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1 Einleitung und Aufgabenstellung

Flussig/Flussig-Phasenumwandlungen finden in zahlrei€liezessen statt, beispiels-
weise beim Schmelzen von Metalllegierungen oder bei dedd€nsation von Dampf-
gemischen partiell ineinander Igslicher Flissigkeitenemheue Bedeutung der Fliss-
ig/Flussig-Phasenumwandlung kommt mit der Entwicklungesineuartigen Extrakti-
onsprozesses, diehase Transition Extractio(PTE), UL.LMANN et al. [1]. Die PTE-
Prozesse werden im Biobereich zur Extraktion hochmolekulgerbindungen, wie
z.B. Proteine und Antibiotika eingesetzt, deren biologesgktivitat durch die mecha-
nischen Anregungen beim konventionellen Extraktionsledn beeintrachtigt wird.
Das Prinzip von PTE-Prozessen (auch Koaleszenzextraggoannt) basiert auf der
Eigenschaft einiger Gemische, in einem bestimmten BereohGemischzusammen-
setzungen und Temperaturen eine partielle Loslichkemiaagisen. Das Losungsmittel
wird dem Gemisch oberhalb der Binodalen zugefiihrt und dasogene System wird
anschlieBend einer Kiihlung unterworfen, wodurch die kcog&eitsliicke erreicht und
der Extraktionsprozess Uber eine Flussig/Fliussig-Phmserandlung in Gang gesetzt
wird.

Die Vorteile der PTE-Prozesse gegeniber den konventemé&lktraktionsverfahren
sind eine grol3e Stoffaustauschflache sowie eine effektilgasche Trennung der Pha-
sen. Voraussetzung hierfur ist jedoch, dass die Flussigsid-Phasenumwandlung in
der gesamten FlUssigkeitsmasse stattfindet und nicht fdieeschmale Grenzschicht
nahe der Kuhlflache begrenzt bleibt. Eine effektive Kiihidag Gemisches kann durch
die FUhrung der Gemischflissigkeit in einer Filmstromurrgient werden. Fallfiime
zeichnen sich aus durch grof3e Warme-und Stoffubertragéchsth, kurze Verweilzei-
ten, kleine Flussigkeitsinhalte und geringe Druckvedustas eine effektive Erhitzung
bzw. Kihlung der Fluide ermdglicht. Die verfahrenstecbhnes Auslegung der PTE-
Prozesse fihrt somit auf die Auslegung von Fallfilmapparateter gemischspezifi-
schen Bedingungen.

Abhangig vom Ldoslichkeitsgrad der einzelnen Komponentemiander, der seiner-
seits von der Temperatur, vom Druck und von der Zusammansgtdes Gemisches
abhangt, entsteht beim Mischen von Flissigkeiten entweitiehomogenes oder ein
heterogenes Gemisch. Das homogene Gemisch ist einphasigeterogene Gemisch
besteht aus unterschiedlichen Phasen. In Bild 1.1 ist d#ilfRaéines binaren Fllssig-
keitsgemisches dargestellt, dessen Einzelkomponentem&m bestimmten Bereich
der Temperaturen und Zusammensetzungen ineinander ighi@shd. In Bild 1.1a
wird der homogene binéare Fallfilm auf seiner gesamten Lagdéléuf die Temperatur
oberhalb seiner kritischen Entmischungstemperatur deldéddass der Film einpha-
sig bleibt. Bild 1.1b zeigt denselben Film, der aber erst alLdage % einer Kiihlung
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unterhalb der kritischen Temperatur unterworfen wird, waotli der unlésliche Bereich
erreicht wird und im Film eine FlUssig/Flissig-Phasenumdlang einsetzt. Die Pha-
senumwandlung geht von den Keimen der neuen Phase aus, die Kiihlflache ent-
stehen und zu makroskopischen Tropfen heranwachsen, ssidhsab der Lange;x
eine zweiphasige Stromung im Film entwickelt. Die Phasemandlung setzt sich im
Film in der Stromrichtung fort, wodurch sich die Bedingungkss Warmetransports
im zweiphasigen Film im Vergleich zum einphasigen andern.

Der Warmeubergang sowohl beim Verdampfen oder Kondensieneminaren ho-
mogenen Fallfilmen als auch bei der heterogenen Kondensaiim Dampfgemischen
wurde bereits in zahlreichen experimentellen und thesmeéin Arbeiten untersucht.
Die Bedingungen des Warmeibergangs in flissigen binarenaltfimit einer Fliss-
ig/Flussig-Phasenumwandlung sind jedoch weitgehendanseht.

Untersuchungen des Warmetransports an gekuhlten binaiiesigkeitsfilmen un-
ter den Bedingungen einer Flussig/Flussig-Phasenumwagdiind Gegenstand die-
ser Arbeit. Hierfir wird in einem bindren Flussigkeitsgeafi, das am Umfang ei-
nes senkrechten, innengekihlten Rohres gleichmafig lvesteeine Flissig/Flissig-
Phasenumwandlung mit der nachfolgenden Trennung der Rlexisgeleitet, wie es
oben im Bild 1.1 beschrieben wird. Als Testflussigkeit wird @ernsteinsauredinitril/-
Wasser-Gemisch eingesetzt. Das Gemisch weist eine obesetke Entmischungstem-
peratur auf. In den Experimenten sollen die Temperatwilarigen in binaren Fall-
filmen sowohl bei der einphasigen als auch bei der zweipbadkimstromung un-
ter der Variation der Zusammensetzung der TestfllissigkeitMassenstrome und der
Eintrittstemperaturen auf der Seite der Test- und der Kiiggfgkeit sowie der Lange
des gekuhlten Rohrabschnittes ermittelt werden. DaraugeisEinfluss der Phasen-
umwandlung auf den Wéarmetransport im binaren Fallfilm in Alghgkeit von den
Eintrittsbedingungen zu bestimmen und zu werten.



2 Grundlagen der
FlUssig/FlUssig-Phasenumwandlung

Auf dem Gebiet der Phasenumwandlung liegt eine Mehrzalorétischer und expe-
rimenteller Arbeiten vor. Eine umfangreiche aktuelle Glent zu diesem komplexen
Thema ist in der Arbeit vomus DER WIESCHE[2] gegeben. Im diesem Kapitel soll
lediglich auf die wichtigsten Begriffe in diesem Gebiet nadimgegangen werden.

2.1 Partielle Loslichkeit

In der Thermodynamik definiert man eine Phase als einen hensygBereich inner-
halb dessen keine sprunghaften Anderungen irgendeinsikatigchen GréRe auftre-
ten. Phasen sind optisch und meist auch mechanisch voneinanterscheidbar und
sind an einer ausgepragten Phasengrenze voneinandengetre
Beim Mischen von einzelnen flissigen Komponenten entstdtiteeler ein homo-

genes (einphasiges) oder ein heterogenes Gemisch, dastauschiedlichen Phasen
besteht. Bild 2.1 zeigt drei unterschiedliche Arten von endSystemen, die in der
Abhangigkeit vom Grad der Loslichkeit der einzelnen Komgraen ineinander beim
Mischen dieser Komponenten entstehen:

1. Bild 2.1a: Homogenes binares Gemisch (beide Komponeasemlsich vollstan-
dig ineinander),

2. Bild 2.1b: Im Gemisch liegen zwei Phasen vor, die jeweis&ner Komponente
bestehen (beide Komponenten sind ineinander unldslich),

3. Bild 2.1c: Das Gemisch besteht aus zwei bindren Phaseagtimomten Temperatur-
oder/und Druckbereichen weisen die einzelnen Komponeagitenpartielle Los-
lichkeit auf).

Das Phanomen der partiellen Loslichkeit in Mehrstoffsysta ist seit langer Zeit
Gegenstand theoretischer und experimenteller Untersigemu Die Grundlagen der
thermodynamischen Beschreibung dieser Erscheinung wirelesits von GBS [3]
gelegt. Im Folgenden wird die Phasenumwandlung in flisiggiren Systemen unter
Anwendung der Stabilitatskriterien auf die thermodynaime Gré3en des Gemisches
dargestellt.
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Bild 2.1: Systemarten beim Mischen von Flissigkeiten

Betrachtet man den Verlauf der Gibbs-Ener@ials Funktion der molaren Zusam-
mensetzung des Gemisches existieren bei einer Phasenumwandlung grundsétzlich
zwei Moglichkeiten (Bild 2.2): Die Funktiot(x;) besitzt

1. eine positive Krimmung

2
(_‘9 (’;) -0, (2.1)
(3x1 o, T
2. eine negative Krimmung
2
(8 GZ) <0. (2.2)
8%1 T

Setzt man nun voraus, dass das einphasige Gemisch in zwseriPdar Zusammen-
setzungrq; und x5 zerfallt, so ist im ersten Fall (Gl. 2.1) die Gibbs-Energes dhe-
terogenen Zustandes hoher als die des homogenen. Der hoendgstand ist also
thermodynamisch stabil. Dagegen ist der heterogene Zuistam zwei bindren Pha-
sen im zweiten Fall (Gl. 2.2) stabil. So muss die Funktion@#dabs-Energie im Falle
der partiellen Loslichkeit bei gegebenen Temperatund Druckp zwei Wendepunkte
aufweisen, die den Bereich der stabilen und metastabiletd@ds vom instabilen Ge-
biet abtrennen, wie es in Bild 2.2 dargestellt ist. An den &eid/endepunkten (Punkte
cunddin Bild 2.2) gilt

*G
(29) - o9

Ein homogenes Gemisch der Zusammensetzymwgrd sich aber nicht in zwei Pha-
sen der Konzentration] und 2} aufspalten, sondern in die energetisch giinstigeren
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Bild 2.2: Zur partiellen Loéslichkeit eines binaren GemisshechAus DER WIES-
CHE [4]

Gleichgewichtskonzentrationen; und x5, die durch die Beriihrungspunkte a und b
(Bild 2.2) der gemeinsamen Tangente bestimmt werden. Féarrgimogene Mischung
der Zusammensetzung ist der Zerfall in die Phasen;; undz;, ebenso energetisch
gunstiger, obgleich die Mischung stabil gegen den Zenfathei Phasen benachbarten
Konzentrationen wére. Daher bezeichnet man den Bereicltzens; undz] sowie
x5 undxy, als metastabil. Das Interval zwischef{ undz3; entspricht dem instabilen
Bereich.

Die GroRe des zweiphasigen Bereiches kann bei festgehalt@neck mit Anderung
der Temperatur variiert werden. Die Temperatur, bei defZdasiphasengebiet unmit-
telbar an den einphasigen Bereich grenzt, bezeichnet mamitzdshe Entmischungs-
temperaturT},.. Beim Ubertragen der Punkte; und z;, (Binodale) sowier;} und
x5 (Spinodale) fur mehrere Temperaturen beim konstantenkDeti@élt man das Pha-
sendiagramm eines flissigen binaren Gemisches. In Bild @d3dée drei wichtigsten
Arten der Loslichkeitslicke dargestellt: a) mit oberetikdher Entmischungstempera-
tur 7, b) mit unterer kritischer Entmischungstemperafjrund c) geschlossene Los-
lichkeitsliicke mit einer oberen und einer unteren Entmisgstemperatur. Im Rahmen
dieser Arbeit wird ein binares Flissigkeitsgemisch mieeioberen kritischen Entmi-
schungstemperatur als Testfliissigkeit eingesetzt.

2.2 Modellvorstellungen zu Phasenumwandlungen

Abhéngig von ihrem Entstehungsgebiet kénnen die Phaseandiungen wie folgt
klassifiziert werden:
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Bild 2.3: Arten des Phasendiagramms einer binaren Flusssghkischung

* Phasenumwandlungen, die im metastabilen Bereich entstelerbei muss zur
Bildung einer neuen Phase eine Energiebarriere Uberschuterden. Die Dy-
namik von Phasenumwandlungen dieser Art ist durch die ¢éoEakstehung und
das anschlieRende Wachstum der Keime gekennzeichnet;

* Phasenumwandlungen, die sich aus dem instabilen Bereraladdurch infini-
tesimale Fluktuationen entwickeln. Die Umwandlungen isluégen und Legie-
rungen nennt man in diesem Falle spinodale Entmischung $pieodalenzer-
fall.

Der Mechanismus der Flussig/Flussig-Phasenumwandlung Bild 2.4 im Tz
- Diagramm eines binaren Gemisches mit einer oberen Krgis&Entmischungstem-
peratur illustriert. Fir Umwandlungen aus dem instabilebiét heraus (Punkt B in
Bild 2.4) wurde die Theorie der spinodalen Entmischung eskelt, die von der Keim-
bildung durch Fluktuationen ausgeht. Der instabile Ber&gnin beispielsweise durch
Quenchen einer Flissigkeit mit kritischer oder nahkiritescZusammensetzung erreicht
werden. Die Fragmente A und B in Bild 2.4 zeigen Aufnahmen vioera zweipha-
sigen Glas, die mittels eines Elektronenmikroskopen gémaarden (&RIPOV [5]).
Die Aufnahmen stellen die Strukturen der Phasenumwandbangler Keimbildung
(Fragment A) und im Falle einer spinodalen Entmischungdfent B) dar.

2.2.1 Keimbildung

Im Folgenden sollen einige grundsatzliche Aspekte desidaben Keimbildungstheo-
rie angesprochen werden.

Die traditionelle Aufgabenstellung klassischer Keimbitgstheorien ist die Bestim-
mung der Bildungsratég von kritischen Keimen in einem gegebenen System. Es wer-
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Bild 2.4: Mechanismen der Phasenumwandlung in einem binaemisch. Fragmen-
te A und B: Strukturmuster bei Phasenumwandlung in einempvasigen
Glas bei der Keimbildung (Aufnahme A) bzw. einer spinodd@mtmischung
(Aufnahme B) nach 8RiPOV [5].

den zunachst die homogenen Keimbildungsprozesse in eiregastabilen System be-
trachtet. Hierbei wird die kritische Keimbildungsenergi¢, ermittelt und in den An-
satz fur die Keimbildungsraté eingesetzt. Fur heterogene Keimbildung werden die
Beziehungen fuil,, und J mit Korrekturtermen erganzt.

Die Grundlagen der klassischen Keimbildungstheorie wultkreits von GBBS im
Jahre 1878 gelegt [3]Er untersuchte die Gleichgewichtsbedingungen von heterem
Systemen mit unterschiedlichen Agregatzustanden dereRhadl leitete eine Bezie-
hung fur die Bildungsenergi#’,.. her, die zur Entstehung der neuen Phase erforderlich
ist. Der Verlauf der Energie als Funktion des Keimradiugi&ild 2.5 schematisch dar-
gestellt. Die zur Keimbildung anzuwendende Energie laufcd das MaximuniVy,.,
wo der Keim den kritischen Radiug, besitzt. Die Keime mit < r;, schrumpfen bis
sie schliel3lich verschwinden, die Uberkritischen Keimemi r,,. wachsen hingegen
unaufhaltsam an. BBS stellte eine Abhangigkeit der Bildungsenergie von der Form
der gebildeten Phase fest. Fur Keime sphérischer Form gilt:

4 16 wo?
Wkr = W(rkr) = g WJT}%T = Em R (24)

wobei o die Oberflachenspannung; den Druck im Tropfen der neuen Phase ynd
den in der Mutterphase bedeutet.

In der klassischen Keimbildungstheorie werden grundstitrlie Gleichgewichtszusténde eines Sys-
tems ,Dampfblase in FlUssigkeit” bestimmt. Bindre Losumgénnen aber analog betrachtet werden.



2 Grundlagen der Flissig/Fltissig-Phasenumwandlung

A
W(r) W,

T

Keime

schrumpfen
r<rt, Unaufhaltsames
Keimwachstum

> 1,

Ter r

Bild 2.5: Verlauf der Bildungsenergie in Abh&ngigkeit vom Keadius AUS DER
WIESCHE[4])

VOLMER und WEBER [6] griffen die Ergebnisse von BBs auf und befassten sich
erstmalig mit kinetischen Aspekten der Phasenbildungletieten die fundamentale
Beziehung fir die Keimbildungsrate

Anzahl der Keime Wiy
J = = J — 2.5
Volumen - Zeit 0crp ( kBT) (2:5)

her. In Gl. 2.5 ist der Exponentialterm dominant. Die Bestumigndes Vorfaktord, ist
der Gegenstand zahlreicher Untersuchungen.
Unter Anwendung der stationaren Boltzmann-Verteilung

N(r) = Ny exp (— 2;5?) (2.6)

far die AnzahlN(r) der Keime mit Radius und Bildungsenergi&// (r) (N, ist iden-
tisch mit der Molenanzaht des Fluides) und mit der Annahme, dass die Keimbil-
dungsrate/ proportional der kritischen Keimanzahl,,. und einer molekularen Stoss-
frequenzfs..ss ist, ergibt sich die Beziehung

Wi
J X fsi0ss €TD (— k;T) ) (2.7)

Fur Keimbildung in Flussigkeiten kann die Stossfrequénz.; mittels des Diffusions-
koeffizientenD und einer entsprechenden molekularen Langengkalas

D
fStoss ~ l_2F (28)
0
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bestimmt werden. Setzt man die Stokes-Einstein-Gleichung

kT
= 2.9
F 6mlon (2.9)
ein, erhalt man fur die Keimbildungsrate die Beziehung
kT Wiy
J=—" N — . 2.10
Gridn 0P ( kBT) (2.10)

Da der exponentielle Termwp (—Wy,/(kgT)) in Gl. 2.5 dominiert, ist hauptséchlich
die Kenntnis der Bildungsenergi#}.,. als Funktion vonkgI flr den technischen Be-
reich von Bedeutung. &HN und HILLIARD [7] gaben die Abschatzund’,.,. = 60 kgT

an, LENHARD und KARIMI [8] ermittelten insbesondere fiir Wasser den niedrigeren
Wert W, = 11,5 kgT.

Heterogene Keimbildung

In technischen Anwendungen Uberwiegt die heterogene Kieioniy, da die Keimbil-
dung an System- oder Phasengrenzen (z.B. an Heiz- oder Kilitdfif einsetzt. Bild
2.6 zeigt einen Keim der Phage der an einer festen Wand in der Umgebung der me-
tastabilen Phase entsteht.

Phase a

Phase B\ r
C)

Wand

Bild 2.6: Heterogene Keimbildung an einer festen Wand mach DER WIESCHE [4]

Aus der Geometrie des Systems ergeben sich die Beziehungggsfleimvolumen

V= g 713 £.5(0) (2.11)

mit dem Formfaktor

fap(©) = %1 (24 cosO)(1 — cosO)? (2.12)
und den Flachenanteilen an den Grenzen Ph#aseim und Keim/Wand

Agp =27 1% (1 — cosO) (2.13)

Agw = mr? sin’*0 . (2.14)



2 Grundlagen der Flissig/Fltissig-Phasenumwandlung

Unter Bericksichtigung dieser geometrischen FaktorendrdBdstimmung der Keim-
bildungsenergiéV () erhalt man fir die kritische heterogene Bildungsenevgie ..
die Beziehung

Wkr, het — Wkr faﬁ(@) ) (215)

mit der EnergidV,,. nach Gl. 2.4. Folglich kann die kritische Keimbildungseyierb-
hangig vom Kontaktwinke® verringert werden. Nach der klassischen Keimbildungs-
theorie fuhrt dies zur Erhéhung der heterogenen Keimbgdteate

W '8 €
Jnet = Jo, het €xp (—%) , (2.16)

So wird die heterogene Keimbildung dann bevorzugt, wenrhpunogenen Keimbil-
dung eine grolRere Energiebarriere Uberwunden werden alaesyenn das Verhaltnis
Wir, het/Wir, hom Kleiner1 ist.

Koaleszenz- und Koagulationseffekte

Im fortgeschrittenen Stadium des Prozesses der Phasemationvg wachsen die ent-
standenen mikroskopisch kleinen Keime der neuen Phaseb®aiskt den Abbau
der Metastabilitdt der umgebenden Mutterphase, wodurchkldineren unterkritischen
Tropfen nicht weiter wachsen kdnnen und sich schliel3lictder auflosen. Dies fuhrt
wiederum dazu, dass die Metastabilitat der Mutterphaselevigerstarkt wird. Auf
diese Weise findet das Wachstum der gréf3eren Keime auf Kdstekleineren statt.
Die kontinuierliche Mutterphase ist dabei im Bezug auf disa@tamensetzung stabil,
die Struktur der neuen Phase wird aber grober, die Gro3e Beeeiches nimmt zu.
Diese Vergroberungs- bzw. Koaleszenzphdnomene bezeictareauch als Ostwald-
Reifung. Die theoretischen Grundlagen hierzu wurden veisiTz und S.'Yozov [9]
gelegt. Ahnliche Vergroberungen konnen bei der KoagufatioFluiden beobachtet
werden. Durch die Kollision von Keimen kommt es zum Anhafteas bei fliissigen
Niederschlagen zur Verschmelzung der kleineren Tropfegrd3eren Aggregaten der
neuen Phase fiihren kann.

2.2.2 Spinodalenzerfall

Die Gesetzmafigkeiten von Keimbildung und Keimwachstusitben keine Gultigkeit
mehr, wenn eine homogene Phase rasch Uber die Spinodales misanstabile Gebiet
gebracht wird (siehe Bild 2.4, Zustand B). Nach der Keimbilghtheorie muss auch
an der Spinodalen eine Energiebarriere zur Phasenumwandherwunden werden,
obwohl nach den Prognosen vomsBs die Phasenumwandlung bei starkerer Metasta-
bilitat von Fluktuationen mit kleineren Amplituden und ge&ren Wellenl&angen ohne
Energiebarriere ausgehen sollte. Von dieser Vorstellusgehend haben zuersh@N

und HILLIARD [7] den Spinodalenzerfall ausfihrlich theoretisch untehg und eine

10



2.2 Modellvorstellungen zu Phasenumwandlungen

Theorie entwickelt, die urspringlich zur Beschreibung vanniischungsvorgangen
in bindren Losungen bzw. Legierungen zugrunde gelegt wiaee Ubersicht tiber-
wiegend mathematischer Aufsatze zu dieser Thematik kanAideit von AUS DER
WIESCHE[2] entnommen werden.

Wie bereits im Kapitel 2.1 erlautert, ergibt sich bei einkitken Anderung der Kon-
zentration im metastabilen Gebiet eine positive Anderusg@ibbs-Energie

2
(3 GQ) >0, (2.17)
8x1 T

und im instabilen Gebiet eine negative Anderung der Gibhsrgie

2
(8 G;) <0, (2.18)
8:61 T

die Spinodale wird durch die Bedingung

2
oG\ (2.19)
Jr,? p.T

charakterisiert.

Wahrend die Amplitude der Fluktuationen bei den metastatiledingungen sehr
grol3 ist und die Phasenumwandlung von Keimen ausgeht,ashmiplitude der Sto-
rungen im instabilen Bereich sehr klein und die Phasenumiwagdiurch Verstarkung
langwelliger Fluktuationen ausgeldst wird. Dabei hat cdeanPhase bei der Keimbil-
dung eine sehr lokalisierte und beim Spinodalenzerfa#é aimsgedehnte Form.

Im Experiment kann der Spinodalenzerfall lediglich imisghen bzw. nahkritischen
Bereich realisiert werden (siehe u.@&HARoTet al. [10] und BEEYSENS[11]).

11



2 Grundlagen der Flissig/Fltissig-Phasenumwandlung
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3 Hydrodynamik und
Warmeubergang in Fallfilmen

3.1 Einleitung und Definition der Kenngrél3en

Als Fallfilme werden diinne Flissigkeitsschichten bezedthaie an senkrechten oder
geneigten, glatten oder strukturierten Oberflachen untgtung der Schwerkraft her-
abstromen. Die Dicke eines Fallfilmes liegt im Bereich voa 0,1 mm bis 1 mm.

Die Vorteile von Fallfilmen sind grof3e Warme-und Stofflkegtingsflachen, kur-
ze Verweilzeiten, kleine Flussigkeitsinhalte sowie ggeiruckverluste. So finden die
Fallfilmapparate in der verfahrenstechnischen und chémarstndustrie beim Aufkon-
zentrieren von Mehrkomponentengemischen, bei der Behagdion temperaturemp-
findlichen Flussigkeiten sowie bei Absorptionsprozessewéndung.

Der Warmeubergang sowohl in Einkomponentenfilmen als aubméren homoge-
nen Fallfilmen wurde bereits in zahlreichen experimemalied theoretischen Arbeiten
untersucht. Vor dem Uberblick tiber die derzeit vorliegenddevanten Untersuchun-
gen zur Hydrodynamik und zum Warmetransport in Fallfilmenidea zunachst die
wichtigsten dimensionslosen Kennzahlen erlautert.

* die Nusselt-Zahl ist &quivalent dem dimensionslosen Wébharmangskoeffizi-
ent und wird definiert als

a (12\3
Nu = " (?) = f(Re, Pr), (3.2)

 die Reynolds-Zahl ist gegeben als

Re = ﬂ und (3.2)
mdn
 die Prandtl-Zahl
pr="2. (3.3)
a

Die GroRe(v?/g)/? in Gl. 3.1 besitzt die Dimension einer Lange und wird bei fifall
men Ublicherweise anstatt der Filmdickeingesetzt.

