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Zusammenfassung

Fiillkorper spielen in industriellen Trennprozessen eine wichtige Rolle bspw. bei der Reinigung
industrieller Abgase durch Absorption. Die Trennleistung von Fiillkorperkolonnen wird iiblicher-
weise mittels vereinfachter Stufenmodelle ermittelt, deren Modellparameter experimentell be-
stimmt werden miissen. Dies stellt eine groe Schwiche von Stufenmodellen dar, da diese Pa-
rameter im Allgemeinen nicht auf verschiedene Stoffsysteme und Fiillkorpertypen iibertragbar
sind.

In dieser Arbeit wird ein Modell, basierend auf dem hydrodynamischen Analogieansatz, zur
Beschreibung von Absorptionsvorgingen in Fiillkorperkolonnen vorgestellt. Dabei ist die Geome-
trie der festen Phase direkt abhingig von der Fiillkorpergeometrie und der Stochastik der Schiit-
tung. Die tatsidchlichen Stromungsverhiltnisse in Fiillkorperkolonnen werden erfasst und durch ei-
ne Kombination vereinfachter charakteristischer Stromungsformen reproduziert. Dies erlaubt die
Verwendung rigoroser Transportgleichung. Dadurch enthilt das Modell weniger experimentell zu
ermittelnde Parameter und ist damit unabhéngiger von Experimenten als vereinfachte Stufenmo-
delle. Das Modell wurde gegen experimentelle Daten zur CO5-Absorption in wissrige Natronlau-
ge validiert.

Mit dem entwickelten Modell wurde anschlieBend eine Parameterstudie durchgefiihrt, die der
Unterstiitzung der Entwicklung neuer Fiillkorpergeometrien dient. Dazu wurde eine Simulations-
studie durchgefiihrt, die den Einfluss der Fiillkorpergeometrie auf die Trennleistung untersucht.

Abstract

Random packings play an important role in industrial separation processes, e.g., for the removal
of pollutants from industrial off-gases by absorption. The separation characteristics are commonly
predicted by simplified stage models. Such models employ several parameters which have to be
determined by experiments. This represents a major weakness of stage models, as, generally, these
parameters are not directly transferable to different chemical systems or packing types.

In this work, a model based on the hydrodynamic analogy approach is presented to describe
absorption processes in packed columns. The geometry of the solid phase is directly dependent on
the packing element geometry and the stochasticity of the packing. The actual fluid dynamics in
packed columns are captured and reproduced by a combination of simplified characteristic flow
patterns. This allows the application of rigorous transport equations. Hence, the model contains
fewer parameters to be determined experimentally and is therefore more independent of experi-
ments than simplified stage models. The model was validated against experimental data on COg
absorption into aqueous sodium hydroxide solution.

The developed model was used to support the development of new packing types by "virtual
experiments". Therefore, a simulation study highlighting the influence of packing geometry on
separation efficiency was performed.
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1. Einleitung

Fiillkorper sind neben Béden und strukturierten Packungen ein Standardtyp trenn-
wirksamer Einbauten fiir Kolonnenapparate. Wihrend bei Boden die Stofftren-
nung in einer Zweiphasenschicht auf dem Boden stattfindet, werden strukturierte
Packungen und Fiillkdrper zu Packungsbetten angeordnet, in denen die Phasen
in Kontakt gebracht werden. Im Gegensatz zu strukturierten Packungen, die in
der Kolonne von Hand montiert werden miissen, werden Fiillkorper meist in die
Kolonne geschiittet und bilden so ein regelloses Fiillkorperbett. In diesem Fiillkor-
perbett werden die fliissige und die Gasphase in intensiven Kontakt gebracht. Die
Fliissigkeit rieselt die Schiittung herab und bildet dabei Filme, Rinnsale, Tropfen
und Strahlen, die eine moglichst gro3e Phasengrenzflache fiir den Stoffaustausch
bereitstellen sollen. Das Gas wird in der Regel im Gegenstrom von unten nach
oben durch die Schiittung gefiihrt. Die Groe der Phasengrenzflache wird unter
anderem durch die Fiillkdrpergeometrie bestimmt.

Fiillkorperschiittungen lagern innerhalb der Kolonne auf Tragrosten und wer-
den zusitzlich von Niederhalterosten gegen Austragen durch hohe Gasbelastun-
gen gesichert. Eine schematische Darstellung einer gepackten Kolonne ist in Ab-
bildung [I.1] gegeben. Da die Schiittung am Kolonnenrand die geringste Schiitt-
dichte besitzt, treten dort Randgéngigkeiten der Fliissigkeit auf. Um diese und an-
dere Formen der Maldistribution auszugleichen, kann das Fiillkorperbett in meh-
rere Abschnitte unterteilt werden. Zwischen den Abschnitten wird die herabrie-
selnde Fliissigkeit in Fliissigkeitssammlern aufgefangen und anschlieBend durch
Fliissigkeitsverteiler gleichméBig auf das darunterliegende Fiillkorperbett verteilt.
Da mit zunehmender Schiittdichte des Fiillkorperbettes (abnehmende Fiillkorper-
groBe) die radiale Verteilung der Fliissigkeit begiinstigt wird, treten Randgéingig-

keiten in dichter gepackten Fiillkdrperbetten schneller auf als in solchen mit gerin-

1



KAPITEL 1. EINLEITUNG

gerer Schiittdichte. Somit variiert die maximal mogliche Betthohe mit der Grofle
der Fiillkorper. In Goedecke (2006)| wird als Richtwert eine Betththe von vier
Metern bei ein Zoll groBen Fiillkorpern und acht Metern bei zwei Zoll groflen

Fiillkdrpern angegeben.

Riicklaufeinspeisung ~¥

Flussigkeitsverteiler

Niederhalterost

Packung

Auflagerost —*

Flissigkeitssammler —
) ) ©
Feedeinspeisung ~7

Fliissigkeitsverteiler

Niederhalterost o i 4

Packung

Auflagerost—

Gasverteiler —

Dampf-
einspeisung

Standzarge

Fllissigkeits-
abzug

Abbildung 1.1: Schematische Darstellung einer Packungskolonne (Aufbau einer Fiill-
korperkolonne analog), entnommen aus Goedecke (2006),

Zudem sollte das Verhiltnis von Kolonnen- zu Fiillkérperdurchmesser etwa

zehn betragen, damit Randgingigkeiten minimiert werden konnen. Dieses Ver-



hiltnis sollte auch aus energetischer Sicht nicht zu grof3 gewihlt werden, da eine
dichtere Schiittung aus kleineren Fiillkorpern zu einem hoheren Druckverlust in
der Gasstromung fiihrt, der durch gesteigerte Verdichterleistung erkauft werden
muss. Daher sind Fiillkorper in der Regel in verschiedenen Groéfen im Bereich
von einem bis vier Zoll (ca. 25 - 100 mm) erhéltlich (Olujié, 2014). Die Wahl der
FiillkorpergroBe ist also meist ein Kompromiss aus der Forderung nach grofler
Oberfldache, den MaBen und den Betriebsbedingungen der Kolonne.

Die Entwicklungshistorie von Fiillkdrpern umfasst einen Bereich von mehr
als einem Jahrhundert. Bereits im 19. Jahrhundert wurden Steine oder Koks in
Destillations- und Absorptionsapparate gefiillt, die als Vorldufer heutiger Fiillkor-
perkolonnen betrachtet werden konnen (Kockmann, 2014)). Im Jahr 1914 wurde
der erste Fiillkorper mit einer einheitlichen Form, der Raschig-Ring, entwickelt
(Mackowiak und Mackowiak, 2014). Der Raschig-Ring ist ein Hohlzylinder, des-
sen Lange und Durchmesser gleich gro8 sind. Spéter kamen Sattelfiillkorper und
Keramikkugeln dazu, welche zusammen mit dem Raschig-Ring die erste Fiill-
korpergeneration bilden (Kirschbaum, 1969). Diese Einbautentypen litten jedoch
unter Fliissigkeitsfehlverteilung, weshalb in den 1950er Jahren die zweite Gene-
ration von Fiillkorpern entwickelt wurde. Diese zeichneten sich durch durchbro-
chene Winde aus, die die Fliissigkeitsverteilung im Fiillkorperbett verbesserten.
Ein Beispielfiillkorper dieser Generation ist der Pall-Ring, der basierend auf dem
Raschig-Ring entwickelt wurde (Billet, |1973). Die Entwicklung der dritten Fiill-
korpergeneration war vor allem getrieben von der Forderung nach Energieein-
sparungen. Die Fiillkorper dieser Generation sind deshalb durch eine maximal
offenwandige Struktur gekennzeichnet, die moglichst wenig Druckverlust verur-
sacht und damit den Energiebedarf der Verdichter verringert. Sie werden auch als
Gitterfiillkorper bezeichnet. Die Grundformen der Fiillkorper der dritten Genera-
tion orientieren sich immer noch an den urspriinglichen Geometrien von Ringen,
Sitteln und Kugeln. Vertreter dieser Generation sind bspw. VSP-Ringe (Ringe),
Nutter-Ringe (Sittel) und ENVIPAC (Kugeln) (Mackowiak, 2010). Bei der vier-
ten und bislang letzten Generation blieb die Gitterstruktur erhalten, allerdings ori-
entieren sich die Formen nicht ldnger an Ringen, Sétteln und Kugeln. Ein Vertreter
dieser vierten Generation ist der Raschig-Super-Ring (Schultes, 2003). In Abbil-

dung [I.2] sind einige Beispielfiillkorper fiir die unterschiedlichen Generationen
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gezeigt.

1. Generation

Raschig Ring Intalox Sattel
2. Generation

Pall Ring
3. Generation

VSPRing Nutter Ring ENVIPAC
4. Generation

Raschig Super Ring McPac

Abbildung 1.2: Beispielfiillkorper unterteilt in die vier Generationen

Zusitzlich zur enormen Bandbreite an erhiltlichen Formen werden Fiillkor-
per auch aus verschiedenen Materialien gefertigt. Kunststoftfiillkorper kommen
z.B. in Absorptions- und Rektifikationskolonnen zum Einsatz wenn die Betrieb-
stemperaturen 100°C nicht liberschreiten. Bei hoheren Temperaturen werden Me-
tallfiillkorper verwendet. Keramikfiillkorper werden in Prozessen verwendet, in
denen Sduren anwesend sind (Baerns etal., 2013). Besonders in Absorptionsko-
lonnen sind Fiillkorper ein hdufig genutzter Einbautentyp. Aufgrund der niedrigen
Kosten und des einfachen Befiillens und Leerens der Kolonnen werden Fiillkor-

per oft fiir Prozesse gewihlt, in denen Fouling auftritt, z.B. Rauchgasreinigung

(Mackowiak, 2010).



Die korrekte Dimensionierung von Trennkolonnen ist wichtig. Im schlimms-
ten Fall ist die Kolonne unterdimensioniert und kann die geforderte Reinheit bei
der geforderten Kapazitit nicht einhalten. Andersherum verursacht eine iiberdi-
mensionierte Kolonne unndtige Investitions- und Betriebskosten. Wihrend der
Kolonnenquerschnitt mindestens so grofl gewihlt werden muss, dass die zuldssige
Stromungsgeschwindigkeit der Gasphase nicht iiberschritten wird, ist fiir die Be-
stimmung der Kolonnenhohe die Trennleistung der Einbauten ausschlaggebend.
Die Bestimmung der Trennleistung erfolgt normalerweise iiber Stofftransportmo-
delle, deren Schliisselparameter mithilfe von Korrelationen ermittelt werden. Die-
se Korrelationen wiederum sind an experimentelle Ergebnisse angepasst, was ei-
nerseits eine breite Basis an experimentellen Daten und damit Zeit und Kosten
erfordert und andererseits die Ubertragbarkeit auf nicht untersuchte Konfigura-
tionen riskant macht. Auch die Entwicklung neuer Fiillkorperformen erfolgt auf
Basis von Experimenten und ist eine typische zeit- und kostenintensive ,,Trial
and Error“-Methode. Neue Geometrien basieren oft auf etablierten Formen mit
kleinen Anderungen der urspriinglichen Geometrie. Prototypen werden im Spritz-
gussverfahren hergestellt und dann in Kolonnen getestet.

Die vorliegende Arbeit entstand im Rahmen eines Kooperationsprojektes der
Forderinitiative KMU-innovativ des Bundesministeriums fiir Bildung und For-
schung (BMBF), zwischen dem Lehrstuhl fiir Fluidverfahrenstechnik der Uni-
versitit Paderborn und der ENVIMAC Engineering GmbH in Oberhausen. Die
ENVIMAC Engineering GmbH fiihrte Experimente an einer Fiillkorperkolonne
durch, auf die in Abschnitt 6.1 kurz eingegangen wird. In dieser Arbeit wird der
Fokus auf den theoretischen Aspekt des Projektes gelegt, dabei soll eine Mo-
dellierungsmethode entwickelt werden, die die Ermittlung der Trennleistung von
Fiillkorperkolonnen wie auch die Entwicklung neuer Fiillkorper deutlich unab-
hingiger von Experimenten macht. Dazu wird der Ansatz der hydrodynamischen
Analogien (HA) verfolgt, in dem die Fluiddynamik, die Fiillkérpergeometrie und
die physiko-chemischen Eigenschaften des Stoffsystems direkt erfasst werden. Im
folgenden Kapitel wird auf diesen Ansatz sowie auf andere etablierte Modellie-

rungsmoglichkeiten explizit eingegangen.






2. Stand des Wissens

Zur Ermittlung der Trennleistung einer Kolonne stehen verschiedene Modellie-
rungsansitze zur Verfiigung. Dazu zihlen hauptsédchlich Stufenmodelle, die sich
in Gleichgewichts- und Rate-based-Stufenmodelle aufteilen, aber auch spezielle
Computational Fluid Dynamics (CFD)-Modelle sowie der Ansatz der hydrodyna-

mischen Analogien.

2.1 Gleichgewichtsstufenmodelle

Die Modellvorstellung, welche den Gleichgewichtsstufenmodellen zu Grunde
liegt, wurde erstmals von Sorel (1893) formuliert. Die Schiittung wird dabei als
Sequenz idealer Trennstufen betrachtet. Das bedeutet, dass sich die austretende
Strome einer Stufe im thermodynamischen Gleichgewicht befinden. Die Modell-
vorstellung ist in Abbildung [2.1]dargestellt.

Mittels der Komponentenbilanz fiir jede Stufe:
ViClps1 + VeCono1 = ViCiy + VoCy (2.1)
und der Gleichgewichtsbeziehung:
Cin=K(T,p,...)Cqn (2.2)

kann die benétigte Anzahl an theoretischen Stufen N; bestimmt werden. In ver-
einfachten Fillen ldsst sich bei Kenntnis der Betriebslinie der Kolonne und der
Gleichgewichtslinie die Anzahl der theoretischen Stufen grafisch ermitteln. Fiir
die Rektifikation eignet sich bspw. die Methode von McCabe und Thiele (1925).
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Abbildung 2.1: Darstellung des Gleichgewichtsstufenmodells

Um die Schiittungshohe zu bestimmen, muss das sog. ,,Hoheniquivalent einer
theoretischen Stufe* (engl.: ,,height equivalent to a theoretical plate* kurz HETP)
bekannt sein. Dieser Wert gibt an, wie hoch eine theoretische Stufe im betrach-
teten Prozess ist. Das Produkt aus der Anzahl der theoretischen Stufen und dem
HETP-Wert liefert die benotigte Hohe an trennaktiven Einbauten. Der HETP-Wert
wird experimentell ermittelt und ist stark von der Packungsgeometrie, den Be-
triebsbedingungen und den physikalisch-chemischen Eigenschaften des zu tren-
nenden Systems beeinflusst. Eine Ubertragung eines ermittelten HETP-Wertes auf

eine andere Konfiguration ist somit nur bedingt moglich.

2.2 Rate-based-Modelle

Wie im Gleichgewichtsstufenmodell wird auch in Rate-based-Stufenmodellen die
Kolonne als Sequenz einzelner Stufen betrachtet. Im Unterschied zur Gleichge-
wichtsstufe stehen die austretenden Strome nicht miteinander im Gleichgewicht
und die Betrachtung von Rate-based-Stufen erfolgt hiufig differentiell. Die Kon-
zentrationen der austretenden Stoffstrome werden mithilfe der von einer in die

andere Phase iibergehenden Stoffstrome bestimmt. In dieser Modellvorstellung
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wird davon ausgegangen, dass die Phasen aus einem vollstindig durchmischten
Kern und einem Bereich nahe der Phasengrenzfliache, in dem der Stofftransport
stattfindet, bestehen. In Abbildung [2.2]ist eine Rate-based-Stufe vereinfacht dar-
gestellt.

Vilz+daz Cixlz4az Vglz+dz Cgxlz+az

|

Flissigheit | | Gas
Cix CQ-F“:G dz
! I Cg'K
G|
l 5 16,
Vilz Gkl Vglz: Cy k2

Abbildung 2.2: Darstellung einer Rate-based-Stufe am Beispiel des Filmmodells

In der abgebildeten Stufe konnen iiber beide Phasen differentielle Komponen-

tenbilanzen geschlossen werden:

d(V,C
i) (2.3)
dz
und 40y
V,C
_4WVeCer) 2.4)
dz

Beide Phasen sind iiber die Kontinuitit des tibergehenden Stoffstroms miteinander
gekoppelt. Der libergehende Stoffstrom lésst sich mithilfe des Stoffiibergangs in
beiden Phasen beschreiben:

n=ApcBi(Crx — Crpc) = ApBe(Cq,pc — Co ) (2.5)

Der Stoffstrom ist demnach proportional zur Phasengrenzflache A pg und zur Dif-

ferenz der Konzentration an der Phasengrenzfliche Cpg und der Kernkonzentra-
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tion Ck in hinreichendem Abstand zur Phasengrenzflache. Die Stoffiibergangsko-
effizienten S; und S, stellen die Proportionalititsfaktoren fiir die jeweilige Phase
dar. An der Phasengrenzfliache gilt das thermodynamische Gleichgewicht.

Zur Beschreibung des Stoffiibergangs und damit auch der Bestimmung der
Stoffiibergangskoeffizienten existieren verschiedene theoretische Konzepte. Das
am weitesten verbreitete Modell ist das Zweifilmmodell von Lewis und Whit-
man (1924). Die zentrale Annahme in dieser Modellvorstellung ist die Existenz
eines stagnierenden Films in unmittelbarer Nidhe zur Phasengrenzfliche in beiden
Phasen, in dem der Stofftransport rein diffusiv erfolgt. Der Stoffiibergangskoeftfi-

zient ergibt sich damit zu:

Bi=— i=1lg (2.6)

Der zu bestimmende Schliisselparameter dieses Modells ist die Filmdicke 6.

Ein weiteres theoretisches Konzept ist das Penetrationsmodell von Hig-
bie (1935). In diesem Modell wird angenommen, dass ein Fluidelement aus dem
vollstindig durchmischten Kern an die Phasengrenzfliche wandert und dort fiir
einen Zeitraum 7 verweilt, in dem der Stofftransport instationér erfolgt. Der zeit-

lich gemittelte Stoffiibergangskoeffizient ergibt sich in dieser Modellvorstellung

D;
Bi= 2\/— i=1g (2.7)
T

Schliisselparameter dieses Modells ist die Kontaktzeit 7.

Zu:

Aufbauend auf der Penetrationstheorie entwickelte Danckwerts (1951)| das
Oberflichenerneuerungsmodell, in dem die Kontaktzeit nicht ldnger konstant ist,
sondern einer Verweilzeitverteilung folgt. Hier ist die Verweilzeitverteilung der
Schliisselparameter. Ein weiteres Modell ist das Film-Penetrationsmodell von
Toor und Marchellg (1958), welches das Zweifilmmodell und das Penetrationsmo-
dell kombiniert. Es wird angenommen, dass der Stofftransport in einem laminaren
Film in der Néhe der Phasengrenzfliche auftritt. Abhingig von der Kontaktzeit der
Fluidelemente mit der Phasengrenzfliche erfolgt der Stofftransport entweder in-
stationdr gemil} Penetrationstheorie (kurze Kontaktzeiten) oder stationidr gemaf
Filmtheorie (lange Kontaktzeiten). Der Nachteil dieses Modells ist, dass hier zwei

Schliisselparameter zu bestimmen sind ndmlich die Kontaktzeit und die Filmdi-
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cke.

