,80%
MiBK 20 5 2 Disperser 3 110622#5 2,85 2,85 3,12 3,02 2,83 2,85 3,14 3,13 1,70% 7,00%
MiBK 20 5 2 Disperser 4 110622#6 2,33 2,71 2,93 2,74 2,71 2,61 3,05 3,05 1,70% 11,70%
MiBK 20 5 2 Spaltung 110530#1 4,39 3,38 3,05 3,03 3,00 3,08 3,09 3,19 1,30% 1,60%
MiBK 10 5 2 Spaltung 110530#2 4,44 2,93 2,93 3,16 2,97 2,67 2,89 2,70 2,20% 8,20%
MiBK 25 5 2 Spaltung 110530#3 4,47 3,04 2,86 2,76 2,81 3,13 3,21 3,28 3,40% 14,50%
MiBK 20 5 2 Spaltung 110531#1 4,42 3,17 2,99 2,96 2,81 2,98 3,08 3,12 1,80% 5,00%
MiBK 20 0 0 Spaltung 110629#5 4,42 3,23 3,14 3,12 3,16 3,13 3,03 3,03 1,70% 2,80%
MiBK 20 10 2 Spaltung 110714#1 3,93 1,93 1,55 1,49 1,55 1,60 1,98 1,74 2,50% 14,80%
MiBK 20 5 2 Koaleszenz 111206#71 1,72 2,49 2,82 2,88 2,96 2,98 3,16 3,21 2,20% 4,80%
MiBK 20 5 2 Spaltung 111214#85 4,36 2,91 2,69 2,70 2,63 3,26 3,16 3,32 2,30% 19,90%
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Volumen- Hub Fehler Sau-

Organik + ggf. strom quenz f Versuchs-  dapiexp  Ja22exp  Oa23exp  dazaexp da2,5,exp dszassim Oazasim  dazssim  Fehler terdurch-
Salzart und —konz. [I/h] [mm] Disperser nummer [mm] [mm] [mm] [mm] [mm] [mm] [mm] [mm] Verteilung messer
MiBK + 25 mmol
NaCl 20 5 2 Koaleszenz 110810#4 1,65 2,21 2,24 2,14 2,11 2,04 2,15 1,93 1,20% 4,20%
MiBK + 25 mmol
NaCl 20 5 2 Spaltung 110810#2 3,70 2,67 2,88 2,83 2,50 2,32 2,37 2,20 1,90% 15,20%
MiBK + 50 mmol
NaCl 20 5 2 Koaleszenz 110810#7 1,60 1,59 1,65 1,73 1,81 1,66 1,66 1,63 3,30% 4,50%
MiBK + 50 mmol
NaCl 20 5 2 Spaltung 110810#5 3,61 2,53 2,71 2,51 1,92 2,15 2,15 2,08 1,40% 14,20%
MiBK + 75 mmol
NaCl 20 5 2 Koaleszenz 110719#5 1,59 1,89 1,87 1,87 1,93 1,77 1,82 1,73 2,10% 6,60%
MiBK + 75 mmol
NaCl 20 5 2 Koaleszenz 110811#1 1,63 1,69 1,97 1,86 1,92 1,70 1,73 1,65 3,10% 11,70%
MiBK + 75 mmol
NaCl 20 10 2 Koaleszenz 110720#5 1,53 1,41 1,42 1,26 1,33 1,34 1,32 1,27 2,20% 5,30%
MiBK + 75 mmol
NaCl 20 0 0 Koaleszenz 110720#6 1,71 1,72 1,95 1,72 1,69 2,28 2,56 2,74 8,20% 43,50%
MiBK + 75 mmol
NaCl 20 10 0,5 Koaleszenz 110720#7 1,70 1,69 1,66 1,92 1,93 1,75 1,78 1,83 4,50% 5,90%
MiBK + 75 mmol
NaCl 20 5 2 Spaltung 110721#5 4,31 2,50 2,34 1,97 1,95 2,00 2,09 1,86 1,60% 7,50%
MiBK + 75 mmol
NaCl 20 5 2 Spaltung 110722#1 3,95 2,72 2,33 2,43 1,98 2,28 2,07 1,88 1,30% 8,10%
MiBK + 75 mmol
NaCl 20 10 2 Spaltung 110721#1 3,33 2,12 1,63 1,21 1,34 1,55 1,75 1,43 4,40% 15,80%
MiBK + 75 mmol
NaCl 20 0 0 Spaltung 110721#3 3,78 2,80 2,98 2,41 2,37 2,81 2,90 3,05 1,50% 18,10%
MiBK + 10 mmol
Na;SO, 20 5 2 Koaleszenz 111208#75 1,71 1,89 2,24 2,32 2,41 1,81 1,92 1,85 2,40% 20,60%
MiBK + 10 mmol
Na,SO, 20 5 2 Spaltung 111214#91 4,35 2,68 2,30 2,33 2,30 2,38 2,26 2,27 1,50% 3,10%
MiBK + 25 mmol
Na;SO, 20 5 2 Koaleszenz 111208#82 1,60 1,71 2,18 2,06 2,23 1,69 1,73 1,69 2,50% 21,20%
MiBK + 25 mmol
Na,SO, 20 5 2 Spaltung 111216#92 4,45 2,58 2,42 2,31 2,13 2,09 2,23 2,10 1,70% 6,40%
MiBK + 50 mmol
Na;SO, 20 5 2 Koaleszenz 111209#83 1,63 1,74 1,74 1,87 2,00 1,69 1,80 1,70 1,90% 6,60%
MiBK + 50 mmol
Na,SO, 20 5 2 Spaltung 111208#96 4,66 2,60 2,24 2,25 2,01 2,09 2,22 1,99 1,70% 3,60%
MiBK + 75 mmol
Na;SO, 20 5 2 Koaleszenz 111209#84 1,58 1,66 1,79 1,89 1,94 1,64 1,67 1,65 1,20% 11,90%
MiBK + 75 mmol
Na,SO, 20 5 2 Spaltung 111208#97 4,26 2,77 2,36 2,14 1,94 2,12 2,18 1,96 1,40% 4,00%