13



3 Hydrodynamik und Wéarmedubergang in Fallfilmen

3.2 Hydrodynamik von Fallfilmen

Die Grundlagen zu Hydrodynamik und Warmetbergang in Fakfiigehen auf Ns-
SELT[12, 13] zurtck. In seiner Wasserhauttheorie betrachtet L Tdie Temperatur-
und Geschwindigkeitsprofile in einer streng laminarentgiafiissigen Schicht an einer
senkrechten Oberflache. Obwohl die glatten Filmoberflatdaiglich bei sehr kleinen
Reynolds-Zahlen auftreten, wird die Nusselt'sche Theauehaheute zum Vergleich
mit den Ergebnissen von Warmetbergangsmessungen an Rieselfihit welligen
Oberflachen herangezogen.

KAPITZA [14] untersuchte in seiner theoretischen Arbeit die FitGraung zaher
Flissigkeiten an senkrechten Flachen unter Berucksiaigigler Oberflachenspan-
nung. Seine Theorie zeigt, dass die Wellenstromung, Hie AN und MILLER [15]
sowie KIRKBRIDE [16] in experimentellen Untersuchungen beobachtet hadiehiler
als die laminare Strémung istRFEEDMAN und MILLER [15] fanden in ihren Experi-
menten an Rieselfilmen reiner Komponenten Wasser, Ol undsikeeine Ubereinstim-
mung mit der von KWPITZA ermittelten kritischen Reynolds-Zahl, bei der eine lamenar
Stromung in eine wellige Ubergeht. Es gilt

o 1/11
Re > 0,6075 (—4) . (3.4)
gn

Der Termp o /g n* in Gl. 3.4 wird als Kapitza-Zahk'a oder als FilmzahK -

3
Ka=Kp="% (3.5)
an

bezeichnet. KPITZA gab als erster eine quantitative Beschreibung der Well@msing
und sagte die Existenz dreidimensionaler Wellen vorausiner Anpassung der Theo-
rie von KAPITZA erklarte ®RTALSKI [17] die durch die Ruckstrémungen verursachte
Entstehung von Wirbeln (Eddies) in einem flussigen FallfiveJche wiederum eine
Vermischung im Filmkern und eine Erneuerung seiner Obdmaerursachen. Das
Strémungsmodell von®RTALSKI wurde in friheren experimentellen Untersuchungen
von FRIEDMAN [15] qualitativ bestétigt.

BRAUER [18] fuhrte umfangreiche experimentelle Untersuchungerszémungs-
zustanden von nichtsiedenden Rieselfiimen an einem ser&reRiohr durch. Als Ver-
suchsstoffe wurden reines Wasser und Wasser mit einem é@tefiaktiven Stoff so-
wie Diathylenglykol/Wasser-Gemische mit der Massenkatration des Glykols von
11% bis 80% verwendet. Es wurden zwei Bereiche der Filmstngmunterschieden,
in denen die Filmoberflache glatt bzw. wellig ist. Die wedligilmstromung unterteilte
BRAUER ferner in laminare und in turbulente und ermittelte mitidsllen- und Wand-
schubspannungsmessungen die charakteristischen Rextaditén, die die einzelnen
Stromungsbereiche im Rieselfilm abgrenzen. Diese Reynatted wurden als Funk-
tion der Kapitza-Zahl bzw. der Filmzati{ - dargestellt. Besonders eingehend wurde
die kritische Reynolds-Zahl untersucht und fur gewoéhnliehessigkeiten als konstant

14



3.2 Hydrodynamik von Fallfilmen

Rey, ~ 400 ermittelt. Im Weiteren untersuchteRBUER die Struktur der Rieselfilme.
Er stellte fest, dass die Filmoberflache durch die Wellerbmumaximal 3% vergré3ert
wird. In Bild 3.1 werden unterschiedliche Stromungsbereichd Oberflachenstruktu-
ren der Fallfilme mit Angabe der flir jeden Bereich charakiisdeen Reynolds-Zahlen
dargestellt.

<
g keine Wellen lami Fil
= Re = 0,306 K} | aminarer Film
11
Re a1y, = 0,6075K =
2 I<Re<5 Sinuswellen
1o Ubergang
Re =0,72K¢ laminar-wellig
verzerrte
Sinuswellen
JE Re =1,35K}!° —
Schubwellen Stabile
Wellen
Re =35,0K /"
Re =70
Film wird rau, Ubergang

Kapillarwellen wellig-turbulent

Re ~ 400

Rollwellen turbulenter Film

M N T N

Bild 3.1: Stromungsbereiche und Struktur der PhasengremZailfilm

TAKAHAMA und KATO [19] untersuchten Stromungseigenschaften und Oberflachen

struktur von Wasser-Fallfilmen an senkrechten Rohren defldragen bis 1,7 m. Sie
wiesen nach, dass die Struktur der Filmoberflache nicht narder Reynolds-Zahl,
sondern auch vom Abstand zum Einlaufbereich der Flisdigkeinflusst wird. Bild 3.2
zeigt die Entwicklung der Filmstruktur in Stromungsrichdguam Beispiel der Messun-
gen fur die Reynolds-Zahite = 576.
MIYARA [20, 21] fuhrte numerische Simulationen der Stromungsdykan flis-

sigen laminaren Fallfilmen an senkrechten und geneigtetteRlanter Annahme der
konstanten Wandtemperatur durch. Durch eine Storung itatfipereich wurden Wel-
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3 Hydrodynamik und Wéarmedubergang in Fallfilmen

10 Xx=0.1m
O.SWMMMM
9 X=0.3m
0.5
0 3
x=0.5m

1.0
05 MM

0

15+ x=0.9m
1.0+
05

0

15k x=1.3m
1.0
05

0
1.5
1.0}
05+

Koordinate quer zur Stromung y/mm

0 01 02 03 04 05 0.6
Zeit t/s

Bild 3.2: Entwicklung der Filmstruktur in Stromungsrichtufir Reynolds-ZahRe =
576 nach AKAHAMA und KATO [19]

len erzeugt, die sich stromabwarts zu zweidimensionalelfeWentwickelten. Wellen
dieser Art bestehen aus einer grof3en Einzelwelle, auch Bitdhgenannt, und einer
Bugwelle, die von der Rollwelle geschoben wird (Bild 3.3). Abb# von der Koordi-
nate in Stromungsrichtung x beobachteterMRA drei Bereiche mit unterschiedlichen
Wellentypen. Bild 3.4 zeigt diese Stromungslinien, die demei®f der Entwicklungs-
wellen (Bild 3.4a), dem der halbausgebildeten (Bild 3.4b) dach vollausgebildeten
Wellen (Bild 3.4c) zuzuordnen sind. Die dimensionslose Idomate in Strémungsrich-
tungx definierte MYARA alsx = Xx/d,, wobeid, die Filmdicke nach NSSELT

2\ 1/3
50:(37”) ReM3 (3.6)

bezeichnet. Die in der Simulation eingestellten Bedingangeler Flissigkeit entspra-
chen der Reynolds-Zahl vakie = 100 und der Temperatur vah = 20°C. Zirkulatio-
nen in den Rollwellen beeinflussten die Temperaturvertgéarin Wellen. Dies fuhrte
zur Verbesserung des Warme- und Stofftransports im Film.

NAGASAKI et al. [22] fihrten numerische Simulationen der zweidin@msen Wel-
len in laminaren Fallfilmen an senkrechten Wanden durch. Edevebenso Zirkula-

16



3.2 Hydrodynamik von Fallfilmen

Rollwelle
Bugwelle
el
g .
= Ik

Bild 3.3: Rollwelle in einem Fallfilm

a)
y () () (@)
> Vo S )
— on <r
Il Il Il
X < 1< 1<
]
2 3 a
@\ <t Vo) |
Il Il Il Ny
1< 1< 1< l‘g

Bild 3.4: Stromungslinien in Wellen auf unterschiedlichebs&hnitten eines Flussig-
keitsfilmes bei der Reynolds-Zahle = 100 und der Temperatuf = 20°C
nach MYARA [20]: a) im Bereich der Entwicklungswellen; b) im Bereich der
halbausgebildeten Wellen; c) im Bereich der vollausgebeid&Vellen

tionen wie in Bild 3.4 beobachtet, die die Temperaturfelsdeder Welle beeinflul3-
ten. Anhand dreidimensionaler Kalkulationen wurde festigjét, dass mit ansteigenden
Reynolds-Zahlen die zweidimensionalen Wellen instabildearund sich in U-formige
dreidimensionale Wellen umwandeln. Wellen dieser Art fedreidimensionale Wellen
genannt) wurden in experimentellen Untersuchungen anéifdssen von RRK und
NosokKo [23] im Bereich der Reynolds-Zahlen von 10 bis 100 beobacBi&t. 3.5
zeig die Entwicklung eines Films bei Reynolds-Zdtd ~ 33 an einer senkrechten
Platte.

17



3 Hydrodynamik und Wéarmelibergang in Fallfilmen

i—>Y0

X

_el_-'

20+

&
ool

<— 3-D Wellen
30 5

36 b
cm Re =327

Bild 3.5: Oberflachenstruktur eines laminaren Wasserfilne$Rleynolds-ZahlkRe =
32,7 an einer senkrechten Platte nactRR und NOSOKO[23]

Fur die Qualitat des Warmeibergangs in flissigen Fallfiimeeiige vollstandige
Benetzung der berieselten Flachen von grof3er Bedeutung. Bild Z2igt einen ge-
schlossenen Film, der vollstandig die Rohroberflache benetk in Bild 3.6b ist ei-
ne aufgerissene Filmstromung dargestelll{FA und UEDA [24]). In nichtsiedenden
Flussigkeitsfilmen konnen die Mechanismen wie eine manigefiussigkeitszufuhr
das AufreiRen des Filmes bewirken und so zur Bildung von &pek Stellen fuhren;
besonders in bindren Gemischen kdnnen sich infolge vonflableenspannungsgra-
dienten, die durch Temperatur- und/oder Konzentratiadignten entstehen (dieses
Phanomen ist als Marangoni-Effekt bekannaMANGONI [25]), Rinnsale bilden.

Bei siedenden Filmen wird das Aufrei3en des Filmes hauplishaturch Blasenbil-
dung hervorgerufen. Diese Erscheinungen wurden expetathemd theoretisch von
FuJITA und UEDA [24, 26] an siedenden und nichtsiedenden Wasserfilmensucte:
Beim AufreiRen eines siedenden Flissigkeitsfilmes wird demvéébergang drastisch
verringert.

18



3.2 Hydrodynamik von Fallfilmen

b)

trockene
L— Rohrwand

Bild 3.6: Zum Aufrei3en eines Fallfilmes nachh HTA und UEDA [24]: a) ein geschlos-
sener Flussigkeitsfilm, b) ein aufgerissener Fllssighlaits

CouULON [27] untersuchte Stabilitatsverhaltnisse von siedendahnichtsiedenden
Wasser-Rieselfilmen an einer neigbaren Platte. Er defingémtn Rieselfilm, der die
ganze Festkorperoberflache homogen bedeckt, als stabigrBad auf den Messungen
zu Stabilitatsgrenzen und theoretischen UberlegungenlemuBtabilitatskriterien fur
siedende und nichtsiedende Rieselfilme als Funktion desuNgsyvinkels der Heizfla-
cheyp (Bild 3.7) und der Grenzflachentemperatur in Form einer mahém Reynolds-
Zahl aufgestellt. Fur eine senkrechte Oberflache=(90°) und Grenzflachentempera-
turen von 0°C bis 150°C gilt

Rein = (Ka (1 — cos @)3)2/9 , (3.7)

wobei K a die Kapitza-Zahl un® den Kontaktwinkel angeben.

e
=
<
= Film
4 °
trockene
(Pﬁ ~— Wand

Bild 3.7: Flussigkeitsfilm mit einer trockenen Stelle nachUT oN [27]
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3 Hydrodynamik und Wéarmedubergang in Fallfilmen

3.3 Warmeubergang in einphasigen Fallfilmen

Siedende und nichtsiedende Fallfilme unterliegen untexdtibher Randbedingungen.
Im Rahmen dieser Arbeit werden ausschlie3lich Untersuatuag unterkihlten Rie-
selfilmen durchgefuhrt. Daher wird im Folgenden vorrangifgie Bedingungen des
Warmeubergangs in nichtsiedenden Filmen eingegangen.

Bild 3.8 zeigt die Temperaturfelder in einem hydrodynamiaokgebildeten nicht-
siedenden Film bei konstanter Wandtemperdiyr. Der Rieselfilm wird beginnend
bei x = 0 von der Eintrittstemperatufy auf die Austrittstemperatuf’y abgekihlt.
Bei kleinen Lauflangen x bleibt der Kern der Flussigkeit vontiiermischen Stérung
nicht erfasst, was als thermischer Anlauf bezeichnet vditer stromabwarts wird
die Strdomung thermisch ausgebildet und das Temperaturpeofiuft parabolisch.

Bei einem turbulenten Film treten steile Temperaturgradienn der wandnahen
Grenzschicht auf (siehe Bild 3.8b).

b)
i—)y
X FMmS’
x=0
r_____

G — e
- 4 1 -0<x</
=
§ (N <— Q=0

Ty)

Bild 3.8: Temperaturfelder in nichtsiedenden Rieselfiimgnlaminare Stromung, b)
turbulente Stromung nachc&NABEL und SCHLUNDER [28]

WILKE [29] untersuchte experimentell den Warmeulbergang sowaieiaaen Wasser-
und Diathylenglykolfilmen als auch an binaren Fallfilmen d&sser/Diathylenglykol-
Gemische, wobei die Massenkonzentration des Glykols h&rsd 6% und 95% va-
riiert wurde. Die Experimente wurden sowohl bei laminarsrauch bei turbulenter
Stromung durchgefihrt. Anhand der Geschwindigkeits- usrd@eraturmessungen im
Kern der Stromung wurde eine Naherungstheorie fir den Wérergéng an Riesel-
filmen aufgestellt. Nach WKE haben die Wellen erst ab einer bestimmten Reynolds-
Zahl Re; einen Einfluss auf den Warmeubergang. Diese Reynolds-Zaifiresseits
von der Prandtl-Zahl abhangig. Fiir > 5 gilt die BeziehungRe; = 615 Pr=%646, Im
Weiteren wurde der Einfluss der Prandtl-Zahl auf den Warmegang ermittelt. Bei
Filmstromungen mifze > Re; wurde die Beziehungyu oc Pr®34 ermittelt.
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3.3 Wérmelbergang in einphasigen Fallfilmen

Basierend auf eigenen Messergebnissen und Daten aus dextwit@l.a. [18, 29—
31]) ermittelten HNABEL und SCHLUNDER [28] Potenzbeziehungen zur Berechnung
des Warmeibergangs bei siedenden und nichtsiedenden Rieseléiuf senkrechten
Flachen. In den Gleichungen 3.8-3.11 werden die Beziehufigeten Warmeuber-
gang bei nichtsiedenden Rieselfilmen im Bereich voa R bis X = [ nach HNA-
BEL und SCHLUNDER [28] zusammengefasst:

* laminare, hydrodynamisch und thermisch ausgebildetingtng
Nu=Cy Re™/? (3.8)
mit C, = 1,30 fUr Ty, = konst. undCy, = 1,43 flr ¢ = konst.;

» Bereich des thermischen Anlaufs

_ — 2
Nu = G, \/ Rel/3Pr ()13 1 (3.9)
g

mit Cy = 0,912 fir Ty, = konst. undCy = 1,10 fur ¢ = konst.;
« Ubergangsbereich laminar - turbulent

Nu = 0,0425 Re®? Pr034 (3.10)

* turbulente Strémung

Nu = 0,0136 Re%* Pro34t (3.11)

Zur Berechnung des mittleren Warmeubergangskoeffizientagi den nichtsiedenden
Rieselfilmen wird der gréRRte Wert von der NuRelt-Zaht aus den Gleichungen 3.8 -
3.11 verwendet [32].

Zur Berlcksichtigung einer stark temperaturabhéngigekogigat wurde von BYs
und McApawms [30] ein empirisch ermitteltes Korrekturfakton/ny,)%%5 vorgeschla-
gen. Dabei bedeutetdie dynamische Viskositat der Flissigkeit bei der mittheffdm-
temperatur undy, die bei der Wandtemperatur.

In Bild 3.9 werden die Ergebnisse der Warmelbergangsmessamgeichtsieden-
den Fallfilmen von mehreren Autoren (u.a. [28—30]) mit dexotletischen Gleichungen
3.8-3.11 verglichen.

DAMMANN [33] flihrte experimentelle Untersuchungen an siedendienelfi an ei-
ner neigbaren Platte in laminarem und turbulentem Stroshurgich durch. Als Test-
flissigkeiten wurden Chlorkalzium/Wasser- und Glyzerirggéa-Gemische mit unter-
schiedlichen Konzentrationen der schwersiedenden Koemiernverwendet. In Expe-
rimenten beobachteteAMMANN eine Verringerung des Warmeutbergangs in Filmen
wassriger Losungen gegenlber reinen Wasser-Rieselfilnodreiwer Warmeibergang
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3 Hydrodynamik und Wéarmedubergang in Fallfilmen

10°
Nu 5 Nﬁ
0,25 PRVREE
ppo3#[ M M/Mw)”
Nw R 0,0425-Re*?- Pr** e 2
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—————5:=0,0136-Re”*- Pr**
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Bild 3.9: Bezogene Nusselt-Zahlen bei nichtsiedenden Fa#filim Ubergangsbereich
laminar-turbulent und bei der turbulenten Strémung. \é&oyl von Messdaten
mit theoretischen Beziehungen nacbhHBIABEL und SCHLUNDER [28]

eine Funktion der Konzentration im bindren Gemisch ist. Biltl0 zeigt die Abhan-
gigkeit des Warmeiubergangskoeffizienienson der Konzentration einer wassrigen
Glyzerin-Lésung (Bild 3.10a) und einer wassrigen ChlorkalrELosung (Bild 3.10Db)
bei einer Warmestromdichte vgn= 30 kW/m?.

MAUN und AURACHER[34, 35] fuhrten experimentelle Untersuchungen zum Warme-
und Stofftransport in verdampfenden binéren EthylengR/Masser-Fallfilmen unter-
schiedlicher Konzentrationen bei Reynolds-Zahlen von $280 durch. Sie betrachte-
ten die Nusselt-Zahlen tber die Filmlauflange und stellrbbstimmten Langen Mi-
nima und Maxima fest, die ihrerseits von der Konzentraties léiimgemisches abhéang-
ten. Bild 3.11 zeigt die Ortlichen Nusselt-Zahlen in Abh&kgit vom Abstand zur Auf-
gabe des Filmes bei reinem Wasserfilm (Bild 3.11a) und benekylenglykol/Wass-
er-Gemisch mit der Massenkonzentration des Glykolségnr= 0,13 (Bild 3.11b).

HEIDRICH [36] fuhrte numerische Untersuchungen zu Bedingungen desn@/ar
und Stofftransports in verdampfenden Fallfilmen eines Etiglykol/Wasser-Gemisch-
es durch. Geschwindigkeits-, Temperatur und Konzentratimofile wurden ermittelt.
Mit einem zunehmenden Massenanteil von Ethylenglykol im@eh wurde eine Ver-
schlechterung des Warmeulbergangs beobachtet. Dies erdgabRICH durch veran-
derte Stoffwerte, wobei die Warmeleitfahigkaitlen grof3ten Einfluss hatte.

In Kapitel 3.2 wurde bereits der Einfluss der Wellen auf denméiransport in flus-
sigen Fallfilmen angesprochen. Ergebnisse numerischeexpetimenteller Untersu-
chungen der Stromungsvorgange und des Warmetransportismwoeelligen Fall-
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Bild 3.10: Warmeubergangskoeffizient in Abhangigkeit von #@nzentration der
hohersiedenden Komponente in einem wassrigen Gemischg bek
30 kwW/m* nach DAMMANN [33]: a) Chlorkalzium/Wasser-Gemisch, b)
Glyzerin/Wasser-Gemisch

filmen als auch in einzelnen Wellen werden von mehreren Auatmorgestellt. Eine
aktuelle Ubersicht dieses Bereiches wurde vandRicH [36] gegeben. In welligen
Filmen wird eine Verbesserung des Warmetransports gegedébe~ilmen mit glat-
ter Oberflache festgestellt. Dieser Effekt wird durch diekli&nerung der effektiven
Filmdicke sowie durch die Konvektion erklart, wobei beiiklkeren Prandtl-Zahlen der
konvektive Effekt vernachlassigbar klein eingeschatzdwbie Zunahme des Warme-
und Stoffilbergangs ist abhéngig von der Wellenfrequenzhasitzt bei bestimmten
Frequenzen ihr Maximum.

Fur die einphasigen Flussigkeitsfilme kdnnen zusammesatids®lgende Aussagen
getroffen werden:

Bei Fallfilmen treten bereits bei sehr niedrigen ReynoldsiatahRze > 4) Wellen
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3 Hydrodynamik und Wéarmedubergang in Fallfilmen
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Bild 3.11: Ortliche Nusselt-Zahlen als Funktion des Abstsdur Filmaufgabe nach
MAUN [35]: a) reines Wasser, b) Ethylenglykol/Wasser-GemisahMas-
senkonzentration von Glykgl; = 0,13

an der Filmoberflache auf. Die Struktur einer Filmstromugdt von den Reynolds-
Zahlen, der Lauflange des Films sowie von den mit der Konagatr und der Tempe-
ratur stark veranderlichen Stoffwerten der Filmfllssigkéi

Der Warmetransport in welligen Fallfilmen wird gegentbenteih mit glatten Ober-
flachen verbessert. Dabei spielen solche Effekte wie Vierdtang der Filmdicke durch
die Wellen, Fortbewegung der Wellen langs der Stromung gioBe Rolle. Der Ein-
fluss dieser einzelnen Effekte auf den Warmetransport istradig von der Wellenform,
der Wellenfrequenz und von den Stoffeigenschaften deskgjkisit. Die langs der Stro-
mung betrachteten 6rtlichen Warmeulbergangskoeffizienbemdn so Maxima bzw.
Minima aufweisen. In homogenen Fallfilmen binérer wassrigemische nimmt der
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3.4 Wéarmelbergang in zweiphasigen Fallfilmen

Warmeubergang mit den steigenden Konzentrationen der $iédenden Komponente
ab.

3.4 Warmeibergang in zweiphasigen Fallfilmen

Soweit bekannt, wurden bislang auf dem Gebiet des Warmeinates in flissigen bi-
naren Fallfilmen mit einer Flussig/Flissig-Phasenumwamglkeine Untersuchungen
durchgefuhrt. Von gewisser Relevanz sind die Arbeiten, imedadie Bedingungen der
Kondensation von Dampfgemischen nichtmischbarer Flideggn untersucht werden,
obwohl dabei keine Phasenumwandlung im flissigen Bereittiistiet. Als aktuelle
Ubersichtsarbeiten zu diesem Thema sind die Arbeiten vémMNG [37] und Rel-
MANN [38] zu nennen.

REIMANN [38] untersuchte experimentell den Warmeutbergang und dasrbings-
formen bei der Kondensation von Dampfen sowohl der Reirs®#nzol und Wasser
als auch eines Benzol/Wasser-Gemisches eutektischer fesasatzung. Als Kuhlfla-
che wurde die AuRenoberflache eines senkrecht angeordimeten gekihlten Kupfer-
rohres eingesetzt. Die beiden Reinkomponenten Benzol undaVamd im fllissigen
Zustand ineinander unléslich und bilden bei der Kondeaosatires Dampfgemisches
zwei flissige Phasen.HRMANN beobachtete unterschiedliche Formen der Kondensat-
stromung an der Kuhlflache beim bindren Gemisch (Bild 3.12s Btrémungsmuster
des Kondensats war allgemein durch nebeneinander anggendrinnsale beider flis-
sigen Phasen und in den zweiphasigen Rinnsalen vorhandeogfei zu charakteri-
sieren. REIMANN stellte einen starken Einfluss der Gré3e, der Belegungsdictat der
Abl6ésefrequenz der Tropfen auf den Warmeutbergang festebisfluss war jedoch
durch die starken Einflisse der Stoffeigenschaften auf direeang der Kuhlflache
nur beschrankt vorhersagbar. Die gemessenen Warmeulbskgaffizienten des Ge-
misches Benzol/Wasser lagen etwa um den Faktor 3,5 hoheleatsch der Nusselt-
Theorie berechneten Warmeubergangskoeffizienten desBamezols.

PLATTEN und CHAVEPEYER [39] fuhrten Versuche an einem binaren Nitrobenzol/-
Hexan-Gemisch bestimmter Zusammensetzung mit einerwkatischen Entmischung-
stemperatufl},. = 20,2°C durch. Das Testgemisch befand sich zwischen zwei tempe-
rierten, parallelen, senkrecht angeordneten Wanden eilasse@ktors. Die Breité,,
Hoéhel, und Tiefel, des mit der Flissigkeit befullten Volumens des Reaktorsugetr
l, =73 mm,l, = 70 mm undl, = 10 mm.

Lag die Temperatur einer der Wande oberhdlp,.(..) und die der anderen unter-
halb (7}..;) der entsprechenden Entmischungstemperatur, stellbeesi@ Strémung
mit einer Flassig/Flussig-Phasenumwandlung ein. Mitédédfnes in zwei Richtungen
beweglichen Thermoelementes wurden die Temperaturkerggn im System aufge-
nommen. Bild 3.13a zeigt die Temperaturfelder im homogenemi€ch bei den Tem-
peraturen der beiden Wande véi,,,, = 25°C undT},, = 21°C, Bild 3.13b die
des zweiphasigen Gemisches bei den Temperatureinstetiwaon?,,,,, = 22°C und
Tra: = 18°C. Die Grenzlinie zwischen den beiden Phasen ist mit einfaih dgrekenn-
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3 Hydrodynamik und Wéarmelibergang in Fallfilmen

a) 0,98 m>/>0,83 m b) 0,85m>/>0,70 m

Messstrecke

¢c) 0,72m>[/>0,55m d) 0,40m>/>0m

Bild 3.12: Stromungsmuster des Benzol/Wasser-Kondensatedemn Molanteil von
Benzolx =~ 0,7 an unterschiedlichen Abschnitten der Messstrecke ber eine
treibenden Temperaturdifferenz vax¥” ~ 10 K nach REIMANN [38]

zeichnet.