Zur Bestimmung dieser Schliisselparameter werden in der Regel Korrelatio-
nen der Stoffiibergangskoeffizienten 5, und S, oder der Sherwood-Zahlen Sk,
und Sh, verwendet, die unterschiedliche Betriebszustinde umfassen und damit
den Rate-based-Modellen einen breiten Anwendungsbereich bieten. Diese Kor-
relationen sind meist Funktionen weiterer dimensionsloser Kennzahlen wie z.B.
der Reynolds-, Schmidt-, Weber-, Froude- und Galilei-Zahl. Sie werden in der
Regel auf Basis globaler Stofftransportmessungen an Kolonnenapparaten erstellt,
bei denen die Differenz der Zusammensetzung der in die Kolonne ein- und aus-
tretenden Stoffstrome ermittelt wird. Da sich die Effekte der Stofftransportwider-
stande beider fluider Phasen kombiniert mit der Grof3e der Phasengrenzfliche in
den Stofftransportmessungen niederschlagen, miissen geeignete Methoden ange-
wandt werden, um diese drei Groflen separat zu bestimmen. Dies kann erreicht
werden, indem Testsysteme verwendet werden, in denen bspw. ein Stofftransport-
widerstand vernachléssigt werden kann. Geeignete Testsysteme und Methoden
sind z.B. in den Arbeiten von Hoffmann etal/ (2007), Kunze etal, (2012) und
Hegely etal, (2017)| aufgefiihrt.

Zur Bestimmung der Stoffiibergangskoeffizienten und der Phasengrenzfliche
existiert eine Vielzahl an Korrelationen (siehe bspw. Onda etal., [1968; Puranik
und Vogelpohl, (1974 Kolev, 1976 Zech und Mersmann, |1978; Shi und Mers-
mann, 1985; Schultes, 1990; Bornhiitter und Mersmann, (1993; Billet und Schul-
tes, |1999; Mackowiak, 201 1; Mackowiak, 2015)). Eine wichtige Rolle spielen se-
miempirische Beziehungen, die auf theoretischen Betrachtungen der Packungs-
geometrie und den in der Schiittung auftretenden Stromungsformen basieren. Die
Annahmen, die in diesen Modellen getroffen werden, sind meist eng mit einer
bestimmten Fiillkorpergeneration verkniipft.

Bei den ersten Fiillkorpergenerationen wurde davon ausgegangen, dass der
Stofftransport hauptsichlich in Rinnsal- und Filmstrémungen stattfindet. Die Fiill-
korperschiittung wurde durch zylindrische Kanile wiedergeben. Shi und Mers-
mann (1985) entwickelten ein Modell zur Bestimmung des fliissigseitigen Stof-
fiibergangskoeffizienten und der effektiven Phasengrenzfliche unter der Annah-
me, dass die Fliissigkeit in Filmen bzw. Rinnsalen an der Zylindergeometrie her-

abstromt. Der Stofftransport wird iiber die Penetrationstheorie beschrieben, wo-

11
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bei sich die Kontaktzeit aus der Stromungsgeschwindigkeit und dem Fiillkdrper-

durchmesser ergibt. Eine Darstellung des Modells ist in Abbildung [2.3]links ge-

geben.
O @ liquid 596
\ et jd'/element - 5

rivule \\5 O -
b Sl 65,

O |1 O | 5

k - J Q Ny

- v

O \\54 jet O

O/drop
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Abbildung 2.3: Darstellung der Kanalmodelle von Shi und Mersmann (1985)| (links)
und Bornhiitter und Mersmann (1993)| (rechts)

Die Breite der Rinnsale [ wird iiber folgende Formel bestimmt:

0,2 0,15

Ig = 3,49 - q?"‘(ﬂ) (ﬂ) (1-0,93cos )" (2.8)
Pl 018

Abseits der Stoffwerte der Fliissigkeit ist diese Breite insbesondere abhédngig vom

Kontaktwinkel zwischen Fliissigkeit und Fiillkérper § und damit vom Fiillkorper-

material. Auf Basis der Rinnsalbreite wird der Ausdruck fiir das Verhéltnis aus

spezifischer effektiver Phasengrenzfliche und spezifischer Fiillkorperoberflache

gegeben als:
u0’4(ﬂ)0’2a0’2 0,15
a ! 'k ’
ST B0, To— e (ﬂ) (1-0,93cos6)7! (2.9)
apack e O-Ig

mit dem fiillkorperspezifischen Korrekturfaktor B. Der Ausdruck fiir den fliissig-
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seitigen Stoffiibergangskoeffizienten lautet:

0,19,0,22 ,0,2

6D, U 0.05
B =0,91 L s 523 (ﬂ) (1-0,93cos0)'/3 (2.10)
ndpg (ﬂ) 22 04 \PI
pi pack

Aufgrund des groBen Anteils durchbrochener Winde von Gitterfiillkérpern und
der Tatsache, dass éltere Korrelationen die Trennleistung dieser Fiillkorper teils
massiv unterschitzten, entwickelten Bornhiitter und Mersmann (1993) ein Ka-
nalmodell, das neben der Rinnsalstromung auch Tropfen betrachtet. Diese beiden
Stromungsformen wurden unter den genannten Film-, Rinnsal-, Strahl- und Trop-
fenstrukturen als am relevantesten eingestuft, wobei sich die Rinnsale bis zu einem
geschlossenen Film verbreitern konnen. Die Modellvorstellung ist in Abbildung
[2.3] rechts dargestellt. Das Modell baut auf dem zuvor genannten von Shi und
Mersmann (1985) auf, ergénzt es um einige Annahmen zur Rinnsalstromung und
um den Beitrag der Tropfenstromung zum Stofftransport und der Phasengrenz-
flache. Folglich wird das Produkt aus Stoffiibergangskoeffizient und spezifischer
Phasengrenzfliache als Summe der Anteile von Rinnsal und Tropfenstromung an-
gegeben:

Biaesr = Prrar + Prrar (2.11)

Im Falle der Rinnsalstromung wurde der Ansatz von Shi und Mersmann (1985)
groBtenteils ibernommen. Zusitzlich wurde angenommen, dass ein Zylinder von
zwel Rinnsalen liberstromt wird, die auf entgegengesetzten Seiten der theoreti-
schen Kanile liegen. Weiterhin wurde eine variable Kontaktlinge als Anpassungs-
parameter verwendet. Die Phasengrenzflache und der Stoffiibergangskoeffizient

werden wie folgt berechnet:

0,4 0,2 0,15
e (22 (2
Pl 018
42 06 (2.12)
1-0,93 0)~L Ltk)’
( cos ) (47‘((1—8)
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mes)lﬂp}’lcrf’?’(l —&)12(1-0,93cos0)2\"°

9 14 24

11,3(
Hy apack

6D,
=B
PLr N 7dpg
(2.13)

Wobei fr den Hold-up-Anteil der Rinnsale bezeichnet, die Division durch 2 geht
auf die Aufteilung der Rinnsale in zwei pro Kanal zuriick und der fiillkdrper-
spezifische Faktor B spiegelt die variable Kontaktlinge wieder. Fiir diesen wurde
weiterhin eine Abhédngigkeit von der Reynoldszahl ermittelt. Filmstrémung wird
angenommen, sobald die Rinnsalbreite den halben Umfang der Zylinder iiber-
schreitet. Da in diesem Fall die Schiittung als vollstindig benetzt betrachtet wird,

gilt fiir die spezifische effektive Phasengrenzflache:

deff = Apack (2.14)

und fiir den fliissigseitigen Stoffiibergangskoeffizienten:

1,5 D
Bii = | R (2.15)
ndpg

Fiir die Tropfenstromung wird angenommen, dass der Stofftransport wihrend des
Falls auftritt und Tropfenbildung und -aufprall keinen Beitrag leisten. In diesem
Fall ist die Kontaktzeit abhédngig von der Tropfenfallgeschwindigkeit #; 7 und der
Tropfenfalllange /7. Die Phasengrenzfliche wird iiber den Tropfen-Hold-up A; 1
und den Sauterdurchmesser ds» der Tropfen berechnet:

6hyr
ar = ’ (2.16)
"™ dy
Fiir den Stoffiibergangskoeffizienten gilt:
25u; D
Bir =/ —— (2.17)
7TlT

Weiterhin fithrten Bornhiitter und Mersmann (1993) Experimente zur Ermittlung
des Tropfen-Hold-ups durch, auf die in Abschnitt 4.7|ndher eingegangen wird.
Mackowiak (2011) entwickelte ein Modell fiir Gitterfiillkorper unter der An-

14



2.2. RATE-BASED-MODELLE

nahme, dass lediglich die Tropfen in der Schiittung zum Stofftransport beitragen
und der Beitrag anderer Stromungsformen zu vernachlissigen sei. Die Modellvor-
stellung ist in Abbildung [2.4] dargestellt.

[ - contact path

Abbildung 2.4: Darstellung des Modells von Mackowiak (2011)

Auch in diesem Modell wird lediglich der fliissigseitige Stoffiibergang auf Ba-
sis der Penetrationstheorie behandelt. Die Kontaktzeit wird wie bei Bornhiitter und
Mersmann (1993)| iber die Tropfenfallgeschwindigkeit und die Tropfenfallldnge
bestimmt. Die Tropfenfalllinge ist hier allerdings gekoppelt mit der Fiillkorper-
geometrie. Mackowiak| (2011) korreliert die Tropfenfalllinge mit dem Formfaktor
¢ und dem hydraulischen Durchmesser d;, iiber folgende, an Stofftransportmes-

sungen angepasste Formel:
Ir = 0,115(1 - ¢)?3a,? (2.18)

Der Ausdruck fiir das Produkt aus Stoffiibergangskoeffizient und spezifischer ef-

fektiver Phasengrenzfliche lautet fiir den turbulenten Fall:

(2.19)

3 15,1 Di(p1 — pg)g\1/2 (apack \1/6 56
g B (D o,

(1- )1 3a)* ol g o

und ist giiltig fiir den Bereich unterhalb des Staupunktes. Des Weiteren werden
noch Ausdriicke fiir den laminaren Fall und den Belastungsbereich zwischen Stau-

und Flutpunkt hergeleitet. Die spezifische effektive Phasengrenzfliche berechnet
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sich aus dem Hold-up und dem Tropfendurchmesser:

6h
Gess =5 (2.20)

Obwohl die theoretischen Ansidtze wichtige Einflussfaktoren auf den Stoff-
transport beriicksichtigen, sind Anpassungen an experimentelle Daten notwen-
dig, die sich in den o.g. Modellen in den Korrekturfaktoren wiederfinden lassen.
AuBerdem sind die jeweiligen Anwendungsbereiche durch die Modellannahmen
stark eingeschrinkt. So ist das Modell von Mackowiak| (2011) nur giiltig fiir Gitt-
erfiillkorper mit dominierender Tropfenstromung. Das Modell von Shi und Mers-
mann (1985) ldsst sich wiederum nur auf Fiillkorper der ersten und zweiten Gene-
ration verldsslich anwenden. Das Modell von Bornhiitter und Mersmann (1993)
erfasst zwar die meisten Stromungsformen, beriicksichtigt die Fiillkrpergeome-
trie aber lediglich iiber den Korrekturfaktor.

Im Allgemeinen sind Stoffiibergangskoeffizienten stark abhiingig von den Be-
triebsbedingungen, der Fiillkorpergeometrie und den physikalisch-chemischen Ei-
genschaften des zu trennenden Systems. Daher ist die Anwendung einer Korre-
lation auf nicht beriicksichtigte Fiillkorpertypen, Betriebszustinde oder Systeme
riskant. Damit eine Korrelation einen breiten Anwendungsbereich besitzt, miissen
diese Einflussfaktoren durch Experimente quantifiziert werden, was einen enor-
men experimentellen Aufwand bedeutet. Des Weiteren muss bei der Verwendung
von Korrelationen der Giiltigkeitsbereich eingehalten werden (Kenig et al.,|[2002),
da eine Extrapolation nicht ohne Weiteres moglich ist. Problematisch ist dabei,
dass viele Korrelationen auf Experimenten im Labormaf3stab basieren, der vom
Malstab industrieller Anlagen weit entfernt sein kann. Zusitzlich betrachten viele
Modelle lediglich den fliissigseitigen Stoffiibergang. Um Systeme mit nicht ver-
nachlédssigbarem gasseitigem Stofftransportwiderstand zu modellieren, ist also die
Verwendung von Korrelationen anderer Autoren notwendig, die in der Regel auf
Basis anderer theoretischer Grundlagen und Experimente entstanden sind, was mit

hohen Unsicherheiten verbunden ist (Hegely etal., 2017).
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2.3 Computational Fluid Dynamics (CFD) Modelle

Abseits von Stufenmodellen wird auch CFD zur Modellierung von Fiillkdrperko-
lonnen verwendet. Der Einsatz unterliegt aber strengen Limitierungen. So ist der
enorme Skalenunterschied zwischen der numerischen Auflésung der Gas- und
Fliissigkeitsstromung und ausreichend groBer repréasentativer Rechengebiete ein
Problem. Weitere Schwierigkeit besteht in der addquaten Erfassung der Stochas-
tik der Schiittungsgeometrie und der Behandlung des phaseniibergreifenden Stoft-
transports bei intensivem Phasenkontakt. Zum einen kann es an bewegten Phasen-
grenzflichen in Verbindung mit groBen Konzentrationsgradienten zu erheblicher
numerische Diffusion kommen. Zum anderen wird die Position der Phasengrenz-
fliche meist nicht exakt erfasst, weshalb insbesondere der Konvektionsterm nicht
akkurat diskretisiert werden kann. In der Folge kommt es in beiden Fillen zu un-
physikalischem Stofftransport iiber die Phasengrenzfliche (Schulz etal., [2022).
Die meisten Arbeiten beschrinken sich daher auf die Untersuchung der (einpha-
sigen) Fluiddynamik von Fiillkorperkolonnen, deren Ausmafle im Vergleich zu
industriellen Kolonnen sehr klein sind.

Beispielsweise fithrten Haddadi et al, (2016) und Marek (2019)|einphasige Si-
mulationen der Gasstromung durch Fiillkorperkolonnen durch und ermittelten den
Druckverlust. Die untersuchten Fiillkorper waren Kugeln, Zylinder und Raschig-
Ringe. Kang etal. (2019) (Raschig-Ringe) und Fu etal. (2020) (Pall-Ringe) fiihr-
ten zweiphasige Simulationen ohne Beriicksichtigung des phaseniibergreifenden
Stofftransports durch. Gegenstand der Untersuchung waren der Druckverlust,
Fliissigkeits-Hold-up und die GroBe der Phasengrenzfliche. Unter den zitierten
Arbeiten beriicksichtigte Marek (2019)| die groBten Abmessungen mit einem Ko-
lonnendurchmesser von 250 mm. Der kleinste Kolonnendurchmesser (25 mm)
wurde in der Arbeit von Kang et al) (2019) behandelt. In den Zweiphasensimula-
tionen wurde die Gasgeschwindigkeit konstant und niedrig gewéhlt, mit 0,034 m/s
bei Kang et al/(2019) bzw. 0,28 m/s bei Fu et al. (2020). Da sowohl Abmessungen
als auch Betriebsbedingungen weit entfernt von der industriellen Praxis sind, ist
eine Ubertragung der Ergebnisse auf industrielle Kolonnen nicht ohne Weiteres
moglich. Dies wird vor allem deutlich in den Ergebnissen von Kang etal. (2019),

welche sehr stark von den etablierten Hold-up- und Druckverlustkorrelationen von
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Billet und Schultes (1999)|und Stichlmair et al! (1989) abweichen.

Zur Uberwindung von Skalenbeschrinkungen und Schwierigkeiten hinsicht-
lich des Speziestransports konnen CFD-Modelle ohne direkte Auflosung der Pha-
sengrenzfliache eingesetzt werden. Diese Ansitze verwenden ein 3D-Euler-Euler-
Konzept, in dem die Gas-, Fliissig- und Festphase als interpenetrierende Konti-
nua behandelt werden. Die Wechselwirkungen zwischen den drei Phasen wer-
den iiber Quellterme in die Impulsgleichungen einbezogen. Die Packungsgeome-
trie wird nicht aufgelost, sondern als poroses Medium dargestellt. Aufgrund der
nicht repriasentativen Geometrie konnen charakteristische Fliissigkeitsstromungs-
formen, wie sie in regellosen Schiittungen auftreten, nicht reproduziert werden.
Die Positionen der fluiden und festen Phasen sowie der Phasengrenzfliche wer-
den nicht erfasst, sondern alle Phasen koexistieren und sind iiberall im Rechen-
gebiet verteilt. Da die Position der fluiden Phasen nicht aufgelost ist, wird der
phaseniibergreifende Stofftransport mit den gleichen vereinfachten Stofftransport-
modellen wie bei Rate-based-Stufenmodellen bestimmt und die Modellparameter
ebenso aus Korrelationen von Stoffiibergangskoeffizienten gewonnen. Die Be-
schleunigung des phaseniibergreifenden Stofftransports durch Reaktionen wird
durch Enhancement-Faktoren beschrieben. Kenig etal. (2008) haben diese Vor-
gehensweise bereits als sehr problematisch identifiziert, da die Modellparameter
von ihrem zugrundeliegenden Stofftransportmodell abstrahiert werden und ihre
Verwendung keine Giiltigkeit mehr besitzt. AuBerdem werden die Modellparame-
ter mithilfe von integral ermittelten Korrelationen fiir Stoffiibergangskoeffizien-
ten in differentiellen Betrachtungen beriicksichtigt. Dieses Vorgehen ist inkonsis-
tent, da die Einfliisse der Fluiddynamik in der Kolonne in diesen Korrelationen
direkt enthalten sind und durch ihre Verwendung zusammen mit differentiellen
Impulstransportgleichungen doppelt in die Betrachtung eingebracht werden. Wei-
terhin werden die Korrelationen auf die Mittelwerte der Geschwindigkeiten der
beiden Phasen (Fliissigkeitsbelastung und Gasbelastungsfaktor) angepasst. Thre
Verwendung in Verbindung mit lokalen Geschwindigkeiten entbehrt somit jegli-
cher Grundlage und resultiert schlimmsten Falls in vollig unrealistischen Werten
fiir den Stofftransport. Dennoch sind in der Literatur Arbeiten zu dieser Methode
zu finden. Beispiele fiir die Anwendung auf Fiillkérperkolonnen sind die Arbei-
ten von Yin etal, (2000), Pan etal/ (2018) und Iliuta und Iliuta (2019). In diesen
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Arbeiten wurde die Trennung von Cyclohexan und n-Heptan in einer Pall-Ring-
Schiittung, die CO2-Absorption in wissriger Aminlosung, ebenfalls in einer Pall-
Ring-Schiittung und die SO2-Absorption in Meerwasser in einer Raschig-Super-

Ring-Schiittung untersucht.

2.4 Hydrodynamische Analogien (HA)

Eine weitere Methode der Modellierung von Trennkolonnen ist der Ansatz der hy-
drodynamische Analogien (HA). Die Idee hinter diesem Ansatz ist es, eine Ana-
logie zwischen den komplexen Stromungsformen in realen Kolonnen und verein-
fachten fluiddynamischen Elementen zu bilden. Dazu ist es wichtig, die dominie-
renden Stromungsformen durch Beobachtungen der realen Strémung zu identi-
fizieren. Die vereinfachten Stromungsformen basieren auf den spezifischen Cha-
rakteristika der realen Geometrie. Transportgro3en wie Impuls, Wéarme und Stoff-
menge konnen in diesen vereinfachten Stromungsformen und Geometrien direkt
durch rigorose partielle Differentialgleichungen behandelt werden (Kenig, 2000).
So kann die Abhingigkeit des Modells von empirischen Korrelationen stark ver-
ringert werden.

Shilkin und Kenig (2005) entwickelten, diesem Ansatz folgend, ein Mo-
dell fiir Rektifikationskolonnen mit strukturierten Packungen (siehe auch Shilkin
etal, (2006)). In diesem Modell wurde die Packung durch ein Biindel zylindri-
scher Kanile dargestellt, deren Anzahl und Durchmesser aus der Geometrie der
strukturierten Packung abgeleitet wurden. Die Fliissigkeit wurde vereinfacht als
schwerkraftgetriebene Filmstromung auf der Innenfliche der Kanile im Gasge-
genstrom dargestellt. Die Neigung der Kandle wurde an den effektiven FlieB3-
winkel der Fliissigkeitsstromung in der realen Packung angepasst. Somit wurde
sichergestellt, dass die Weglidnge, die die Filmstromung im Modell zuriicklegt,
derjenigen entspricht, die die Fliissigkeit in der realen Kolonne zuriicklegt.

Es wurde angenommen, dass sich die Gas- und Fliissigkeitsstrome nach ei-
ner packungsspezifischen vermischungsfreien Weglidnge vermischen, um die Um-
lenkung des Fliissigkeitsfilms an den Faltblattgraten der Packung bzw. die Um-
lenkung der Gasstromung an der Kolonnenwand zu beriicksichtigen. Auch diese

Lingen lassen sich somit direkt aus der Geometrie der Packung bzw. der Ko-
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lonne bestimmen. Die Anzahl der benetzten Kanile ist im Modell angepasst an
die Benetzung der realen Packung, sodass das Verhéltnis der Anzahl der benetz-
ten Kanile zur Gesamtzahl aller Kanile dem Verhiltnis von effektiver Stoffaus-
tauschflache zur Packungsoberflache entspricht. Die unbenetzten Kanile dienen
der Gasstromung als Bypass. In Abbildung[2.5]ist das Modell schematisch darge-
stellt.