Tab. 9-20: Ubersicht Uber alle mit ReDrop simulierten Versuche in der Messzelle von Klinger (2008) mit Ergebnissen
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9.21 Symbolverzeichnis

Symbol Einheit Bezeichnung

a m Hub

A(v,t) m Anzahldichteverteilung im betrachteten Volumenelement

Ao(v,t) m™ Anzahldichteverteilung im Zufluss

As m? Oberflache des Tropfenschwarms

Asior m? Querschnittsflache des StoRzylinders

Ar - Archimedes-Zahl

s - Simulationsparameter flr Sedimentation (Anhang 9.13)

g - Simulationsparameter fir Sedimentation (Anhang 9.13)

Bv,v") m™ Tropfenverteilungsdichtefunktion fiir den Zerfall eines Trop-
fens

C - Konstante

c,, C, m/s turbulente Geschwindigkeiten der Tropfen 1 und 2

Ci mol/I Konzentration der lonensorte i/ Salzart i

Ckollision m/s Geschwindigkeit der Tropfenkollision

Ck - Simulationsparameter flr Koaleszenz nach Klinger (Gl.6-4)

Ckol,sed - Simulationsparameter fur Koaleszenz (Gl. 7-13)

Cxkol turb - Simulationsparameter flr Koaleszenz (Gl. 7-13)

ClLambda - Simulationsparameter flr Koaleszenz (Gl. 7-16)

Cp - Simulationsparameter flr Spaltung (Gl. 9-19)

Cs - Simulationsparameter fur Spaltung (Gl. 9-20)

CsekDrop.K - Simulationsparameter fur Sekundartropfenentstehung bei

Koaleszenz (Gl. 7-9)

CsekDrop,s - Simulationsparameter fur Sekundartropfenentstehung bei
Spaltung (GI. 7-11)

Crr - Simulationsparameter flr Spaltung (Gl. 7-15)




9 Anhang

212

Crro - Simulationsparameter flr Spaltung (Gl. 7-15)

Crrpus - Simulationsparameter fur Spaltung (Gl. 7-15)

Cwoo - Widerstandsbeiwert

d m Tropfendurchmesser

d,, d, m Tropfendurchmesser der Tropfen 1 und 2

dix, Aoy m Tropfendurchmesser der koaleszierenden Tropfen

drk m charakteristische Fullkdrperlange

d; m Tropfendurchmesser in Klasse i

d, m mittlerer Tropfendurchmesser der Klasse k

a m Lochdurchmesser

dur m Muttertropfendurchmesser

sekDrop m Sekundartropfendurchmesser

dstab.EB m gerade noch stabiler Tropfendurchmesser nach Energiebi-
lanz

dstab m gerade noch stabiler Tropfendurchmesser

drr m Tochtertropfendurchmesser

dum m Tropfendurchmesser, bei dem es zum Ubergang zwischen
starren Tropfen und Tropfen mit innerer Zirkulation kommt

Dr m Ruhrerdurchmesser

Dyes m Rihrkesseldurchmesser

do m Anfangstropfendurchmesser zu Beginn des Eintritts in die
Dispersionsschicht

ds2 m Sauterdurchmesser

032,exp m Sauterdurchmesser im Experiment

d32.sim m Sauterdurchmesser in Simulation

dh/dt m/s Tropfenannaherungsgeschwindigkeit

dH m inkrementelles Hohenelement

An,

Tropfenanzahl in der Klasse k
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At ] Zeitinkrement