Entgegen der Erwartung, dass die Flussigkeit mit der kiem®ichte in der N&-
he der warmeren Wand nach den Gesetzen der thermischenktiomvgich nach oben
und in der Nahe der kélteren Wand nach unten bewegen sotlevin Zerfall des Flis-
sigkeitsgemisches in zwei Phasen in Form von mehreren Mdgten unterschiedli-
cher Zusammensetzung in der Umgebung der kélteren Wandtleteh. Dabei stie-
gen die Tropfen geringerer Dichte nach oben und beeinfluskte Geschwindigkeits-
feld. Lag eine der Wandtemperaturen unterhalb der Entrarsgstemperatur, waren
stets zwei Phasen im System unabhangig von der anderen &igmeltatur (auch bei
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3.4 Wéarmelbergang in zweiphasigen Fallfilmen

Phasengrenze

A\ WGP an=/i
0 4 8 1216 20 24 28 32 37 41 45 48 53 57 61 65 69 73

Bild 3.13: Temperaturfelder in einem Nitrobenzol/Hexamt@seh mit kritischer Ent-
mischungstemperatdi,,. = 20,2°C nach RATTEN und CHAVEPEYER[39]:
a) homogenes Systerfi{,,.,, = 25°C und T}, = 21°C); b) heterogenes
System Twarm = 22°CundTyy; = 18°C)

Twarm = 60°C) zu beobachten. Aus den in [39] gemessenen Temperatunelewdie
Nusselt-Zahlen ermittelt, die im einphasigen Syst€m),,,,, = 8,6 und im System mit
Phasenumwandlung (bei sonst gleichen Bedingungjen), = 16 betrugen [40].

Einige experimentelle und theoretische Arbeiten (u.a,. J1041-43]) befassten sich
mit grundséatzlichen Fragen der Flissig/Flussig-Phasemandlung, wie beispielswei-
se die Kinetik der Phasenbildung und die morphologisch&iektung eines Systems
beim Phasenzerfall.

Fur den Warmeubergang in heterogenen Fallfilmen kénnen zusafassend fol-
gende Aussagen getroffen werden:

Die Untersuchungen zum Warmeubergang in flissigen binarkfiinfk@an unter den
Bedingungen einer Flissig/Flussig-Phasenumwandlungrielgrzeit nicht vor. Ein-
zelne experimentelle Untersuchungen an flissigen bindesnisghen, deren Einzel-
komponenten ineinander partiell I6slich sind, zeigtereriAnstieg der Nusselt-Zahlen
im System bei einer Flussig/Flussig-Phasenumwandlungrgdzer einem homogenen
System. Eine Erklarung dieses Effektes wurde jedoch niegelgen. Einige Untersu-
chungen an zweiphasigen Kondensatstromungen weisen éin@ngigkeit des War-
meiibergangs von der Struktur des Kondensatfilmes.

Die fUr die einphasigen Filme vorhandenen Korrelationemigi zur Beschreibung
der Warmetransportes in zweiphasigen Fallfilmen nicht lgggaogen werden, da sie
weder das Stromungsverhalten von solchen Filmen noch dektEfder Phasenum-
wandlung wie Entstehung der neuen Phasen und ihre Entwighfings der Filmstro-
mung berlcksichtigen. Es ist zu erwarten, dass der EinflrsBltasenumwandlung auf
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3 Hydrodynamik und Wéarmedubergang in Fallfilmen

den Warmeubergang in einem heterogenen Fallfilm von der Zusssetzung und den
Stoffeigenschaften des Gemisches sowie von der Entwigldien neuen Phasen langst
der gekuhlten Strecke abhangt. Genauere Erkenntnissekdrur im Experiment ge-
wonnen werden.
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4 \ersuchsanlage, TestflUssigkeit,
Versuchsdurchfiihrung- und
Auswertung

4.1 Aufbau der Versuchsanlage

Die selbst entwickelte und selbst aufgebaute Versuchgamemoglicht Untersuchun-
gen zum Warmetransport sowohl an einphasigen als auch aplmasggen Fallfilmen
bei Umgebungsdruck und Temperaturen bis 90°C. Bild 4.1 zeigtAlfbau der Anla-
ge.

Im Wesentlichen besteht die Anlage aus zwei voneinandeerygen Kreislaufen,
und zwar dem fur die Testflissigkeit und dem fir die Kuhlflgksit, und dem Zentral-
rohr (7), Uber welches die thermische Wechselwirkung zwischen eéteh Fluiden
stattfindet.

Als Testflissigkeit wird ein Gemisch aus Bernsteinsaurédinind Wasser einge-
setzt. Das Gemisch weist eine obere kritische Entmischengseratur auf. Die Test-
flussigkeit wird in den Vorratsbehélter des ThermostdtenBild 4.1) eingefillt und
auf die Temperatur oberhalb der Entmischungstempefafutes Gemisches aufge-
heizt. Anschlie3end wird die Testflissigkeit als binargbkasige Flussigkeit mittels
der im Thermostaten eingebauten Kreiselpurtiyen den Behalter3) gefordert. Der
Uberlauf(4) des Behélters gewahrleistet eine konstante Berieselungedgsafohres.
Weiter wird die Testflissigkeit durch das Verifi) durchflussgeregelt dem Zentralrohr
(7) an seinem oberen Ende zugefihrt, gleichmafig an der AuBdtiihe des Zen-
tralrohres verteilt und fliel3t als diinner Film gravimetniséngs des Rohres. Am Ful3
des Zentralrohres wird die Testflissigkeit aufgefangenaumd Thermostatefil) zu-
rickgefuhrt. Das Venti{15) und der Wagebehalt¢g) bilden die Vorrichtung zur Mas-
senstrommessung der Testflussigkeit. Beim SchlieRen dd#svers) wird die Test-
flussigkeit in den Wagebehalter geleitet und die Durchlatufzied mit einer Stoppuhr
gemessen. Das Ventit) ermdglicht das Entleeren des Uberlaufbehaltgys

Als Kuhlfluid wird destilliertes Wasser verwendet. Der Kdauf der Kuhlfllissig-
keit ist analog dem fir die Testflissigkeit aufgebaut. Didltssigkeit wird in den
Vorratsbehélter des Thermostate)) eingefillt und mittels der Kreiselpumg0) in
den Uberlaufbehaltei 1) gefordert. Weiter stromt die Kuhlflissigkeit durch das Vent
(12) durchflussgeregelt in das Kolbenrati3), wird anschlieend durch einen zylin-
drischen Verteiler an der Innenoberflache des Zentralsobegeilt und fliel3t in einem
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0

Testfliissigkeit

-
Bild 4.1: Flie3bild der Versuchsanlage

dinnen Film im Gleichstrom zur Testflissigkeit. Am unteremd& des Zentralrohres
wird die Kuhlflussigkeit aufgefangen und zurtick zum Theraten (9) geleitet. Das
Ventil (16) und der Wéagebehaltéi4) bilden die Vorrichtung zur Massenstrommes-
sung der Kuhlflissigkeit. Das Ventjl8) dient dem Entleeren des Uberlaufbehélters
(11).

In Bild 4.2 ist das zentrale Teil der Versuchsanlage schegtatiargestellt. Das Zen-
tralrohr ist aus Edelstahl der LegierundgpCrNi18-10(Edelstahl 1.4301, DIN 2391)
hergestellt und hat einen AuRendurchmesserdjoa 40 mm, eine Wandstarkg, =
2,5 mm und eine Langé; = 1,7 m. Wichtig fur die Versuche ist die gleichmaliige
und rinnenfrei Berieselung des Zentralrohres von der Test der Kuhlflissigkeit.
Dafur wurde die Aul3en- und die Innenoberflache des Zentmdsoauf die Rauigkeit
Ra < 0,2 um poliert. Zum Staubschutz wurde das Zentralrohr in eineppdbvandi-
gen Glasrohr angeordnet. Zur thermischen Isolierung detflTesigkeitsfilmes von der
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4.1 Aufbau der Versuchsanlage

Umgebung dient der Armaflex-Mantel. Die Lange des gekihRehrabschnittesy
wird durch den senkrecht im Zentralrohr angeordneten Nertiéir die Kuhlflissigkeit
variiert. Die sdmtlichen Bauteile des Kreislaufes fir distil@ssigkeit aus Edelstahl

gefertigt.
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Bild 4.2: Zentralrohr mit dem Verteiler fur die Kuhlflissigke

Bild 4.3 zeigt die Konstruktion des Eintrittbereiches destliéssigkeit. Aus dem zy-
lindrischen Raum, der zwischen dem Teilund dem Zentralrohr entsteht, stromt die
Testflussigkeit durch die Ausfrasungen im Tei(die Anordnung der Ausfrdsungen
wird in Bild 4.3 rechts dargestellt) und anschliel3end in demzentrischen Spalt zwi-
schen dem Teit und dem Zentralrohr. Die Breite des Spaltes betfggt 250 um. Die
Testfllissigkeit wird gleichmaflig am Rohrumfang verteilt dedso gebildete Testflus-
sigkeitsfilm stromt gravimetrisch langs des Rohres zun&sbhsterm als einphasiger
Film. Die von der Testflissigkeit berieselte Rohrlangeleibt im Laufe der Experi-
mente unverandert und betrdgt= 1,5 m. Im Bereich des anschliel3enden gekuhlten
Rohrabschnittes geht die einphasige Filmstromung in digghasige Gber. Am unteren
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Ende des Zentralrohres wird der zweiphasige Testflissgjlai vom Rohr getrennt,
die Testflussigkeit wird in einer Auffangrinne gesammelg, lwre mittlere Tempera-
tur gemessen wird, (Bild 4.4). Danach wird die Testflussigkaitick in den Kreislauf
abgegeben.

Thermoelement fiir
Eintrittspemperatur

Zulaufrohr
Testfliissigkeit

Eintritt '
Testfliissigkeit = T
a

j

!

|

!

|

“', !
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Zentralrohr

Kopfflansch

Testﬂﬁssigkeitsﬁlm@

Bild 4.3: Eintritt der Testflussigkeit

Testfliissigkeits- Testfliissigkeits-
film film
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: i[] Bodenflansch

i

j;\ )i i : %
/ - .
) Austritt
Durchfiihrung und Halterung Teusstfrlliissigkeit

der Thermoelemente

Bild 4.4: Austritt der Testfllissigkeit

32



4.1 Aufbau der Versuchsanlage

In Bild 4.5 ist die Konstruktion des Verteilers fir die KihKgigkeit detailiert dar-
gestellt. Die Kuhlflissigkeit stromt vom Zulaufrohr in die ldangen im Verteiler und
wird durch den konzentrischen Spalt der Breite= 250 xm auf der inneren Ober-
flache des Zentralrohres gleichmaRig verteilt. Der Vestenird im Zentralrohr Gber
zwei FEP-ummantelte O-Ringe gefiihrt, was eine stufenlosst&lung der Lange der
gekuhlten Strecke ermdglicht: vdp = 0 (keine Kiihlung des Testflissigkeitsfilmes)
bis zur wahrend der Experimente maximal eingestellten e&tgy Kiuhlstrecke von
lkmez = 1,2 m. Am unteren Ende des Zentralrohres wird der Kihlfilm ebditsar
eine Auffangrinne vom Rohr getrennt, Bild 4.6, und nach seif@nperaturmessung
zurlck in den Kreislauf geleitet.

. U Zulaufrohr
o Verteiler Kuhlflissigkeit g inifliissiokeit
Emtritt &

Thermoelement fiir Kihlflissigkeit

Eintrittstemperatur & y

. Entliiftungs-
Verteiler i rohr
Kuhlﬂu551gkelt \§§ ! Zulaufrohr

@ | Kiihlfliissigkeit
FEP-ummantelte ' Schnitt A-A
Dichtungsringe .

i

L A Entliiftungs-
rohr

Zentralrohr —_| |
d | Verteiler
- <—S i Kuhlﬂus51gkelt

Kiihl-

film |

1

Zentralrohr

Bild 4.5: Eintritt der Kuhlflussigkeit
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Bild 4.6: Austritt der Kuhlflussigkeit

4.2 Messverfahren und Messtechnik

Die Versuchsanlage ermoglicht experimentelle Untersngbo des Warmetransports
in binaren flissigen Fallfilmen nach dem integralen MesgjpirDiesem Prinzip nach
werden die Temperaturen der beiden Filme am Ein- und Aud#itKihlstrecke unter
Konstanthaltung der Eintrittsbedingungen auf der Seiteldst- und der Kuhlfltissig-
keit gemessen. Die differenzielle Messmethode wirde zwaEdassung der Tem-
peraturverlaufe langs des Testflussigkeits- und des Kiitdfilermoglichen, das Ein-
setzen der Thermofihler innerhalb der Kihlstrecke wirds die Stérungen an der
Oberflache des Zentralrohres und damit auch die Stérungé&ilmnstromung und die
Entstehung der Keimstellen verursachen.
Kennzeichnend fur die Eintrittsbedingungen sind:

1. Zusammensetzung des Testgemisahes
2. Massenstrome der Test- und der Kiihlfliissighéit- und My ¢
3. Temperaturen der Test- und der Kihlflissigkeit am Etrithit, x und Tk p g

4. Lange des gekuhlten Rohrabschnittes

In der Tabelle 4.1 sind die Parameter aufgefihrt, die fuEihstellung der Eintritts-
bedingungen auf der Seite des Test- und des Kuhlfiimes undiéiAuswertung der
Experimente relevant sind. Der Massenstrom auf der Sert&idelflissigkeit wurde
nach den Vorversuchen so gewahlt, dass das Temperatuiprdfilihlflim innerhalb
der Kuhlstrecke nahezu konstant verlauft.

Die Temperaturen der Test- und der Kuhlflissigkeit am Etniand am Austritt der
Kuhlstrecke wurden im Verlauf eines jeden Versuches fig lesspunkte registriert.
Die Massenstrome der beiden Flussigkeiten werden vor dewnitEin die Kihlstre-
cke Uber zwei Durchflussregler eingestellt. Das Messpinad die Messgenauigkeit
dieser Gréf3en wird im Folgenden erlautert.
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4.2 Messverfahren und Messtechnik

Tabelle 4.1: Relevante Messgrof3en

Massenstrom Testflissigkeit Myp

Massenstrom Kuhlflissigkeit Myr
Eintrittstemperatur Testflussigkeitl Trrp g
Eintrittstemperatur Kuhlflissigkeit Txr g
Austrittstemperatur Testflussigkeit 7rx 4
Austrittstemperatur KuihlflussigkeltTx r 4

4.2.1 Temperaturmessung

Zur Temperaturmessung wurden Thermoelemente der Stadipg&liCr-Ni (Typ K)

der Firma Electronic Sensor, Heilbronn eingesetzt. Zurdvdag der Eintrittstemperatur
der Testflussigkeilrr x ist ein Thermoelement des Durchmessersdign = 1,0 mm

in eine der Ausfrasungen des Tdilgingefuhrt, siehe Bild 4.3. Die Eintrittstemperatur
der Kuhlflissigkeitl 'k . z wird mit einem Thermoelement der Lange Vgpz = 2,0 m

und des Durchmessers vap,z = 0,5 mm gemessen, das durch das Zulaufrohr in den
Verteiler gefuhrt ist, siehe Bild 4.5.

Die Austrittstemperatur der Test- bzw. der Kuhlflissigkgi 4 bzw. Tk 4 wird
mit jeweils drei Thermoelementen des Durchmessersdygp = 0,5 mm gemessen,
die in 120° zueinander im Bodenflansch bzw. in der Auffangrinne fur dignKussig-
keit angeordnet sind, (Bild 4.7). In die Berechnungen werdenrdttleren Werte der
von Thermoelementen gemessenen Temperaturen eingdietZthermofuhler sind
mittels Klemmverschraubungen so eingebaut, dass die lpiesss etwa3 mm in die
Flassigkeit hinein ragen.

Die von Thermoelementen aufgenommenen Spannungen welbderiiie Scanner-
karte mit einem 7 1/2-stelligen Digitalmultimeter der FarRrema, Mainz erfasst. Um
den Messfehler zu vermeiden, der in Folge der beim Ubergangy Thermopaarma-
terial auf die Kupferklemmen der Scannerkarte erzeugtem®mng entsteht, wurden
die Ausgleichsleitungen der Thermoelemente mit Kupfarfegen verbunden und die
Ubergangsstellen in einem massiven Kupferblock isoliert.

Da die vom Digitalmultimeter erfassten Werte die Differem#schen der Spannung
am Messkopf jeweiliges Thermofuhlers und der an den KlemdenScannerkarte
anzeigen, wurde ein mit Eis und destilliertem Wasser geiilDewar-Gefal3 als Ver-
gleichsstelle verwendet. Die tatsachliche Thermospagaom Thermofuhler, die einer
Temperatur an der jeweiligen Messstelle entspricht, wsaldurch die Differenzbil-
dung

UThE = UThE,I - UThE,VS (41)

ermittelt, wobeiUr,z ; die angezeigte Spannung des jeweiligen Thermoelements und
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Auffangrinne
fiir KiihIfliissigkeit ~Zentralrohr

Ablauf

Auffangrinne Testfliissigkeit
fiir Testfliissigkeit
Ablauf
Kihlflisssigkeit Thermoelemente

120°

Bild 4.7: Anordnung der Thermoelemente am Austritt aus derlgtiecke

Urne,vs die an dem Thermofuhled{, vs = 1,0 mm) der Vergleichsstelle angibt. Zur
Kontrolle der Funktion der Vergleichsstelle wurde ein REMWIiderstandsthermometer
(Firma Electronic Sensor, Heilbronn) neben einem Thereraeht im Zulaufrohr fir
die Testfllissigkeit positioniert und die von den beiden Tiadiihlern angezeigten Tem-
peraturenlr,g zr und Tpii00,zr Miteinander verglichen. Die Kennzeichnungen der
Thermofihlern und ihre Positionen in der Versuchsanlage i der Tabelle 4.2 zu-
sammengefasst.

Tabelle 4.2: Kennzeichnung der Temperatursensoren uadPibsition in der Versuchs-

anlage

Temperatursensor Messgrolde Position
ThE 1 Eintrittstemperatur TErz Verteiler TF
ThE 2 Eintrittstemperatur KFx Verteiler KF
ThE 3,4,5 Austrittstemperatur TFyg 4 Auffangrinne TF
ThE 6,7,8 Austrittstemperatur KFx g 4 Auffangrinne KF
ThE VS Temperatur der Vergleichsstelles  Vergleichsstelle
ThE ZR Temperatur TH7rwe 2R Zulaufrohr TF
Pt100 ZR Temperatur TFp;100, 2R Zulaufrohr TF

Die eingesetzten Temperatursensoren (Thermoelemerii@Q)Rwvurden vor ihrem
Einbau in die Versuchsanlage an einen vom Deutschen Katienst geeichten Pt100-
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4.2 Messverfahren und Messtechnik

Widerstandsthermometer der Firma Klasmeier aus Fulda imp&eaturbereich von
0°C bis 80°C in Schritten von 10°C kalibriert. Die apparatAnordnung wahrend der
Kalibrierung entsprach der bei den TemperaturmessungenT iermofihler wurden
dabei in einem Kupferblock in einen Thermostaten des Typ€£M8 der Firma Haake,
Karlsruhe eingetaucht. Die Temperaturkonstanz des Thetatem betrug-0,01 K. Das
Arbeits-Normalthermometer weist im Temperaturbereich ¥@8°C bis 156°C eine
Messgenauigkeit voa-0,01 K auf. Zur Prifung der Reproduzierbarkeit wurden die
Kalibriermessungen wiederholt.

Zur Berechnung der Temperaturen aus den gemessenen Spanrhavg Wider-
standen wurde ein Polynom des 2. Grades verwendet,

Trie = AxUfnp + BxUrne + Cx - bzw. (4.2)

Tptio0 = AKR?DﬂO() + BrRpiioo + Ck (4.3)

wobei Ax, B und Ck die aus den Kalibrierdaten ermittelten Konstanten fur den j
weiligen Thermofuhler angeben und kdnnen der Tabelle E.Anlmang E entnommen
werden. Die Spannund,,z istin mV und der Widerstan® p;1q in {2 einzusetzen. Die
nach den Gleichungen 4.2-4.3 berechneten Temperatureimdetnen Temperatursen-
sorenlr i bzw. Tpi100 SOWIe die Temperaturen des Arbeits-Normalthermométegxs
sind in der Tabelle E.2 im Anhang E aufgefuhrt.

Im Temperaturbereich von 0°C bis 80°C ergab sich beim Vagleer Kalibrierrei-
hen fur Thermoelemente eine maximale Abweichung ¥or092°C bzw. —0,064°C.

In dem wahrend der Experimente befahrenen Temperatucbeven 30°C bis 70°C
betrug die maximale Abweichung0,037°C bzw. —0,030°C. Die Abweichungen des
Pt100 lagen in diesem Temperaturbereich zwisch@®37°C und-0,046°C.

Die dem jeweiligen Thermofiihler zugeordnete KalibrierstamtenA ., B undCx
wurden in die Berechnungen zur Messwerteverarbeitung bangeso dass die gemes-
senen Temperaturen automatisch korrigiert wurden.

Zur Kontrolle der Funktion der Thermofihler in der Anlagedurur Abschatzung
der Warmeverluste wurden Messungen an gekuhlten Wasserfdonehgefuhrt. Un-
ter Konstanthaltung der Eintrittstemperaturen der Testd der Kuhlflissigkeit von
Trpp = 57°C undTkrr = 35°C und des Massenstroms der KUhIfIUssigMth =
85,5 kg/h wurde der Massenstrom der Testflissigkeit im Bereichep = 14 bis 34
kg/h und die Lange des gekuhlten Rohrabschnittes< 0,2; 0,3; 0,4; 0,5; 0,75 und
1,0 m) variiert. Gemessen wurden die Ein- und die Austrittsterapuren der beiden
Fluide. Zur Kontrolle der Reproduzierbarkeit wurde jede Btethe wiederholt. Bei
einem Vergleich der Messreihen lag die Abweichung bei dessvreg von Eintritt-
stemperaturen der beiden Fluidier z bzw. Tz unter der Grenze vott0,15% und
bei der Messung der Austrittstemperatufen 4 bzw. T r 4 unter dem Grenzwert von
+1%.

Zur Ermittlung von Wéarmeverlusten wurden die Warmebilanzehder Seite der
Test- und der Kihlflissigkeit aufgestellt und miteinandaglichen. Die Warmestrome
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wurden nach Beziehung
QTF = Mrp cprr (Tree — Trra)  bzw. (4.4)

Qxr = Mk cp.F (Tkra — TkrE) (4.5)

ermittelt. Die Abweichungen zwischen den beiden Warmestrotagen dabei im Be-
reich von+5% und—10% und sanken mit dem wachsenden Massenstrom der Testflus-
sigkeit ab, was auf die Berieselung des Zentralrohres zgeiftkrt werden kann. Eine
komplette Zusammenstellung der Messergebnisse fur diséffdme ist im Anhang A
aufgefuhrt.

4.2.2 Massenstrommessung

Die Massenstrome der Test- und der Kuhlflissigkeit wurdem ilvei Schwebekorper-
Durchflussmesser des Typs D48 der Firma Krohne, Duisbuggestallt, Ventile5 und

6 in Bild 4.1. Die Durchflussmesser wurden fur reines Wasser fiindlie wahrend
der Experimente eingesetzten Testgemische kalibriefiirleurden die Massenstro-
me am unteren Ende des Zentralrohres gravimetrisch mit elgktronischen Prazi-
sionswaagen der Firma Sartorius, Gottingen erfasst. DaeheStrome wurden nach
ihrem Austritt aus dem Zentralrohr durch das manuelle 8Bleln des Ventild5 bzw.
16 in die Wagebehélter geleitet und die Durchlaufzeit wurde emer Stoppuhr ge-
messen. Die Messung wurde flr jeweils einen Messpunkt zefinwhéderholt und
der arithmetische Mittelwert des jeweiligen Massenstr®inedie Berechnungen des
Warmetransports eingesetzt.

4.3 Wahl der Testflissigkeit

Als Testfllssigkeit wurde das Gemisch aus Bernsteinsauted@sD) und Wasser
verwendet. Das Gemisch weist eine obere kritische Entrarsg$temperatur auf. Ei-
ne relativ niedrige kritische Entmischungstemperatur eme gute Handhabung des
Gemisches im Vergleich zu anderen Systemen mit ahnlichgenschaften [44] waren
ebenso wichtigste Kriterien bei der Wahl des Testgemisdaiseinem Druck vomp =
1 bar weist das Gemisch eine kritische Entmischungstempevan 7, = 56,11°C
und eine kritische Molkonzentration van,, = 0,1953 auf, was einer kritischen Mas-
senkonzentration vo&y,, = 0,5189 entspricht. Der Index 1 ist dabei dem Bernstein-
sauredinitril und der Index 2 dem Wasser zuzuordnen. DassBaEnsauredinitril liegt
in reinem Zustand als farbloser Feststoff vor, seine chemi$-ormel laute€’, 7, N>,
die Molmasse betragt/; = 80,09 kg/kmol. Bei einem Druck vop = 1 bar liegt die
Siedetemperatur von BSD im Bereich von 265°C bis 267°C und chenglztempera-
tur im Bereich von 54°C bis 57°C. Bei der Temperatur Woa- 20°C weist BSD eine
Dichte vonp; = 0,985g/cnt auf.