. X e
laminar films -~

wetted channels

dry channels <

gasflow ——

Abbildung 2.5: Darstellung des HA-Modells von Shilkin und Kenig (2005)

Der Impulstransport in den benetzten Kanilen kann direkt durch die Navier-
Stokes-Gleichung beschrieben werden, Wirme- und Stofftransport analog dazu
mit den jeweiligen Erhaltungsgleichungen. Dabei sind beide Phasen durch Rand-
bedingungen an der Phasengrenzflaiche miteinander gekoppelt, fiir den Impul-
stransport iiber die Kontinuitédt der Schubspannungen und der Geschwindigkeiten,
fiir den Wirme- und Stofftransport iiber die Kontinuitidt der Wirme und Stoff-
fliisse sowie iiber das thermodynamische Gleichgewicht. Aus den Losungen der
Gleichungen ergeben sich schlieBlich radiale Geschwindigkeits- und sowohl ra-
diale als auch axiale Konzentrations- und Temperaturprofile. In Abbildung

sind Geschwindigkeits- und Konzentrationsprofile exemplarisch dargestellt.
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Abbildung 2.6: Schematische Darstellung der radialen Geschwindigkeits- (links) und
Konzentrationsprofile (rechts), entnommen aus Brinkmann et al| (2014)

Eine detaillierte Beschreibung des Modells und Herleitung der geome-
trischen GroBen ist bei Shilkin (2007) gegeben. Dieses Modell wurde ge-
gen experimentelle Daten fiir die Systeme Chlorbenzol/Ethylenbenzol, Metha-
nol/Acetonitril/Wasser und Methanol/Ethanol/Wasser validiert.

Brinkmann et al/ (2010) wandten diesen Modellierungsansatz auf das reakti-
ve Strippen in monolithischen Katalysatortrigern an. Ein weiterer Prozess, der
mit der HA-Methode beschrieben wurde, war die reaktive Absorption in struktu-
rierten Packungen (Brinkmann etal., 2014). Dieses Modell wurde anhand expe-
rimenteller Daten zur reaktiven CO2- bzw. SO2-Absorption in wissrige Natron-
lauge und zur physikalischen Absorption von NH3 aus Luft in Wasser validiert.
Bolenz etal, (2021) beriicksichtigten in ihrer Modellierung endliche Riicklaufver-
hiltnisse und eine variable Feedstufe bei der Rektifikation. Weiterhin wurden vis-
kose Systeme mit dem HA-Ansatz behandelt, wobei Wolf et al. (2014) Destillation
und Grof3e Daldrup etal. (2019)|CO2-Desorption behandelten. Rieks etal. (2019)
wandten den HA-Ansatz auf die Gravidestillation in Kapillarstrukturen, einem
Mikrotrennverfahren, an.

Allen diesen Modellen ist gemein, dass die behandelten Geometrien streng

geordnet sind, was eine stabilisierte Stromung ermdglicht, die gut beobachtbar
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ist. Somit lédsst sich eine Analogie zwischen realer und vereinfachter Stromung
gut konstruieren. Fiillkorperschiittungen weisen allerdings keine Ordnung in der
Geometrie auf was eine chaotische Stromung zur Folge hat. Ein HA-Modell, das
diese chaotische Schiittung und die darin auftretende Stromung erfasst ist nicht

vorhanden und muss entwickelt werden.
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Die Anwendung der zuvor beschriebenen Stufen- und CFD-Modelle zur Ermitt-
lung der Trennleistung von Kolonnenapparaten ist, sofern tiberhaupt moglich,
meist mit erheblichem Aufwand verbunden. Fiir die Anwendbarkeit von Stufen-
modellen ist die Giite der verwendeten Modellparameter (HETP-Wert, Filmdicke,
Kontaktzeit, etc.) von entscheidender Bedeutung. Diese Parameter hdngen stark
von der betrachteten Trennaufgabe ab (Betriebsbedingungen, Einbautengeometrie
und Stoffeigenschaften) und werden meist iiber experimentell ermittelte Korrela-
tionen bestimmt, in denen alle relevanten Einflussfaktoren erfasst werden miissen.
Damit diese Korrelationen einen breiten Anwendungsbereich besitzen, muss ein
enormer experimenteller Aufwand betrieben werden. Semiempirische Modelle er-
fassen zwar wichtige Einflussfaktoren auf den Stofftransport auf theoretischer Ba-
sis, dennoch kommen sie nicht ohne Anpassungen an experimentelle Daten aus.
AuBerdem ist ihre Anwendung aufgrund der Modellannahmen hiufig auf einen
bestimmten Fiillkdrpertyp oder eine dominierende Stromungsform beschrinkt.
Die Anwendung von CFD-Methoden ist ebenfalls problematisch. Es existie-
ren numerischen Schwierigkeiten bei der Behandlung des phaseniibergreifenden
Stofftransports. Zum einen durch numerische Diffusion an der bewegten Phasen-
grenzflache, zum anderen durch Diskretisierungsfehler aufgrund der ungenauen
Erfassung der Phasengrenzflache. Dariiber hinaus lédsst allein der Skalenunter-
schied zwischen einer hinreichend genauen Auflésung des Phaseniibergreifenden
Stofftransportes und den Dimensionen einer Kolonne im industriellen Maf3stab
beim derzeitigen Stand der Technik keine Simulation zu.
3D-Euler-Euler-Modelle erfassen die spezifische Schiittungsgeometrie nicht
und konnen daher auch die charakteristischen Fliissigkeitsstromungsformen, nicht

reproduzieren. Des Weiteren ist diese Methode als inkonsistent zu betrachten, da
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Parameter von Stofftransportmodellen, die iiber eine integrale Betrachtung der
Fluiddynamik des gesamten Apparates bestimmt wurden, in die differentielle Be-
schreibung des Kontinuums eingehen. Diese Modellparameter verlieren dadurch
ihre Bedeutung und Anwendbarkeit. Dariiber hinaus erfordert diese Methode auf-
grund der Verwendung der gleichen Parameter wie die Rate-Based-Modellierung
auch einen ebenso hohen experimentellen Aufwand.

Ein Ziel dieser Arbeit ist es daher den HA-Ansatz zum ersten Mal auf die
Modellierung von Trennkolonnen mit Fiillkorperschiittungen anzuwenden. Der
Vorteil dieser Methode ist, dass deutlich weniger experimentell zu bestimmende
Parameter benotigt werden. Insbesondere sind keine Stoff- und Warmetiibergangs-
koeffizienten notig. Die Methode ist damit weniger abhingig von Experimenten.
Essentiell dafiir ist die Erfassung der Stromungsverhiltnisse in Fiillkorperkolon-
nen, sowie der realen Schiittungsgeometrie durch das entwickelte Modell. Das
bedeutet insbesondere, dass neben der Geometrie der Fiillkdrper auch die Sto-
chastik der Schiittung im Modell abgebildet werden muss. Auflerdem sind neben
der Film- und Gasstromung, die in den vorangegangenen Modellen die dominie-
rende Stromungsformen waren, weitere Stromungsformen in der Modellierung zu
beriicksichtigen.

Dariiber hinaus ist es ein weiteres Ziel dieser Arbeit eine umfassende Unter-
suchung der Auswirkungen von Stromungsformen und der Fiillkorpergeometrie
auf die Trennleistung durchzufiihren, um eine Vorgehensweise zur Entwicklung
neuer Fillkorper zu erarbeiten. Da in der HA-Modellierung die reale Geometrie
direkt erfasst und parametrisiert wird, ist es moglich den Einfluss der Geome-
trieparameter auf die Trennleistung durch Simulationen zu ermitteln. Diese ,,vir-
tuellen Experimente* ermoglichen es Riickschliisse auf die Entwicklung neuer
Fiillkorper zu ziehen. Durch diese Vorgehensweise soll die Anzahl der ,, Trial and
Error*“-Versuche minimiert und damit Zeit und Kosten gespart werden. Dies ist mit
keinem der vorgeschlagenen Stufen- oder CFD-Modelle moglich, da kein Modell
sowohl die Fiillkdrpergeometrie als auch die in der Schiittung auftretenden Stro-
mungsformen umfassend beriicksichtigt. Die ,,virtuellen Experimente* werden im
Rahmen einer Parameterstudie durchgefiihrt, in der systematisch die Geometrie-

parameter und die Anteile der Stromungsformen variiert werden.
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Im Folgenden wird auf die Modellbildung detailliert eingegangen. Zunichst wird
das physikalische Modell und die Ermittlung vermischungsfreier Weglingen be-
schrieben. AnschlieBend wird die Erfassung der Fluiddynamik, des Wirme- und
Stofftransports erldutert. Zum Schluss wird auf die Modellierung der Turbulenz
und die Behandlung der Mischungspunkte sowie die Verteilung der Fliissigkeitss-
tromungsformen eingegangen.

In Fiillkorperkolonnen ist die Schiittung chaotisch angeordnet. Position und
Orientierung der einzelnen Fiillkorper folgen keiner Ordnung, weshalb auch die
Stromung innerhalb der Packung chaotisch ist. Obwohl der Hohlraumanteil von
Fiillkorpern im Vergleich zu strukturierten Packungen eher geringer ist, treten
neben Fliissigkeitsfilmen auch Strahl- und Tropfenstrémungen auf. Diese Stro-
mungsformen konnten wiéhrend der von der ENVIMAC Engineering GmbH
durchgefiihrten Experimente (siehe Abschnitt in optischen Messungen iden-

tifiziert werden und wurden in das Modell aufgenommen.

4.1 Physikalisches Modell

Die Schiittung wird im Modell als Kanalbiindel abgebildet, wobei der Kanal-
durchmesser dem hydraulischen Durchmesser der Schiittung entspricht.

&

dy=4 4.1)

Apack
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Die Anzahl der Kanile wird so gewihlt, dass die Querschnittsfliche der Kanile

dem Hohlraumanteil der Packung entspricht.

2

d
Nc=¢ ;;” 4.2)
h

Eine schematische Darstellung des Modells ist in Abbildung [.1] gezeigt.
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Abbildung 4.1: Graphische Darstellung des physikalischen Modells: Film- (links),
Strahl- (mitte) und Tropfenkanile (rechts) mit den zugehdrigen vermischungsfreien Weg-
langen und Mischungspunkten (Riihrersymbole)

Im Modell stromt der Fliissigkeitsfilm an den Innenseiten der Kanéle herab,
wihrend Strahlen und Tropfen durch die Kanalmitte fallen. Die Gasphase wird
dabei im Gegenstrom die Kanile hinauf gefiihrt. In der realen Packung gehen die
Fliissigkeitsstromungsformen stdndig ineinander iiber. Strahlen und Tropfen ver-
schmelzen mit Fliissigkeitsfilmen, sobald sie auf eine Oberfliche treffen, Filme
16sen sich an Kanten oder Abtropfstellen ab und gehen in Tropfen- oder Strahl-
stromung iiber oder werden umgelenkt. Diese Umlenkungen, Verschmelzungen
und Ubergiinge werden im Modell durch Mischungsstellen beriicksichtigt. Die
Abstinde zwischen den Mischungsstellen werden als vermischungsfreie Weglin-
gen bezeichnet. Fiir die Gasphase wird angenommen, dass sich die Gasstrome

benachbarter Fiillkorper ebenfalls regelméfig vermischen, daher existieren auch
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fiir die Gasphase Mischungspunkte im Modell.

Die vermischungsfreie Weglidnge der Filmstromung ist bei Fiillkorpern mit
durchbrochenen Oberflichen aufgrund der Vielzahl an Kanten deutlicher kiirzer
als die der Tropfen- und Strahlstromung. Daher wird die Filmstromung wieder-
holt mit sich selbst vermischt, bis sie eine Strahl-/Tropfenmischungsstelle er-
reicht. An den Strahl-/Tropfenmischungsstellen werden alle drei Fliissigkeits-
stromungsformen miteinander vermischt und die Konzentrationen und Tempera-
turen gemél der Anzahl der Film-, Strahl-, und Tropfenkanile gewichtet. Ebenso
wird mit den Gasphasen der drei Kanaltypen an den Gasmischungsstellen verfah-
ren. Da die Konzentrations- und Temperaturfelder aller drei Kanaltypen an den
Strahl-/Tropfenmischungsstellen bzw. Gasmischungsstellen bekannt sein miissen,
werden die Konzentrations- bzw. Temperaturfelder der drei Kanaltypen in einem

parallelen Berechnungsverfahren bestimmt.

4.2 Vermischungsfreie Weglingen

Im Rahmen dieser Arbeit wurden 50 mm Pall-Ringe und der Gitterfiillkdrper
ENVIPAC 2 betrachtet. Die vermischungsfreien Wegldngen sind stark abhédngig
von der Fiillkorpergeometrie und miissen fiir jeden Fiillkdrpertyp separat berech-
net werden. Die vermischungsfreie Weglidnge der Filmstromung ist dariiber hinaus
fiir unterschiedliche Fiillkorpertypen unterschiedlich definiert.

In Abbildung [4.2] sind die vermischungsfreien Wegldngen der Gasstromung
beider Testfiillkorper dargestellt. Es wird davon ausgegangen, dass die Gasstro-
mung den Weg des geringsten Widerstands bevorzugt. Im Falle des Pall-Rings
wird angenommen, dass das Gas hauptsédchlich den Zylindermantel durchstromt
und sich mit den Strémen benachbarter Fiillkorper mischt, nachdem sie das Pa-
ckungselement passiert haben. Fiir den ENVIPAC 2 wird angenommen, dass das
Gas durch den Fiillkorper nach oben stromt. Da der ENVIPAC-Fiillkorper an-
nihernd hohl ist, ist eine Umlenkung der Gasstromung innerhalb des Packungs-
elements nicht zu erwarten und damit auch keine Vermischung der Gasphase.
Die Vermischung erfolgt erst an den Beriihrungspunkten benachbarter Fiillkor-
per, an denen die Stromung umgelenkt wird. Die vermischungsfreie Wegldnge

der Gasstromung entspricht somit der charakteristischen Linge des Fillkorpers.
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Abbildung 4.2: Darstellung der Gasstromung und Mischungsstellen fiir ENVIPAC 2
(links) und Pall-Ring (rechts)

Da ENVIPAC 2 ein sphérischer Fiillkorper ist und beim Pall-Ring Durchmesser
und Linge gleich groB sind (vgl. Abbildung [4.2)), ergibt sich die vermischungs-

freie Weglidnge zu:

lg = dPE (43)

Tropfen und Strahlen fallen durch die Fiillkorperschiittung und kénnen entwe-
der an der Oberfliche eines Fiillkorpers auftreffen oder den Fiillkdrper passieren,
ohne ihn zu beriihren. Die Wahrscheinlichkeit, dass Tropfen oder Strahlen auf
einen Fiillkorper auftreffen, hingt vom Anteil der durchbrochenen Oberfldche an
der gesamten Fiillkorperoberfliche ab. Mackowiak (2010)|fiihrte den Formfaktor
¢ ein, der den Quotienten aus durchbrochener und gesamter Fiillkdrperoberfli-
che darstellt. Im Modell reprisentiert dieser Formfaktor die Wahrscheinlichkeit
fiir Tropfen und Strahlen ungehindert einen Fiillkorper zu passieren. Die Wahr-
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scheinlichkeit Npg Fiillkorper zu passieren ergibt sich somit zu:
Epass = ¢"'"* (4.4)
Die Wahrscheinlichkeit auf einen Fiillkorper aufzutreffen ist gegeben durch:
Epit=1—Epggs =1 ¢"PE (4.5)

Die durchschnittliche Anzahl an passierten Fiillkorpern ergibt sich durch Umstel-
len von Gleichung (4.5) und Integration iiber Ej;;:

S L
NPE _/O WdEhzt - W (46)

Der Hohlraum zwischen benachbarten Fiillkorpern wird durch den Packungsfak-

tor Fqc« beriicksichtigt:
Fpack = Ppack * VpE 4.7)

Zur Berechnung von F),,.x muss die Schiittdichte p .« bekannt sein, die der
Anzahl an Fiillkorpern pro Kubikmeter Packungsvolumen entspricht. Diese Gro-
Be wurde bspw. von Mackowiak (2010) fiir diverse Fiillkorper aufgefiihrt. Wird
die Schiittdichte mit dem Volumen Vpg, welches ein einzelner Fiillkorper abdeckt
(im Falle von ENVIPAC 2 eine Kugel bzw. ein Zylinder im Falle des Pall-Rings),
multipliziert, ergibt sich der Packungsfaktor. Damit l4sst sich die vermischungs-
freie Weglidnge fiir Tropfen und Strahlen berechnen:

Npg
Fpack

zs/T = dpE 4.83)

Wie bereits erwihnt, ist die vermischungsfreie Weglinge fiir jeden Fiillkorper-
typ einzeln definiert. Im Falle des ENVIPAC 2 ist die Bestimmung eher simpel.
Bei diesem Gitterfiillkorper (siehe Kapitel[T)) wird angenommen, dass der Fliissig-
keitsfilm an den Gitterstibchen entlang fliel3t, bis er sich an den Verzweigungen

vermischt. Die vermischungsfreie Weglidnge ldsst sich deshalb durch die Gesamt-
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lange aller Gitterstidbchen geteilt durch deren Anzahl berechnen:

_Xlip

F =
Nip

4.9)

Im Falle des Pall-Rings wird angenommen, dass die Fliissigkeit auf die Ober-
flache des Zylindermantels auftrifft und entlang des Umfanges in Richtung des
Gravitationsvektors stromt, bis der Film auf eine Kante trifft. Die vermischungs-
freie Weglidnge ist damit abhiingig vom Winkel zwischen der Horizontalen und
der Lingsachse des Fiillkorpers . Fiir den Extremfall @ = 0 entspricht die Linge
dem halbem Umfang des Fiillkorpers, da angenommen wird, dass der Film am
hochsten Punkt auf den Fiillkorper auftrifft und sich am niedrigsten Punkt wieder
ablost. Die vermischungsfreien Wegldangen der Filmstromung sind in Abbildung
4.3 fiir die beiden Fiillkorpertypen Pall-Ring und ENVIPAC dargestellt.

g Ansicht entlang der Langsachse

Ansicht normal zur Langsachse

Abbildung 4.3: Darstellung der vermischungsfreien Weglinge der Filmstromung durch
blaue Pfeile fiir ENVIPAC 2 (links) und Pall-Ring (rechts)

Aufgrund der stochastischen Ausrichtung der Pall-Ringe in der Schiittung
wurde ein Winkel von @ = 45° gewihlt. Zum besseren Verstindnis der folgen-
den geometrischen Betrachtungen sind in Abbildung [4.4] zwei 2D-Projektionen
der Stromung, die in der rechten Abbildung[4.3|gezeigt wurde, abgebildet. Links
ist ein Ausschnitt des Pall-Rings gezeigt, den der Betrachter sieht, wenn er nor-
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4.2. VERMISCHUNGSFREIE WEGLANGEN

mal zur Lingsachse auf den Zylindermantel des Fiillkdrpers schaut. Rechts ist

eine Projektion in Richtung der Léngsachse gezeigt.

Abbildung 4.4: 2D-Projektion der vermischungsfreien Weglinge der Filmstromung auf
Pall-Ringen, links: Detailansicht des Pall-Rings in radialer Projektion, rechts: Pall-Ring
in axialer Projektion

Wie aus Abbildung [4.4] ersichtlich ist, variiert die 2D-Projektion der vermi-
schungsfreien Weglidnge zr ,,,; mit dem Winkel a. Die Linge B, kann direkt am
Fiillkérper gemessen werden und damit lassen sich die Lingen A, und zr ,,,; Wie

folgt bestimmen:

B,
roj = ——i— 4.10
LF.proj cos(90 — ) ( )
und
Ar = ZF proj - Sin(90 — @) 4.11)

A, ist die Weglinge, die der Film in radialer Richtung zuriicklegt, wihrend er
um den Umfang stromt (vgl. Abbildung f.4]rechts). Zur Berechnung der Weglin-

ge Acire, die der Film in Umfangsrichtung zuriicklegt (entspricht der Linge des
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4. Modellierungsmethode

Pfeils in der rechten Abbildung , muss der Winkel y bestimmt werden:

Rpg — A
v = arccos(—PE r) 4.12)
Rpg
Damit ergibt sich Acjyc zu:
Acire =7 " Rpg (4.13)

Mit den Weglédngen, die der Film in Richtung der Léngsachse (B;) und in Richtung
des Umfanges (Acirc) zuriicklegt und mithilfe des Satzes des Pythagoras kann
die vermischungsfreie Wegliange der Filmstromung fiir den Pall-Ring bestimmt

werden:

F = VB% + A%irc (414)

4.3 Fluiddynamik

Der Fliissigkeitsfilm wird als gravitationsgetriebene Stromung entlang der Kana-
linnenwénde betrachtet. Fiir die Tropfen und Strahlen wird angenommen, dass
sie durch die Kanalzentren fallen. Das Gas wird im Gegenstrom zur Fliissigkeit
die Kanile hinauf gefiihrt. Die Fluiddynamik der Strahlen und Fliissigkeitsfilme
sowie der Gasphase in den Kandlen ldsst sich mit vereinfachten Navier-Stokes-
Gleichungen beschreiben (Levich, 1962), welche analytisch gelost werden. Die
Tropfenstromung wird aufgrund ihrer instationidren Natur auf andere Weise be-
handelt.