AX, m Klassenbreite

Ap kg/m?3 Dichtedifferenz

E.. J kinetische Energie

E. J Grenzflachenenergie

E6 - Eodtvos-Zahl

£ - Hold-up

g - durchschnittlicher Hold-up in der dispersen Phase

& - Dielektrizitatskonstante im Vakuum

EGrenz - Hold-up an der Grenze zwischen dichtgepackter Schicht
und der koharenten dispersen Phase

& - Hold-up an der Grenzflache

Emax - maximal moglicher Hold-up

&, - Hold-up in dichtgepackter Schicht

&, F/m relative Dielektrizitatszahl

& - Hold-up in freier Sedimentationszone

Eschicht - Hold-up in der dichtgepackten Schicht

f s Frequenz

F C/mol Faraday-Konstante

F N Kraft

f(v) s Abflussrate

fges - Gesamtfehler Gber mehrere Experimente

fi - Fehler

Fasym N Kraft nach asymmetrischem Dimple-Modell

Fel N elektrostatische Kraft

Fr N Kraft, die die Tropfen nach der Kollision zusammenhalt

Fsym N Kraft nach symmetrischem Dimple-Modell

Fuaw N van-der-Waals-Kraft
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Fyoung-Laplace N Young-Laplace-Kraft

) - relatives Offnungsverhaltnis

g m/s? Erdbeschleunigung

a(v) s Tropfenzerfallsrate

¥ - Reduzierung des freien Volumens

m Tropfenabstand

H m Dispersionsschichthdhe

hg m Bodenabstand

Pt m kritische Schichtdicke

hges m Hohe der Gesamtdispersion im Absetzversuch (vgl. Abb.
5-6)

ho disp m Hohe der dispersen Phase nach dem Absetzversuch (vgl.
Abb. 5-6)

ho,ges m Gesamtdispersionshohe zu Beginn des Absetzversuchs
(vgl. Abb. 5-6)

hgrenz m Hohe der Phasengrenze am Ende des Absetzversuchs
(vgl. Abb. 5-6)

hk m Abstand zwischen Koaleszenzkurve und der am Ende vor-

liegenden Phasengrenze (vgl. Abb. 5-6)

Pkotision m®/s Kollisionsrate
Pkoliisionges ~ M°/s gesamte Kollisionsrate
hkotlision.sed m®/s Kollisionsrate aufgrund unterschiedlicher Sedimentations-

geschwindigkeiten

Pkollision. turb m®/s Kollisionsrate aufgrund von Turbulenzen
Amin m minimaler Tropfenabstand

hp m Hohe der dichtgepackten Schicht

Heq Nm Hamaker-Konstante

Hyes m Ruhrkesselhohe
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1, Pas dynamische Viskositat der kontinuierlichen Phase

M4 Pas dynamische Viskositat der dispersen Phase

/ mol/l lonenstarke

fmax - Gesamtzahl an Tropfenklassen

Kab m/s Stofflibergangskoeffizient

K'ur - Hadamard-Rybcynski-Faktor

ky - Verzdgerungsfaktor

K m Debye-Lange

Ky, K, - Exponenten fir Koaleszenzmodell Klinger (2008)

Ikotiision m Lange des Stol3zylinders

Lamog - modifizierte Laplace-Zahl

A - Koaleszenzeffizienz

N(t) - Gesamtanzahl an Tropfen im betrachteten Volumenele-
ment

Nexp - Anzahl an Experimenten

Nyes - Gesamtanzahl an Tropfen im betrachteten Volumen

n; - Anzahl an Tropfen in der Tropfenklasse i

N;j(t) - Anzahl an Tropfen in der Tropfenklasse j

Npos - Anzahl an Positionen

Nr s Riihrerdrehzahl

Nrr ki - Gesamtanzahl an Klassen an Position i

no(t) s Anzahl der pro Zeiteinheit zuflieRenden Tropfen

v(v) - Anzahl der Tochtertropfen

w m’/s, s’ Koaleszenzrate

O o m®s, s’ maximale Koaleszenzrate

P Pa Druck

Pk - Koaleszenzwahrscheinlichkeit

Ps

Spaltungswahrscheinlichkeit
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PsekDrop,K - Wahrscheinlichkeit flr Entstehung eines Sekundartropfens

bei der Koaleszenz

PsekDrop,s - Wahrscheinlichkeit fur Entstehung eines Sekundartropfens

bei der Spaltung

w(r) - Hilfsfunktion (Anhang 9.7.1)

y m?/s® Energieeintrag

Y, \ elektrostatische Potentialdifferenz

Q m/s Durchsatz

Qrk - Haufigkeitsverteilung fur die k-te TropfengroRenklasse

Qi k0 - anzahlbezogene Haufig