In den Experimenten wurden zwei Gemische mit den Molkorraéinhen vonr; =
0,08 undz; = 0,2 eingesetzt. Bei der Aufbereitung des Testgemisches wueleas
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4.3 Wahl der Testfliissigkeit

Bernsteinsauredinitril (Firma Merck, Darmstadt, Reinbedf7,0%, CAS-Nr. 110-61-2)
und destilliertes Wasser in entsprechenden Massenantsiteinander vermischt. Die
Massenanteile wurden nach der Beziehung

M
= —— (4.6)
I M1 + (]. — I1> MQ

aus gewahlten Molanteilen berechnet, dabei bezeichhetie Molmasse des Bernste-
insauredinitrils undV/, die des Wassers.

4.3.1 Phasendiagramm der Testflissigkeit

Kenntnisse der Phasengleichgewichte sind fur die Ausiggurd Entwicklung von
Trennprozessen sowie fir die Untersuchungen der Phasesmothvmgen unabdingbar.

Zur Bestimmung von Flussig/Flissig-Phasengleichgewictiée Testflissigkeit wur-
de unter der Anwendung der Software DDBST das UNIQUAC (UNaeQUASI
Chemical)-Modell eingesetztDas UNIQUAC ist eins der thermodynamischen Mo-
delle, die auf die Bestimmung der Aktivitatskoeffizientemimkgehen und haufig zur
Berechnung von Phasengleichgewichten bei flissigen Miggdherangezogen wer-
den (siehe u.a.RAUSNITZ et al. [45]).

Zur Berechnungen von Aktivitatskoeffizienten einer binadkéischung werden im
UNIQUAC-Modell die anpassbaren bindren Wechselwirkungapater zwischen den
Komponentenr;; und 7; eingesetzt. Beim Testgemisch ist der Index 1 dem Bern-
steinsauredinitril und der Index 2 dem Wasser zuzuordnéeseDParameter werden
ihrerseits durch die charakteristischen Energlen , und Aw,; ausgedriickt

A A
Tig = €exp (—%) = exp <—$) 4.7)

A A
To1 = €xp (— Ru;zl) = exp <—%) , (4.8)

wobei T die Temperatur und? = 8,314472 J/(mol K) die molare Gaskonstante be-
zeichnet. Zur Bestimmung der Parametgr und A,; wurden Polynome 2. Grades
verwendet,

Ais=aig +bis T + o T2 und (49)

Aoy = agy +boy T+ T, (4.10)

wobei die Koeffizientem,, b;2 undc;s SOWieas;, by; Undcy; Mit Hilfe von DDBST an
die experimentellen Daten angepasst wurden und kénnenathedld 4.3 entnommen
werden.

IDDBST - Dortmund Data Bank Software + Separation Technol®gyH, Oldenburg
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Tabelle 4.3: Koeffizienten fur Gleichungen 4.9 und 4.10

a b C
Ay, -947,4415 11,6581 —2,6437 - 1072
Ay 2019,0369 -13,1314 2,2460 - 1072

Auf Grund ihrer Transparenz wurden Gemische von Bernsteragénitril und Was-
ser bereits in mehreren Untersuchungen zu Phasentrarsdionan in Metallen und
Legierungen in der metallurgischen Forschung als Modedigunzen verwendet. Da
die Kenntnisse der Phasengleichgewichte fir diese Urdieusigen notwendig sind,
liegen in der Literatur bereits einige Gleichgewichtsdates BSD/Wasser-Gemisches
vor [46-50].

Weitere Parameter, die fur die Berechnungen nach UNIQUA®tgrwerden, sind
das relative van der Waals’'sche Volumeand die relative van der Waals’'sche Oberfla-
chegq der jeweiligen reinen Komponente. Laut der Dortmunder Blaaek nehmen die-
se Parameter fur Bernsteinsauredinitril die Werte moe: 3,2868 undg; = 2,832 und
fur Wasser die Werte, = 0,92 undg¢, = 1,4 an. ImT,z-Phasendiagramm in Bild 4.8
sind die experimentellen Werte aus [46-50] und die nach UMQ berechneten Da-
ten fir den Temperaturbereich védh= 25°C bisT}, = 56,11°C dargestellt. Phase 1
bezeichnet dabei die BSD-arme und die Phase 2 die BSD-reicds=PWie man dem
Phasendiagramm entnehmen kann, geben die berechnetem di¢eexperimentellen
Messwerte sehr gut wieder. Die einzelnen Daten kénnen dbelléa C.1 und C.2,
Anhang C entnommen werden.

Die Lage der Spinodalenkurve wird im Bezug auf den Verlauf@idbs-Energies
durch die Bedingung

2
0°G —0 (4.11)
81’12 T

bestimmt, Kapitel 2.2.2. Zur Bestimmung der freien Entredpwird das NRTL (Non-
Random-Two-Liquid)-Modell eingesetzt (u.aERON und FRAUSNITZ [51, 52]), bei
dem fur die freie Enthalpie die folgende Formel gilt

G T2 G2 To,1 G
— = : : : : ) 4.12
RT T <I2 + 2 GLQ + T+ X9 G271> ( )

Durch Addition der Mischungsentropie folgt

71,2 G1,2 T2,1 G2,1
To + 1 GLQ 1+ T2 G271

Gmiz = RTx 22 ( ) + RT (x1lnxy + zalnas) . (4.13)

Fir die internen Parameter des NRTL-Modells, 71 und G, 2, G21 gelten die Be-
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4.3 Wahl der Testfliissigkeit

65
& x, exp. ([45-49])
@ Xy, exp. ([45-49])
s | — x,, kalk. (UNIQUAC)
— x,, kalk. (UNIQUAC)
Q
& - — x kalk. (NRTL)
=
=t
s 45 7
2.
=
o
F
35+
25 —

Molanteil x,/Mol-%

Bild 4.8: Experimentell nach &HREINEMAKERS, KNECHT, ASHTARI und ATAIY-
AN [46-50] ermittelte und nach UNIQUAC-Modell berechnete Gigje-
wichtsdaten des Systems Bernsteinsauredinitril/Wasser

ziehungen
_a+ b/T _c+ /T
T2 = BT ,  To1 = BT und (414)
Gl,Q = exrp (—Oé 7'1,2) ) G2,1 = exp <_04 7'2,1) ) (4.15)

wobeia =, a, b, c undd die anpassbaren Parameter bezeichnen. Die berechnetan Dat
T(xi?) fur den Temperaturbereich vah = 25°C bis Ty, = 56,11°C sind in Bild 4.8

eingetragen. Die einzelnen Punkte der Spinodalenkurveduer Tabelle C.3, An-
hang C entnommen werden.

4.3.2 Bestimmung von Zusammensetzungen der Phasen in
Abhangigkeit von der Temperatur

Zur Bestimmung des Molanteils von Bernsteinsauredinitrdém beiden bei der Pha-
senumwandlung entstehenden Phasen in Abhangigkeit vajede¥ssenen Temperatur
des zweiphasigen Filmes wird zunachst der mittlere Molbantg, analog der Cailletet-
Mathias Regel ermittelt. Die im Jahre 1886 vonIQ_ETET und MATHIAS eingeflhrte
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GesetzmaRigkeit zur Anderung von Dichten der gesattigissifierp” und der dampf-
formigen Phase” in Form von

pm = (0" +p")/2 (4.16)

wird heute noch auf die Veranderung der Zusammensetzungefiidsigen Phasen
eines binaren, teilweise mischbaren Systems ubertragen,

Tim = (X171 + 212) /2 , (4.17)

wobei z;; den Molanteil von BSD in der Phase 1 ung, den Molanteil von BSD in
der Phase 2 bezeichnet.

In Bild 4.9 sind die nach UNIQUAC berechneten Molanteile deidien gleichge-
wichtigen Phasen; und z;, sowie die mittleren Molanteile nach GI. 4.17 Uber die
Temperatufl’ eingetragen. Der Verlauf des mittleren Molanteils, wird beschrieben
durch das Polynom 2. Grades,

Ty = 41,72 —0,19137T — 0,004 7> mit T in °C. (4.18)
100
x;; (UNIQUACO)

80 X1, (UNIQUAC)
$ == Xin
S
= 60 A
v I
2 40 |
< — — -
'_o‘ ““““
2 T = - —-—

20

0 F -
20 30 40 50 60
Temperatur T/°C

Bild 4.9: Molanteile von Bernsteinsauredinitril in Abhénkat von der Temperatur
und der mittlere Molanteil analog der Cailletet-Mathias Rege

Die DifferenzAz; wird analog den empirischen Formeln zur Bestimmung von Dich-
ten der koexistierenden flissigen und dampfférmigen Phaaseim GUGGENHEIM [53]
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4.3 Wahl der Testfliissigkeit

nach der Beziehung

T 0,5192 T 2,59
T ) — 258,67 (1 -7 ) (4.19)

bestimmt. Dabei bezeichné&tdie jeweilige Temperatur ung,,. die kritische Tempera-
tur des Gemisches in Kelvin.

Die Abweichungen zwischen den Korrelationen fiir,,,,., nach Gl. 4.20 und\z,
nach der Beziehung

A(L’l = (Ilz — 1311)/2 (420)

mit z,; undz;, nach UNIQUAC lagen dabei unterhalb von 0,05%.
Die Zusammensetzungen der beiden Phasen des heterogeméstiss kénnen so
nach den Beziehungen

AZ 1o = 108,55 (1 -

T11korr = L1m — Axlkorr und (421)

T12korr = Tim + Axlkorr (422)

mit z,, nach Gl1.4.18 und\z;,,, hach Gl.4.19 bestimmt werden.

Der Vergleich zwischen den Werten ftir; undz1, nach UNIQUAC und dem 140,
und z12x.- NAch Gleichungen 4.21 und 4.22 zeigte eine maximale Abwaeigivon
0,2%, siehe Bild 4.10. Die einzelnen Daten #iif..,» Uundx 91, Und die Abweichun-
gen von den Werten nach UNIQUAC kdnnen der Tabelle C.4 im Agl@aantnommen
werden.

4.3.3 Stoffwerte der Testflussigkeit
Reine Flussigkeiten

Zur Berechnung von Stoffeigenschaften der reinen KompameBernsteinsauredini-
tril und Wasser in Abh&angigkeit von der Temperatur wurdetr&polationen aus Bu-
BERT und DANNER [54] herangezogen. Die Berechnungsgleichungen fir Damgpkdr
ps, Dichte p, spezifische isobare Warmekapazitfit dynamische Viskositay, War-
meleitfahigkeit\ und Oberflachenspannuagn der Abhangigkeit von der Temperatur
mit entsprechenden stoffspezifischen Konstanten sowigeadgeiche dieser Stoffgro-
Ben fur die beiden flissigen Komponenten kdnnen dem Anhamgridmmen werden.
Die graphische Darstellung der Stoffwerte (siehe Bilder-D.T) wurde auf den Tem-
peraturbereicth8°C < T < 100°C begrenzt, da bei den Temperaturen ¥or: 58°C
das reine Bernsteinsauredinitril als Feststoff vorliegt.

Homogenes Flussigkeitsgemisch

Zur Berechnung von Stoffwerten der binaren flissigen Misgearaus Bernsteinsau-
redinitril und Wasser wird angenommen, dass das Bernstemdifitril bei Tempera-
turen vonT < 58°C als eine stark unterkuhlte Flissigkeit behandelt wekdem. So
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Bild 4.10: Abweichungen zwischen UNIQUAC und den Korrelaga nach Gleichun-
gen 4.21 und 4.22 fiur die Phasedlz(;) und die Phase 2if,)

kann die Dichtep,,, die spezifische isobare Warmekapazitat, die dynamische Vis-
kositatn,, und die Warmeleitfahigkeix,; der Mischung in Abhangigkeit vom Molan-
teil x; bzw. Massenantef; von Bernsteinsauredinitril des homogenen BSD/Wasser-
Gemisches bzw. der jeweiligen Phase des heterogenen Gesmisach den geeigneten
Mischungsregeln bestimmt werden. Dabei kdnnen die Moilenten BSD in der Phase

1 (x11) bzw. Phase 21(;,) ihrerseits nach Gleichungen 4.21 und 4.22 in der Abh&ngig-
keit von der gemessenen Temperatur des zweiphasigen Hieneshnet werden. Die
Beziehungen zur Berechnung von Stoffwerten der Fllssiglentssche sowie die Ver-
gleiche von Stoffeigenschaften der reinen Komponenterdentiomogenen Gemische
mit Molanteilen von BSD vorr; = 0,08 bzw.z; = 0,2 sind im Anhang D aufgefuhrt.

4.4 Versuchsplanung

In Bild 4.11 wird der Ablauf der Experimente mit der Testfliggsit der Zusammen-
setzung vonr; = 0,08 (Bild 4.11a und b) und:; = 0,2 (Bild 4.11c und d) in einem
T, z-Gleichgewichtsdiagramm veranschaulicht.

Die Messungen werden sowohl an Fallfilmen ohne Phasenuntuwanéls auch an
zweiphasigen Filmen durchgefiihrt. Bei den Messungen im lgemen Bereich wird
der Testflussigkeitsfilm mit dem Massenstrai - unter Konstanthaltung der Eintritt-
stemperaturdifferenAT = Trprp — Tkr e, des Massenstroms der Kihlflissigkeit
My und der Kuhllangd so gekihlt, dass seine Austrittstemperdfi 4 ober-

44



4.4 Versuchsplanung

a) b)
Trre p =1Dbar p=1Dbar
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Bild 4.11: Zum Ablauf der Experimente an einphasigen und pha&sigen Filmen: a)
und b) - beim Testgemisch mit dem Molanteil von Bernsteinsdinitril von
x1 = 0,08, ¢) und d) - beim Testgemisch mit dem Molanteil von Bernstein-
sauredinitril vonz; = 0,2

halb der Entmischungstemperatly liegt, (Bild 4.11a bzw. c). Der Testflussigkeits-
film bleibt auf seiner ganzen Lauflange einphasig. Jede Mimsbesteht aus sechs
Messungen bei unterschiedlichen Massenstrémen der Essgfkiit)/; 5, die fallend
variiert werden. Bei den Messungen im heterogenen Bereictematie Eintrittstem-
peraturen der Test- und der Kahlflissigkeit so gewahlt, des$estflissigkeit auf eine
Temperatur unterhalb der Entmischungstemperatugekihlt wird und in zwei Pha-
sen der Zusammensetzungen und z, zerfallt, (Bild 4.11b bzw. d). Die sonstigen
Versuchsparamete\([’, Mpyp und/x) werden wie bei den Messungen am Film ohne
Phasenumwandlung gewahlt. Wie im einphasigen Bereich wet@eMessungen bei
sechs unterschiedlichen Massenstrémen der Testfliissigkei ausgefiihrt.

In Experimenten wird die treibende Temperaturdifferentseiven der beiden Flis-
sigkeiten am Eintritt in die Kuhlstrecke, die Massenstr@anéder Seite der Test- und
der Kuhlflissigkeit sowie die Lange des gekuhlten Rohrabieknvariiert. Die Zu-
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sammensetzung des bindren Gemisches stellt dabei einegetbdneten Parameter
dar. Gemessen werden die Temperaturen der Test- und deftissidkeit am Eintritt

und am Austritt aus der Kuhlstrecke. Die Messungen werdéer wmgebungsdruck
durchgefuhrt. In Tabelle 4.4 sind die gewahlten Versuctespater zusammengefasst.

Tabelle 4.4: Versuchsbedingungen

Molanteil Bernsteinsauredinitril r1 = 0,08; 0,2

Massenanteil Bernsteinsauredinitril | £, = 0,2788; 0,5264
Eintrittstemperatur der TestflussigkejtTrr r = 60 bis 78°C
Eintrittstemperatur der Kuhlflissigkeitl x  r = 33 bis 58°C

Massenstrom der Testflissigkeit Myp = 21 bis 32 kg/h

Massenstrom der Kihlflussigkeit Myr = 104 kg/h

Reynolds-Zahl der Testflussigkeit Rerr = 70 bis 250

Massenstrom der Kuhlflissigkeit Regr = 380 bis 700

Kihllange lg =0,25; 0,4; 0,5; 0,75; 1,0und1,2 m

Die maximalen Werte der Eintrittstemperatur der Testftilest 77  werden in
Abhangigkeit von der Benetzbarkeit der Oberflache des Zeoltwas in Testversuchen
bestimmt.

In Tabellen 4.5 und 4.6 sind die Parameter der einzelnerhdefthrten Versuche
aufgelistet. Der Massenstrom der KUhIfIUssigIMkF bleibt bei allen Versuchsreihen
bei My r = 103,59 kg/h.

Tabelle 4.5: Parameter der Versuchsreihen Z1.1 - Z1.24 @nt-ZZ2.24

Versuchsreihe T Ik MTF,maa; MTF,mm TTF,E TKF,E

kmol/kmol m kg/h kg/h °C °C
Z1.1 0,08 0,25 32,53 21,29 63 50
Z1.2 0,08 0,25 32,53 21,29 58 45
Z1.3 0,08 0,40 32,53 21,29 63 50
Z1.4 0,08 0,40 32,53 21,29 58 45
Z15 0,08 0,50 32,53 21,29 63 50
Z1.6 0,08 0,50 32,53 21,29 58 45
Z1.7 0,08 0,75 32,53 21,29 63 50
Z1.8 0,08 0,75 32,53 21,29 58 45
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4.4 Versuchsplanung

Versuchsreihe T Ik Mremee Mremin Tree Trre
kmol/kmol ~m kg/h kag/h °C °C
Z1.9 0,08 1,00 32,53 21,29 63 50
Z1.10 0,08 1,00 32,53 21,29 58 45
Z1.11 0,08 1,20 32,53 21,29 63 50
Z1.12 0,08 1,20 32,53 21,29 58 45
Z1.13 0,08 0,25 32,53 21,29 75 50
Z1.14 0,08 0,25 32,53 21,29 60 35
Z1.15 0,08 0,40 32,53 21,29 75 50
Z1.16 0,08 0,40 32,53 21,29 60 35
Z1.17 0,08 0,50 32,53 21,29 75 50
Z1.18 0,08 0,50 32,53 21,29 60 35
Z1.19 0,08 0,75 32,53 21,29 75 50
Z1.20 0,08 0,75 32,53 21,29 60 35
Z1.21 0,08 1,00 32,53 21,29 75 50
Z1.22 0,08 1,00 32,53 21,29 60 35
Z1.23 0,08 1,20 32,53 21,29 75 50
Z1.24 0,08 1,20 32,53 21,29 60 35
Z2.1 0,2 0,25 31,22 21,56 71 58
2.2 0,2 0,25 31,22 21,56 63 50
Z2.3 0,2 0,40 31,22 21,56 71 58
Z2.4 0,2 0,40 31,22 21,56 63 50
Z2.5 0,2 0,50 31,22 21,56 71 58
Z2.6 0,2 0,50 31,22 21,56 63 50
Z2.7 0,2 0,75 31,22 21,56 71 58
Z2.8 0,2 0,75 31,22 21,56 63 50
Z2.9 0,2 1,00 31,22 21,56 71 58
Z2.10 0,2 1,00 31,22 21,56 63 50
Z2.11 0,2 1,20 31,22 21,56 71 58
Z2.12 0,2 1,20 31,22 21,56 63 50
Z2.13 0,2 0,25 31,22 21,56 78 58
Z2.14 0,2 0,25 31,22 21,56 63 43
Z2.15 0,2 0,40 31,22 21,56 78 58
Z2.16 0,2 0,40 31,22 21,56 63 43
Z2.17 0,2 0,50 31,22 21,56 78 58
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4 \Versuchsanlage, Testfliissigkeit, Viersuchsdurchflihrung Auswertung

Versuchsreihe Ty Ik Mremar Mremin Tree Trre

kmol/kmol ~ m kag/h kg/h °C °C
Z2.18 0,2 0,50 31,22 21,56 63 43
Z2.19 0,2 0,75 31,22 21,56 78 58
Z2.20 0,2 0,75 31,22 21,56 63 43
72.21 0,2 1,00 31,22 21,56 78 58
72.22 0,2 1,00 31,22 21,56 63 43
72.23 0,2 1,20 31,22 21,56 78 58
722.24 0,2 1,20 31,22 21,56 63 43

Tabelle 4.6: Parameter der Versuchsreihen Z1.23 - Z1.25%amb - 72.25

Versuchsreihe T lx MTF TTF,E TKF,E max TKF,E min
kmol’/kmol m  kg/h °C °C °C
Z1.23 0,08 0,25 32,53 60 48 33
Z1.24 0,08 0,50 32,53 60 48 33
Z1.25 0,08 1,00 32,53 60 48 33
22.23 0,20 0,25 31,22 63 56 41
Z2.24 0,20 0,50 31,22 63 56 41
22.25 0,20 0,75 31,22 63 56 41

4.5 Versuchsdurchfiihrung

Zur Inbetriebnahme der Versuchsanlage werden zunach3heinostate 1) und(9)
(Bild 4.1) fur die Test- und Kuhlflissigkeit eingeschaltetdudie fur die jeweilige
Messung vorgesehenen Eintrittstemperaturen der beidesigkeiten eingestellt. Die
Kuhllangely (Bild 4.2) wird eingestellt. AnschlieBend werden die Pumggnund
(10) in Betrieb genommen. Die Kuhlflussigkeit wird beim geschéwssn Abflussven-

til (18) dem Zentralroh(7) zugefuhrt, wobei der gewiinschte Massenstrom durch das
Nadelventil des Schwebekdrper-DurchflussmesSeseingestellt wird. Die Testflus-
sigkeit wird von der im Thermostaten) eingebauten Kreiselpumpe in den Uberlauf-
behalter(3) gefordert und bei den Temperaturen unterhalb der Entmmgdtampe-
ratur der Testflissigkeitl{ < Ts) beim geschlossenen Ventil des Schwebekoérper-
Durchflussmesser$) und getffneten Abflussventib) zuriick in das Thermostét )
geleitet. Beim Uberschreiten der Entmischungstemperaiufestflissigkeit] > T)
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4.6 \erarbeitung der Messdaten

wird das Ventil(6) geschlossen, das Ventit) dagegen gedffnet und das homogene
Testfllissigkeitsgemisch wird zuerst unter der maximalarisgsigkeitsbelastung dem
Zentralrohr(7) zugefuhrt. Die Ausbildung des Testflissigkeitsfilmes wiisliell kon-
trolliert und nach der vollstandigen Benetzung des Zemthaés(7) mit der Testflis-
sigkeit wird der fur die Messung vorgesehene Massenstraras#fliissigkeit mittels
des Nadelventils des Schwebekdrper-Durchflussmesseeingestellt. AnschlieRend
wird das Glasrohr mit einem Armaflex-Mantel (Bild 4.2) isolie

Nach einer halben Stunde werden zur Kontrolle der Funktem\érgleichsstelle
die Temperaturen der Testflussigkeit am Thermoelemént~z) und am Wider-
standsthermometet §,100.zz) im Zulaufrohr miteinander verglichen. Die zugelassene
TemperaturdifferenAT = Tpy100,2r — Trie,zr 1ag fur alle Versuchsreihen unterhalb
der Grenze vor-0,04 K. Anschliel3end werden die Eintrittsbedingungen auf déieSe
der Test- und der Kuhlflussigkeit (Temperaturen und Mags@mg) kontrolliert und
gegebenfalls korrigiert. Nach einer weiteren halben Stundrden die Temperaturen
der beiden Flussigkeiten am Ein- und Austritt aus der Kidtste aufgenommen, um
das Erreichen des stationaren Zustandes feststellen aekohVeisen drei nachein-
ander folgende Temperaturaufnahmen nahezu gleiche Wer(8t@andardabweichung
von s < 0,03°C), so kann mit den Messungen begonnen werden. Fur jedekt Pun
werden die Temperaturmessungen funf Mal wiederholt urttiragtische Mittelwerte
gebildet. Nach jeder Neueinstellung eines Messpunktedemet5 bis 30 Minuten flr
das Einstellen eines stationaren Zustandes bendtigt.

4.6 Verarbeitung der Messdaten

Zur Darstellung des Warmetransportes in einphasigen ungbhagigen binaren Fil-
men werden die Warmedurchgangskoeffizienten herangezDgese werden aus den
Warmebilanzen auf der Seite des Kuhlfilms ermittelt und sediglich von den ge-
messenen Temperaturen der Test- und der Kuhlflissigkeivamdien Stoffdaten der
Kuhlflussigkeit abhangig.