Fiir Strahl- und Filmstromung wird angenommen, dass die fliisssige Phase la-
minar und gravitationsgetrieben ist, daher werden die druckabhingigen Terme
vernachlissigt (Kriegel, 1967).

10 0

——(r,ulﬂ) + pigsina =0 (4.15)
rdr or

Im Gegensatz zur fliissigen Phase wird die Gasphase als duckgetrieben angese-
hen und der Gravitationsterm in Gleichung (4.15)) durch den Druckgradienten in
axialer Richtung ersetzt (Kriegel, |1967). Dartiber hinaus kann die Gasphase lami-

nar oder turbulent sein. Im turbulenten Fall wird die Boussinesq-Approximation
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4.3. FLUIDDYNAMIK

angewandt (Schlichting und Gersten, |2006).

10 ~ aug an lam turb

rar THeg ) T =0 Ae T e Fag (4.16)

Zur Losung dieser Differentialgleichungen miissen pro Kanaltyp sechs Unbekann-
te bestimmt werden, je zwei Integrationskonstanten, der unbekannte Druckgradi-
ent in Gleichung (4.16) und die Dicke der jeweiligen Fliissigkeitsstromungsform
(Film, Strahl und Tropfen) 6. Die Randbedingungen fiir die Filmkanile lauten:

Haftbedingung an der Kanalwand:

ur,rlr=g, =0 4.17)

» Kontinuitdt der Geschwindigkeiten und der Schubspannungen an der Pha-

sengrenzfldche:
ULFlr=Ry-6r = Ug,Flr=Ry—sr (4.18)
aul,F al/tg’p
Hi or lr=Ri-sr :ﬂgwlr:Rh—éF (4.19)

* Nullgradient an der Symmetrieachse im Kanalzentrum:

6ug’F
or

lr=0=0 (4.20)

* Zusitzlich zu diesen Randbedingungen miissen die Erhaltungsgleichungen

erfiillt sein:

Ru—0F
271/ r-ugr(r)dr =qgr “4.21)
0
Ry
27r/ r-upp(r)dr =—qr 4.22)
Ry—0F

Die Konstanten ¢, und ¢; stehen fiir den Gas- bzw. Fliissigkeitsvolumenstrom in
den Kanilen. Die Randbedingungen fiir die Strahlstromung sind die Gleichen wie
zuvor, allerdings befindet sich die Fliissigkeit in den Strahlkanilen im Kanalzen-

trum und das Gas an der Wand. Die Randbedingungen lauten:
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Haftbedingung an der Kanalwand:

ug,S|r:Rh =0 (4.23)

» Kontinuitdt der Geschwindigkeiten und der Schubspannungen an der Pha-

sengrenzfldche:
ul,Slr:(Ss = ug,jetlr:és (424)
auls 6ug5
| e = fe— | 4.25
’ul(’)r|6s Hg 6r|65 (4.25)

Nullgradient an der Symmetrieachse im Kanalzentrum:

)
LS| =0 (4.26)
or

Wiederum miissen die Erhaltungsgleichungen erfiillt sein:

ds
271/ r-ups(rydr =—q s 4.27)
0
Ry
27r/ reugs(r)dr =q,s (4.28)
Os

Da die Tropfenstromung diskontinuierlich und instationér ist, kann Gleichung
nicht auf sie angewandt werden. Es wird angenommen, dass die Tropfen
hintereinander in einer Tropfenkette mit einer konstanten Tropfenfallgeschwin-
digkeit fallen. Die Tropfenfallgeschwindigkeit wird iiber das Kriftegleichgewicht

aus Gravitations- und Reibungskraft berechnet:

(4.29)

— pg)gdr (djy\L/A
wir = —C (01 = pg)8 T(_h) iy

Pg dr

Der dafiir benotigte Tropfendurchmesser lédsst sich nach folgender Gleichung be-

rechnen (Billet etal., 1985)):
dr = [ 9 (4.30)
(o1 — Pg)8
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Gleichung (4.29) ist eine vereinfachte Darstellung der von Mackowiak (2010) ver-

offentlichten Gleichung. Die Konstante C; ist Fiillkorperspezifisch. Die mittlere

Gasgeschwindigkeit iz, 7 wird iiber den Gasvolumenstrom in einem einzelnen Ka-

nal g, und den hydraulischen Radius R, berechnet:
ds

2
7TRh

UgT = (4.31)

Um die Gas- und Tropfenstromung in den Tropfenkanilen als stationédr zu
behandeln ist eine weitere Vereinfachung notig. Deshalb wird die Tropfenkette als
Flissigkeitsstrahl mit konstanter Tropfenfallgeschwindigkeit dargestellt. Da der
Wirme- und Stofftransport iiber die Phasengrenzflache hinweg stattfindet, wird

dem Fliissigkeitsstrahl die gleiche Oberflache wie der Tropfenkette zugewiesen:

q 1,T 1 2noTH
L Ap=

Vi wr H
Dazu wird in Gleichung (4.32)) der Fliissigkeitsvolumenstrom eines Tropfen-

kanals ¢; 7 durch das Volumen eines Einzeltropfens dividiert, wodurch die Anzahl

(4.32)

an Tropfen pro Zeiteinheit erhalten wird. Division der Tropfenanzahl pro Zeitein-
heit durch die Tropfenfallgeschwindigkeit ergibt die Anzahl an Tropfen pro Lén-
geneinheit. Multiplikation mit der Oberflache eines Einzeltropfens ergibt schlief3-
lich die Oberfldche der Tropfenkette pro Langeneinheit. Diese wird gleichgesetzt
mit der Oberfldche eines zylinderformigen Fliissigkeitsstrahls pro Langeneinheit
H. Umstellen von Gleichung (4.32) ergibt den gesuchten Radius des reprasentati-
ven Strahls 67. Mithilfe dieser Analogie zwischen Tropfenkette und Strahl ist es
moglich die Fluiddynamik der Gasphase mittels Gleichung (#.16)) zu beschreiben.
Die Anzahl der Unbekannten reduziert sich zu zwei Integrationskonstanten und

dem unbekannten Druckgradienten. Die Randbedingungen lauten:

* Haftbedingung an der Wand:

UgT|r=R, = 0 (433)
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* Kontinuitdt der Geschwindigkeiten:

e Zusitzlich muss auch hier die Erhaltungsgleichung der Gasphase erfiillt

sein:

Eine Darstellung moglicher Geschwindigkeitsprofile ist in Abbildung [4.5] gege-

ug,Tlrzér =Uur

Ry,

reugr(r)dr =qqr
T

ben.
A,

u u
g |
k) e
| |
| |
| |
| 1
* 1 |
r . I !
| 1
| |
i Ry : Ry ]
“1 “1
Ry=0p Ry—d5 ;

Abbildung 4.5: Beispielhafte Darstellung der Geschwindigkeitsprofile fiir die drei Ka-
naltypen: Filmkanal (links), Strahlkanal (mitte), Tropfenkanal (rechts)

Auf diese Weise wird eine hydrodynamische Analogie zwischen der tatsich-
lichen Stromung in der Schiittung und vereinfachten Stromungsformen gebildet,

die es ermoglicht die komplexe reale Fluiddynamik auf eine gut handhabbare zu

(4.34)

(4.35)

R]} - 67'

reduzieren, welche aber die dominierenden Charakteristika erfasst.
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4.4 Warme- und Stofftransport

Wie die Fluiddynamik wird auch der Wérme- und Stofftransport durch die jewei-
ligen Transportgleichungen beschrieben. Im Gegensatz zur Fluiddynamik, welche
als stabilisiert betrachtet wird und nur von der radialen Koordinate abhéngig ist,
was eine analytische Losung erlaubt, werden diese Gleichungen allerdings dis-
kretisiert und numerisch gelost. Im turbulenten Fall werden die Diffusionskoef-
fizienten bzw. die Temperaturleitfahigkeit mittels der turbulenten Schmidt- bzw.
Prandtl-Zahlen bestimmt, welche zu Eins gesetzt werden (Reynolds, [1974). Wei-
terhin wird angenommen, dass Konvektion in axialer Richtung dominiert, in ra-
dialer Richtung aber vernachléssigbar ist. Daher werden in den Warme- und Stoff-
transportgleichungen die diffusiven Anteile in axialer Richtung sowie die konvek-

tiven Anteile in radialer Richtung nicht beriicksichtigt.

0Cy 10, - 0Cy

—=——Dy—)+Sk, k=1,...,N
u(r) 0z rar(r “or )+ 5 ¢
luturb (4.36)
Dy = Dlam 4 prb, - prurd - s
> b
posel
Ni
oTr 10 oT
_— - K— + H : S
u(r) 0z ror (rk Or) kZ_; Rk =2k
B turb (4.37)
Q= Klam + Kturb Kturb — ,Ltg
> b
p . Préur

An der Phasengrenzfliche herrscht thermodynamisches Gleichgewicht und die

Kontinuitit der Stoff- und Warmefliisse muss erfiillt sein:

Cig = KiCry, Tg =T, (4.38)
aCy. aCy, . OT, T & OCs.
Dro=g, " = Duig, 5 Aeyr = A = ) MM Dig=5, % (439)
k=1

Die Kanalwinde werden als adiabat angenommen und die Kanalldngsachse als

Symmetrieachse. Daher wird sowohl an der Wand als auch an der Symmetrieachse
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4. Modellierungsmethode

ein Null-Gradient angenommen. Damit gilt fiir die Tropfen- und Strahlkanile:

aCk,g aTg

Dy g Ir lr=ry =0, Agﬁlr:Rh =0 (4.40)
OCr, aT,

k.l or =0 =0, /lla_rllrzo =0 4.41)

Fiir die Filmkanile gilt hingegen:

OCr, 3 ot B
Dy P lr=r, =0, A4 P lr=r), =0 (4.42)
Do 2k om0 4,2 =0 4.43
k.g or r=0 = Y, g or r=0 = ( . )

die Bedingungen am Fliissigkeitseintritt am Kopf der Kolonne sind:

Ck,llz:HpaCk = Ck,l,ina Tllz:H[,ack = Tl,in (444)
und fiir den Gaseintritt am Kolonnensumpf gilt:

Ck,g'zzO = Ck,g,in, Tg|z=0 = Tg,in (445)

4.5 Modellierung der Turbulenz

Zur Beriicksichtigung der Turbulenz in der Gasphase wird ein Ausdruck fiir die
turbulente Viskositit bendtigt. Wie bereits im Modell von Shilkin (2007) wur-
de ein Nullgleichungsmodell (Gersten und Herwig, [1992; Schlichting und Gers-
ten, 2006) fiir zylindrische Kanéle mit einem zusitzlichen Korrekturterm Bturb
verwendet:

wrb () = gy R K(1 ( s )2)(1+2( L )2) (4.46)

= Ur=1-(— — .
Mg Pglip 6 R, R,

Hier ist « = 0,41 die Karman-Konstante und u, die Schubspannungsgeschwin-
digkeit gemal Straufi (1991):

1 1 7o \7/4 /4 5 ,q1/2
", = [_ . (q_gz) (%) Rh1/4] (4.47)
84200 \7R; Pg
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4.5. MODELLIERUNG DER TURBULENZ

Der Korrekturterm wird bendétigt, um die turbulente Viskositédt der im Modell ver-
wandten Rohrstromung an die turbulente Viskositit der tatsachlichen Stromung in
der Schiittung anzupassen.

Um die turbulente Viskositit der tatséchlichen Stromung zu ermitteln, wurden
mithilfe der Software ,,Star-CCM+* (Siemens Digital Industries Software, 2017)
einphasige Stromungssimulationen durchgefiihrt. Da im Falle einer Fiillkorper-
schiittung die Gasstromung den Fiillkorper umstromt, wurde als Rechengebiet ein
Kubus um einen Fiillkorper gewihlt (vgl. Abbildung[.6). An den Flichen des Ku-
bus, die in Stromungsrichtung liegen, wurden periodische Randbedingungen ge-
wiihlt, an allen anderen Fldchen wurden Symmetrieebenen angenommen. An der
Oberfliche des Fiillkorpers gilt die Haftbedingung. Da nicht die gesamte Schiit-
tung simuliert werden konnte, sondern nur ein einzelner Fiillkérper, wurde dieser

in der Simulation jeweils in horizontaler und vertikaler Richtung angestromt.

vert. Anstrémung

vert. Anstromung
»

P PR |
7 11T 3% | g
l T RN
‘ / ‘ | | ’ Sl ¢ Ju hor. Anstrémung
_______ = —— - : —‘ ik _/-'(
hor. Anstromung ‘ ‘ | ‘ J:! b !

|
|
. -

Abbildung 4.6: Darstellung der Anstromrichtungen fiir beide Fiillkérper in den CFD-
Simulationen

Da sich aus den Simulationen verschiedene Werte fiir die turbulente Visko-
sitdt abhéngig von der Stromungsrichtung ermitteln lassen, wurden fiir alle Si-
mulationen die spezifischen Druckverluste ermittelt und mit der Druckverlustkor-
relation von Mackowiak (2009)| verglichen. Die spezifischen Druckverluste der
CFD-Simulationen wurden bestimmt, indem der Druckunterschied im Rechenge-

biet zwischen Gaseintritt und Gasaustritt berechnet und durch die Kantenldnge
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des Rechengebietes dividiert wurde.

A_P:Pin_Pout

4.48
T Ino (4.48)

In Abbildung sind die in den CFD-Simulationen ermittelten Druckverluste
der Korrelation von Mackowiak (2009)| gegeniibergestellt. Wie aus Abbildung

10000
Mackowiak (2009) -
ENVIPAC 2
1000 ¢ hor. Anstrémung -

ENVIPAC 2

& vert. Anstromung -

ENVIPAC 2
100

- — Mackowiak (2009) -
Pall Ring

0O hor. Anstrémung -
Pall Ring

10

Druckverlust AP/H [Pa/m]

B vert. Anstromung -
] Pall Ring

0,5 1 2 4
Gasbelastungsfaktor F, [Pa%/?]

Abbildung 4.7: Druckverluste, bestimmt mit CFD-Simulationen (Symbole) und mit der
Korrelation nach Mackowiak| (2009)| (Linien)

ersichtlich ist, liegen die in den Simulationen berechneten Druckverluste bei ver-
schiedenen Anstromrichtungen fiir den ENVIPAC sehr nah beieinander, wihrend
die fiir den Pall-Ring deutlich voneinander abweichen. Der Druckverlust in hori-
zontaler Anstromrichtung ist um ein Vielfaches hoher als in vertikaler Anstrom-
richtung. Das liegt daran, dass der Pall-Ring im Vergleich zum ENVIPAC eine
stark anisotrope Geometrie besitzt und die Mantelfliche der Stromung einen ho-
heren Widerstand bietet. Da die ermittelten spezifische Druckverluste beider Fiill-
korper bei einer horizontalen Anstromung am besten mit der Korrelation iiberein-
stimmen, wurde der Korrekturfaktor anhand dieser Simulationen ermittelt.

Zur Bestimmung von B’ wurde die turbulente Viskositit aus den CFD-

Simulationen iiber das Volumen des Rechengebietes gemittelt und dem Mittelwert

40



4.6. MISCHUNGSPUNKTE

der turbulenten Viskositidt des Nullgleichungsmodells gleichgesetzt:

1 turb 1 /Rh turb
—_— WP(x,y,z)dxdydz; = — Y (r)dr 4.49
VRG./J/VRGﬂg (x,y, z)dxdy R Jo pg" 7 (r) (4.49)

Der Turbulenzparameter B"“"” wurde schlieBlich ermittelt durch die Minimie-
rung der Abweichung zwischen beiden Seiten der Gleichung (4¢.49) durch Varia-
tion von B™? fiir verschiedene Werte der Anstromgeschwindigkeiten. Die Zah-

lenwerte des Turbulenzparameters B sind fiir beide Fiillkorpertypen in Tabelle

gegeben.

Tabelle 4.1: Turbulenzparameter B"“"? fiir beide Fiillkorpertypen

‘ Fullkorper ‘ Brb ‘
| 50 mm Pall-Ring | 2,21 |
| ENVIPAC2 | 1,87 |

4.6 Mischungspunkte

Um die periodische Vermischung der Stromungsformen im Modell abzubilden,
werden die fliissige und die Gasphase in dquidistante Segmente unterteilt. Die
Linge der Segmente entspricht den jeweiligen vermischungsfreien Weglingen.
An den Mischungspunkten, die sich am Ende eines Segmentes befinden, wird
der integrale Mittelwert der radialen Konzentrations- und Temperaturprofile der
jeweiligen Stromungsform bzw. Phase berechnet. Die Mittelwerte dienen am An-
fang des in Stromungsrichtung nachfolgenden Segments als konstante Randwerte.

Beispielsweise gilt fiir die Fliissigphase der Filmkanile:

R
s, CRlLF(r) - urp(r)dr

R
/th—éF u; p(rydr

An den Mischungsstellen der Gasphase bzw. der Tropfen und Strahlstromung

Crir = (4.50)

werden die Gas- bzw. Fliissigphasen aller drei Kanaltypen vermischt. An diesen

Mischungsstellen werden die integralen Mittelwerte der radialen Konzentrations-
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und Temperaturprofile nach der Anzahl der Film-, Strahl- und Tropfenkanile ge-

wichtet. Fiir die Gasphase beispielsweise ergibt sich dann:

~  Ncr-Crgr+Ner-Crer+Nes: Crgs
kg = Nc

(4.51)

4.7 Anzahl der Film-, Strahl- und Tropfenkanile

Zur Ermittlung der Anzahl der Film-, Strahl- und Tropfenkanile ist die Kenntnis
der jeweiligen Hold-up-Anteile von Film-, Strahl- und Tropfenstromung am ge-
samt Hold-up nétig. Bornhiitter (1991)|untersuchte den Hold-up-Anteil der Trop-
fen am gesamten fliissigen Hold-up fiir verschiedene Fiillkorpertypen experimen-
tell (siche Abbildung[4.8§).

50
Liquid: water 20°C
90mm Hiflow ring-PP
40
2
(Tl . .
%30' 50mm Hiflow ring PP
4 50 mm Pall ring PP
o
£
5207 Top-Pak Size 2 metal
g
=]
£10t /_ 90mm Hiflow ring PP, 90x65mm
- - _NSP 25 PP
=5 e ———
S | 90rm Fiflow. ring Snowflake PP

2 4 6 8 0 1
Specific liquid load u,-10° [m/s)

OO

Abbildung 4.8: Tropfenanteil am Gesamt-Hold-up fiir verschieden Fillkorpertypen
(Bornhiitter, [1991)).

Der Tropfenanteil wurde durch Differenzwigung ermittelt. Dazu wurde eine
Fillkorperkolonne auf einer Waage platziert und sowohl im berieselten als auch
nicht berieselten aber benetzten Zustand gewogen. Weiterhin wurde der dynami-

sche Hold-up bestimmt. Es wurde davon ausgegangen, dass die sich im freien

42



4.7. ANZAHL DER FILM-, STRAHL- UND TROPFENKANALE

Fall befindlichen Tropfen keine Auswirkung auf das Gewicht der Kolonne haben.
Die Masse der Fliissigkeit, die sich nicht im freien Fall befindet, wurde bestimmt
durch die Differenz der Masse der unberieselten und der berieselten Kolonne. Die
Differenz dieser Masse zur Masse des dynamischen Hold-ups ergibt die Masse
der fallenden Tropfen.

Wie in Abbildung @ zu sehen ist, wurden sowohl der 50 mm Pall-Ring als
auch der ENVIPAC 3 untersucht. Da in der Literatur keine andere vergleichba-
re Studie gefunden wurde und der ENVIPAC 2 nur eine kleinere Version des
ENVIPAC 3 ist, wurde die Tropfenanteilskurve des ENVIPAC 3 verwendet, um
den Tropfenanteil des ENVIPAC 2 zu beschreiben.

Die Tropfenanteilskurven wurden durch folgende Gleichungen approximiert:

e fiir den 50 mm Pall-Ring

£ (i) = 13,44 - 1072 (ugy - 10°)9 exp (—1,02 - 10%uy,) + 16,12 - 1072
(4.52)

e fiir den ENVIPAC 2

I P () = 17,63 - 1072 (ugy - 10%) exp (=2, 45 - 10%u5) + 19,33 - 1072
(4.53)

Gemal Gleichung sinkt die Tropfenfallgeschwindigkeit mit zunehmen-
der Gasgeschwindigkeit. Deshalb wurde fiir hohere Gasbelastungen ein steigender
Tropfen-Hold-up angenommen. Da aber fiir hohere Gasbelastungen keine Daten
zur Verfiigung stehen, geht der Tropfen-Hold-up in Abhéngigkeit von der Gasge-
schwindigkeit als Anpassungsparameter in das Modell ein und wird in Kapitel
niher betrachtet.

Weiterhin wurde angenommen, dass auch der Strahl-Hold-up keinen Einfluss
auf das Gewicht der Kolonne hat. Dies wiirde bedeuten, dass Bornhiitter (1991)
nicht nur den Tropfenanteil, sondern sowohl den Tropfen- als auch den Strahl-
anteil des Hold-up gemessen hat. Daher wurde der gemessene Tropfenanteil des

Gesamt-Hold-ups in einen Tropfen- und Strahlanteil unterteilt:

fs=B- ;7. fr=0-B)-f77" (4.54)
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Der Korrekturfaktor B ist Abhéingig vom Fiillkdrpertyp und dient, in Ermangelung
experimenteller Daten, als Anpassungsparameter (siche auch hier Kapitel [7). Der

Anteil der Filmstromung am Hold-up ergibt sich dann aus:

fr(uis) =1 = f77 (uis) (4.55)

Basierend auf den Hold-up-Anteilen von Film-, Strahl- und Tropfenstromung
kann die Anzahl der jeweiligen Kanile bestimmt werden. Der Hold-up einer Stro-
mungsform wird iiber folgende Gleichung berechnet:

qui .
hii=Nc;-—= Hpqer, i=F,S,T (4.56)
Ui
Die Fliissigkeit ist gleichmiBig auf die Kanile verteilt, sodass der Volumenstrom
g fiir alle Kanile gleich ist. Division von ¢; durch den Integralen Mittelwert der
Fliissigkeitsgeschwindigkeit in den Kanilen i, ;, liefert die Querschnittsfliche der
fliissigen Phase. Diese Flidche, multipliziert mit der Packungshohe H .k, ergibt
schlieBlich den Fliissigkeits-Hold-up pro Kanal. Der Hold-up-Anteil jeder Stro-
mungsform ist definiert durch:
qui
Nc, - ﬁ

fi:ZN . 4L
Ci ™ g

,1=FS,T (4.57)
Mit Hilfe der Gleichungen (4.54), (4.55) kann aus Gleichung die Anzahl

der Film-, Strahl- und Tropfenkanile berechnet werden.

4.8 Zusammenfassung

Es wurde ein neues physikalisches Modell zur Beschreibung des Wirme- und
Stofftransports in Fiillkorperkolonnen entwickelt. Darin wird die Schiittung durch
ein Biindel Kanile représentiert, in dem sich Gas und Fliissigkeit im Gegenstrom
befinden. Um die Fliissigkeitsstromung in der realen Schiittung abzubilden wur-
den Film-, Strahl- und Tropfenstromung als parallel vorliegend beriicksichtigt.

Die Umlenkung der Film- und Gasstromung wie auch das Ineinanderiibergehen
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von Tropfen, Filmen und Strahlen wird im Modell iiber Mischungsstelle beriick-
sichtigt. Die Gas und Fliissigphase sind dabei iiber die Kontinuitit der Geschwin-
digkeit, der Schubspannungen, der Wiarme- und Stofffliisse sowie tiber das ther-
modynamische Gleichgewicht an der Phasengrenzfliche gekoppelt. Die Fluiddy-
namik wurde als stabilisiert und lediglich von der radialen Koordinate abhéngig
betrachtet, sodass fiir Film-, Strahl- und Gasstromung eine analytische Losung
der Navier-Stokes-Gleichung gefunden werden kann. Die Tropfenstromung wur-
de vereinfacht als Oberflachenédquivalenter Strahl mit einer konstanten Geschwin-
digkeit, die der Tropfenfallgeschwindigkeit entspricht, dargestellt. Die Stoff- und
Wirmetransportgleichungen werden numerisch geldst. Zur Beriicksichtigung der
Turbulenz in der Gasphase wurde ein Nullgleichungsmodell fiir Rohrstromungen
an die Ergebnisse einphasiger CFD-Simulationen angepasst. Diese Simulationen
wurden anhand von Korrelationen des Spezifischen Druckverlustes fiir Fiillkor-
perkolonnen validiert. Die Verteilung der einzelnen Fliissigkeitsstromungsformen

wurde auf Basis experimenteller Untersuchungen von Bornhiitter (1991) erfasst.
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5. Implementierung und LoOsungsal-

gorithmus

Das entwickelte Modell wurde in einen FORTRAN-Code implementiert. Da zur
Bestimmung der Konzentrations- und Temperaturprofile der gesamten Kolonne
die jeweiligen Felder in allen drei Kanaltypen berechnet werden miissen und sich
die Konzentrationen und Temperaturen der drei Kanaltypen durch die Mischungs-
stellen gegenseitig beeinflussen, wurde zur Zeitersparnis und besseren Auslastung
von Mehrkernprozessoren die Berechnung der Konzentrations- und Temperatur-
felder parallelisiert. Die Parallelisierung wurde mittels der Programmierschnitt-
stelle ,,OpenMP* erzielt. Da die Konzentrationsfelder der Kanaltypen sich gegen-
seitig beeinflussen, werden sie parallel berechnet. Dies gilt ebenso fiir Berech-
nung der Temperaturfelder. Die Konzentrations- und Temperaturfelder beeinflus-
sen sich ebenso gegenseitig, werden aber abwechselnd berechnet. Stehen ausrei-
chend Rechenkerne zur Verfiigung, kann die Berechnung der Temperatur- und
Konzentrationsfelder ebenfalls parallel erfolgen.

Das Rechengebiet jedes Kanaltyps wird in N, Intervalle der Linge zr un-
terteilt, was der Anzahl an Filmmischungsstellen entspricht. Das unterteilte Re-
chengebiet eines Kanals und das Rechengitter der Intervalle ist in Abbildung [5.1]
dargestellt. Die Rechengebietsintervalle weisen mm Diskrete in axialer Richtung
und nn Diskrete in radialer Richtung auf. Die Laufindizes der axialen und radia-
len Diskrete i und j starten in der oberen linken Ecke jedes Rechengebietes. Die
Berechnung der Konzentrations- und Temperaturfelder beginnt mit dem ersten In-

tervall am Kopf der Kolonne.
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|
Hpack

Ny

I's
J"/‘\
\‘7 PG-2 PG-1 PG PG+l PG+2

Abbildung 5.1: Einteilung des Rechengebiets in Intervalle (links) und Darstellung des
Rechengitters eines Intervalls (rechts), Phasengrenze (PG) in rot dargestellt

5.1 Fluiddynamikgleichungen

Die Losung der Fluiddynamik erfolgt entkoppelt von der Losung der Wéarme-
und Stofftransportgleichungen. Zunichst werden die Gleichungen der Fluiddyna-
mik gelost und daraus die Geschwindigkeitsprofile und die Dicke der fliissigen
Phasen ¢ bestimmt, die fiir die Berechnung der Konzentrations- und Tempera-
turprofile benotigt werden. Die Geschwindigkeitsprofile von Film-, Strahl- und
der Gasstromungen werden durch die Integrale der Gleichungen (#.15)) und (4.16)

beschrieben:

Cial 2
Liln(r) &r-

u(r) = " ™ Ci 2, 5.1
249C
ug(r):/( Sel g1 )dr+cg,2, (5.2)
2r (pg™ + pg"" (r))
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5.2. WARME- UND STOFFTRANSPORT

Die Konstanten C; 1, Cj2, Cy 1 und Cy o sind die Integrationskonstanten und &

und &, reprisentieren die Triebkrifte der jeweiligen Stromung:

& = pigsin(a), (5.3)
_op, <
&g = e (5.4)

Zur Bestimmung der Profile miissen die Randbedingungen und Erhaltungs-

gleichungen der jeweiligen Kanile (Gleichungen - (4.28) und @.33) -
(4.35)) erfiillt sein. Insbesondere die Losung des Integrals in Gleichung (5.2)

turb
8

sich bei der Bestimmung der Integrationskonstanten noch erweitern und daher

erzeugt im turbulenten Fall (u%”(r) # 0) sehr umfangreiche Ausdriicke, die
hier nicht angegeben werden. Diese Berechnungen wurden mithilfe des Open-
Source Computeralgebrasystems ,,Maxima* (Maxima, 2017) durchgefiihrt. Uber
die Gleichungen (4.21) und (#.28)) werden die Dicken der Film- und Strahlstro-
mung berechnet und mittels Gleichung (#.35)) £, der Tropfenkanile bestimmt.
Diese Parameter werden unter Verwendung des Brent Algorithmus (Brent, 1971)

iterativ berechnet.

5.2 Wirme- und Stofftransport

Mit den aus der Berechnung der Fluiddynamik erhaltenen Geschwindigkeitspro-
filen und der jeweiligen Dicke der fliissigen Phase, welche die Position der Pha-
sengrenzflache festlegt, konnen die Wirme- und Stofftransportgleichungen gelost
werden. Die Transportgleichungen werden zunéchst analog zu Shilkin (2007) ent-
dimensioniert. Diese Gleichungen sind fiir jeden Kanaltyp separat zu 16sen und

ergeben sich zu:

Bcl k 1 (9 -1 6(;1 k
w — = ——\mySe;;—= ) +sci, k=1,...,N, 5.5
1(m1) 9z - mom (771 Ik 6771) k k (5.5)
Ocg k 1 0 1 ﬂ(tgurb(ng) dcgk
We(ne)—— = ——1|n [Sc + ] : (5.6)
oL, 6ng( 17 ek piam ong )
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o 1 0 | o1
— = |mPrr =\ +h 5.7
Wz(m)(%l mam(m r 5771)+ R (5.7
o 10 L TP (ng)q o
we(ne) — = ——|n.|Pr, + ——— | — (5.8)
sais 0, 1, ang( g[ g ’u{gam ]6ng)
mit:
.
m= s (5.9)
r
= 5.10
Mg R,—6 ( )
u
wilm) = —21)__ (5.11)
Jo wiCandm
we(rg) = —T———— 5 Ulg) (5.12)
fO ”g(ﬂg)dng
4z
= 5.13
4 Rers (5.13)
2z
= - .14
L Rey(Ry — 0) 5-14)
1
46 | u d
Re Jy wi(npdmip 515
Hi
1
ARy - 6) [y (n.)d
g = —t Jo e A (5.16)
Hg
Ck
Cr = (5.17)
¢ Ck,in
T
= — (5.18)
T;
2
s:S"z pi (5.19)
l
N 2
e = (2t Hrx - SkCr)o”pr (5.20)
Tin,ul

Die Gleichungen (5.5) bis (5.8) werden in axialer und radialer Richtung mit zen-
tralen Differenzen diskretisiert.

50



5.2. WARME- UND STOFFTRANSPORT

Im Folgenden werden die Gleichungen fiir den Stofftransport behandelt. Die
Behandlung des Wirmetransports erfolgt grundsitzlich analog und ist daher an

dieser Stelle nicht aufgefiihrt. Es ergibt sich fiir die fliissige Phase:

_1 . Cij+1=Cij \ _ ) Cij—Ci,j-1
cist,j = Cim1y | Sep (Mg \nigei=miy ) ™ =5 \niy=niima
W ; =
A A . 1
{l+1,_] 41—1,] ni.j §(ﬂi,j+1 - 771',]‘—1)

) )+SC,',J' (5.21)

bzw. fiir die Gasphase:

Ci,j+1=Ci,j Ci,j—Ci,j-1

..1|.1——..1|.1—

(Ci+1,j—ci—1,j) : (nl,l+§ j+§(77i,j+1—’7i,j) Tij-3 ]_5(’7111‘—’7:‘,1‘—1)
|

Lvng —icng | iy L ja1 = mij1)
(5.22)
mit: rurh
Mg (1)
_ o1 8 Li%g
Fji% =Scg +——— (5.23)
Hg
und
il 15 TR/ AR
Mool = w bzw. M1 = % (5.24)

Umformen der Gleichungen (5.21)) und (5.22)) fiihrt fiir die fliissige Phase zu:

-1
W W; SCl (ni,j—l + Ui,j)

P ———~cCis1, +

Gis,j = Li-1,j Gis,j — Li-1,j Mij (Mij —Nij-1) (Wi je1 — Nij-1)

N (S _ Scpt ((Ui,j + i +1) (i — Nij-1) + (i j-1 +1i;) (i je1 — i j) ))

Ci-1,j ~ Ci.j-1

.
Ni.j (Mij+1 = Mij) Wiy = Mij—1) (i ja1 = Mij-1) b

. Sci (mij +mija1)
Nij (Mije1 = i) (i j+1 — Mij-1)

cij+y1 =0

(5.25)
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bzw. fiir die Gasphase:

W W Uy 1 (i1 + 1)
i1 - ——————Cis1j +
Gis1,j — Gi-1,j ivrj = Li-1 Mi,j (Mij = Ni,j-1) (i ja1 — Mij-1)
1 (T Oij+mi o) G =1 j-1) + Ty 1 Opi o1 +120,7) (i jat = 1005

Cij-1

— — C- .
nij (Wi 1 = 00 ) Wiy — Nij-1) (Wi je1 — i j-1) b
U1 (nij +1ij41)
+ Ci,j+1 =0
Ui,j(ﬂi,j+1 - 77i,]')(’7i,j+1 - m,j—l)
(5.26)

An der Phasengrenzflache werden die radialen Konzentrationsgradienten auf bei-
den Seiten der Phasengrenzflache mit einem Schema zweiter Ordnung diskreti-
siert. Zur Erfiillung der Kontinuitédt an der Phasengrenzfliche werden die Gradi-

enten gleichgesetzt. Das liefert:

_ 2 2 2 A2
CPG_QAFPG_l + CPG—lArPG_Q + Cpg (ArPG—l ArPG—2)

b ArpG-1ArpG_2ArpGg-21 - (5.27)
—CpG+2Ar3 ) + Cpea1Ara .o + KCpg (Ar,%cl - Argcz)
Ds ArpG1ArpG2Arpgal
mit

ArpG-1 =TpG-1 — PG> (5.28)
ArpG-2 =rpG-2 — IpG, (5.29)
ArpG-21 = rpG-2 — rpG-1, (5.30)
ArpG1 = rpG+1 — T'PGs (5.31)
ArpG2 = rpG+2 = PG (5.32)
ArpGa1 = rpG+2 = PG+ (5.33)

An der Phasengrenzfliche liegen zwei Konzentrationen vor, jeweils eine fiir die
fliissige und die Gasphase.Es wird allerdings lediglich die Phasengrenzflachen-

konzentration Cpg der fliissigen Phase gespeichert. Zur Berechnung des Konzen-

52



5.2. WARME- UND STOFFTRANSPORT

trationsgradienten in der Gasphase muss diese Konzentration in Gleichung (5.27)
mit der Gleichgewichtskonstante K multipliziert werden, womit die Gleichge-
wichtsbeziehung (Gleichung [.38) beriicksichtigt wird. Umformen liefert schlief3-
lich:

Cros —DArpG-1 + Cror DArpg—2
T Arpg_2ArpG 21  Arpg_1ArpG 21
2 2 2 2
DZ(AFPG—l - ArPG—Z) K- Dy (ArPGl - ArPGQ) (5.34)
Crc - - '
ArpG-1ArpG-2ArpG-21 ArpG1ArpGaArpgai
c DgArpGQ N DgArPGl
PGil———— +Cpgro———— =
" ArpG1ArpGar " ArpcalArpgal

Da Gleichung (5.34) dimensionsbehaftet ist, wurde sie auf den betragsméfigen
Maximalwert der Koeffizienten skaliert.

Zur Vereinfachung der Darstellung der im Folgenden beschriebenen Randbe-
dingungen werden die diskretisierten Transportgleichungen verkiirzt dargestellt,
indem die Koeffizienten zusammengefasst werden. Die Gleichungen und
(5.26) werden dargestellt als:

klci—l,j + k2C,’+1’j + k3ci,j—1 + k4Ci’j + k5Ci’j+1 =0 (535)

An der Wand, sowie an der Symmetrieachse verschwinden die Gradienten in ra-
dialer Richtung (siehe Gleichungen §.40]-4.43). So gilt an der Symmetrieachse:

Ci0 = Ci,1 (5.36)
und damit:
kici-11 + kociz1,1 + (k3 + ky)ci1 + kscio =0 (5.37)
An der Wand gilt:
Cinn = Cinn+l (538)
und damit:
klci—l,nn + k2ci+1,nn + kSCi,nn—l + (k4 + k5)ci,nn =0 (539)
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Am Gas- und Fliissigkeitseintritt wie auch an den Mischungsstellen nimmt die
Konzentration und die Temperatur einen konstanten Wert an (sieche Gleichungen
4.44und 4.45)). So gilt am Gaseintritt und an einer Gasmischungsstelle:

Cmm+1,j = Ckonst (5.40)
und damit:
kicmm-1,j + kscij-1 + kacij + ks5¢ijr1 = —koCronst (5.41)
Fiir den Fliissigkeitseintritt und an einer Fliissigkeitsmischungsstelle:
C0,j = Ckonst (5.42)
und damit:
+k2C2,j + k3cl,j_1 + k4C1,j + k56‘1,]~+1 = —k1Cronst (5.43)

Da der Austritt mit zentralen Differenzen nicht erfasst wird, wird das Diskretisie-
rungsschema fiir den Konvektionsterm angepasst. Fiir die Gasphase:
Ocg i w; w;

we (1) ~ Cl,j— ————C2 (5.44)
SRT0L,  Ly-ly T gy !

und fiir die fliissige Phase:

( )8017/( w; W
win ~ Cmm-1,j —
(9(1 gmm,j - fmm—l,j

Cmm. i (5.45
gmm,j - gmm—l,j i )

So ist das System vollstindig mathematisch beschrieben und kann gelost werden.

5.3 Losungsalgorithmus

Mit den Gleichungen (5.25)), (5.26) und (5.34) lésst sich ein Gleichungssystem der
Form:
M3 = b (5.46)
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aufstellen. Darin bezeichnet M die Koeffizientenmatrix, deren Eintrdge den Vor-
faktoren der lokalen Konzentrations- oder Temperaturvariablen entsprechen. Alle
Terme, die nicht mit der ortlichen Konzentration oder Temperatur multipliziert
werden, befinden sich auf der rechten Seite der Gleichungen im Vektor b. Die
gesuchten Konzentrationen bzw. Temperaturen werden durch den Vektor X darge-
stellt.

Die Unterteilung des Rechengebietes ermdglicht es ein direktes Losungsver-
fahren anzuwenden, welches sehr speicherintensiv aber stabil und schnell ist, da
die Koeffizientenmatrix fiir ein einzelnes Intervall deutlich weniger Eintrdge be-
sitzt. Zusitzlich wurde fiir Probleme, welche eine sehr hohe Anzahl an Diskreten
bendtigen, ein iteratives Losungsverfahren implementiert. Als direktes Losungs-
verfahren wurde das Cholesky-Verfahren (Allaire und Kaber, 2008)) gewihlt. Als
iteratives Verfahren wurde die Methode der konjugierten Gradienten (Hestenes
und Stiefel, |1952)) mit einer unvollstidndigen Cholesky-Zerlegung als Vorkonditio-
nierer (Kershaw, 1978) gewihlt. Beide Verfahren erfordern, dass die Koeffizien-
tenmatrix symmetrisch und positiv definit ist. Da die Matrix M nicht symmetrisch,

ist wird das Gleichungssystem (5.46) umgeformt zu:
M = b (5.47)
mit der symmetrischen und positiv definiten Matrix
M=M'M (5.48)

und der neuen rechten Seite
b=M"b (5.49)

5.3.1 Direktes Verfahren

Direkte numerische Verfahren beruhen meist darauf die Koeffizientenmatrix M
in eine untere und eine obere Dreiecksmatrix zu iiberfithren und das System an-
schlieBend durch Vorwirts- und Riickwirtseinsetzen zu 16sen (vgl. Allaire und
Kaber, 2008). Im Falle der Cholesky-Zerlegung wird die Matrix M in die folgen-
de Form tiberfiihrt.
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M = CC” (5.50)

Die Matrix C ist eine untere Dreiecksmatrix und die Matrix C’ ihre Trans-
ponierte. Der Vorteil dieser Methode ist, dass aufgrund des Zusammenhangs zwi-
schen C und CT lediglich eine der Matrizen gespeichert werden muss. Die Zerle-
gung der Matrix wird mittels der Subroutine ,,dpotrf* durchgefiihrt und das Glei-
chungssystem mit der Subroutine ,,dpotrs* gelost. Diese Routinen sind Teil der
Programmbibliothek ,,LAPACK* (Anderson etal., |1999) und greifen ihrerseits
auf Subroutinen der Programmbibliothek ,,BLAS* (Dongarra, 2002a; Dongar-
ra, 2002b)) zu. ,,BLAS* wurde in der architekturoptimierten und parallelisierbaren
Variante ,,OpenBLAS* (Wang et al., 2013)) verwendet. Zerlegungs- und Losungs-
algorithmus sind in Anhang[A.2.T| gegeben.