Der mittlere Warmedurchgangskoeffizient wird durch den Watrnoen an einem
Abschnitt des Zentralrohres gemaf

Q =k AAT, (4.23)

definiert, wobeiA die Bezugsflache undT;, die mittlere Temperaturdifferenz angibt.
Bei zylindrischen Rohren wird die Aul3enoberflache als Bezugstlfewahlt. So
ergibt sich fiur Flachel die Beziehung

A=md,ly, (4.24)

worin d, der AuRendurchmesser des Zentralrohres iyndie Lange des gekihlten
Rohrabschnittes bezeichnet.
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4 \Versuchsanlage, Testfliissigkeit, Viersuchsdurchflihrung Auswertung

In den Experimenten werden die beiden Flussigkeiten imoBsiom gefihrt. Bild 4.12
zeigt beispielhaft die bei der Versuchsreihe Z2.2 nach deegralen Messprinzip auf-
genommenen Temperaturen der Test- und der KuhlflussigketEiatritt (777 und
Txr ) und am Austritt {7 4 und Tk s 4) aus der Kihlstrecke. Die mittlere Tempera-
turdifferenzAT,, wird bei der Gleichstromfiihrung nach der Beziehung

AT — (Trrg —Tkre) — (Trra — Tkra)
m ln(TTF,E*TKF,E)
(Trr,a—TkF,A)

(4.25)

berechnet.
65
TTF,E
i Testfliissigkeitsfilm
I /
o O /
= Versuchsreihe 72.2
= L | x,=0,2
= 35 1 [k=025m Trpa
=% L | My =31,22kg/h
=) - A T
ﬁ - //1 KF,A
50 * \
| Txr.i Kiihlfliissigkeitsfilm
45
Eintritt Austritt

Kiihllange /;

Bild 4.12: Temperaturen der Test- und der Kuhlflissigkeit amri& (777 g, TxkrE)

und am Austritt {774, Txr.4) aus der Kihlstrecke flr die Versuchsreihe
22.2

Mit der Warmebilanz auf der Seite der Kahlflissigkeit
Q = Mgr o (Tkpa —TkrE) , (4.26)

wobeic,xr die isobare spezifische Warmekapazitat der Kuhlflissigleziéichnet, er-
gibt sich fur den mittleren Warmedurchgangskoeffizieritelle Beziehung

7 — MKF CpKF (TKF,A - TKF,E)
™ da lK ATm

Die isobare spezifische Warmekapazitat der Kihlflissigkgit wurde bei der mittle-
ren Temperatur des Kuhlfilms

(4.27)

Tkrm = Tkre+ Tkra)/2 (4.28)
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4.7 Fehlerbetrachtung

nach Gleichung D.3 (siehe Anhang D) ermittelt.

Zur Darstellung des Einflusses der Phasenumwandlung auMdemetransport im
binaren Flussigkeitsfilm im Vergleich zum homogenen Filmdndie Grol3ek einge-
fuhrt

K = Fhe , (4.29)

khom
die als Verhaltnis der Warmedurchgangskoeffizienten behnderogenert,,,,,, und der
heterogenen Filmstromurig,; definiert wird.

4.7 Fehlerbetrachtung

Die MessgroRen, die zur Berechnung der Warmedurchgangskeeféink herange-
zogen werden (siehe Gl. 4.27), sind mit Fehlern behaftetpdi der Auswertung der
Messergebnisse zu bericksichtigen sind. Die Fehlerqueitgeben sich dabei aus der

» Temperaturmessung am Ein- und Austritt aus der Kuihls&reickd aus der

* Massenstrommessung der Kihlflissigkeit.

Die Messunsicherheiten wurden nach der Deutschen VornoNrEDV 13005 [55]
bestimmg. Eine detaillierte Berechnung der Unsicherheiten fiir dizeinen Eingangs-
gréRen ist im Anhang B aufgefuhrt.

Fur die gemessenen Temperaturdifferenzen der Kuhlflissigkl x» von 0,75 K
bis 5,58 K betragt die relative Unsicherheittl, 1,1% (beiATxr = 5,58 K) bis
7,9% (beiATxr = 0,75 K). Die aus den gemessenen Ein- und Austritttemperaturen
der Test- und der Kuhlflissigkeit berechneten mittleren fenaturdifferenzem\7,,
von 2,24 K bis 13,44 K sind mit einem relativen Fehlaryu von 0,62% (belAT,, =
13,44 K) bis 3,7% (beiAT,, = 2,24 K) behaftet. Die relative Unsicherheit fur die
Massenstrommessung der Kuhlflussigkeit u liegt bei 3,62%.

Bei minimalen Temperaturdifferenzéxil'x » und AT,, ergibt sich danach eine rela-
tive Unsicherheit fur den Warmedurchgangskoeffizienteman

Uk mazr = \/ Wryep + W, + U2, = 9.46% . (4.30)

Mit steigenden Temperaturdifferenzen sinkt der relatiedl&r ab und erreicht seinen
minimalen Wert von

Utnin = /Ui + Uag,, + U = 382% (4.31)

Bei den Messungen an Fallfilmen mit Phasenumwandlung lagen\exgleich der
Warmebilanzen die Abweichungen zwischen den WarmestromedeauSeite des
zweiphasigen Testflussigkeitsfilmes und des Kuhlflussighenes im Durchschnitt
unterhalb 10%.

2Deutsche Fassung von ,Guide to the expression of unseriaimeasurement*
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5 Ergebnisse

Im Folgenden werden die in den Experimenten gewonnenerbkigge beispielhaft
dargestellt und diskutiert. Eine vollstandige Aufstefjuder Messergebnisse ist im An-
hang A tabellarisch aufgefuhrt.

5.1 Variation der Kuhllange und des Massenstroms der
Testflissigkeit

Die bei den Untersuchungen an bindren Bernsteinsaureldésser-Gemischen un-
ter der Variation der Lange des gekiuhlten Rohrabschnittdslas Massenstromes der
Testflissigkeit gewonnenen Messergebnisse sind in Bil@iS.5.10 graphisch dar-
gestellt. Der Massenstrom der Kuhlflissigkeit blieb wadrdar Messungen konstant
bei My = 103,6 kg/h.

— — [\]
(@) o0 [e)

Temperaturdifferenz des Testfluides AT /K
=

—&— heterogen Z1.13,71.14
—— homogen x; =0,08
AT, =25K
i E
L=025m

;\I\

-
2| £ 3

Z

o}
(e

24

28 32

Massenstrom MTF /(kg/h)

36

Bild 5.1: Gemessene Temperaturdifferenzen der TestflUsisiK -~ als Funktion des
Massenstroms der Testflussigkéif;» fur die Versuchsreihen Z1.13 und

Z1.14
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5 Ergebnisse

In Bildern 5.1 und 5.2 sind exemplarisch die gemessenen Terypdifferenzen der
TestflissigkeitATrr = Trre — Trra und die mittleren logarithmischen Tempera-
turdifferenzerAT,, (Gleichung 4.25) fur die Messungen an homogenen und heterog
nen Filmen bei der Testflissigkeit mit der Zusammensetzangry = 0,08 und bei
der Lange des gekuhlten Rohrabschnittes pn= 0,25 m eingezeichnet (Versuchs-
reihen Z1.13 und Z1.14, siehe Tabelle 4.5). Die bei den Megsuim homogenen
Bereich eingestellten Eingangstemperaturen der Test- einidithlflissigkeit betrugen
Trre = 75°C bzw. Trrpr = 50°C, die bei den Messungen mit Phasenumwandlung
gewahlten Temperaturéfy r p = 60°C bzw. 17 = 35°C.

v 15 |
FE —A— heterogen
i | | - homogen
§ =1
= = o
B /
s
& ] 21.13,21.14] |
& / x,=0,08
2 ;/( AT, =25K
E ZK = 0,25 m
E ‘ ‘ 1
20 24 28 32 36

Massenstrom M. / (kg /h)

Bild 5.2: Mittlere logarithmische T.emperaturdifferenﬁ;ZFm als Funktion des Massen-
stroms der Testflussigkelt/; fur die Versuchsreihen Z1.13 und Z1.14

Bild 5.3 zeigt die mittleren WarmedurchgangskoeffizientarFainktion des Massen-
stromes der Testfllssigkeit fur die oben beschriebenerudisseinen. Wie dem Dia-
gramm entnommen werden kann, weisen die Uber die gesamtiéKggaufgenomme-
nen mittleren Warmedurchgangskoeffizienten in Falle dezrbgenen Filmstromung
héhere Werte auf als bei einem einphasigen Film. Beim hormegé&iim nehmen die
Warmedurchgangskoeffizienten mit dem steigenden Massemster Testfllissigkeit
nicht signifikant an. Beim zweiphasigen Film nehmen die Waumatgangskoeffizi-
enten mit dem steigendev; - leicht ab.

In Bild 5.4 sind die mittleren WarmedurchgangskoeffizientisrFainktion des Mas-
senstromes der TestflUissigkeit mit dem Molanteil von Bems&airedinitril vonz; =
0,2 bei der Kuhllange vorix = 0,25 m dargestellt. Die Wahl der treibenden Tempe-
raturdifferenz am Eintritt in die Kiihlstrecke wurde durcéheeschlechte Benetzbarkeit
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5.1 Variation der Kihlldnge und des Massenstroms der Tesitkeit

1800 .
Z1.13,71.14
. x, = 0,08, AT, = 25K
= 1600 HH - |
1400 \g\‘;

—A— heterogen
1200 —4— homogen

1000 —H‘H’%’{
4 2

800

Wirmedurchgangskoeffizient k /(W/m?K)

20 2 8 32 36
Massenstrom M. / (kg /h)

Bild 5.3: Mittlere Warme_durchgangskoefﬁzient%als Funktion des Massenstroms der
TestfllissigkeitM - fur die Versuchsreihen Z1.13 und Z1.14

1800 I |
72.13,72.14

I 1600 H*1 = 0,2; AT, =20K —A— heterogen

[x=025m —— homogen

1400

—_
[\
S
(e

L e S G
1000 7 H%\FH

800

Wirmedurchgangskoeffizient k /(W/m?K)

20 24 28 32
Massenstrom MTF /(kg/h)

Bild 5.4: Mittlere Warmedurchgangskoefﬁzient%als Funktion des Massenstroms der
TestflissigkeitV/ fur die Versuchsreihen Z2.13 und Z22.14
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5 Ergebnisse

der Oberflache des Zentralrohres bei héheren TemperatufeleaSeite des TestflUs-
sigkeitsfilmes aufA7Tz = 20 K begrenzt. Auch bei diesem Gemisch sind die War-
medurchgangskoeffizienten beim zweiphasigen Film holebalm homogenen. Mit
steigenden Massenstromen der Testflussigkeit bleiben drené¢iurchgangskoeffizi-
enten ndherungsweise konstant.

Beim Vergleich der absoluten Werte der homogenen und heteesgWarmedurch-
gangskoeffizienten fur die beiden Testflissigkeiten beKdddlange von = 0,25 m
erkennt man, dass die mittleren Warmedurchgangskoeffeziebéi der homogenen
Filmstromung fur den ganzen Bereich der variierten Mass@émst der Testfllssigkeit
naherungsweise gleiche Werte annehmen. Die heterogenenalfidgrchgangskoeffizi-
enten sind fur die Testflissigkeit der Zusammensetzungeyor 0,08 hoher als die
beim Gemisch mit der hoheren Konzentration von Bernsteneskitutril.

Bilder 5.5 und 5.6 zeigen die Messergebnisse fir die Lang@elkishlten Rohrab-
schnittes vorix = 0,4 m. In Bild 5.5 sind die mittleren Warmedurchgangskoeffiziante
des homogenen und des heterogenen Filmes als Funktion dseMdromes der Test-
flissigkeit mit der Zusammensetzung von= 0,08 dargestellt.

<

‘e 1400

E B L—*‘
= 1200 S —— Y

= 1000

Q

2 st

800

S

< Z1.15,71.16

5 600 +— x,=0,08 AT, =25K —A— heterogen | |
—"g | [ [=04m —4— homogen

S 400 — ]

20 24 28 32 36

Massenstrom MTF /(kg/h)

Bild 5.5: Mittlere WarmedurchgangskoeffizientEaIs Funktion des Massenstroms der
TestflussigkeitM - fur die Versuchsreihen Z1.15 und Z1.16

Bild 5.6 zeigt den Verlauf der mittleren Warmedurchgangsikaehten fur das Ge-
misch mit der molaren Konzentration des Bernsteinsaurdsnvon x; = 0,2. Auch
bei dieser Kuhllange steigen die Warmedurchgangskoeftenelmei der zweiphasigen
Filmstromung im Vergleich zum einphasigen Film fir beidestliéssigkeiten an. Die
mittleren Warmedurchgangskoeffizienten bleiben mit denehorenden Massenstrom
der Testflussigkeit weitgehend konstant.
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5.1 Variation der Kihlldnge und des Massenstroms der Tesitkeit

1400 | |
[ | Z2.15,72.16 —A— heterogen
1w 1200 - x,=02; AT;=20K —&— homogen | |
I, =04 m

1000

800

A A

600 7 S S———

400

Wirmedurchgangskoeffizient k /(W/m?K)

20 24 28 32
Massenstrom M. / (kg /h)

Bild 5.6: Mittlere Wérme;durchgangskoeffizient%als Funktion des Massenstroms der
TestfllissigkeitV - fur die Versuchsreihen Z2.15 und Z2.16
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§ 71.21,71.22

< x,=0,08; AT, =25K
o le=10m
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Bild 5.7: Mittlere Warmedurchgangskoefﬁzientéals Funktion des Massenstroms der
TestflussigkeitV/ fur die Versuchsreihen Z1.21 und Z1.22
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5 Ergebnisse

In Bilder 5.7 und 5.8 sind die mittleren Warmedurchgangskoiefiiten als Funktion
des Massenstromes der Testflussigkeit fur die Lange desitjekiRohrabschnittes von
I,k = 1,0 mdargestellt. Bei der Testflussigkeit mit der Zusammensegtzaonz; = 0,08
gleichen sich die Warmedurchgangskoeffizienten bei der lgermen und heterogenen
Stromung an, beim Testgemisch mit = 0,2 steigen die Warmedurchgangskoeffizi-
enten bei der heterogenen Filmstromung im Vergleich zurdgenen Stromung an.

Die absoluten Werte der Warmedurchgangskoeffizienten nehmiteder steigenden
Kuhllange sowohl beim Testgemisch mit der Zusammensetzang; = 0,08 (siehe
Bilder 5.3, 5.5 und 5.7) als auch beim Gemisch mit dem Molautei Bernsteinsaure-
dinitril von x; = 0,2 (siehe Bilder 5.4, 5.6 und 5.8) ab.

3; 600 | |

E 7221,72.22 “a heterogen
= x,=02; AT, =20K —— homogen

= Lk=1,0m

.2 500

N

=

Q
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2]

4 At
§ 400

=

2

=)

;‘%’ S S SIS SN
g 300 ‘ : ‘

20 24 28 32

Massenstrom MTF /(kg/h)

Bild 5.8: Mittlere Wérmedurchgangskoeffizient%als Funktion des Massenstroms der
TestflissigkeitM - fur die Versuchsreihen Z2.21 und Z2.22

Zum Vergleich der Versuchsreihen wurden die Uber die vagieMassenstrome der
Testflussigkeit gemittelten Relationéh = Ehet/Ehom als Funktion der Lange des ge-
kihlten Rohrabschnittdg aufgetragen.

Bild 5.9 zeigt die Relation zwischen den homogenen und hetergWarmedurch-
gangskoeffizienten fur die Testflissigkeit mit der Zusanse&ung vonr; = 0,08
als Funktion der Lange des gekihlten Rohrabschnittes bdiaheperaturdifferenz am
Eintritt in die Kuhlstrecke vom\Tr = 25 K. Bei allen Langen des gekuhlten Rohrab-
schnittes qilt fir dieses Gemisch, dass der Warmedurchgairdgb heterogenen Stro-
mung im Vergleich zur homogenen Stromung sich verbesgert (1). Die Relationk
sinkt jedoch von cal 45 bei der Kihllange vorix = 0,25 m bis auf ca.l,05 bei der
Kahllange vonlx = 1,2 m. Da das Maximum bei der Kihllange végp = 0,5 m we-
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5.2 Einfluss der Intensitét der Kiihlung

der bei einer anderen Temperaturdifferenz noch bei derandaisammensetzung der
Testfllissigkeit beobachtet wurde, kann es als Messfehteadbget werden und wird
daher im Weiteren nicht bertcksichtigt.

2,1 |
i [+] x, = 0,08
1,9 +
AT, =25 K

khet/ 1zhom

1,7
1,5 I .

1,3 I\\
0,9 | ‘ ‘ ‘ % 1

Relation K

0,2 0,4 0,6 0,8 1,0 1,2
Kiihllinge //m

Bild 5.9: RelationK = kj.;/knom als Funktion des gekiihlten Rohrabschnittgsiir
das Gemisch mit der Zusammensetzung ¥or= 0,08, Eintrittstemperatur-
differenzATy = 25 K

In Bild 5.10 sind die Relatione®” als Funktion der Kuhllangg; flr das Gemisch
mit der Zusammensetzung van = 0,2 und die Eintrittstemperaturdifferenz zwischen
der Test- und der Kuhlflussigkeit van7T; = 20 K zusammengefasst. Wie man dem
Diagramm entnehmen kann, weisen auch bei diesem GemisdReti¢ionen/ fur
alle Kuhllangen positive Werte auf. Die Abhangigkeit vorr ¢@ihllange ist jedoch
weniger ausgepragt als beim Gemisch mit der Zusammensggtmumz; = 0,08. Bei
Kahllangen zwischen, = 0,25 und 1,2 m ist die Relation zwischen den homogenen
und heterogenen Warmedurchgangskoeffizienten ndheruisgskonstant £ = 1,2).

5.2 Einfluss der Intensitat der Kihlung

Um den Einfluss der Intensitat der Kilhlung auf den Warmetmanap binaren Fallfil-
men mit Flassig/Flissig-Phasenumwandlung zu untersyghede die Temperaturdif-
ferenzem\Ty zwischen der Test- und der Kuhlflissigkeit am Eintritt in diéhIstrecke
in Experimenten an beiden Testgemischen variiert.

In Bildern 5.3 bis 5.10 wurden bereits die Messergebnissgeabellt, die bei der
Temperaturdifferenz voATr = 25 K bei dem Testgemisch mit der Zusammensetzung
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5 Ergebnisse

1,4
. i -
Igg 1,3 'y
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| - L 2 ® | —]
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Bild 5.10: RelationX = ke /knom als Funktion der Lange des gekiihlten Rohrab-
schnitted x fur das Gemisch mit der Zusammensetzung voi= 0,2, Ein-
trittstemperaturdifferenATr = 20 K

vonz; = 0,08 bzw. ATr = 20 K beim Gemisch mitr; = 0,2 gewonnenen wurden.
Bilder 5.11 bis 5.16 zeigen exemplarisch die Ergebnisse dégrsuchungen an beiden
Testgemischen bei einer Eintrittstemperaturdifferenz 294z = 13 K. Wie in den
oben vorgestellten Experimenten wurde auch die Kihllarggevt. Der Massenstrom
der Kihlfliissigkeit wurde bel/ » = 103,6 kg/h konstant gehalten.

Bild 5.11 bzw. 5.12 zeigt die mittleren Warmedurchgangskoieffiten als Funktion
des Massenstromes der Testflussigkeit fir das Gemisch miiudammensetzung von
x1 = 0,08 bzw. 1 = 0,2 bei der Kuhllange vorix = 0,25 m. Wie bei der hdheren
Temperaturdifferenz steigen die Warmedurchgangskoetteebei der zweiphasigen
Filmstromung im Vergleich zur einphasigen Stromung an. Béastgemisch mit der
Zusammensetzung vonn, = 0,08 bleiben sowohl die homogenen als auch die hete-
rogenen Warmedurchgangskoeffizienten mit den steigendesséviatromen der Test-
flussigkeit naherungsweise konstant. Bei der Testfllisgigkeder Konzentration von
BSD vonz; = 0,2 nehmen die Warmedurchgangskoeffizienten mit der Zunahme des
Massenstroms der Testflissigkeit ab.

In Bildern 5.13 und 5.14 sind die mittleren Warmedurchgang8koenten als Funk-
tion des Massenstroms der Testflussigkeit fur die Kuhll&vgel, = 1,0 m darge-
stellt. Fir beide Testflussigkeiten bleiben die mittlererrM&durchgangskoeffizienten
bei der einphasigen und der zweiphasigen Filmstrémung teigenden Massenstro-
men weitgehend konstant und verlaufen sehr nah aneinatat®si liegen die homoge-
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Bild 5.11: Mittlere Warmedu_rchgangskoefﬁzientEraIs Funktion des Massenstroms
der Testflussigkeid/r fur die Versuchsreihen Z1.1 und Z1.2
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Bild 5.12: Mittlere Warmedu_rchgangskoeffizientEraIs Funktion des Massenstroms
der Testflussigkeid/x fur die Versuchsreihen Z2.1 und Z2.2

nen Warmedurchgangskoeffizienten oberhalb der heterodezienGemisch mit der
Zusammensetzung von = 0,08. Beim Testgemisch mit der Zusammensetzung von
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xr1 = 0,2 steigen die Warmedurchgangskoeffizienten bei der zweigbasstromung
leicht an.

600 I
71.9,71.10

- x, =008, AT, =13 K
=1,0m

| ——

Wiirmedurchgangskoeffizient k /(W/m?K)

500

400
—A— heterogen
| —— homogen
300 !
20 24 28 32 36

Massenstrom M, / (kg /h)

Bild 5.13: Mittlere Wérmedu‘rchgangskoeffizientérals Funktion des Massenstroms
der Testflussigkeid/rr fur die Versuchsreihen Z1.9 und Z1.10
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Bild 5.14: Mittlere Warmedu‘rchgangskoeffizientérals Funktion des Massenstroms
der Testflussigkeid/x fur die Versuchsreihen Z2.9 und Z2.10
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5.2 Einfluss der Intensitét der Kiihlung

In Bild 5.15 bzw. 5.16 sind die Relationd = k;,.; /kpom als Funktion der Kuhllan-
gely fur die Testfllissigkeit mit der Zusammensetzung ¥onr= 0,08 bzw. z; = 0,2
und die Eintrittstemperaturdifferenz zwischen der Tesid der Kuhlflussigkeit von
ATg = 13 K zusammengefasst. In Diagrammen sind die Uber die varndvtassen-
strdme gemittelterd-Werte eingetragen.

1,4 |
i x, = 0,08
AT, = 13K

1,3

1,2

9

;
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-
M %
o i
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Bild 5.15: Relationk = k. /kpom als Funktion der Kiihllangg fiir das Gemisch mit
der Zusammensetzung van = 0,08, EintrittstemperaturdifferenATyr =
13K

FUr beide Testgemische ist der Verlauf der Relationen zwisclen homogenen und
den heterogenen Warmedurchgangskoeffizienten bei deetid@im Temperaturdiffe-
renz vonATr = 13 K qualitativ identisch mit den Verlaufen bei der Temperditfie-
renz vonATyr = 20 Kbzw. ATr = 25 K. Bei der Testflissigkeit mit der Zusammenset-
zung vonz; = 0,08 steigen diei{-Werte bis zur Lange des gekuhlten Rohrabschnittes
von ca.lx = 0,4 m an, siehe Bild 5.15. Der Anstieg ist aber weniger ausge@iggt
der bei der héheren Temperaturdifferenz. Ab der Kuhllaragely = 0,5 m sinken die
Relationen bis in den Bereich vai < 1 ab.

Bild 5.16 zeigt die RelationeA™ als Funktion der Kuhllangg, fir das Testgemisch
mit der Zusammensetzung van = 0,2. Der Verlauf der Relatione®” nimmt, tGber
den gesamten Bereich der Kihllangen gesehen, eine steilendenz an.

In Bild 5.17 und 5.18 sind die Ergebnisse der Untersuchungegedtellt, in denen
die Eintrittstemperatur der Kuhlflissigkdik » z bei unveranderten Bedingungen auf
der Seite des TestflUssigkeitsfiIrerF = konst. undZ’;r z = konst.) variiert wur-
de. Jede Messreihe wurde mit einer Temperatur nah der Eritarigstemperatur der
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Bild 5.16: Relationk = k. /knom als Funktion der Kiihllangg, fiir das Gemisch mit
der Zusammensetzung van = 0,2, EintrittstemperaturdifferenATy =
13K

Testflussigkeitl’s begonnen. Weiter in der Messreihe wurde die Temperatur dbl-K
flussigkeit in3 K Schritten fallend variiert. Der Massenstrom der Kuhlflgksit wurde
bei My = 103,6 kg/h konstant gehalten.

In Bild 5.17 sind die mittleren Warmedurchgangskoeffizienteals Funktion der
Temperaturdifferenz am Eintritt in die KuhlstrecRe'; fur die Testflissigkeit mit der
Zusammensetzung van = 0,08 bei den Langen des gekuhlten Rohrabschnittes von
lx = 0,25, 0,5 und 1,0 m zusammengestellt. Die Messungen wurden beim Massen-
strom der Testfliissigkeit voi/;» = 32,5 kg/h und bei der Eintrittstemperatur der
Testflissigkeit vorirr z = 60°C durchgefuhrt. Die Temperatur der Kihlflissigkeit
am Anfang jeder Messreihe wurde etwas unterhalb der Enmmiggstemperatur der
Testflissigkeit belxrr = 48°C gewahlt. Bei allen Kuhllangen nehmen die mittle-
ren Warmedurchgangskoeffizienten mit der steigenden Egteimperaturdifferenz na-
herungsweise linear an. Besonders ausgepragt ist der grimieder Kuhllange von

Bild 5.18 fasst die mittleren Warmedurchgangskoeffizientendie Testflissigkeit
mit der Zusammensetzung vaen = 0,2 zusammen. Der Massenstrom der Testfllissig-
keit betrugMTF = 31,2 kg/h, die Temperatur der Testflussigkeit am Einffitl, p =
63°C, die Anfangstemperatur der Kihlfllissigkéjtr = 56°C. Wie dem Diagramm
entnommen werden kann, verhalten sich die Warmedurchgaefigkenten analog zu
denen fur die Testflissigkeit mit der Zusammensetzungiyoa 0,08.
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Bild 5.17: Mittlere Warmedurchgangskoeffizienterals Funktion der Temperaturdif-
ferenz am Eintritt in die Kuhlstreck&Ty, flr die Versuchsreihen Z1.25-
Z1.27
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Bild 5.18: Mittlere Warmedurchgangskoeffizienterals Funktion der Temperaturdif-
ferenz am Eintritt in die Kuhlstreck&Tx fur die Versuchsreihen 722.25-
22.27
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5 Ergebnisse

Die Variation des Massenstromes der Testflissigkeit zégiteiesen Untersuchun-
gen keinen Einfluss auf den Warmedurchgang, daher wurdeeagfalhische Darstel-
lung der Ergebnisse bei unterschiedlichen Massenstroofetieser Stelle verzichtet.