5.3.2 Iteratives Verfahren

In den meisten technisch relevanten Féllen, wie auch in dem hier betrachteten, ist
die Koeffizientenmatrix eine diinnbesetzte Bandmatrix. Die Berechnung der Drei-
ecksmatrizen liefert aber in der Regel eine vollbesetzte Matrix (beide Dreiecksma-
trizen werden iiblicherweise zu einer Matrix zusammengefiigt, um Speicherplatz
zu sparen). Ist eine hohe Anzahl an Diskreten nétig um eine gitterunabhéngige
Losung zu erhalten, ist der Arbeitsspeicher ab einer bestimmten Diskretanzahl
(abhingig von der Speichergrofie) nicht ausreichend, um die Eintrige der Drei-
ecksmatrizen zu speichern.

Fiir die hier verwendete Methode der konjugierten Gradienten muss die Koef-
fizientenmatrix nicht zerlegt werden und es werden nur die von null verschiedenen
Eintrage der Matrix gespeichert. Dies reduziert die bendtigte Speichermenge er-
heblich. Das Gleichungssystem (5.47) wird durch Minimierung der Funktion

1~ 2
f@) = MZ-Z-b-3 (5.51)

gelost. Der Algorithmus ist in Anhang[A.2.2] gegeben.
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5.4 Programmablauf

Der Programmablauf ist in Abbildung [5.2] wiedergegeben. Beim Programmstart
werden zundchst alle notwendigen Daten fiir die Berechnungen eingelesen. Da-
zu zidhlen die eintretenden Molenstrome mit den zugehorigen Konzentrationen,
Driicken und Temperaturen, die Geometrieparameter der Fiillkorperschiittung, die
Gitterparameter und die zur Berechnung der Stoffdaten notigen Koeffizienten. An-
schlieBend wird mittels der eingelesenen Daten das Gitter generiert, der hydrauli-
sche Radius, die Kanalanzahl, die vermischungsfreien Wegldngen und die Stoft-
daten sowie die Reaktionsgeschwindigkeitskonstante berechnet. Die folgende Be-
rechnung der Fluiddynamik in allen drei Kanaltypen wird parallel durchgefiihrt
und der jeweilige Hold-up bestimmt. Anhand der Hold-up-Werte wird die Anzahl
der Film, Strahl- und Tropfenkanile ermittelt. AnschlieBend werden die Stoft-
transportberechnungen, wieder parallel, durchgefiihrt. Aus den erhaltenen Kon-
zentrationsprofilen werden die Reaktions- und Verdampfungswérmen berechnet.
Die nachfolgende Behandlung des Wirmetransports wird wiederum parallelisiert.
Nach Beendigung der Berechnungen wird das Kovergenzkriterium gepriift. Zur
Uberpriifung des Konvergenzverhaltens dient der ,,normalized root mean square
error” (NRMSE), der die Abweichung der Konzentrations- bzw. Temperaturwer-
te der aktuellen Iteration von der vorangegangenen bezogen auf den Mittelwert
darstellt:

nn-mm-N,y
ey gt e
nn-mm-Nyj

nn-mm-N

zl ..
i=1 Ci
nn-mm-Ny;

NRMSE, =

(5.52)

Die Simulation gilt als konvergiert, wenn die NRMSE der Konzentrationen und
Temperaturen aller drei Kanaltypen unterhalb einer Abweichung von 107° liegen.
Ist die Simulation nicht konvergiert, wird iiberpriift, ob sich die mittlere Tempe-
ratur in beiden Phasen um mehr als 0,5 K verglichen mit der vorangegangenen
Iteration erhoht hat. Ist dies nicht der Fall, wird die ndchste Iteration mit der Be-
rechnung des Stofftransports fortgesetzt. Hat sich die mittlere Temperatur stirker

erhoht, werden vor dem Start der nédchsten Iteration Stoffdaten, Reaktionskine-
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tik und Hydrodynamik neu berechnet. Ist die Simulation schlieBlich konvergiert,
werden die Konzentrations- und Temperaturfelder sowie axiale Profile der Kon-
zentration und Temperatur fiir die einzelnen Kanaltypen und die gesamten Kolon-

ne ausgeben.
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Neuberechnung
Stoffdaten &
Reaktionskinetik

Einlesen
Eintretende Stoffstrome,
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v

Berechnung
Stoffdaten & Reaktionskinetik,
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'

v

Berechnung Berechnung Berechnung
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i T I
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Abbildung 5.2: Programmablaufplan
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5.5 Zusammenfassung

Die Berechnung der drei Kanaltypen wurde parallelisiert, da eine sequenzielle Be-
rechnung aufgrund der gegenseitigen Beeinflussung der Stromungsformen an den
Mischungspunkten einen erheblichen zeitlichen Aufwand mit sich bringen wiirde.
Die Gleichungen fiir den Wirme- und Stofftransport, die Randbedingungen und
die iibergehenden Stoff- und Wirmefliisse wurden diskretisiert und in Form eines
Gleichungssystems implementiert. Das Rechengebiet wurde in Intervalle mit der
Linge der vermischungsfreien Wegldange der Filmstromung unterteilt. Durch diese
speicherplatzsparende Implementierung kann das Gleichungssystem schnell mit
Hilfe einer Cholesky-Zerlegung geldst werden. Fiir sehr speicherintensive Fille
wurde zudem das iterative Losungsverfahren der konjugierten Gradienten imple-

mentiert.
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Das HA-Modell wurde gegen experimentelle Daten validiert. Als Testsystem wur-
de die reaktive Absorption von CO3 aus Luft in wéssrige NaOH-Losung gewdhlt.
Es wurden 50 mm Pall-Ringe und ENVIPAC 2 als trennaktive Kolonneneinbauten
verwendet. Die beiden Fiillkorpertypen stehen représentativ fiir die zweite (Pall-
Ring) und dritte (ENVIPAC 2) Fiillkorpergeneration. Die Experimente, die der
Modellvalidierung zugrunde liegen, wurden im Rahmen eines Kooperationspro-
jektes von der ENVIMAC Engineering GmbH durchgefiihrt (siehe Kapitel [T). Ei-
ne detaillierte Beschreibung der Anlage wird in Kunze et al| (2012) gegeben. Die
verwendeten Modelle zur Berechnung der Stoffdaten und der Reaktionskinetik
sind in Anhang [A.T]aufgefiihrt.

6.1 Experimente

Die Testanlage, in der die Experimente durchgefiihrt wurden, hatte einen Durch-
messer von dc,; = 0, 6 m. Bei den Pall-Ring-Versuchen betrug die Packungshohe
Hpucr = 2,9m. Die Gasbelastung wurde konstant auf F, = 0,55 Pal/2 gehal-
ten, wihrend die Fliissigkeitsbelastung im Bereich von u;; = 5,3 — 80 m?/(m?h)
variiert wurde. Die Packungshohe in den Versuchen mit ENVIPAC 2 betrug

12 yari-

Hpucr = 2,1m. Die Gasbelastung wurde im Bereich von F, = 0,553 Pa
iert. Die Fliissigkeitsbelastung wurde wie in den Pall-Ring-Versuchen variiert. Ge-
messen wurden die Umgebungstemperatur, die Fliissigkeits- und Gaseintrittstem-
peratur, die Gasaustrittstemperatur und die Austrittskonzentration von COs. Die
Eintrittskonzentration betrug in allen Versuchen Cco, gin = 1,75 - 107° kmol/m?.

Aus den gemessenen Konzentrationen wurden die Absorptionsraten 7¢o, nach
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6. Experimente und Simulation

folgender Formel berechnet:

CCOg,g,in - CCOg,g,out

Nnco, = (6.1)

CCOQ,g,in

In Tabelle sind die Betriebsbedingungen und Ergebnisse der 16 Experimente
gegeben.
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6. Experimente und Simulation

6.2 Simulationen

In den Simulationen wurden isotherme Bedingungen angenommen. Dies liegt dar-
in begriindet, dass da die Kolonne wihrend der Experimente nicht isoliert war und
die gemessenen Temperaturunterschiede zwischen Gasein- und Gasaustritt in den
meisten Fillen unterhalb von 1 K lagen. Die Abnahme der NaOH-Konzentration
wurde in den Simulationen vernachléssigt, da NaOH im Vergleich zu CO> im
deutlichen Uberschuss vorlag.

Zwar ist der eintretende Fliissigkeitsstrom in den Experimenten frei von COg,
zur Vermeidung numerischer Schwierigkeiten (siehe Gleichung wurde die
CO3-Konzentration am Fliissigkeitseintritt dennoch auf 1 - 1079 kmol/m? gesetzt.
Die Geometrie- und Modellparameter, die in den Simulationen verwendet wurden,
sind in Tabelle [6.2] gegeben.

Tabelle 6.2: Geometrie- und Modellparameter der untersuchten Fiillkorper

| Fiillkérper | 50 mm Pall-Ring | ENVIPAC 2 |
| a[m*m?] | 107 | 984 |
el | 0,92 | 0961 |
| dpglem] | 5 58|
| el | 0.28 062 |
| Ppack [1/m?] | 6400 | 6422 |
| Fpack -] | 0,628 | 0656 |
| Rplem] | 1,72 195 |
| Nel-l | 280 227
| zrlem] | 2,52 152 |
| zsrlem] | 6.23 | 1746 |
el |5 | 58|

Die im Folgenden gezeigten Abbildungen entstammen der Simulation zum
Versuch Nr. 14 (vgl. Tabelle [6.1I). Sie dienen als Anschauungsbeispiel und unter-

stiitzen die Erlduterungen der Simulationsergebnisse. Die iiber die Beispielsimu-
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6.2. SIMULATIONEN

lation getroffenen Aussagen sind aber prinzipiell auf alle in dieser Arbeit durch-
gefiihrten Simulationen iibertragbar.

In den Simulationen wurden Konzentrationsfelder in radialer und axialer Rich-
tung berechnet. In Abbildung|[6.1]sind die radialen Fliissigkeitskonzentrationspro-
file fiir alle drei Kanaltypen in einer Packungshohe von 2 m aufgetragen. Wie aus
den fliissigseitigen Konzentrationsprofilen ersichtlich ist, wird die Fliissigkeits-
konzentration mafB3geblich von den Werten nahe der Phasengrenzfliche bestimmt.
Schon in unmittelbarer Nihe zur Phasengrenzfliche fallen die Konzentrationswer-
te stark ab. Dieses Verhalten ldsst sich bei allen drei Stromungsformen beobach-
ten.

Die entsprechenden Gaskonzentrationen sind in Abbildung abgebildet.
Die radialen Gaskonzentrationsverldaufe der Strahl- und Tropfenkanile dhneln sich
sehr. In Nihe der Phasengrenzfliche ist das Konzentrationsprofil sehr steil, wéh-
rend der Rest des Profils nahezu konstante Werte aufweist. Das Gaskonzentrati-
onsprofil in den Filmkanilen zeigt jedoch bei gleicher Hohe ein unterschiedliches
Verhalten. Die gasseitige CO2-Grenzflichenkonzentration in den Filmkanilen ist
deutlich niedriger als die in den Strahl- und Tropfenkanilen. AuBerdem nimmt
die Konzentration ab etwa der Hilfte des Radius deutlich ab. Dies deutet darauf
hin, dass der Stofftransport in den Filmkanilen stirker ausgeprigt ist als in den
anderen beiden Kanaltypen, da die CO2-Gaskonzentration in den Filmkanélen in-

nerhalb desselben Gasmischungsintervalls stirker abnimmt.
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Abbildung 6.1: Radiale CO2-Konzentrationsprofile der fliissigen Phase: Film- (oben),
Tropfen- (mitte) und Strahlkanéle (unten)
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Gasphase Filmkanal
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Abbildung 6.2:

Radiale COs-Konzentrationsprofile der Gasphase: Film- (oben),

Tropfen- (mitte) und Strahlkanile (unten)
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6. Experimente und Simulation

Die axialen Konzentrationsprofile der einzelnen Kanaltypen wurden durch die
Berechnung der integralen Mittelwerte der radialen Konzentrationsprofile jedes
axialen Diskretes gemdfl Gleichung (4.50) ermittelt. Das Gesamtkolonnenprofil
wurde aus dem gewichteten Mittelwert der einzelnen Kanalprofile gemif3 Glei-
chung ermittelt. In den Abbildungen [6.3]und [6.4]sind die Axialprofile der
fliissigen und Gasphase sowie das jeweilige kombinierte Gesamtkolonnenprofil

gezeigt. Das obere Ende der Schiittung liegt bei einer Hohe von 2,1 m.
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Abbildung 6.3: Axiale COy-Konzentrationsprofile der fliissigen Phase: Film-, Strahl-
und Tropfenkanile (oben) und das kombinierte Profil (unten)
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Die fliissigseitige CO2-Konzentration steigt im obersten axialen Diskret stark
vom Startwert 1 - 107 kmol/m3 an (siche untere Abbildung . Dieser Anstieg
ist begriindet durch den plotzlich einsetzenden phaseniibergreifenden Stofftrans-
port, da Gas- und Fliissigphase hier erstmals aufeinandertreffen. An diesem Punkt
sind die axialen Konzentrationsprofile bestimmt durch die Eintrittskonzentration
und die Konzentration in der Ndhe der Phasengrenzflache. Wie in der oberen Ab-
bildung|[6.3|zu sehen ist, ist der plotzliche Konzentrationsanstieg bei einer Schiitt-
hohe von 2,1 m in den Strahl- und Tropfenkanélen deutlich stirker ausgeprigt als
in den Filmkanélen.

Im hier betrachteten Fall nimmt die CO9-Konzentration im Bulk der Strahl-
und Tropfenkanile aufgrund der einsetzenden Reaktion innerhalb der ersten axia-
len Diskrete stark ab, wihrend die Konzentration an der Phasengrenzflache auf-
grund des phaseniibergreifenden Stofftransports annidhernd konstant bleibt. Da-
durch ergibt sich der in Abbildung dargestellte Peak am Kopf der Kolon-
ne. Fir die Filmkanile lasst sich dieser Peak nicht beobachten, da in diesen die
COs-Abnahme durch die Reaktion im Bulk und die COs-Zufuhr durch den Stoff-
transport anndhernd gleich schnell sind. Dieses Verhalten variiert in den einzel-
nen Simulationen und ist in dieser Beispielsimulation gut ausgeprégt. Es ist stark
davon abhingig wie schnell die Konzentrationsabnahme durch die Reaktion in
den jeweiligen Stromungsformen ausgeglichen werden kann, d.h. wie hoch Ein-
trittskonzentration und Stofftransport sind. Fiir einen CO»-freien Eintrittsstrom
wire ein Peak nicht zu beobachten, allerdings wurde, wie bereits eingangs er-
wihnt, zur Vermeidung numerischer Schwierigkeiten die Eintrittskonzentration
auf 1 - 1072 kmol/m3 gesetzt. Des Weiteren beeinflusst die Existenz des Peaks die
Simulationsergebnisse nicht wesentlich.

Da im weiteren Verlauf die Bulkkonzentrationen vernachlidssigbar klein sind
(siche Abbildung [6.1), sind die Axialprofile der fliissigen Phase maBgeblich
durch die Konzentrationen in Phasengrenzflichenndhe und damit durch die
Verldufe der Grenzkonzentrationen der Gasphase bestimmt. Das axiale COs-
Konzentrationsprofil der Filmstromung zeigt eine ausgeprigte Sdgezahnform mit
lokalen Peaks an den Gasmischungsstellen. Da an den Gasmischungsstellen die
CO3-Konzentration der Gasphase in den Filmkanilen sprunghaft ansteigt, steigt

auch die Konzentration in der fliissigen Phase. Der Anstieg der Gasphasenkon-
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zentration ist zuriickzufithren auf die Vermischung der Gasstrome der Filmkanile
mit den Gasstromen der Tropfen- und Strahlkanéle die eine hohere Konzentration
an COy aufweisen (sieche Abbildung|6.4)). Nach dem Mischungspunkt wird der ra-
diale Konzentrationsgradient in der Gasphase neu ausgebildet und somit sind die
Phasengrenzflichenkonzentrationen nach den Mischungspunkten hoher als davor.
Innerhalb des Mischungsintervalls sinken die Konzentrationen beider Phasen be-
dingt durch den iibergehenden Stoffstrom (Abreicherung der Gasphase) und die
Reaktion (Abreicherung der fliisssigen Phase) wieder ab. Daraus ergibt sich das
Sagezahnprofil.

Die axialen CO2-Konzentrationsprofile der fliissigen Phase in den Tropfen-
und Strahlkanilen zeigen dagegen ein schwach ausgebildetes Stufenprofil mit
Spriingen an den Gasmischungspunkten (vgl. Abbildung [6.3). An diesen Punk-
ten sinkt die Gaskonzentration an COg in den Tropfen- und Strahlkanilen, da
die Gasstrome, wie bereits erwidhnt, mit den Gasstromen der Filmkanile ver-
mischt werden, deren CO2-Konzentration deutlich geringer ist (sieche Abbildung
[6.4). Wie in den Filmkanilen bildet sich auch in den Tropfen- und Strahlkani-
len der radiale Konzentrationsgradient nach einer Mischungsstelle neu aus und
die Konzentrationen an den Phasengrenzflichen sind nach den Mischungspunk-
ten niedriger als davor. Zwischen den Gasmischungspunkten dndert sich die CO»-
Konzentration in beiden Phasen der Tropfen- und Strahlkanéle nur wenig, woraus

sich das Stufenprofil ergibt.
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Abbildung 6.4: Axiale COs-Konzentrationsprofile der Gasphase: Film-, Strahl- und
Tropfenkanile (oben) und das kombinierte Profil (unten)

An einem Tropfen-/Strahlmischungspunkt werden die fliissigen Strome aller
drei Kanaltypen miteinander vermischt und die Konzentrationen nehmen den glei-
chen Wert an. Diese Konzentrationswerte an den Tropfen-/Strahlmischungspunk-
ten sind in Abbildung [6.3] durch Kreuze markiert. Da die CO2-Konzentrationen
in den Tropfen und Strahlen hoher sind als in den Filmen, liegen die resultie-
renden Konzentrationen zwischen den Konzentrationen der einzelnen Kanalty-

pen. Die berechneten Werte dienen als konstante Eintrittswerte fiir das folgende
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Mischungsintervall. Im ersten Diskret dieses Intervalls wird der phaseniibergrei-
fende Stofftransport wiederaufgenommen und, wie bereits fiir den Kolonnenkopf
beschrieben, tritt ein Peak in den Tropfen- und Strahlkanilen auf. Der Grund fiir
den Peak ist wiederum die erhohte Bulkkonzentration, die durch die Vermischung
entstanden ist und in den folgenden Diskreten durch die Reaktion abgebaut wird.
Dies gilt auch fiir die, dieses Mal ebenfalls durch die Vermischung erhohte, CO»-
Konzentration in den Fliissigkeitsfilmen. Der CO-Uberschuss im Bulk aller drei
fliissigen Phasen wird abgebaut und die Profile ndhern sich wieder ihren urspriing-
lichen Verldufen an.

Das kombinierte Gesamtkolonnenprofil der CO2-Konzentration, welches in
der unteren Abbildung gezeigt ist, ist von eher illustrativem Charakter. Es
kann nicht experimentell ermittelt werden, da in Messungen der COs-Gehalt
iber die Karbonatkonzentration ermittelt wird. An dieser Stelle wird das kom-
binierte CO2-Profil dargestellt, welches hauptsédchlich durch die Form des Film-
konzentrationsprofils bestimmt ist. Zu erkennen sind die Gas- und Tropfen-
/Strahlmischungspunkte als Peaks und die anschlieBende Abnahme der Konzen-
tration als Folge der Reaktion.