5.3 Diskussion der Ergebnisse und Schlussfolgerungen

Wie den im vorhergehenden Kapitel vorgestellten Diagrammetnommen werden
kann, steigt der Warmedurchgang im heterogenen Film im ®&iglzum homogenen
grundsatzlich an. Im Weiteren sollen die physikalischetar@e dieses Effektes disku-
tiert werden. Um qualitative Aussagen Uber den Einfluss diggsig/Flissig-Phasen-
umwandlung auf den Warmeibergang treffen zu kdnnen, wendefichst die in den
Experimenten gewonnenen Ergebnisse in Form von Warmetigsiaeffizienten aus-
gedrickt.

Der mittlere Warmedurchgangskoeffiziehtlasst sich in Form von nacheinander
geschalteten Warmeubergangswiderstanden an den von diem béiuiiden berieselten
Oberflachen und dem Wandwiderstand darstellen

1 1 dy In(d,/d;) d,

k. arp 2w Okrp d; ®-1)

wobei arr bzw. @ die mittleren Warmetbergangskoeffizienten auf der Seite der
Test- bzw. der Kuhlflussigkeit\yy, = 15 W/mK die Warmeleitfahigkeit des Wand-
materials undi, = 0,04 m bzw.d; = 0,035 m den Aul3en- bzw. Innendurchmesser
des Zentralrohres bezeichnet. Der mittlere Warmelbergarfizient des Testfllissig-
keitsfilms sowohl bei der homogen@&a 1., als auch bei der heterogenen Filmstro-
mungarr, ne: 1@sst sich danach nach der Beziehung

_ 1 d, dy In(d,/d;)\
arr (k akp d; 2\w ) -2

bestimmen.
Der Warmeubergang auf der Seite des Kuhlfilms wird als bekaratusgesetzt. Der
mittlere Warmeubergangskoeffiziehk » wird gemarf

2993
(Vikr/9)'?

bestimmt, wobelNuy die mittlere Nusselt-Zahl)x» die Warmeleitfahigkeit und
vk r die kinematische Viskositat der Kuhlfltissigkeit bezeighne

Fir die in Experimenten variierten Reynolds-Zahlen der Kiassigkeit 880 <
Rexp < 700) werden die mittleren Nusselt-Zahléviux » nach der aus Literatur be-
kannten Beziehung fir die turbulente Strémung (Gleichutd)3erechnet

Nugp = 0,0136 Rel Priit . (5.4)
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5.3 Diskussion der Ergebnisse und Schlussfolgerungen

Zur Bestimmung der Prandtl-Zahlen der Testflussigksit » wurde ein Polynom 3.
Grades eingesetzt,

Pricir = —0,00003 T ..., + 0,00521 T2 1o, — 03717 Tic g + 12,619, (5.5)

das mittels der im VDI-Warmeatlas [56] vorhandenen Praddtien von Wasser er-
mittelt wurde. Die Stoffdaten der Kuhlfllssigkeit, (<7, Axr, Vi r, Prir) werden bei
der mittleren Temperatur der Kuhlflissigk@it 7, = (Tkrr + Tkr.a)/2 bestimmt.

In Bildern 5.19 und 5.19 ist das Verhaltni$ -

@
O[;—‘ — _TF, het (5_6)
QTFE, hom

zwischen den mittleren Warmeubergangskoeffizienten imhaisigen und im zweipha-
sigen Film als Funktion der Lange des gekihlten Rohrabdelshit fur beide Testflus-
sigkeiten bei unterschiedlichen Eingangstemperat@difizen\7T dargestellt.

3,0 |
i x,=0,08
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I - AT,=13K
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o2 4 1] 1
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Kiihllange / /m

Bild 5.19: Relationa.r = @rp, het/ArrF, hom als Funktion der Lange des gekihlten
Rohrabschnittes, fir das Gemisch mit der Zusammensetzung ¥on=

0,08

Bild 5.19 zeigt den Verlauf vom. fur das Gemisch mit der Zusammensetzung
von z; = 0,08 bei den Temperaturdifferenzen am Eintritt in die Kuhlskewxon
ATg = 25 K bzw. 13 K. Wie man dem Diagramm entnehmen kann, steigt der War-
metbergang im zweiphasigen Film im Vergleich zum einplasignalog zum War-
medurchgang an, wobei der bezogene Warmeuibergangskaeftizie besonders bei
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Bild 5.20: Relationa}, = @rp, het/@rr, hom als Funktion der Lange des gekihlten
Rohrabschnittek, fur das Gemisch mit der Zusammensetzungapg: 0,2

kleineren Kihllangen groR3ere Werte annimmt als der bezyéirmedurchgangsko-
effizient K. Bei der Lange des gekuhlten Rohrabschnittes ivor- 0,25 m liegt das
Verhaltnisa, bei ca.2,7 und nimmt mit der steigenden Kuhllange ab. Im Bereich
der Kuhllangen bis etwd@,4 m ist der Anstieg des Warmeulbergangs im heteroge-
nen Film bei der Eingangstemperaturdifferenz ¥nK hoher als beil3 K. Bei der
Testflussigkeit mit der Zusammensetzung wgn= 0,2 bewirkt die Flussig/Flussig-
Phasenumwandlung ebenfalls eine Verbesserung des Warmmgaiigs, Bild 5.20. Die
Warmeubergangskoeffizienten beim zweiphasigen Film liegeMittel um den Fak-
tor 1,35 hoher als die bei der einphasigen Filmstromung. imetschied zur Test-
flissigkeit mit dem Molanteil von Bernsteinsauredinitrilive; = 0,08 weichen die
bezogenen Warmeubergangskoeffizientép bei unterschiedlichen Temperaturdiffe-
renzen im ganzen Bereich der gewahlten Kiuhllangen nichk stameinander ab. Bei
der Kihllange vorlx = 0,25 m jedoch weist das Verhaltnis;.,. bei der treibenden
Temperaturdifferenz voiTr = 20 K einen hoheren Wert als bei der Temperaturdif-
ferenz vonATr = 13 K auf.

Zur Deutung des Phadnomens des steigenden Warmetranspuriaseiphasigen
Film im Vergleich zum einphasigen betrachtet man das Gigahchtsdiagramm der
Testflissigkeit. Im Kapitel 4.3.1 wurde d&sr,-Phasendiagramm des Bernsteinséure-
dinitril/Wasser-Gemisches vorgestellt. Um Aussagen i@lemassenanteilige Vertei-
lung der beiden Phasen bei der Phasenumwandlung im bindnremfachen zu kon-
nen, werden aus den Molanteilen fir den Bereich der Temperatwn20°C < T' <
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56,11°C die Massenanteile gemalf3 der Beziehung

il Ml
I Ml + (]. - 131> MQ

& = (5.7)

berechnet, wobel/, die Molmasse des Bernsteinsauredinitrils udgldie des Wassers
bezeichnet.

Wird der bindre homogene Film mit der Zusammensetzung&or- 0,28, was
dem Molanteil vonz; = 0,08 entspricht, und der Temperatur véh > T (Zustand
A in Bild 5.21) rohrseitig gekuhlt, so wird das bindre Gemisath Erreichen einer
Uberséttigung vol\T = T — T, (Zustand B) metastabil und eine Phasenumwandlung
setzt im Film ein. Das metastabile Gemisch zerfallt in zweialpgewichtige Phasen
mit der Zusammensetzug, bzw.¢;,, Bild 5.21.
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Bild 5.21: Zum Phasenzerfall im Bernsteinsauredinitril/'éé&sGemisch; massenantei-
lige Zusammensetzung der homogenen Testfllssigkeit0,28 (z; = 0,08)

Bild 5.22 stellt den rohrseitig gekihlten Testflussigkditstan der Aul3enoberflache
des Zentralrohres dar. Die Lange des gekuhlten Rohrabsehhit wird mittels des
Verteilers fur die Kihlflissigkeit eingestellt. Die Fotdaahmeé links in Bild 5.22 zeigt
beispielhaft das wéhrend der Experimente beobachteteekdes binédren Filmes mit

1IsE, J.: Fotographische Untersuchung zum Phasenzerfall in thetmizlasteten bindren Fliissig-
keitsgemische(Studienarbeit), Universitat Paderborn, 2001
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einer Phasenumwandlung. Auf Grund des Aufbaus der Verantdge, insonderheit
des doppelwandigen Glasrohres, an dem sich das Kondetasstebiwaren die beglei-
tenden Foto- oder Videoaufnahmen des Flissigkeitsfilnmods moglich. Das Einsetzen
des Phasenzerfalls wurde im Experiment durch Trubung d@&&icharakterisiert, was
in Bild 5.22 durch die rétliche Farbe dargestellt ist. Die Quiig seinerseits deutet auf
das Auftreten der neuen Phase in Form von sehr kleinen Trdapfier kontinuierlichen
Mutterphase. Soweit durch visuelle Beobachtung festdast@ar, breiteten sich die
Tropfen Uber die gesamte Filmdicke aus. Die Grenze der Rbasgandlung im Film
wurde an der Stelle der gekihlten Strecke beobachtet, @i 28 mm unterhalb der
Position lag, an der die Kuhlfliissigkeit auf die Innenobelfédes Zentralrohres auf-
gegeben wurde. Die Oberflache des Filmes blieb sowohl behal®ogenen als auch
bei der heterogenen Stromung wellenfrei, was auf eine leoBberflachenspannung
des Bernsteinsauredinitrils im Vergleich zum Wasser zuiifikhren ist.

Zentralrohr

Zulaufrohr

Einphasiger Kiihlfliissigkeit

Testfliissigkeitsfilm

Verteiler
Kiihlfliissigkeit

Kiihlfilm

Grenze der Phasenumwandlung

Zweiphasiger
Testfliissigkeitsfilm

Bild 5.22: Binarer rohrseitig gekuhlter Testflussigkeitsfiinit einer Flussig/Flussig-
Phasenumwandlung; Fotoaufnahme links [57].

Aus den Stoffbilanzen des zweiphasigen Films

My = 52780 i N = S8 (5.8)

512 - gll 512 - 511
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wo M, und M,, die Massenstrome der beiden Phasen bhdien Stoffstrom der ho-
mogenen Testfllissigkeit bezeichnet, folgt, dass die Waissdre Phase mit der Zusam-
mensetzung vol;; massenanteilig starker vertreten ist als die Bernsteiesgéitril-
reiche Phase mit der Zusammensetzung&enDies lasst auf Grund der beinahe glei-
chen Dichten der beiden reinen Komponenten der Testflisisigkch auf den grol3eren
Volumenanteil der Wasser-reichen Phase schlieRen, wasVeniesserung des War-
meulbergangs im zweiphasigen Fallfilm auf Grund der h6herem&l&itfahigkeit von
Wasser zu Folge hat. Bei hoheren treibenden Temperatuatifen wird eine grof3ere
Unterkihlung erreicht, was eine scharfere Phasentrenandglamit auch einen ho-
heren Anstieg des Warmeubergangs bewirkt. Dieser Effekieisbnders bei kleineren
Kahllangen zu beobachten, Bild 5.19. Stromabwarts wird @é¢erdogene Film weiter
gekuhlt, die neue BSD-reiche Phase vermehrt sich auf Kostewdsser-reichen Mut-
terphase. Die Zusammensetzungen der beiden Phasen rintkergeler Binodalkurve
immer weiter auseinander, Bild 5.21. Die relative Masse dé&dB&chen Phase nimmt
mit der sinkenden Temperatur des zweiphasigen Filmesreatspn der Relation

d€1y A&y

T 59

zu. Dies kdnnte die Abnahme des Warmeibergangs im Film mitdagzenden Lauf-
lange erklaren. Langs des zweiphasigen Filmes wurde anehfaiderung der Film-
struktur beobachtet. Die Intensitat der Tribung im heteneg Film nahm mit der zu-
nehmenden Lauflange ab (in Bild 5.22 durch das Abschwéchenddmhen Farbe
langs der Filmstromung dargestellt), was auf die Koagotetier kleinen Tropfen der
BSD-reichen Phase zu gro3eren Tropfen und anschlieRenddhng&h schlieRen lasst.
Dies konnte ebenfalls eine Verschlechterung des Warmedéibgsdgewirken. Die strdh-
nenformige Struktur des Filmes konnte mit blof3em Auge jaduocht erfasst werden.

Bei der Kiihlung des homogenen Films mit der spezifischen Zosarsetzung von
& = 0,53 (was einer molaren Zusammensetzung ¥en= 0,2 entspricht) von einer
Temperaturl; (Zustand A im Bild 5.23) auf eine Temperatiliy unterhalb der Satti-
gungstemperatufs wurde ebenso eine Zunahme des Warmetibergangs im heterogenen
Film im Vergleich zum homogenen beobachtet, Bild 5.20. Da&li&usammensetzung
der Testfllssigkeit der kritischen Zusammensetzung eokdpist bei einer raschen Ab-
kuhlfung des Testflussigkeitsfilmes eine Phasenumwandiuaglem instabilen Gebiet
aus anzunehmen. Der Anstieg des Warmetiibergangs ist jederiigeir als beim Film
mit der Zusammensetzung vgn= 0,28. Mit der weiteren Kiihlung des Filmes wurde
in den Experimenten keine signifikante Anderung des bezg@virmeiibergangsko-
effizientenn’. . mit der zunehmenden Lande des gekuhlten Rohrabschnittges$esllt,
wie man dem Bild 5.20 entnehmen kann. Diese Beobachtung isp&tipel mit der
Vermutung, dass der Anstieg des Warmeubergangs ursacbfichearelativen Massen
der beiden Phasen zuriickzufuihren ist: die relativen Massam Volumenanteile der
beiden Phasen bleiben bei der hier gewahlten Anfangsktnatiem des homogenen
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Bild 5.23: Zum Phasenzerfall im Bernsteinsauredinitril/$é&sGemisch; massenantei-
lige Zusammensetzung der homogenen Testflissigkeit0,53 (z; = 0,2)
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Fur diese Testflussigkeit wurde eine analoge Entwicklumdrdestruktur wie in den
Experimenten an der Testflussigkeit mit der Zusammensgtzan¢; = 0,28 beob-
achtet: deutliche Tribung beim Einsetzen des Phasenzedi& mit der zunehmenden
Kihllange immer starker zuriickgeht, Bild 5.22. Diese Andgrder Filmstruktur hat
jedoch offensichtlich keinen Einfluss auf den Warmeubergamgwveiphasigen Film.

Die Ergebnisse der durchgefiihrten Experimente lassenrtenyalass der Warme-
Ubergang bei der Phasenumwandlung in einem Gemisch mitganZmensetzung von
&1 > &, noch weiter zuriickgeht. Hierzu sind jedoch weitere Messangptwendig.
Ebenso missen zur Quantifizierung der Einflussparameteteswi¥vVarmetbergang in
zweiphasigen Flussigkeitsfilmen Experimente auf anderaiS§#e erweitert werden,
um etwaige gemischspezifische Abhangigkeiten vom Verlauf3leichgewichtskurve
und von den Stoffdaten zu bestimmen.

Im Weiteren beschranken sich die oben getroffenen Aussagkeltaminare Filme.
Die Turbulenz kann jedoch zum Vermischen der Phasen im Rilmeh, was lokale
Konzentration- bzw. Temperaturschwankungen bewirkemte&in

(5.10)
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Zur Untersuchung des Warmeubergangs in binaren flussigHitrf@h mit einer FlUss-
ig/Flussig-Phasenumwandlung liegen derzeit keine Ventlithungen vor. Die fur die
einphasigen Filme vorhandenen Korrelationen kdnnen zuctBegung des Warme-
Ubergangs in zweiphasigen Fallfilmen nicht herangezogedeme da sie weder das
Stromungsverhalten von solchen Filmen noch die EffektePtraisenumwandlung wie
Entstehung der neuen Phasen und ihre Entwicklung langsilestFomung berick-
sichtigen.

In der vorliegenden Arbeit wird Uber die Ergebnisse der arpentellen Untersu-
chungen zum Warmetransport in binaren FlussigkeitsfilmeerruBedingungen der
Flussig/Flussig-Phasenumwandlung berichtet. In den ixeaten wurde ein binarer
homogener Film am Umfang eines senkrechten, innengekiiRltdres verteilt und
anschliel3end einer Kiihlung unterhalb der Entmischungstestur des Filmgemisches
unterworfen. Nach Erreichen einer gewissen Ubersattigateie im Film eine Fliissig/-
Flussig-Phasenumwandlung ein, so dass sich stromabvigetsweeiphasige Stromung
im Film entwickelte. Die Messungen wurden sowohl an Faldimohne Phasenum-
wandlung als auch an zweiphasigen Filmen durchgefihrt.

Als Testflussigkeit wurden in den Experimenten zwei Bernst@iredinitril/\Wass-
er-Gemische mit den Molkonzentrationen von = 0,08 und x; = 0,2 eingesetzt.
Der Index 1 ist dabei der Komponente Bernsteinsauredinitgsbiordnen. Das Gemisch
Bernsteinsauredinitril/\WWasser weist eine obere kritisEhemischungstemperatur auf.
Bei einem Druck vomp = 1 bar weist das Gemisch eine kritische Entmischungstempe-
ratur vonT}, = 56,11°C und eine kritische Molkonzentration van,, = 0,1953 auf,
was einer kritischen Massenkonzentration ¢gn = 0,5189 entspricht. Als Kihlflis-
sigkeit wurde Wasser verwendet.

In den Experimenten wurde unter Umgebungsdruck die treiddiemperaturdiffe-
renz am Eintritt in die Kuhlstrecke zwischéf K und 25 K, die Massenstrome auf der
Seite der Test- und der Kuhlflussigkeit sowie die Lange d&sigeen Rohrabschnittes
von 0,25 m bis1,2 m variiert. Die Zusammensetzung des binaren Gemischdte stal
bei einen Ubergeordneten Parameter dar. Gemessen wuedéandperaturen der Test-
und der Kuhlflissigkeit am Eintritt und am Austritt aus deti@irecke. Die Reynolds-
Zahlen, die sich fur die in Experimenten eingestellten Patar ergaben, lagen fir die
Testflussigkeit im Bereich vor0 bis 250 und fur die Kuhlflussigkeit im Bereich von
380 bis 700.

Zur Darstellung des Warmetransportes in einphasigen unghhagigen binaren Fil-
men wurden die Warmedurchgangskoeffizienten herangezbgeualitative Aussa-
gen Uber den Einfluss der Flussig/Flussig-Phasenumwagdlufrden Warmeibergang
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6 Zusammenfassung

treffen zu kénnen, wurden die in den Experimenten gewormé&mgebnisse unter der
Annahme des bekannten Warmeulbergangs auf der Seite deslighti Form von
Warmeubergangskoeffizienten ausgedrickt.

Bei der Testflissigkeit mit der Zusammensetzung ¥pa= 0,08 wurde ein Anstieg
des Warmeubergangs im zweiphasigen Film im Vergleich zumpheisigen maximal
um den Faktor,7 festgestellt. Dies kdnnte mit dem Auftreten einer Wassehen
Phase erklart werden, die massen- bzw. volumenanteiliyest&ertreten ist als die
Bernsteinsauredinitril-reiche Phase, was unmittelbardsums Stoffbilanzen des zwei-
phasigen Testflussigkeitsfilmes entnommen werden kanndéisteigenden Kuhllan-
ge wurde jedoch eine Abnahme des Warmeubergangs bei devdeten Stromung im
Vergleich zur homogenen festgestellt, was auf eine Zunatheneelativen Masse der
Bernsteinsauredinitril-reichen Phase mit der sinkendenpBsatur des zweiphasigen
Filmes zurtickgefuhrt werden kénnte.

Beim Testflussigkeitsfilm mit der Zusammensetzung ¥pr- 0,2 wurde ebenso ei-
ne Verbesserung des Warmeubergangs im zweiphasigen Filrargieith zum einpha-
sigen beobachtet. Die Warmeubergangskoeffizienten beivdeipkasigen Stromung
lagen im Mittel um den Faktar,35 héher als die bei der einphasigen Filmstromung. Im
Unterschied zur anderen Testflussigkeit wurde hier jedeaeksignifikante Anderung
des bezogenen Warmeubergangskoeffizienten mit der zunelemeinde des gekuhl-
ten Rohrabschnittes festgestellt. Dies unterstitzt dienvung, dass der Anstieg des
Warmeuibergangs ursachlich auf die relativen Massen deebé&ltlasen zurickzufih-
ren ist.

Bei visuellen Beobachtungen wurde bei den beiden Testflissagkstromabwarts
eine &hnliche Entwicklung der Filmstruktur beobachtets Easetzten der Phasenum-
wandlung wurde mit der Triibung des Filmes charakterisieag auf das Auftreten der
neuen Phase in der kontinuierlichen Mutterphase in Fornsebnkleinen Tropfen deu-
tete. Die Intensitat der Tribung im Film nahm mit der zunehdas Lauflange ab. Dies
l&sst auf die Koagulation der kleinen Tropfen der Bernstainsdinitril-reichen Phase
zu grolReren Tropfen und anschlie3end zu Strahnen schlibigettir die Testfllissigkeit
mit der Zusammensetzung ven = 0,2 gewonnenen Ergebnisse zeigten jedoch keinen
Einfluss dieser Strukturanderung auf den Warmeubergang giphasigen Film. Dies
deutet auf eine Dominanz des Effektes von der massen- bawnenanteiligen Vertei-
lung der beiden Phasen auf die Bedingungen des Warmetraesporzweiphasigen
Film.

Ausblickend mussen fur die Quantifizierung der Einflusspetar auf den Warme-
Ubergang in heterogenen Flussigkeitsfilmen Experimerftaradere Gemische erwei-
tert werden, um etwaige gemischspezifische Abhangigkeien Verlauf der Gleich-
gewichtskurve und von den Stoffdaten zu ermitteln.
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Anhang A

Messergebnisse

A.1 Untersuchungen an binaren Fallfilmen

Tabelle A.1: Ergebnisse

der

experimentellen

Untersucliing an

binaren

Bernsteinsauredinitril/Wasser-Fallfilmen hegi= 0,08, ATz = 13 K und

My r = 103,59 kg/h

Versuchsreihe

Ik
m

MTF
kg/h

Trre Trra Tkre Tkra

°C

°C

°C

°C

Z1.1

0,25

21,29
23,34
25,29
27,40
29,42
32,53

62,15
62,26
62,36
62,52
62,47
62,75

53,49
53,82
54,03
54,29
54,57
54,80

50,00
50,00
50,00
50,01
50,01
50,01

51,61
51,67
51,74
51,82
51,89
51,98

Z1.2

0,25

21,29
23,34
25,29
27,40
29,42
32,53

57,60
57,62
57,70
57,71
57,89
57,89

48,54
48,75
48,92
49,15
49,37
49,53

45,00
44,99
45,01
45,01
45,00
44,99

46,84
46,89
46,98
47,03
47,06
47,09

Z1.3

0,40

21,29
23,34
25,29
27,40
29,42

62,30
62,44
62,37
62,49
62,54

52,27
52,63
52,94
53,10
53,51

siehe nachste Seite

49,99
49,99
50,00
50,00
49,99

51,68
51,78
51,85
51,95
52,03

81



Anhang A Messergebnisse

82

Versuchsreihe

Ik
m

MTF
kg/h

Trre Trra Tkre Tkra

°C

°C

°C

°C

32,53

62,73

53,69

50,00

52,16

1.4

0,40

21,29
23,34
25,29
27,40
29,42
32,53

57,63
57,62
57,69
57,73
57,80
57,84

47,57
47,76
47,99
48,18
48,53
48,63

44,99
45,00
44,99
45,00
45,01
44,98

46,98
47,09
47,19
47,29
47,39
47,40

Z1.5

0,50

21,29
23,34
25,29
27,40
29,42
32,53

62,11
62,23
62,31
62,42
62,48
62,68

51,99
52,22
52,39
52,59
52,79
52,97

49,98
49,99
50,00
50,00
50,01
50,02

51,69
51,79
51,90
52,01
52,13
52,30

Z1.6

0,50

21,29
23,34
25,29
27,40
29,42
32,53

57,52
57,57
57,57
57,58
57,74
57,80

47,21
47,47
47,64
47,81
48,04
48,32

45,01
45,03
45,04
45,00
45,00
45,01

47,02
47,14
47,25
47,35
47,43
47,57

Z1.7

0,75

21,29
23,34
25,29
27,40
29,42
32,53

62,30
62,49
62,43
62,53
62,61
62,67

52,11
52,32
52,52
52,76
52,87
53,03

49,97
49,99
49,98
50,00
50,00
50,01

51,65
51,77
51,90
52,01
52,11
52,24

Z1.8

0,75

21,29
23,34
25,29
27,40
29,42
32,53

57,64
57,68
57,70
57,89
57,71
57,93

47,46
47,65
47,88
48,07
48,20
48,39

44,99
45,00
45,00
45,01
44,98
44,98

46,88
47,01
47,13
47,23
47,32
47,45

Z1.9

1,00

21,29
23,34

62,48
62,59

52,06
52,28

siehe nachste Seite

49,98
49,99

51,68
51,78



Versuchsreihe

Ik
m

MTF
kg/h

Trre Trra Tkre Tkra

°C

°C

°C

°C

25,29
27,40
29,42
32,53

62,53
62,62
62,70
62,83

52,50
52,74
52,99
53,31

49,99
49,99
49,99
49,99

51,87
51,98
52,07
52,20

Z1.10

1,00

21,29
23,34
25,29
27,40
29,42
32,53

57,62
57,67
57,75
57,90
57,82
57,83

47,63
47,86
48,07
48,24
48,39
48,38

45,00
45,01
45,01
45,00
45,01
45,00

46,89
46,97
47,06
47,13
47,23
47,27

Z1.11

1,20

21,29
23,34
25,29
27,40
29,42
32,53

62,99
62,98
62,97
63,00
62,99
63,00

52,13
52,28
52,46
52,78
53,06
53,39

49,99
50,00
49,99
49,99
49,99
49,98

51,83
51,92
52,00
52,10
52,18
52,33

Z1.12

1,20

21,29
23,34
25,29
27,40
29,42
32,53

57,99
58,00
58,00
58,01
57,98
58,00

47,74
47,92
48,06
48,31
48,55
48,72

44,99
44,99
44,98
44,99
45,00
45,00

47,02
47,10
47,18
47,27
47,34
47,44

Tabelle A.2: Ergebnisse

der

experimentellen

Untersuchining an

binaren

BernsteinsauredinitriI/Wasser-FaIIfiImen hei= 0,08, ATz = 25 Kund
My r = 103,59 kg/h

Versuchsreihe i Mrr Trre Trra Tkre Tkra
m kg/h OC °C OC oC

21,29 74,98 5813 49,98 53,21

23,34 75,01 58,52 50,01 53,34

71.13 0.25 25,29 75,00 58,97 50,02 5342

siehe nachste Seite
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Versuchsreihe

Ik
m

MTF
kg/h

Trre Trra Tkre Tkra

°C

°C

°C

°C

27,40
29,42
32,53

74,99
75,02
75,03

58,98
59,50
59,84

50,04
50,02
50,02

53,53
53,58
53,70

Z1.14

0,25

21,29
23,34
25,29
27,40
29,42
32,53

59,98
59,99
59,97
59,98
60,02
60,02

41,74
42,25
42,72
43,37
43,99
44,52

34,97
34,99
34,95
34,96
35,01
35,02

39,09
39,23
39,24
39,43
39,53
39,65

Z1.15

0,40

21,29
23,34
25,29
27,40
29,42
32,53

74,97
75,03
74,96
74,97
74,98
75,04

55,86
56,34
56,74
57,10
57,56
57,86

49,96
49,98
49,97
50,00
50,00
50,01

53,54
53,68
53,78
53,97
54,09
54,28

Z1.16

0,40

21,29
23,34
25,29
27,40
29,42
32,53

59,98
59,99
59,97
59,98
60,02
60,03

40,45
40,87
41,20
41,51
41,98
42,38

35,00
34,99
35,00
34,96
34,99
34,96

39,24
39,35
39,45
39,61
39,78
39,98

Z1.17

0,50

21,29
23,34
25,29
27,40
29,42
32,53

74,98
74,96
75,01
75,00
75,02
75,07

56,78
57,59
58,08
58,33
58,56
58,78

49,99
50,01
50,01
50,00
50,00
50,01

53,23
53,57
53,74
53,92
54,05
54,15

Z1.18

0,50

21,29
23,34
25,29
27,40
29,42

60,99
60,97
61,01
61,01
61,09

41,07
41,67
42,03
42,47
43,20

siehe nachste Seite

35,97
35,98
35,98
35,99
36,07

40,33
40,72
40,90
41,12
41,63



Versuchsreihe

Ik
m

MTF
kg/h

Trre Trra Tkre Tkra

°C

°C

°C

°C

32,53

61,04

43,03

36,07

41,46

Z1.19

0,75

21,29
23,34
25,29
27,40
29,42
32,53

74,99
74,98
75,04
74,98
74,98
75,02

56,01
56,41
56,81
57,31
57,51
57,97

49,97
49,98
49,99
49,99
49,99
50,00

53,40
53,57
53,75
53,92
54,07
54,33

Z1.20

0,75

21,29
23,34
25,29
27,40
29,42
32,53

59,96
60,00
59,99
60,01
60,00
60,02

41,23
41,60
41,96
42,36
42,75
43,26

35,00
35,00
35,00
35,01
35,02
35,01

38,91
39,08
39,24
39,44
39,57
39,77

Z1.21

1,00

21,29
23,34
25,29
27,40
29,42
32,53

75,01
75,04
75,02
74,95
74,98
75,03

54,73
55,10
55,48
55,86
56,22
56,53

49,99
49,99
50,03
50,00
50,01
50,01

53,56
53,75
53,95
54,12
54,31
54,56

71.22

1,00

21,29
23,34
25,29
27,40
29,42
32,53

59,99
59,97
59,98
59,97
60,04
60,04

40,49
40,80
41,19
41,61
41,97
42,44

35,00
34,97
34,98
34,96
34,96
34,96

39,01
39,14
39,37
39,55
39,74
39,94

Z1.23

1,20

21,29
23,34
25,29
27,40
29,42
32,53

74,97
75,00
75,01
74,97
75,00
75,01

54,48
54,79
55,21
55,53
55,86
56,23

49,95
49,97
49,98
49,99
49,99
49,99

53,47
53,69
53,89
54,08
54,28
54,59

71.24

1,20

21,29
23,34

59,99
59,98

40,21
40,62

siehe nachste Seite

34,99
35,01

39,02
39,24

85
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Versuchsreihe

Ik
m

MTF
kg/h

Trre Trra Tkre Tkra

°C

°C

°C

°C

25,29
27,40
29,42
32,53

59,96
59,97
60,00
60,03

40,94
41,39
41,73
42,31

35,00
35,02
35,01
35,03

39,43
39,64
39,82
40,10

Tabelle A.3: Ergebnisse
Bernsteinsauredinitril/Wasser-Fallfilmen bgi = 0,2, AT = 13 K und

86

My r = 103,59 kg/h

der

experimentellen

Untersucking an

Versuchsreihe

Ik
m

MTF
kg/h

Trre Trra Tkre Tkra

°C

°C

°C

°C

Z2.1

0,25

21,56
23,05
24,47
26,07
28,65
31,22

71,01
70,99
70,96
71,00
71,00
71,03

60,67
61,13
61,42
62,03
62,12
62,28

58,01
57,96
57,97
57,97
57,98
57,98

59,47
59,47
59,51
59,57
59,62
59,68

22.2

0,25

21,56
23,05
24,47
26,07
28,65
31,22

62,99
62,99
62,96
62,97
62,99
63,04

53,01
53,25
53,65
53,94
54,24
54,54

49,98
49,98
49,98
49,99
50,00
49,99

51,61
51,67
51,72
51,75
51,83
51,85

Z2.3

0,40

21,56
23,05
24,47
26,07
28,65
31,22

70,98
70,95
70,99
71,02
70,97
71,02

59,01
60,14
60,47
61,08
61,12
61,28

58,00
58,00
58,02
58,00
58,01
58,01

59,57
59,68
59,78
59,83
59,90
60,01

2.4

0,40

21,56
23,05
24,47

63,02
63,02
63,00

52,22
52,44
52,65

siehe nachste Seite

49,99
49,97
49,96

51,81
51,89
51,97

binaren



Versuchsreihe

Ik
m

MTF
kg/h

Trre Trra Tkre Tkra

°C

°C

°C

°C

26,07
28,65
31,22

63,01
62,99
63,03

52,75
53,15
53,40

50,03
50,03
50,02

52,04
52,19
52,21

Z2.5

0,50

21,56
23,05
24,47
26,07
28,65
31,22

70,99
70,99
71,03
71,04
71,01
71,00

59,93
60,18
60,35
60,98
61,08
61,30

58,01
58,01
58,02
57,96
57,97
58,00

59,48
59,57
59,62
59,67
59,75
59,87

Z2.6

0,50

21,56
23,05
24,47
26,07
28,65
31,22

63,00
63,04
63,01
63,04
62,96
62,99

52,13
52,49
52,64
52,98
53,32
53,53

50,02
50,00
50,00
50,02
49,98
49,99

51,75
51,85
51,93
51,98
52,05
52,12

Z2.7

0,75

21,56
23,05
24,47
26,07
28,65
31,22

71,01
71,00
71,01
71,02
70,98
71,05

59,95
60,29
60,70
60,82
61,10
61,25

58,03
58,03
58,02
58,00
58,00
57,99

59,34
59,41
59,49
59,60
59,64
59,74

Z2.8

0,75

21,56
23,05
24,47
26,07
28,65
31,22

62,98
63,05
63,03
62,99
63,02
63,05

52,15
52,51
52,93
53,14
53,49
53,68

50,02
50,01
49,95
50,04
50,02
49,99

51,65
51,73
51,80
51,87
51,98
52,05

Z2.9

1,00

21,56
23,05
24,47
26,07
28,65

71,03
71,05
71,02
70,99
70,97

60,17
60,43
60,66
60,91
61,09

siehe nachste Seite

58,00
58,00
57,99
58,03
58,03

59,44
59,53
59,61
59,64
59,69
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Versuchsreihe

Ik
m

MTF
kg/h

Trre Trra Tkre Tkra

°C

°C

°C

°C

31,22

71,03

61,34

58,01

59,79

Z2.10

1,00

21,56
23,05
24,47
26,07
28,65
31,22

62,96
62,99
62,99
63,00
62,97
63,02

52,41
52,69
52,85
52,98
53,10
53,26

49,98
49,98
50,01
50,02
50,00
50,03

51,79
51,90
52,03
52,09
52,15
52,26

Z2.11

1,20

21,56
23,05
24,47
26,07
28,65
31,22

70,98
70,98
70,99
71,00
70,96
71,02

59,90
60,10
60,30
60,51
60,65
60,89

58,01
58,01
58,00
58,02
58,02
58,01

59,49
59,59
59,66
59,71
59,78
59,90

72.12

1,20

21,56
23,05
24,47
26,07
28,65
31,22

63,00
63,00
63,01
63,05
62,99
63,97

52,08
52,33
52,54
52,62
52,81
53,36

49,98
49,98
50,02
49,99
49,99
50,01

51,77
51,89
51,99
52,01
52,11
52,47

Tabelle A.4: Ergebnisse
BernsteinséuredinitriI/Wasser-FaIIfiImen bhei= 0.2, ATy = 20 Kund
My r = 103,59 kg/h

88

der

experimentellen

Untersucéaing an

Versuchsreihe

Lk
m

MTF
kg/h

Trre Trra Tkre Tkra

°C

°C

°C

°C

Z2.13

0,25

21,56
23,05
24,47
26,07
28,65
31,22

77,99
77,98
78,01
78,01
78,02
78,01

62,77
63,31
63,78
64,34
64,28
64,77

57,96
57,97
57,96
58,00
58,02
57,99

60,38
60,49
60,59
60,62
60,70
60,74

siehe nachste Seite

binaren



Versuchsreihe

Ik
m

MTF
kg/h

Trre Trra Tkre Tkra

°C

°C

°C

°C

Z2.14

0,25

21,56
23,05
24,47
26,07
28,65
31,22

63,01
63,00
62,98
63,01
62,98
62,99

47,99
48,57
49,02
49,30
49,75
50,19

42,99
42,98
43,00
42,98
42,96
43,01

45,76
45,83
45,97
46,04
46,12
46,17

Z2.15

0,40

21,56
23,05
24,47
26,07
28,65
31,22

77,99
78,00
78,00
78,00
78,00
78,03

63,28
63,75
64,16
64,49
64,59
65,23

58,00
57,98
57,98
58,00
57,98
57,98

60,05
60,13
60,25
60,35
60,40
60,45

Z2.16

0,40

21,56
23,05
24,47
26,07
28,65
31,22

63,02
62,98
63,00
62,99
62,97
63,02

48,10
48,86
49,21
49,40
49,77
50,10

42,96
43,01
42,99
42,99
42,99
43,01

45,45
45,56
45,67
45,73
45,84
45,93

Z2.17

0,50

21,56
24,47
26,07
28,65
31,22

78,00
77,95
77,96
77,99
78,04

62,67
63,45
64,02
63,97
64,26

58,01
58,01
58,00
57,99
57,98

60,19
60,41
60,43
60,51
60,48

Z2.18

0,50

21,56
23,05
24,47
26,07
28,65
31,22

63,02
63,02
63,01
63,03
63,03
63,03

47,90
48,40
48,65
49,02
49,29
49,32

43,02
43,01
43,02
43,02
43,01
43,00

45,50
45,62
45,75
45,79
45,89
45,97

Z2.19

0,75

21,56
23,05
24,47
26,07

78,00
77,99
77,97
77,99

62,15
62,52
62,96
63,47

siehe nachste Seite

58,00
58,03
58,01
58,03

60,32
60,50
60,62
60,69
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Versuchsreihe

Ik
m

MTF
kg/h

Trre Trra Tkre Tkra

°C

°C

°C

°C

28,65
31,22

78,01
77,99

63,52
63,79

58,03
58,00

60,81
60,86

Z2.20

0,75

21,56
23,05
24,47
26,07
28,65
31,22

63,00
62,98
63,00
63,01
62,98
63,05

47,46
47,79
48,02
48,26
48,41
48,60

43,03
43,02
43,02
43,03
43,02
43,00

45,83
45,96
46,09
46,16
46,22
46,20

Z2.21

1,00

21,56
23,05
24,47
26,07
28,65
31,22

77,99
77,98
77,97
77,99
77,98
78,06

61,68
62,02
62,39
62,78
63,10
63,34

57,97
57,99
58,00
58,04
58,03
58,02

60,31
60,47
60,59
60,71
60,79
60,92

72.22

1,00

21,56
23,05
24,47
26,07
28,65
31,22

63,00
62,97
63,00
63,06
62,97
63,06

47,14
47,51
47,83
48,06
48,35
48,56

43,01
43,01
42,99
43,00
43,00
42,99

45,93
46,08
46,21
46,32
46,42
46,52

Z2.23

1,20

21,56
23,05
24,47
26,07
28,65
31,22

78,00
77,97
77,98
78,01
77,99
78,00

61,32
61,56
61,90
62,22
62,41
62,74

58,01
58,00
57,99
58,00
57,98
58,00

60,39
60,51
60,62
60,74
60,79
60,96

22.24

1,20

21,56
23,05
24,47
26,07
28,65
31,22

63,00
62,99
62,99
62,98
62,98
63,01

46,91
47,25
47,47
47,67
47,95
48,30

43,02
43,02
43,05
42,96
42,98
43,04

45,89
46,07
46,23
46,26
46,44
46,67




Tabelle A.5: Ergebnisse

der

experimentellen

Untersucking an

binaren

Bernsteinsauredinitril/Wasser-Fallfimen bei = 0,08, Trrr = 60°C,
Mrr = 32,53 kg/h undM g = 103,59 kg/h

Versuchsreihe lx ATg Trpe Trra Tkre Tkra
m °C °C °C °C
12 60,02 51,99 48,01 49,60
15 60,03 50,49 44,99 47,36
71.95 0.25 18 59,99 48,35 41,97 44,92
21 59,98 46,50 39,00 42,55
24 59,98 45,16 36,03 40,39
27 59,97 43,32 33,11 37,99
12 60,01 52,01 47,98 49,77
15 59,99 50,30 45,00 47,47
71.96 0.50 18 60,00 48,24 41,99 45,09
21 60,00 46,31 39,00 42,68
24 59,99 44,32 35,98 40,20
27 59,98 42,51 3297 37,83
12 60,00 51,10 47,99 50,07
15 59,95 49,15 45,00 47,74
71,97 1,00 18 59,98 47,02 42,00 45,46
21 59,94 4487 39,00 43,21
24 60,01 42,66 36,00 40,86
27 59,97 40,95 33,21 38,79
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Tabelle A.6: Ergebnisse
BernsteinsauredinitriI/Wasser-FaIIfiImen bei = 0.2, Trpp = 63°C,
= 103,59 kg/h

92

Mrp = 31,22 kg/h UndMKF

der

experimentellen

Untersucling an

Versuchsreihe lk ATeg Trpp Trra Tkre Tkra
m K °C °C °C °C
7 63,00 57,77 55,99 56,83
10 63,01 55,96 53,00 54,34
72 95 0.25 13 62,99 54,27 50,01 51,91
16 62,99 52,40 46,96 49,50
19 62,98 50,65 43,99 47,19
22 62,98 48,74 41,01 44,88
7 63,04 57,61 56,00 56,83
10 62,99 55,44 52,99 54,27
7296 0,50 13 63,00 53,63 49,97 51,84
16 63,00 51,97 46,99 49,29
19 63,00 50,26 44,00 46,83
22 62,99 48,43 41,01 44,36
7 63,03 57,11 55,99 56,74
10 63,03 55,17 52,96 54,33
79 97 0.75 13 63,03 53,34 49,98 51,95
16 63,02 51,26 46,98 49,53
19 63,04 49,37 44,03 47,19
22 63,01 47,31 41,00 44,73

binaren



A.2 Versuche an gekuhlten Wasserfilmen

Tabelle A.7: Ergebnisse der experimentellen Untersuckmingn Wasserfiimen bei
TTF,E = 60°C, TKF,E = 35°C, Mxr = 85,51 kg/h UndlK =0,2m

MTF TTF,E TTF,A TKF,E TKF,A
kg/h °C °C °C °C
Messreihe 1
14,08 56,51 39,17 34,97 37,87
15,16 56,72 39,59 34,98 38,12
16,03 56,71 40,09 35,01 38,37
18,38 56,79 40,57 35,01 38,56
20,36 56,98 41,15 35,00 38,78
21,84 57,10 41,69 35,00 38,95
24,10 57,29 42,39 35,00 39,17
2552 57,34 42,69 35,01 39,32
26,89 57,46 43,27 35,00 39,51
29,44 57,58 43,78 35,02 39,64
31,47 57,63 44,40 35,02 39,85
33,70 57,73 44,86 35,03 40,10
Messreihe 2

14,08 56,64 39,27 35,04 37,92
15,16 56,83 39,70 35,04 38,15
16,03 56,78 40,27 35,04 38,38
18,38 56,90 40,65 35,05 38,56
20,36 57,01 41,27 35,05 38,79
21,84 57,17 41,77 35,07 38,96
24,10 57,35 42,33 35,05 39,15
25,52 57,46 42,92 35,06 39,27
26,89 57,50 43,28 35,04 39,41
29,44 57,58 43,82 35,05 39,55
31,47 57,65 44,21 35,02 39,70
33,70 57,72 4491 35,02 39,87
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Tabelle A.8: Ergebnisse der experimentellen Untersuckungn Wasserfiimen bei
TTF,E = 60°C, TKF,E = 35°C, Myr = 85,01 kg/h UndlK =0,3m

M. TF TTF,E TTF,A TKF,E TKF,A
kg/h °C °C °C °C
Messreihe 1
14,08 56,29 38,72 35,08 38,22
16,03 56,68 39,41 35,09 38,74
20,36 56,81 40,32 35,13 39,24
24,10 57,02 41,27 35,09 39,70
2552 57,20 41,66 35,14 39,90
26,89 57,39 42,05 34,94 40,07
29,44 57,37 42,47 35,07 40,33
31,47 57,48 42,83 35,09 40,57
33,70 57,56 43,62 35,14 40,71
Messreihe 2

14,08 56,23 3859 35,07 38,14
16,03 56,65 39,32 35,06 38,69
20,36 56,82 40,26 35,02 39,19
24,10 56,97 41,18 35,11 39,66
2552 57,21 41,63 35,16 39,87
26,89 57,27 42,01 35,11 40,07
29,44 57,35 42,40 35,12 40,25
31,47 57,39 42,85 35,15 40,50
33,70 57,47 43,57 35,04 40,66

94



Tabelle A.9: Ergebnisse der experimentellen Untersuckmingn Wasserfiimen bei
TTF,E = 60°C, TKF,E = 35°C, Mkr = 85,51 kg/h UndlK =04m

M. TF TTF,E TTF,A TKF,E TKF,A
kg/h °C °C °C °C
Messreihe 1
14,08 56,29 38,42 35,12 38,12
15,16 56,56 38,74 35,12 38,39
16,03 56,49 39,10 35,13 38,67
18,38 56,75 39,55 35,13 38,97
20,36 56,85 40,03 35,15 39,19
21,84 56,96 40,48 35,18 39,46
24,10 57,12 40,95 35,16 39,62
25,52 57,23 41,35 35,09 40,12
26,89 57,41 41,76 35,18 40,04
29,44 57,45 42,01 35,20 40,26
31,47 57,55 4251 35,20 40,52
33,70 57,66 43,09 35,17 40,82
Messreihe 2

14,08 56,37 38,57 35,03 38,26
15,16 56,59 38,88 35,09 38,55
16,03 56,55 39,29 35,16 38,85
18,38 56,79 39,69 35,17 39,12
20,36 56,89 40,19 35,14 39,39
21,84 57,01 40,64 35,17 39,65
24,10 57,16 41,12 35,07 39,88
2552 57,34 41,51 35,14 40,05
26,89 57,42 41,80 35,14 40,39
29,44 57,49 42,27 35,13 40,56
31,47 57,51 42,84 35,23 40,88
33,70 57,65 43,35 35,22 41,18
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Tabelle A.10: Ergebnisse der experimentellen Untersugbmiran Wasserfilmen bei
TTF,E = 60°C, TKF,E = 35°C, Mgr = 85,01 kg/h UndlK =0,5m

M. TF TTF,E TTF,A TKF,E TKF,A
kg/h °C °C °C °C
Messreihe 1
14,08 56,34 38,31 35,01 38,10
15,16 56,52 38,60 35,03 38,40
16,03 56,60 38,81 34,91 3855
18,38 56,74 39,17 34,94 38,86
20,36 56,91 39,54 35,06 39,16
21,84 57,03 40,18 35,00 39,47
24,10 57,14 40,52 35,00 39,63
25,52 57,34 40,89 35,04 39,93
26,89 57,45 41,25 35,04 40,12
29,44 57,46 41,64 35,05 40,39
31,47 57,56 41,98 35,04 40,57
33,70 57,55 42,41 35,03 40,88
Messreihe 2

14,08 56,35 38,08 35,02 38,02
15,16 56,67 38,39 34,87 38,22
16,03 56,64 38,86 35,01 38,61
18,38 56,81 39,25 35,01 38,87
20,36 56,89 39,70 35,00 39,16
21,84 57,00 40,08 35,01 39,44
24,10 57,21 40,55 35,04 39,69
2552 57,31 40,91 35,04 39,86
26,89 57,39 41,25 35,05 40,13
29,44 57,49 41,64 35,02 40,34
31,47 57,60 41,96 35,04 40,65
33,70 57,68 42,64 35,04 40,92
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Tabelle A.11: Ergebnisse der experimentellen Untersugbinran Wasserfilmen bei
TTF,E = 60°C, TKF,E = 35°C, Mkxr = 85,51 kg/h UndlK =0,75m

M 7 Trre Trra Txkre Tkra

kg/h °C °C °C °C

14,08 56,48 39,40 35,02 37,80
15,16 56,61 39,78 35,04 38,04
16,03 56,76 40,15 34,99 38,25
18,38 56,99 40,52 35,00 38,52
20,36 57,10 40,89 35,00 38,74
21,84 57,18 41,08 35,02 39,02
24,10 57,26 41,82 35,02 39,24
25,52 57,31 42,14 35,02 39,47
26,89 57,36 42,57 35,02 39,67
29,44 57,45 4296 35,04 39,85
31,47 57,48 43,36 35,06 40,03
33,70 57,58 43,89 35,04 40,22
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Anhang A Messergebnisse

Tabelle A.12: Ergebnisse der experimentellen Untersugbmiran Wasserfilmen bei
TTF,E = 60°C, TKF,E =35°C, Myr = 895,01 kg/h UndlK =1.0m

Mrr Trrg Trea Tixre Tkra

kg/h °C °C °C °C

14,08 56,54 38,48 35,01 37,92
15,16 56,68 38,84 35,02 38,18
16,03 56,72 39,22 34,97 38,44
18,38 56,85 39,69 34,99 38,70
20,36 56,97 40,16 35,01 38,96
21,84 57,09 40,56 35,02 39,21
24,10 57,21 40,96 35,03 39,39
25,52 57,48 41,32 35,04 39,59
26,89 57,56 41,69 35,01 39,80
29,44 57,59 42,05 34,98 39,93
31,47 57,71 42,56 35,04 40,25
33,70 57,79 43,06 35,05 40,56
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Anhang B

Ermittlung der Messunsicherheiten

Die Ermittlung der Messunsicherheiten erfolgte nach deut8zhen Vornorm DIN
ENV 13005 [55]. Die Unsicherheiten der einzelnen Messgndfderden dabei durch
die Ermittlungsmethode A bzw. B, die Unsicherheit flr dentlerien Warmedurch-
gangskoeffizientert durch die tblichen GesetzmaRigkeiten der Fehlerfortpiiagz
bestimmt.