Die Axialprofile der CO2-Gaskonzentration in Abbildung [6.4] dhneln denen
der korrespondierenden fliissigen Phase. So zeigt das CO2-Gasphasenprofil in den
Filmkanilen eine Sdgezahnform und die Profile in den Tropfen- bzw. Strahlkana-
len ein Stufenprofil. Die Positionen der Peaks bzw. Spriinge in den Profilen ent-
sprechen wieder den Positionen der Gasmischungsstellen. Wie oben bereits er-
wihnt, werden die Konzentrationswerte an den Mischungsstellen durch gewich-
tete Mittlung der Konzentrationen aller drei Kanaltypen berechnet. Dadurch wird
die Konzentration in den Filmkanilen erhoht und in den andern Kanaltypen ver-
ringert. Zwischen den Mischungspunkten nimmt die CO2-Konzentration in der
Gasphase der Filmkanile deutlich ab, wihrend sie in den anderen beiden Kanal-
typen annidhernd konstant verlduft. Die Abnahme der COs-Konzentration iiber
die Kolonnenhohe ist somit hauptséichlich dem Stofftransport in den Filmkanélen
geschuldet. Die hohe Fallgeschwindigkeit und die damit verbundene kurze Ver-
weilzeit wirkt sich wahrscheinlich nachteilig auf die Trennleistung der Tropfen-

und Strahlkanéle aus.

72



6.3. ZUSAMMENFASSUNG

6.3 Zusammenfassung

Von der ENVIMAC Engineering GmbH wurde die Absorption von CO2 aus Luft
in wissrige Natronlauge experimentell untersucht. Dabei wurden 50 mm Pall-
Ringe und ENVIPAC 2 als Testfiillkorper verwendet. Wihrend der Experimente
wurden die Gas- und Fliissigkeitsbelastungen variiert. In den Simulationen ist der
Einfluss der Gas und Tropfen-/Strahlmischungspunkte in den axialen Fliissigkon-
zentrationsprofilen der Film- Strahl- und Tropfenkanéle durch sprunghafte Kon-
zentrationsidnderungen gut zu sehen. Die Gaskonzentrationsprofile bleiben von
den Mischungspunkten der fliissigen Phase aber unberiihrt. Es konnte gezeigt wer-
den, dass sich die axialen Konzentrationsprofile der Filmkanile signifikant von
denen der Tropfen- und Strahlkanile unterscheidet. Wihrend die Tropfen- und
Strahlkanilen zwischen den Mischungspunkten Konzentrationsplateaus in beiden
Phasen aufweisen, ist der Abfall der CO9-Konzentration mit zunehmender Kolon-
nenhohe in den Filmkanélen stark ausgeprigt. Das zeigt, dass die Filmkanéle den

groBten Beitrag zur Absorption leisten.
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7. Modellvalidierung

Wie in Abschnitt erwihnt kommt das Modell, mangels umfassender Quanti-
fizierung der Fluiddynamik, nicht ohne Anpassungsparameter aus. Diese Anpas-
sungen Umfassen das Verhiltnis von Strahl- und Tropfenstromungsanteilen und
die Abhéngigkeit des Tropfen-Hold-ups von der Gasgeschwindigkeit. Zur Bestim-
mung des Verhiltnisses von Strahl- und Tropfenstromungsanteilen wurde sowohl
fiir den Pall-Ring als auch fiir den ENVIPAC 2 der Korrekturfaktor B (vgl. Glei-
chung so angepasst, dass eine moglichst gute Ubereinstimmung zwischen
Experiment und Simulation erreicht werden konnte. Fiir den ENVIPAC 2 ergaben
Strahl- und Tropfenanteile von:

fs=0.5- £ fr=0,5-f27 mit B=0,5 (7.1)

und fiir den Pall-Ring Anteile von:

fs=0.7-f57 fr=0,3-£7 mit B=0,7 (7.2)

gute Ubereinstimmungen.

Zur Beschreibung der Abhingigkeit des Tropfen-Hold-ups von der Gasge-
schwindigkeit wurde angenommen, dass der Hold-up durch die Verlangsamung
der fallenden Tropfen steigt und damit linear von der Gasbelastung abhéngt. Da
im Rahmen dieser Arbeit nur fiir den ENVIPAC 2 Experimente mit variabler Gas-
belastung durchgefiihrt wurden (siehe Abschnitt [6.1]), wurde nur fiir diesen Fiill-
korper eine Abhingigkeit des Tropfen-Hold-ups vom Gasvolumenstrom imple-
mentiert:

f;x”(uls, 4e) = f;xP(uls) +70,30g, — 42,88 - 1073 (7.3)
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Mit diesem Zusammenhang zwischen Tropfen-Hold-up und Gasbelastung lédsst

sich eine gute Ubereinstimmung zwischen Experiment und Simulation erzielen.

Die aus den Experimenten und Simulationen gewonnenen Absorptionsraten
sind in Abbildung [7.1| gegeniibergestellt.
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Abbildung 7.1: Simulierte und gemessene Absorptionsraten

Die Absorptionsraten, welche unter variierender Fliissigkeitsbelastung be-
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stimmt wurden, sind im Diagramm mit Quadraten und Rauten gekennzeichnet
und beziehen sich auf die untere Abszisse. Die mit Dreiecken gekennzeichne-
ten Werte wurden unter variierender Gasbelastung erhalten und beziehen sich auf
die obere Abszisse. Wie Abbildung [7.1]| zu entnehmen ist, folgen die Ergebnisse
der Simulationen demselben Verlauf wie die experimentell ermittelten. Fiir beide
untersuchten Fiillkdrpertypen steigt die Absorptionsrate mit steigender Fliissig-
keitsbelastung. Die Absorptionsraten aus den Pall-Ring-Versuchen liegen sowohl
bei den Experimenten als auch den Simulationen iiber den fiir den ENVIPAC 2
gemessenen Werten. Mit steigender Gasbelastung sinken die Absorptionsraten so-
wohl im Experiment als auch in der Simulation. Ein Vergleich der Trennleistung
beider Fiillkorper ist mit den hier gegebenen Daten allerdings nicht durchzufiih-
ren, da die Schiitthohe in den ENVIPAC 2-Versuchen signifikant niedriger war als
in den Pall-Ring-Versuchen. Fiir die Modellvalidierung sind die Werte allerdings
vollkommen ausreichend. Das Modell ist in der Lage die Reaktivabsorption von
COs in wissrige Natronlauge in den meisten Féllen mit Abweichungen der Ab-
sorptionsraten von weniger als 10 % zu beschreiben. Die groBite Abweichung ist
fiir den Versuch Nr. 6 (vgl. Tabelle[6.T)) mit 10,06 % zu beobachten.

Insgesamt zeigen die Ergebnisse, dass das Modell fihig ist den Stofftransport
in Fiillkorperschiittungen mit hoher Genauigkeit abzubilden. Hervorzuheben ist
insbesondere die Anwendbarkeit auf Schiittungen mit Fiillkorpern unterschiedli-
cher Generationen, die bei vielen semiempirischen Stofftransportmodellen nicht
gegeben ist (vgl. Abschnitt [2.2]). Weiterhin zeigt das Modell eine hohe Giite tiber
einen weiten Bereich der Betriebsbedingungen.
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Das validierte Modell wurde genutzt, um anhand einer Parameterstudie den Ein-
fluss der Fiillkorpergeometrie und Stromungsformen auf das Trennverhalten zu
untersuchen. Mithilfe dieser ,,virtuellen Experimente* sollte ein mogliches Op-
timierungspotential im Hinblick auf die Trennleistung durch konstruktive Maf3-
nahmen aufgedeckt werden. Dazu wurden drei verschiedene Fille betrachtet, die
unterschiedliche Betriebsbedingungen aufweisen. Als Referenz wurden die Va-
lidierungssimulationen der Versuche Nr. 12 mit einer hohen Fliissigkeits- und
niedrigen Gasbelastung, Nr. 13 mit einer mittleren Fliissigkeits- und Gasbelas-
tung und Nr. 16 mit einer mittleren Fliissigkeits- und hohen Gasbelastung her-
angezogen. In der Simulationsstudie wurden die Geometrieparameter dj, zr, Zg,
zs/r und der Anteil des Tropfen-/Strahl-Hold-ups am Gesamt-Hold-up variiert.
Die Betriebsbedingungen und Parameterwerte der Referenzsimulationen fiir die
drei untersuchten Fille sind in Tabelle aufgelistet. Es wurde eine zweistufi-
ge Studie durchgefiihrt, bei der in der ersten Stufe alle Parameterwerte jeweils
verdoppelt und halbiert wurden. Die resultierenden Absorptionsraten wurden zu
den Referenzwerten ins Verhiltnis gesetzt. In der zweiten Stufe wurden weitere
Simulationen durchgefiihrt, in denen ein Parameterwert, der zu einer Steigerung
der Absorptionsrate fiihrte, konstant gehalten wurde und alle anderen Parameter
erneut variiert wurden. Dadurch sollten mogliche komplementire Parameterkom-

binationen identifiziert werden, die sich in der ersten Stufe nicht ermitteln lassen.
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Tabelle 8.1: Betriebsbedingungen und Geometrieparameter der Referenzsimulationen

Falll | Fall 1l | Fall 1II

Hpack [m] 2 1
dcor [m] 0,6
System COs - Luft / NaOH,,

|
|
|
|
uzs [m3/(m?h)] | 80 \ 20 | 20
F, [Pa'/?] 055 | 12 | 3
| 113 1
|
|
|
|

|
|
|
|
|
|
‘ Strahl-/Tropfenanteil am Gesamt-Hold-up [%]
|
|
|
|
|
|

3| 166 | 314

dy [cm] 3,9

ZF [cm] 1,52

zs/r [cm] 17,5

Zg [cm] 5,8
Absorptionsrate (simuliert) [%] | 74,94 | 36,06 | 19,2
Absorptionsrate (experimentell) [%] | 72,47 | 36,89 | 19,62

8.1 Erste Stufe

Die Ergebnisse der Parameterstudie sind in dem Balkendiagramm in Abbildung
[8.1] gezeigt. Die erhaltenen Absorptionsraten sind bezogen auf die Referenzwer-
te dargestellt (siche Tabelle [8.1]), die 100 % entsprechen. Das bedeutet, dass die
Referenzabsorptionsrate der Fall I-Reihe (schwarze Balken) 74,94 % entspricht,
die Referenzabsorptionsrate der Fall II-Reihe (vertikal gestreifte Balken) 36,06 %
und die der Fall IlI-Reihe (diagonal gestreifte Balken) 19,2 %. Das Diagramm
zeigt also die relative Abweichung einer Simulation mit variiertem Parameter zur
Referenzabsorptionsrate. Damit sind die Simulationsreihen untereinander qualita-
tiv vergleichbar.

Wie aus Abbildung ersichtlich ist, folgen alle Simulationsreihen demsel-
ben Trend. Die Absorptionsrate sinkt bei einer Verdopplung des Strahl-/Tropfen-
Hold-ups und steigt bei seiner Halbierung. Im Modell resultiert ein verringerter

Strahl-/Tropfen-Hold-up in einem erhohten Film-Hold-up, da der Fliissigkeits-
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8.1. ERSTE STUFE

durchsatz der Kolonne konstant bleibt. Daher scheint ein erhohter Film-Hold-
up fiir das betrachtete System giinstig zu sein. Die Variation des hydraulischen

Durchmessers zeigt, dass ein kleinerer Wert die Absorptionsleistung erhéht, wo-
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Abbildung 8.1: Relative Abweichungen der Absorptionsraten mit variierten Geometrie-
parametern und Hold-up-Anteilen zum Referenzwert fiir die drei untersuchten Félle

Die Variation der vermischungsfreien Weglingen entspricht im Wesentli-
chen einer Variation der Vermischungshdufigkeit. Eine hidufigere Vermischung
der Gasstromung erhoht die Absorptionsraten leicht, wihrend eine weniger hiu-
fige Vermischung die Absorptionsraten senkt. Der Abfall féllt zwar stirker aus,
die Auswirkungen beider Verdnderungen sind aber vernachléssigbar. Diese Be-
obachtung kann eine Folge der Turbulenz in der Gasphase sein, die den radialen
Stofftransport begiinstigt und so den Einfluss der Mischungsstellen iiberwiegt.

Anders stellt sich der Einfluss der vermischungsfreien Wegldnge der Filmstro-
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8. Parameterstudie

mung dar. Obwohl das betrachtete System ein typisches Beispiel fiir ein System
mit vernachlédssigbarem fliissigseitigem Stofftransportwiderstand ist (Hoffmann
etal., [2007), wird die Trennleistung stark durch die vermischungsfreie Weglin-
ge der Filmstromung beeinflusst. Eine hiufigere Vermischung der Filmstromung
fiihrt zu einer deutlichen Erhohung der Absorptionsrate und eine weniger haufige
zu einer niedrigeren Abscheideleistung. Um diesen Effekt zu verstehen, miissen
zwel Aspekte beriicksichtigt werden. Erstens wird die Reaktion in der fliissigen
Phase als eine kinetisch kontrollierte Reaktion modelliert. Daher bildet sich ein
COgq-Profil in der fliissigen Phase in der Nihe der Grenzfliche aus. Dies fiihrt
zu einem gewissen fliissigkeitsseitigen Stofftransportwiderstand. Zweitens wird
in den Kanilen der Stofftransport in der fliissigen Phase in radialer Richtung nur
durch Diffusion bestimmt, die ein langsamer Mechanismus ist. Die Beschleuni-
gung des radialen Stofftransfers durch Vermischung an den Mischungspunkten
verhindert eine Anreicherung von COs in der Nihe der Grenzfliche. Aus diesen
Griinden prognostiziert das Modell steigende Absorptionsraten durch zusétzliche
Vermischung, selbst fiir Systeme mit einer schnellen Reaktion.

Im Falle der Tropfen- und Strahlstromung zeigt eine Verdnderung der ver-
mischungsfreien Wegldngen keinen Einfluss auf die Trennleistung. Anscheinend
haben Strahl- und Tropfenstromung nur einen kleinen Anteil an der Trennleis-
tung, wie auch die Variation der Hold-up-Anteile vermuten ldsst. Wie bereits in
Abschnitt [6.2] erwihnt, kann der eher geringe Einfluss die Folge der im Vergleich
zur Filmstromung geringen Verweilzeit der Tropfen- und Strahlstromung sein.

Im Allgemeinen kann festgestellt werden, dass von Parameterwerten, die zu
einer Steigerung der Absorptionsrate fiithren, die Fall II- und Fall I11-Reihen stir-
ker profitieren als die Fall I-Reihe. Dies kann mit den niedrigeren Referenz-
absorptionsraten der Fall II- und Fall I1I-Reihen begriindet werden. Die COa-
Austrittskonzentrationen dieser Referenzfille sind deutlich hoher als im Fall 1.
Damit ist die Trennleistung vergleichsweise niedrig und das Verbesserungspoten-
tial deutlich hoher.
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8.2 Zweite Stufe

In der zweiten Stufe der Parameterstudie wurden zwei Untersuchungen durchge-
fiihrt. Zum einen wurde der halbierte hydraulische Durchmesser konstant gehal-
ten und zum anderen die halbierte vermischungsfreie Weglidnge. In beiden Fillen
wurden alle tibrigen Parameter variiert, um komplementére Parameterkombinatio-
nen aufdecken zu konnen. Auf eine weitere Parameterstudie mit einem konstanten
halbierten Tropfen-/Strahl-Hold-up wurde verzichtet, da sich aus den Ergebnissen
keine Empfehlungen zur Geometriekonstruktion ableiten lassen.

Fiir die beiden neuen Simulationsreihen der zweiten Stufe wurden die Absorp-
tionsraten, welche in der ersten Stufe fiir einen halbierten hydraulischen Durch-
messer bzw. vermischungsfreie Weglinge erhalten wurden, als neue Referenz-

werte gesetzt. Die Zahlenwerte sind in Tabelle [8.2] gegeben. Wie zuvor sind die

Tabelle 8.2: Neue Referenzabsorptionsraten fiir die zweite Stufe der Parameterstudie

| | Falll | Fallll | Fallll |
| dp=1,95cm | 9225% | 588% | 44,99 % |
| zp =0,76cm | 91,19% | 62,44 % | 33,52% |

Ergebnisse in Balkendiagrammen dargestellt. Die Ergebnisse fiir den Fall eines
konstanten halbierten hydraulischen Durchmessers sind in Abbildung (8.2| gezeigt
und die fiir den Fall der halbierten vermischungsfreien Wegldnge der Filmstro-
mung in Abbildung[8.3]
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Zweite Stufe: d, = 1,95 cm
180

160
140
120

10

o

e (o))
o o

N
o

G e o e e o o e e o o e e e e e e e

G
s,
U,
A A
AL
A A A

e

0

Absorptionsraten bezogen auf den Referenzwert [%]
(o0}
(=]

Strahl-/ Strahl-/ z, 2, zr ZF Zsr Zgr
Tropfen- Tropfen- 50% 200% 50% 200% 50% 200%
hold-up hold-up

50% 200%

W Fall | i Fall 1l N Fall 1
ui, = 80 m¥(m?h) u, = 20 m¥(m?h) u, = 20 m¥(m?h)
F, = 0,55 Pal/2 F,= 1,2 Pal’2 F,= 3 Pal’
Referenz: 92,25 % Referenz: 58,8 % Referenz: 44,99 %

Abbildung 8.2: Relative Abweichungen der Absorptionsraten mit variierten Geometrie-
parametern und Hold-up-Anteilen zum Referenzwert fiir die drei untersuchten Fille mit
halbiertem hydraulischen Durchmesser

Die Ergebnisse der Parameterstudie fiir einen konstanten halbierten hydrau-
lischen Durchmesser in Abbildung zeigen ein dhnliches Verhalten wie die
Ergebnisse der ersten Stufe. Zusitzliche komplementédre Parameterkombinatio-
nen konnten nicht identifiziert werden. Erneut fiihrt eine Halbierung der vermi-
schungsfreien Weglinge der Filmstromung und des Tropfen-/Strahl-Hold-ups zu
einer verbesserten Absorptionsleistung. Eine Veridnderung der vermischungsfrei-
en Weglinge der Tropfen-/Strahl- bzw. Gasstromung fiihrt zu keiner bzw. keiner
signifikanten Veridnderung der Absorptionsrate. Insgesamt féllt der relative Zu-
wachs der Absorptionsraten nun deutlich geringer aus als noch in der ersten Stufe.
Das liegt daran, dass das Verbesserungspotential durch die nun hoheren Referenz-
absorptionsraten geringer ausfillt. Die hochste Absorptionsrate kann in allen drei

Fillen durch eine Kombination aus halbiertem hydraulischen Durchmesser und
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halbierter vermischungsfreier Weglinge der Filmstromung erzielt werden. Fiir die
Fall I-Reihe wird eine Absorptionsrate von 99,11 % erreicht, fiir die Fall II-Reihe
eine von 81,23 % und fiir die Fall 11I-Reihe eine von 68,59 %.
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Abbildung 8.3: Relative Abweichungen der Absorptionsraten mit variierten Geometrie-
parametern und Hold-up-Anteilen zum Referenzwert fiir die drei untersuchten Félle mit
halbierter vermischungsfreier Weglidnge der Filmstrémung

Die Ergebnisse der zweiten Stufe fiir eine konstante halbierte vermischungs-
freie Weglinge der Filmstromung (Abbildung [8.3)) bestitigen die zuvor gemach-
ten Beobachtungen. Wieder wurde keine unvorhergesehene komplementire Pa-
rameterkombination entdeckt. Die Absorptionsraten steigen wieder mit kleinerem
hydraulischen Durchmesser und sinkendem Tropfen-/Strahl-Hold-up. Die Abnah-
me der Absorptionsleistung der Fall II-Reihe fiir eine eine kiirzere vermischungs-
freie Weglidnge der Gasstromung ist zwar ausgeprégter als zuvor, aber weiterhin

eher vernachlidssigbar. Wiederum erreicht die Parameterkombination halbierter
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hydraulischer Durchmesser und halbierte vermischungsfreie Weglidnge der Film-
stromung die hochsten Absorptionsraten fiir alle drei Fille. Da dies die gleiche
Kombination ist wie weiter oben erwihnt, sind auch die erhaltenen Absorptions-

raten gleich.

8.3 Schlussfolgerungen

Natiirlich ist es in der Realitit nahezu unmoglich einzelne Parameter zu veridndern
ohne gleichzeitig andere zu beeinflussen, wie es in den Simulationen geschehen
ist. AuBerdem fiihrt eine Anderung der Fiillkorpergeometrie in der Realitit si-
cherlich zu einer verinderten Kolonnenhydraulik (Druckverlust, Hold-up, usw.),
die in den Simulationen nicht erfasst werden konnte. Dennoch ergeben sich aus
den durchgefiihrten ,,virtuellen Experimenten* konstruktive MaBnahmen fiir die
Entwicklung von Fiillkorpergeometrien. So zeigen die Ergebnisse, dass fiir das
untersuchte System vor allem kleine hydraulischer Durchmesser und kurze ver-
mischungsfreie Weglingen der Filmstromung die Absorptionsleistung signifikant
verbessern.

Die Verkleinerung des hydraulischen Durchmessers bedeutet in der Regel ei-
ne Erhohung der spezifischen Oberfliche der Schiittung. Diese Erhohung kann
einerseits durch Verkleinerung der Fiillkdrper und der damit einhergehenden ho-
heren Schiittdichte erreicht werden, andererseits durch VergroBerung der Fiillkor-
peroberfliche bei gleichbleibender Grofle. Diese Erkenntnis ist eher trivial. Eine
hohe Schiittdichte durch kleinere Fiillkdrper zu erreichen ist in den meisten Fil-
len ohnehin moglich, da Fiillkdrper in verschiedenen GrofBen erhiltlich sind. Eine
starke Verkleinerung des hydraulischen Durchmessers ist aber in vielen Fillen un-
erwiinscht. Kleine hydraulische Durchmesser gehen mit einem massivem Anstieg
des gasseitigen Druckverlustes einher, der durch eine erhohte Verdichterleistung
tiberwunden werden muss. Die daraus entstehenden Betriebskosten iibersteigen
hiufig das Einsparpotential, welches sich aus kleineren und leistungsfihigeren
Kolonnen ergibt.

Eine Verkiirzung der vermischungsfreien Weglinge der Filmstromung ent-
spricht im Wesentlichen einer hiufigeren Durchmischung. Diese ist die Folge von

Storungen der Stromung durch Umlenkungen. Konstruktiv lédsst sich die Zahl der
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Stromungsstorungen durch mehr Verzweigungs- und Kreuzungspunkte, Kannten
und Abtropfstellen erhdhen. Dies ist bspw. moglich, indem bei gleichbleibender
Fiillkdrperoberfliche mehr und kleinere Wanddurchbriiche gemacht werden.

Eine Kombination beider Malnahmen ist aber auch moglich. Die Zweige von
Gitterfiillkorpern oder geschlossene Oberflache konnten bspw. in Zickzackform
gefertigt werden, dhnlich der Faltblattgeometrie strukturierter Packungen. Diese
Form erhoht die Anzahl der Umlenkungen und vergroBert gleichzeitig die Fiill-
korperoberfliche. Der hydraulische Durchmesser diirfte dabei aber nicht in dem
MafBe verringert werden, wie es bei der Verwendung kleinerer Fiillkorper der Fall
waére.

Des Weiteren wirkt sich im hier betrachteten Fall ein moglichst hoher Film-
Hold-up positiv auf die Trennleistung aus. Das Ausbilden von Filmen sollte daher
wenn moglich konstruktiv begiinstigt werden. Allerdings lassen sich die Anteile

der Stromungsformen auf Basis der Fiillkorpergeometrie nur schwer vorhersagen.
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9. Zusammenfassung und Ausblick

In dieser Arbeit wurde ein neuer Ansatz zur Modellierung von Absorptionsprozes-
sen in Fiillkorperschiittungen vorgestellt. Der Ansatz basiert auf dem Konzept der
hydrodynamischen Analogien, bei der die komplexe Fluiddynamik in der realen
Schiittung durch vereinfachte Stromungsformen in packungsspezifischen Geome-
trien abgebildet wird. Die Fiillkdrperschiittung wird als ein Biindel zylindrischer
Kanile mit dem hydraulischen Durchmesser der Schiittung modelliert.

In der Schiittung herrschen im Wesentlichen drei Stromungsformen vor, ndm-
lich Film-, Strahl- und Tropfenstromung. Die Filmstromung wird als an den Ka-
nalinnenwiénden herabstromend modelliert, wihrend Strahlen und Tropfen durch
die Kanalmitte fallen. Die Gasphase wird im Gegenstrom gefiihrt. Die Geschwin-
digkeitsprofile von Gas-, Film- und Strahlstrdomung werden mittels der Navier-
Stokes-Gleichung bestimmt. Die Tropfenstromung wird als Strahl modelliert, der
die gleiche Oberflache wie die Tropfenkette aufweist. Wihrend die Fliissigkeitss-
tromung als stets laminar angenommen wird, kann die Gasstromung je nach An-
wendungsfall laminar oder turbulent sein.

Die Umlenkung der Fliissigkeits- und Gasstromung in der realen Schiittung
sowie die Bildung und Verschmelzung von Filmen, Tropfen und Strahlen wird im
Modell mithilfe von Mischungspunkten reproduziert. Der Abstand zwischen den
Mischungspunkten, die vermischungsfreien Weglidngen, werden anhand der tat-
sdchlichen Packungsgeometrie bestimmt. An den Mischungspunkten werden die
Konzentrationen und Temperaturen in den Phasen bestimmt, indem die integra-
len Mittelwerte der GroBen fiir jede Stromungsform berechnet und anschlieBend
entsprechend der Anzahl der Film-, Strahl- und Tropfenkanéle gewichtet werden.

Da die Geschwindigkeitsprofile, die vereinfachte Geometrie und die Position

der Phasengrenzfliche vom Modell erfasst werden, konnen zur Berechnung des
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Wiirme- und Stofftransports rigorose Erhaltungsgleichungen herangezogen wer-
den. Die Gas- und Fliissigphase sind durch konjugierte Randbedingungen an der
Phasengrenzflache gekoppelt, ndmlich die Kontinuitét der Fliisse iiber die Phasen-
grenzfliche, der Geschwindigkeiten und der Schubspannungen sowie das thermo-
dynamische Gleichgewicht.

Das Modell wurde gegen experimentelle Daten der reaktiven CO2-Absorption
in wissrige NaOH-Losung validiert. Als Testfiillkorper wurden 50 mm Pall-Ringe
und ENVIPAC 2 untersucht. In Experiment und Simulation wurden die Trennleis-
tung fiir variierende Gas- und Fliissigkeitsbelastungen ermittelt. Das Modell zeig-
te eine gute Ubereinstimmung mit den experimentellen Daten. Die Abweichungen
zwischen den gemessenen und simulierten Absorptionsraten lagen bis auf einen
Fall unter 10 %.

Ein weiterer Bestandteil dieser Arbeit war die Ermittlung des Einflusses von
Geometrieparametern und Stromungsformen auf die Trennleistung von Absorp-
tionsprozessen, um so die Entwicklung neuer Fiillkorpergeometrien zu unterstiit-
zen. Dazu wurden ,,virtuelle Experimente® in Form einer zweistufigen Parame-
terstudie durchgefiihrt. Bei dieser Analyse wurden die vermischungsfreien Weg-
langen, der hydraulische Durchmesser der Schiittung und die Hold-up-Anteile
der Strahl- und Tropfenstromung variiert. Betrachtet wurden dabei jeweils drei
verschiedene Betriebsbedingungen. Dabei wurde festgestellt, dass ein kleinerer
hydraulischer Durchmesser, eine kiirzere vermischungsfreie Weglinge der Film-
stromung und ein kleinerer Strahl- und Tropfen-Hold-up, der zu einem hoheren
Film-Hold-up fiihrt, zu steigenden Absorptionsraten fiithren. Bei der Variation der
vermischungsfreien Weglidnge der Strahl-/Tropfen- oder Gasstromung konnte kein
bzw. nur ein schwacher Einfluss auf die Absorptionsrate beobachtet werden.

In einem zweiten Schritt der Parameterstudie wurde einerseits der halbierte
hydraulische Durchmesser und andererseits die halbierte vermischungsfreie Weg-
lange der Filmstromung konstant gehalten, wéihrend alle anderen Parameter erneut
variiert wurden. Die hochsten Absorptionsraten wurden durch eine Kombination
eines halbierten hydraulischen Durchmessers und einer halbierten vermischungs-
freien Weglidnge der Filmstromung erzielt. Das bedeutet, dass eine Fiillkorpergeo-
metrie mit einer groBBen spezifischen Oberflache, die einem kleinen hydraulischen

Durchmesser entspricht, und mit einer hohen Anzahl von Verzweigungen, Kanten
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oder Kreuzungspunkten, die die Filmstrémung umlenken, fiir den Stoffaustausch
giinstig ist. Bei der Entwicklung neuer Geometrien sollte nach Moglichkeit der
Erzeugung von Filmen der Vorzug gegeniiber Tropfen und Strahlen gegeben wer-
den.

In folgenden Arbeiten sollte das entwickelte Modell an weiteren Fiillkorper-
typen und Stoffsystemen validiert werden. Hier sind explizit Destillationssysteme
und Systeme mit einem fliissigseitig dominierenden Stofftransportwiderstand zu
nennen. Des Weiteren kann, wie die Ergebnisse der Parameterstudie gezeigt ha-
ben, die HA-Modellierung in weiteren Studien bspw. zur Unterstiitzung der Ent-

wicklung und der Optimierung von strukturierten Packungen eingesetzt werden.

91






A. Anhang

A.1 Stoffdaten und Reaktionskinetik

Die Berechnung der Stoffdaten und der Reaktionskinetik erfolgt nach verschiede-
nen Modellen, die der Literatur entnommen sind und direkt in den Programmcode

integriert wurden. Die einzelnen Modelle sind im Folgenden aufgefiihrt.

A.1.1 Dichte

Die Dichte der Gasphase kann bei den in dieser Arbeit betrachteten Betriebsbe-

dingungen durch die ideale Gasgleichung berechnet werden.

_pM

= A.l
Pg RigT ( )
mit der mittleren Molmasse: N
k
M= yiM; (A2)

i=1
Die Dichte der NaOH-Losung wird nach Gmelin etal| (1953) mithilfe des

NaOH-Massenanteils wy,og berechnet:

p1 =1072,2 - wyaom — 0,41 - T + 1122 (A.3)
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A.1.2 Diffusionskoeffizient

Die Berechnung des effektiven Diffusionskoeffizienten D, sy der Spezies i erfolgt
nach dem Ansatz von Wilke fiir beide Phasen (Taylor und Krishna, [1993):

(1-x;) (1-yi)

Deff,z‘,l = —ZNk X bzw. Deff,i,g = —ZNk Y (A4)
Jj=1 Diji J=1 Dij¢
J#l J#i

Die bindren Diffusionskoeffizienten der Gasphase D;; , lassen sich mit dem Mo-
dell von Fuller et al. (1966) berechnen:

0,0143 - T
ij.g = 1/3 . 1/3\9 (A-3)
P\/Mij(/\/,' +)(j )
mit dem Volumenparameter y fiir jede Spezies und der bindren Molmasse:
2
Mij = —— (A.6)
;o

Fiir den binédren Diffusionskoeffizienten der fliissigen Phase muss aufgrund der
Anwesenheit von Ionen eine Fallunterscheidung durchgefiihrt werden. Sind beide
Spezies nicht-ionisch, gilt (Taylor und Krishna,|1993):

1+XJ—x[ 1+X[*Xj

D%, (A7)

_ (o]
Dij1=D;;,

Hier ist le’;.’ ; der binére Diffusionskoeffizient bei unendlicher Verdiinnung nach
Wilke und Chang (1955):

15 | (¢1Mj)1/2T

0,6
Hiv;

ch';'),l =7,4-107 (A.8)
mit dem Assoziationsfaktor des Losungsmittels ¢ und dem molaren Volumen der
verdiinnten Komponente bei Siedebedingungen v;.

Ist eine Spezies ionisch, dann wird der binédre Diffusionskoeffizient dem ef-
fektiven Diffusionskoeffizienten der ionischen Spezies i gleichgesetzt (Kenig

etal., 2002)). Der effektive Diffusionskoeffizient der ionischen Spezies wird nach
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Horvath (1985)/mit der Nernst-Hartley-Gleichung bestimmt:

Nmnl
Rig-T- A
Diji=Deffisn = ﬁ Z Xj (A9)
Zijion =1

Darin bezeichnet 4; ;,, die Aquivalentleitfihigkeit des Ions, z;;,, die Ladung des
Ions und F' die Faraday-Konstante.

Sind beide Spezies ionisch, berechnet sich der binédre Diffusionskoeffizient aus
dem Mittelwert der effektiven Diffusionskoeffizienten (Kenig et al., 2002)

Deffiiont Deff.jion
9

Dij; = (A.10)

A.1.3 Oberflichenspannung

Die Oberflichenspannung wird mit der Gleichung von Feldkamp (1969) fiir wiiss-
rige NaOH-L0osungen berechnet:

5 (5 4 .

o= | > ai (T -273,15) 7 |wilop, - 107 (A.11)
i=1 1

j:

Hier ist wy,0n der Massenanteil an NaOH.

A.1.4 Reaktionskinetik und -enthalpie

Die Reaktion von NaOH mit CO» erfolgt in der fliissigen Phase, in der NaOH

vollstindig dissoziiert vorliegt:

NaOH — NaOH,,
CO2+OH™ = HCO;
HCO3 +OH™ = CO3™ + Hy0

Die Bruttoreaktionsgleichung lautet:

CO9+2NaOH = NasCOg aq + HoO
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Die Bildung des Hydrogencarbonats stellt den geschwindigkeitsbestimmenden
Schritt dar, dessen Reaktionsgeschwindigkeit S mit einem Ansatz zweiter Ord-

nung beschrieben werden kann:
S =kg,ionCon- - Cco, (A.12)

Die Reaktionsgeschwindigkeitskonstante wird nach dem Arrhenius-Ansatz be-

rechnet:

E
kg = ko exp ( - AT) = 3,27869 - 1013 exp ( -

54971) AL3)

id RigT

und um einen Korrekturfaktor erweitert, um den Einfluss des Elektrolytsystems
abzubilden (Kucka et al., [2002)):

kR.ion = kr exp(Bco,I) (A.14)
mit der Ionenstéirke 7 und:
Bco, = 2,83 - 107472 — 11,7367 - 1077 + 26, 809 (A.15)

Die Reaktionsenthalpie wird mithilfe der stochiometrischen Koeffizienten der an
der Reaktion beteiligten Spezies v; und Standardbildungsenthalpien AHF ; berech-
net:
AHg = ) viMHF, (A.16)
i

Die Standardbildungsenthalpien wurden der Literatur entnommen (Heintz, 2017).

A.1.5 Verdampfungsenthalpie

Die Verdampfungsenthalpie wird iiber eine Korrelation der Verdampfungsen-
thalpie polarer Medien (Halm und Stiel,|1967; Reid et al.,|1987) und der Losungs-
enthalpie berechnet (Schonbucher, 2002):

AHpy = AHY) + AH! (A.17)
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mit

(A.18)

0,354 0,456
T T
+10,95  w|1 -
Krit Krit

AHTy = Rl-dTm,-,(z 08(1 -

mit dem azentrischen Faktor w.

A.1.6 Verteilungskoeffizient

Der in dieser Arbeit verwendete Verteilungskoeffizient K entspricht dem Kehrwert
der Henry-Konstante H. Die Henry-Konstante wird iiber die folgende Gleichung
berechnet (Sander, 2015)):

“AH,, (1 1
H(T) = H - A.19
() OeXp( Rig (T 298,15)) (A.19)

Die Werte fiir Hy und AH,,; sind von Sander (2015)|iibernommen.

A.1.7 Viskositit
Die Viskositit der Gasphase wird nach der Gleichung von Wilke (1950)|berechnet:
i, = % _ JiHi (A.20)
= PRERITY '

Die Reinstoffviskosititen werden iiber folgenden Polynomansatz berechnet (VDI
e.V.,[2013):
pi = Ag + BgT + CoT? + D T° + E,T* (A21)

Der Parameter ¢;; wird mit folgender Gleichung berechnet:

1/2
—) (A.22)
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Die Viskositit der wissrigen NaOH-Losung kann nach der Gleichung von Hitch-
cock und Mcllhenny (1935)|berechnet werden:

w=9-10"*exp (0,2665 - cnaon) — 3 - 107°T + 8, 5664 - 1073 (A.23)

A.1.8 Wirmekapazitiit

Die Wirmekapazitit beider Phasen wird iiber den molaren Mittelwert der Rein-

stoffwidrmekapazititen der einzelnen Spezies bestimmt (Reid etal., 1987):

Ni N
cpg = Z cpigyi bzw. cp; = Z CpiXi (A.24)
i=1 i=1

Die Reinstoffwirmekapazititen der Gase werden iiber einen Polynomansatz be-
stimmt (VDI e. V., [2013):

cpig = A;+ BT + C;T? + D,T? (A.25)

Die Wiarmekapazititen der Reinstoffe in der fliissigen Phase werden iiber die Glei-
chung von Rowlinson (1959) mit den Koeffizienten von Reid etal] (1987) be-

stimmt:
0,45
Cpil =Cpig + Rid(1,45 + ! —+
Bl (A.26)
: T Tkri 1,742
il 17,11 +25,2§/1_7 Krit | -
4 Tkrie T 11— 7
Krit
Fiir die Wirmekapazitit des Wassers wird der Ansatz Ansatz von Chase (1998)
verwendet:
-2
a+B—vc| L) +p[L) +E|L (A.27)
C = - I A kN '
PH>0.1 108 TE e e
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A.1.9 Wirmeleitfahigkeit

Die Wirmeleitfahigkeit der Gasphase wird iiber den molaren Mittelwert der Wir-
meleitfahigkeiten der Reinstoffe berechnet (Reid etal., 1987):

Ny
A=) digyi (A.28)
i=1

Die Wirmeleitfahigkeiten der Reinstoffe werden mit folgender Formel berechnet
(VDI e.V.,[2013):
Aig = Ai + BT + C;T* + D;T? (A.29)

Zur Berechnung der Warmeleitfahigkeit der fliissigen Phasen wird der Ansatz von
Li (1976) verwendet:

_ XiVi Xivi
N=> — i (A.30)

i=T 721 2pe1 XV 2gpoq XkVk

mit dem molaren Volumen v und den bindren Wirmeleitfihigkeiten:

2
PRV
Die Reinstoffwirmeleitfdhigkeiten werden mit:
A;=A+BT +CT? (A.32)

berechnet (VDI e.V.,[2013).

99



A. Anhang

A.2 Losungsalgorithmen

A.2.1 Direktes Verfahren

Die Berechnung der Cholesky-Zerlegung und die Losung des sich ergebenden
Gleichungssystems wurden mithilfe der Programmbibliothek ,,LAPACK* durch-

gefiihrt. Die an dieser Stelle angegebene Berechnungsvorschrift ist analog zu Al-

laire und Kaber (2008) und der Vollstdndigkeit halber angegeben.
Die Eintridge der Zerlegungsmatrix C werden wie folgt berechnet:

1 /. C
— .(mi,,- - Ci,ij,k) i>]
C]»] k=1

Das Gleichungssystem ([5.47) ldsst sich nun schreiben als:

Cy=b

mit
y=CrIy

Gleichung (A.34) lisst sich durch sog. Vorwirtseinsetzen:

—

1/~ <«
yi= _(bi - Ci,kyk)
Cii 4

=~
1l

und Gleichung (A.35)) durch sog. Riickwértseinsetzen:

nn-mm
1

T
X = C—T()’i - Z Ci’ka)

i, k=i+1

(A.33)

(A.34)

(A.35)

(A.36)

(A.37)

16sen, wobei nn - mm dem Produkt aus radialen und axialen Diskreten und damit

der Anzahl der Gitterpunkte eines Intervalls entspricht.
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A.2.2 Iteratives Verfahren

Die Methode der konjugierten Gradienten wurde analog zu (Kershaw, |1978)) im-
plementiert und ist hier der Vollstandigkeit halber angegeben. Das Gleichungssys-
tem durch Minimierung der Funktion

-
~

1 -
f@)=MZ-Z-b-3 (A.38)

gelost.

Da die Konvergenzgeschwindigkeit erheblich von der Kondition des Problems
beeinflusst wird und sich diese durch die Multiplikation der Koeffizientenmatrix
mit ihrer Transponierten stark verschlechtert, wurde das Gleichungssystem (5.47)
vorkonditioniert. Als Methode wurde eine symmetrische Vorkonditionierung mit
einer unvollstindigen Cholesky-Zerlegung gewihlt (Kershaw, 1978). Bei dieser
Zerlegung werden nur die Eintrige der Zerlegungsmatrix C berechnet, welche
in der Koeffizientenmatrix M von null verschieden sind. Das resultierende Glei-

chungssystem lautet:

Sol

c'MchHly=c™ (A.39)

mit
y = (o (A.40)

Der Algorithmus wurde analog zu Kershaw| (1978)/ implementiert und ist im Fol-

genden im Pseudocode wiedergegeben.
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1: Xp = § > Initialisierung
2: Fp = B - M)?()

3: Zo = (CCH 17 > Vorkonditionierung
4: po = Zo

5: while r; > MaxError do > [terationen
6: a; = %

o Mpepi

7: Xi+l = Xi + @;pi

8: Fiel = 7 — ;Mp;

9: Zis] = (CCT)_l?,-+1 > Vorkonditionierung
10 py =
11: pis1 = Zip1 + BibDi

12: end while

Die Vorkonditionierung in den Zeilen 3 und 9 ist dquivalent zu:
CcC'zi =7 (A.41)

Diese Gleichungssysteme werden durch Vorwirts- und Riickwirtseinsetzen (vgl.
Gleichungen (A.34) - (A.37)) gelost, sodass die Invertierung in der praktischen
Durchfiihrung entfillt.
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