Die Unsicherheit des nach der Gl.4.27 bestimmten mittl&&mmedurchgangsko-
effizientenk geht auf die Unsicherheiten zuriick, die bei der Messung der uhd
Austrittstemperaturen der beiden Flussigkeitgenund bei der Massenstrommessung
der Kahlflussigkeit:, _ entstehen.

B.1 Unsicherheit der Temperaturmessung

Die Unsicherheit der Temperaturmessungsetzt sich aus den Unsicherheiten der Ka-
librierungu,; und der Ungenauigkeit des Messgeratgs; zusammen.

Ungenauigkeit des Messgerates

Die Messunsicherheit des zur Temperaturerfassung eitzges®igitalmultimeters (Pre-
ma 6047, 7 1/2-stellig) betragt im Messbereich bis 0,2 mV leicder Integrationszeit
vont; = 4 s nach Angaben des Herstellers,2 - 10-¢ V, was+0,005°C entspricht.
Somit ergibt sich nach der Gleichverteilung ein Fehler diggt&lmultimeters von

a
; SIE — 0,003°C . (B.1)

Uu =
MG \/g

Bei der Abschatzung der Unsicherheit des Messsystems mus®hker in Folge der
Verkabelung, der Inhomogenitat der Thermosensoren usuck&chtigt werden. Die-
ser Fehler wird erfahrungsgemaf mit cau\l abgeschatzt, was 0,025°C entspricht.
Der maximale Fehler des Messgerates betragt danach

une = 0,003°C + 0,025°C = 0,028°C . (B.2)
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Anhang B Ermittlung der Messunsicherheiten

Unsicherheit der Kalibrierung

Die Unsicherheit fiir die Kalibrierung von Thermosensoretzissich zusammen aus
der Unsicherheit des Arbeitnormals y, des Messgerates,, und der Unsicherheit
des bei der Kalibrierung eingesetzten Thermostaten

Nach der vom Hersteller angegebenen Temperaturvarianzeesostaten vort0,01
K ergibt sich eine Unsicherheit von

ups = 25— 0,006 K . (B.3)

V3

Die Unsicherheit der Kalibrierung betragt somit

Ual = \/uQTS + u3;o + vy = 0,031°C. (B.4)

Die kombinierte Messunsicherheit der Ein- und Austrittgperaturen der Test- und der
Kuhlflissigkeit betragt danach

ur = \/ui, + ui;o = 0,042°C. (B.5)

B.2 Unsicherheit der Massenstrommessung

Bei der Bestimmung der Unsicherheit fir die Massenstromnmgsder Kuhlflussigkeit
uy,. . wurde der statistische Fehler der Erfassung des Flisgsgkaims am Austritt
aus der Kuhlstrecke,,, die Messunsicherheit des Schwebekorper-Durchflussmsesse
upry und die Varianzus, die durch Schwankungen des Schwebekdrpers verursacht
wurde, bertcksichtigt.

Die statistische Unsicherheit ausgedrtckt in empiriscBEndardabweichung be-
tragt

n

1 _
Sy = J p— > (g, —0)2 = 0,48 kg/h, (B.6)

=1

dabei bezeichnet glen einzelnen Messwen,den arithmetischen Mittelwert und=
10 die Anzahl der einzelnen Messungen.

Die Messunsicherheit des Schwebekoérper-Durchflussnsesisgt nach Angaben
des Herstellers bet1,4% vom Messwert, was beim Massenstrom der Kihlflissigkeit
von M p = 103,59 kg/h einer Ungenauikeit von 1,45 kg/h entspricht. Damitédgt
die Messunsicherheit nach der Gleichverteilung

aprm

u =
DFM \/g

= 0,84 kg/h. (B.7)
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Die wahrend der Messungen beobachteten Schwankungen llest8xkorpers ent-
sprechen einem maximalen Fehler v68,62 kg/h. Die kombinierte Unsicherheit der
Massenstrommessung ergibt sich danach zu

Uy = \/ 8% 4 Uhpy + Utk = 3,75 kglh, (B.8)

was einer relativen Unsicherheit vop, U von 3,62% entspricht.

B.3 Unsicherheit des Warmedurchgangskoeffizienten

Die Unsicherheit des Warmedurchgangskoeffizieniegrgibt sich entsprechend Gl. 4.27
aus der Beziehung

Uy = \/ Uiz, +UAp, + U?\ZKF : (B.9)
wobei w7, die relative Unsicherheit der Temperaturdifferenz der IKassigkeit
(ATkp = Tkrpa — Tkrp) Und Uy, die relative Unsicherheit der mittleren Tempe-
raturdifferenz (siehe Gl. 4.25) bezeichnet.

Mit dem absoluten Fehler fir die Temperaturdifferenz denlKiissigkeit von

UnT, = 1/ 2u2 = 0,06°C (B.10)

betragt die relative Unsicherheitat, , 1,1% (beiATxr = 5,58 K) bis 7,9% (bei
ATgr = 0,75 K).
Der absolute Fehler fur die mittlere Temperaturdiffereaizdgt

uar, = \/4ud = 0,084°C . (B.11)

Danach ergibt sich eine relative Unsicherheit-u von 0,62% (belAT,, = 13,44 K)
bis 3,7% (belAT,, = 2,24 K).

Der minimale relative Fehler des Warmedurchgangskoefteren, ,,,;,, betragt so-
mit

Upmin = \/1,12 + 0,622 + 3,622 = 3,.82% (B.12)

der maximale relative Fehle, y,,,, betragt

Upmae = \/ 7,92 + 3,72 4 3,622 = 9,46% . (B.13)
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Anhang C

Gleichgewichtsdaten der
TestflUssigkeit

Tabelle C.1: Experimentell ermittelte Gleichgewichtsdades Systems Bernsteinsau-
redinitril/Wasser [46-50]

Temperatur Molanteit; in Mol-%

T/K T/°C | Phasel Phase 2
283,65 10,50 2,00 -
291,65 18,50 2,50 72,00
293,15 20,00 2,70 70,70
305,00 31,85 3,40 57,90
308,00 34,85 4,00 56,00
310,00 36,85 4,40 54,40
312,15 39,00 - 56,40
313,00 39,85 5,20 51,40
316,00 42,85 6,00 47,30
318,00 44,85 6,40 44,20
318,15 45,00 5,97 -
320,00 46,85 7,20 41,00
323,00 49,85 8,20 36,00
324,00 50,85 8,90 34,60
326,65 53,50 10,04 30,70
327,00 53,85 11,00 25,30
328,00 54,85 13,00 23,00
328,15 55,00 13,20 27,60

siehe nachste Seite
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Anhang C Gleichgewichtsdaten der Testfllissigkeit

Temperatur Molanteit; in Mol-%

T/K T/°C | Phasel Phase 2
329,00 55,85 18,40 19,90
329,25 56,10 19,50 19,50
329,26 56,11 19,53 19,53

Tabelle C.2: Flussig/Flussig-Phasengleichgewichte desteBys Bernsteinsauredini-
tril/Wasser berechnet nach dem UNIQUAC-Modell

Temperatur ~ Molanteit; in Mol-%
T/K T/°C | Phasel Phase 2
283,65 10,50 2,000 76,641
283,96 10,81 2,018 76,445
284,26 11,11 2,036 76,248
284,57 11,42 2,054 76,050
284,87 11,72 2,073 75,850
285,18 12,03 2,092 75,648
285,49 12,34 2,110 75,445
285,79 12,64 2,129 75,241
286,10 12,95 2,148 75,035
286,40 13,25 2,168 74,828
286,71 13,56 2,187 74,620
287,02 13,87 2,207 74,410
287,32 14,17 2,227 74,198
287,63 14,48 2,247 73,985
287,94 14,79 2,267 73,771
288,24 15,09 2,287 73,555
288,55 15,40 2,308 73,338
288,85 15,70 2,329 73,119
289,16 16,01 2,350 72,898
289,47 16,32 2,371 72,677
289,77 16,62 2,392 72,453
290,08 16,93 2,413 72,228
290,38 17,23 2,435 72,002
siehe nachste Seite
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Temperatur  Molanteit; in Mol-%
T/K T/°C | Phasel Phase 2
290,69 17,54 2,457 71,774
291,00 17,85 2,479 71,545
291,30 18,15 2,502 71,314
291,61 18,46 2,524 71,081
291,91 18,76 2,547 70,847
292,22 19,07 2,570 70,611
292,53 19,38 2,593 70,374
292,83 19,68 2,617 70,135
293,14 19,99 2,641 69,895
293,45 20,30 2,665 69,653
293,75 20,60 2,689 69,409
294,06 20,91 2,713 69,164
294,36 21,21 2,738 68,917
294,67 21,52 2,763 68,669
294,98 21,83 2,788 68,419
295,28 22,13 2,814 68,167
295,59 22,44 2,840 67,913
295,89 22,74 2,866 67,658
296,20 23,05 2,892 67,402
296,51 23,36 2,919 67,143
296,81 23,66 2,946 66,883
297,12 23,97 2,974 66,622
297,42 24,27 3,001 66,358
297,73 24,58 3,029 66,093
298,04 24,89 3,058 65,826
298,34 25,19 3,086 65,557
298,65 25,50 3,115 65,287
298,96 25,81 3,145 65,015
299,26 26,11 3,174 64,741
299,57 26,42 3,205 64,465
299,87 26,72 3,235 64,188
300,18 27,03 3,266 63,909
300,49 27,34 3,297 63,628

siehe nachste Seite
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Temperatur Molanteit; in Mol-%
T/K T/°C | Phasel Phase 2
300,79 27,64 3,329 63,345
301,10 27,95 3,361 63,060
301,40 28,25 3,394 62,773
301,71 28,56 3,426 62,485
302,02 28,87 3,460 62,195
302,32 29,17 3,494 61,903
302,63 29,48 3,528 61,608
302,93 29,78 3,563 61,312
303,24 30,09 3,598 61,014
303,55 30,40 3,634 60,714
303,85 30,70 3,670 60,413
304,16 31,01 3,707 60,109
304,47 31,32 3,745 59,803
304,77 31,62 3,783 59,495
305,08 31,93 3,821 59,185
305,38 32,23 3,861 58,873
305,69 32,54 3,900 58,559
306,00 32,85 3,941 58,243
306,30 33,15 3,982 57,924
306,61 33,46 4,023 57,604
306,91 33,76 4,066 57,281
307,22 34,07 4,109 56,956
307,53 34,38 4,153 56,629
307,83 34,68 4,197 56,300
308,14 34,99 4,243 55,969
308,44 35,29 4,289 55,635
308,75 35,60 4,336 55,299
309,06 35,91 4,383 54,960
309,36 36,21 4,432 54,619
309,67 36,52 4,482 54,276
309,98 36,83 4,532 53,930
310,28 37,13 4,583 53,582
310,59 37,44 4,636 53,231

siehe nachste Seite



Temperatur  Molanteit; in Mol-%

T/K T/°C | Phasel Phase 2
310,89 37,74 4,689 52,878
311,20 38,05 4,744 52,522
311,51 38,36 4,799 52,163
311,81 38,66 4,856 51,802
312,12 38,97 4,913 51,438
312,42 39,27 4,972 51,071
312,73 39,58 5,033 50,702
313,04 39,89 5,094 50,329
313,34 40,19 5,157 49,954
313,65 40,50 5,221 49,576
313,95 40,80 5,287 49,194
314,26 41,11 5,354 48,810
314,57 41,42 5,423 48,422
314,87 41,72 5,493 48,031

Tabelle C.3: Molanteilige spinodale Zusammensetzungérides Systems Bernstein-
sauredinitril/Wasser in Abhéngigkeit von der Temperaiyrberechnet
nach dem NRTL-Modell

T/°C z?/Mol-% | T/°C 7" /Mol-% | T/°C 7" /Mol-%
20,59 0,070 | 56,10 0,185 | 47,39 0,301
22,49 0,072 | 56,09 0,187 | 47,13 0,303
24,32 0,074 | 56,08 0,189 | 46,87 0,305
26,10 0,076 | 56,06 0,191 | 46,60 0,307
27,81 0,078 | 56,03 0,193 | 46,34 0,309
29,45 0,080 | 56,00 0,195 | 46,07 0,311
31,03 0,082 | 55,96 0,197 | 45,80 0,313
32,54 0,084 | 55,91 0,199 | 45,52 0,315
33,97 0,086 | 55,86 0,201 | 45,25 0,317
35,34 0,088 | 55,80 0,203 | 44,97 0,319
36,64 0,090 | 55,74 0,205 | 44,68 0,321
37,87 0,092 | 55,66 0,207 | 44,40 0,323
siehe nachste Seite
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T/°C 23 /Mol-% | T/°C 23¥/Mol-% | T/°C  x*/Mol-%

39,03 0,094 | 55,59 0,209 | 44,11 0,325
40,14 0,096 | 55,50 0,211 | 43,82 0,327
41,18 0,098 | 5541 0,213 | 43,52 0,329
42,17 0,100 | 55,32 0,215 | 43,22 0,331
43,10 0,102 | 55,22 0,217 | 42,92 0,333
43,97 0,104 | 55,12 0,219 | 42,62 0,335
44,80 0,106 | 55,01 0,221 | 42,31 0,337
45,58 0,108 | 54,89 0,223 | 42,00 0,339
46,32 0,110 | 54,77 0,225 | 41,69 0,341
47,02 0,112 | 54,65 0,227 | 41,37 0,343
47,67 0,114 | 54,52 0,229 | 41,05 0,345
48,29 0,116 | 54,39 0,231 | 40,73 0,347
48,87 0,118 | 54,25 0,233 | 40,40 0,349
49,42 0,120 | 54,11 0,235 | 40,07 0,351
49,93 0,122 | 53,96 0,237 | 39,74 0,353
50,42 0,124 | 53,81 0,239 | 39,40 0,355
50,88 0,126 | 53,65 0,241 | 39,06 0,357
51,30 0,128 | 53,50 0,243 | 38,71 0,359
51,71 0,130 | 53,33 0,245 | 38,36 0,361
52,09 0,132 | 53,17 0,247 | 38,01 0,363
52,44 0,134 | 53,00 0,249 | 37,65 0,365
52,77 0,136 | 52,82 0,251 | 37,29 0,367
53,08 0,138 | 52,65 0,253 | 36,92 0,369
53,38 0,140 | 52,46 0,255 | 36,55 0,371
53,65 0,142 | 52,28 0,257 | 36,17 0,373
53,90 0,144 | 52,09 0,259 | 35,79 0,375
54,14 0,146 | 51,90 0,261 | 35,40 0,377
54,36 0,148 | 51,70 0,263 | 35,01 0,379
54,56 0,150 | 51,50 0,265 | 34,60 0,381
54,75 0,152 | 51,30 0,267 | 34,19 0,383
54,92 0,154 | 51,10 0,269 | 33,78 0,385
55,08 0,156 | 50,89 0,271 | 33,35 0,387
55,23 0,158 | 50,68 0,273 | 32,92 0,389
55,36 0,160 | 50,46 0,275 | 32,48 0,391
siehe nachste Seite
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T/°C 2 /Mol-% | T/°C %" /Mol-% | T/°C " /Mol-%
5548 0,162 | 5024 0277 |3202 0,393
5559 0,164 |50,02 0279 |3155 0,395
5568 0,166 | 49,80 0,281 |31,07 0,397
5577 0,168 | 4957 0,283 |3057 0,399
5584 0,170 | 49,34 0,285 |30,06 0,401
5591 0,172 | 49,10 0,287 |2952 0,403
5596 0,174 | 48,87 0,289 |2895 0,405
56,01 0,176 |4863 0,291 |2835 0,407
56,04 0,178 | 4838 0,293 |27,71 0,409
56,07 0,180 |4814 0,295 |27,02 0,411
56,08 0,182 | 47,89 0,297 |2624 0,413
56,09 0,184 | 47,64 0,299 |2532 0415

Tabelle C.4: Flussig/Flussig-Phasengleichgewichte deste8)s Bernsteinsauredini-
tril/Wasser berechnet nach Gleichungen 4.21 und 4.22 miteddhungen
von den nach dem UNIQUAC-Modell berechneten Werten

Temperatur ~ Molanteit; in Mol-% Abweichungen von UNIQUAC in %

T/K T/°C | Phasel Phase 2 | dxq; dx1o
283,65 10,50 1,922 76,617 | -0,078 -0,024
283,96 10,81 1,947 76,421 | -0,071 -0,024
284,26 11,11 1,971 76,230 | -0,066 -0,018
284,57 11,42 1,995 76,031 | -0,059 -0,018
284,87 11,72 2,019 75,837 | -0,054 -0,012
285,18 12,03 2,044 75,635 | -0,048 -0,013
285,49 12,34 2,069 75,432 | -0,042 -0,014
285,79 12,64 2,092 75,233 | -0,037 -0,008
286,10 12,95 2,117 75,027 | -0,031 -0,008
286,40 13,25 2,141 74,826 | -0,027 -0,003
286,71 13,56 2,166 74,616 | -0,022 -0,004
287,02 13,87 2,190 74,405 | -0,017 -0,005
287,32 14,17 2,214 74,199 | -0,012 0,001
287,63 14,48 2,239 73,985 | -0,008 0,000

siehe nachste Seite

109



Anhang C Gleichgewichtsdaten der Testfllissigkeit

Temperatur ~ Molanteit; in Mol-% Abweichungen von UNIQUAC in %

T/K T/°C | Phasel Phase 2 | dzy; dx1o
287,94 14,79 2,264 73,769 | -0,003 -0,001
288,24 15,09 2,288 73,559 | 0,000 0,004
288,55 15,40 2,313 73,340 | 0,005 0,003
288,85 15,70 2,337 73,127 | 0,008 0,008
289,16 16,01 2,362 72,905 | 0,012 0,007
289,47 16,32 2,387 72,682 | 0,016 0,005
289,77 16,62 2,411 72,464 | 0,019 0,011
290,08 16,93 2,436 72,237 | 0,022 0,009
290,38 17,23 2,460 72,017 | 0,025 0,015
290,69 17,54 2,485 71,787 | 0,028 0,013
291,00 17,85 2,510 71,555 | 0,031 0,011
291,30 18,15 2,535 71,330 | 0,033 0,016
291,61 18,46 2,560 71,095 | 0,036 0,014
291,91 18,76 2,585 70,867 | 0,038 0,020
292,22 19,07 2,611 70,629 | 0,041 0,018
292,53 19,38 2,636 70,390 | 0,043 0,016
292,83 19,68 2,661 70,156 | 0,045 0,021
293,14 19,99 2,687 69,914 | 0,047 0,019
293,45 20,30 2,713 69,669 | 0,049 0,017
293,75 20,60 2,739 69,431 | 0,050 0,022
294,06 20,91 2,765 69,184 | 0,052 0,020
294,36 21,21 2,791 68,943 | 0,052 0,025
294,67 21,52 2,817 68,692 | 0,054 0,023
294,98 21,83 2,844 68,439 | 0,055 0,020
295,28 22,13 2,870 68,193 | 0,056 0,026
295,59 22,44 2,897 67,937 | 0,057 0,023
295,89 22,74 2,923 67,688 | 0,057 0,029
296,20 23,05 2,951 67,428 | 0,058 0,026
296,51 23,36 2,979 67,167 | 0,059 0,024
296,81 23,66 3,005 66,913 | 0,059 0,029
297,12 23,97 3,034 66,648 | 0,060 0,027
297,42 24,27 3,061 66,391 | 0,060 0,032
297,73 24,58 3,089 66,123 | 0,060 0,030

siehe nachste Seite
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Temperatur ~ Molanteit; in Mol-% Abweichungen von UNIQUAC in %
T/K T/°C | Phasel Phase 2 | dxq; dx1o
298,04 24,89 3,118 65,853 | 0,061 0,027
298,34 25,19 3,146 65,590 | 0,060 0,033
298,65 25,50 3,175 65,317 | 0,060 0,030
298,96 25,81 3,205 65,042 | 0,060 0,027
299,26 26,11 3,234 64,774 | 0,059 0,032
299,57 26,42 3,264 64,495 | 0,059 0,029
299,87 26,72 3,293 64,223 | 0,058 0,035
300,18 27,03 3,324 63,941 | 0,058 0,032
300,49 27,34 3,355 63,657 | 0,058 0,029
300,79 27,64 3,386 63,380 | 0,057 0,035
301,10 27,95 3,417 63,092 | 0,056 0,032
301,40 28,25 3,448 62,811 | 0,055 0,038
301,71 28,56 3,481 62,520 | 0,054 0,035
302,02 28,87 3,514 62,226 | 0,054 0,031
302,32 29,17 3,546 61,940 | 0,052 0,037
302,63 29,48 3,580 61,642 | 0,051 0,034
302,93 29,78 3,613 61,353 | 0,050 0,040
303,24 30,09 3,647 61,051 | 0,049 0,037
303,55 30,40 3,682 60,748 | 0,048 0,033
303,85 30,70 3,717 60,452 | 0,046 0,040
304,16 31,01 3,753 60,145 | 0,045 0,036
304,47 31,32 3,789 59,835 | 0,044 0,032
304,77 31,62 3,825 59,534 | 0,042 0,039
305,08 31,93 3,863 59,220 | 0,041 0,035
305,38 32,23 3,900 58,915 | 0,039 0,042
305,69 32,54 3,939 58,597 | 0,038 0,038
306,00 32,85 3,978 58,277 | 0,037 0,034
306,30 33,15 4,017 57,965 | 0,035 0,041
306,61 33,46 4,057 57,641 | 0,034 0,037
306,91 33,76 4,097 57,325 | 0,032 0,044
307,22 34,07 4,140 56,996 | 0,031 0,040
307,53 34,38 4,182 56,665 | 0,030 0,036
307,83 34,68 4,225 56,343 | 0,027 0,043

siehe nachste Seite
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Temperatur ~ Molanteit; in Mol-% Abweichungen von UNIQUAC in %

T/K T/°C | Phasel Phase 2 | dzy; dx1o
308,14 34,99 4,269 56,007 | 0,026 0,039
308,44 35,29 4,313 55,680 | 0,024 0,046
308,75 35,60 4,359 55,340 | 0,023 0,042
309,06 35,91 4,406 54,998 | 0,022 0,038
309,36 36,21 4,452 54,664 | 0,020 0,045
309,67 36,52 4,501 54,316 | 0,019 0,040
309,98 36,83 4,550 53,966 | 0,018 0,036
310,28 37,13 4,599 53,625 | 0,016 0,043
310,59 37,44 4,651 53,270 | 0,015 0,039
310,89 37,74 4,702 52,924 | 0,013 0,046
311,20 38,05 4,756 52,564 | 0,013 0,042
311,51 38,36 4,811 52,201 | 0,012 0,038
311,81 38,66 4,866 51,847 | 0,010 0,045
312,12 38,97 4,923 51,479 | 0,010 0,041
312,42 39,27 4,980 51,119 | 0,008 0,048
312,73 39,58 5,040 50,745 | 0,008 0,044
313,04 39,89 5,102 50,368 | 0,008 0,039
313,34 40,19 5,163 50,001 | 0,006 0,047
313,65 40,50 5,227 49,618 | 0,006 0,042
313,95 40,80 5,291 49,244 | 0,004 0,050
314,26 41,11 5,359 48,855 | 0,005 0,045
314,57 41,42 5,428 48,463 | 0,006 0,040
314,87 41,72 5,497 48,080 | 0,004 0,048
315,18 42,03 5,570 47,681 | 0,005 0,044
315,49 42,34 5,645 47,278 | 0,006 0,039
315,79 42,64 5,719 46,885 | 0,005 0,047
316,10 42,95 5,798 46,476 | 0,007 0,042
316,40 43,25 5,877 46,076 | 0,006 0,050
316,71 43,56 5,960 45,659 | 0,008 0,045
317,02 43,87 6,046 45,238 | 0,010 0,040
317,32 44,17 6,131 44,827 | 0,009 0,049
317,63 44,48 6,222 44,398 | 0,012 0,043
317,93 44,78 6,313 43,978 | 0,011 0,052

siehe nachste Seite
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Temperatur ~ Molanteit; in Mol-% Abweichungen von UNIQUAC in %
T/K T/°C | Phasel Phase 2 | dxq; dx1o
318,24 45,09 6,409 43,541 | 0,014 0,047
318,55 45,40 6,509 43,098 | 0,017 0,042
318,85 45,70 6,608 42,666 | 0,018 0,051
319,16 46,01 6,714 42,214 | 0,021 0,045
319,46 46,31 6,820 41,772 | 0,022 0,055
319,77 46,62 6,933 41,311 | 0,026 0,049
320,08 46,93 7,049 40,843 | 0,031 0,044
320,38 47,23 7,167 40,386 | 0,032 0,053
320,69 47,54 7,292 39,907 | 0,037 0,048
321,00 47,85 7,422 39,422 | 0,042 0,042
321,30 48,15 7,553 38,946 | 0,044 0,052
321,61 48,46 7,693 38,448 | 0,050 0,046
321,91 48,76 7,834 37,959 | 0,052 0,057
322,22 49,07 7,985 37,447 | 0,059 0,051
322,53 49,38 8,144 36,926 | 0,066 0,045
322,83 49,68 8,303 36,414 | 0,069 0,056
323,14 49,99 8,475 35,876 | 0,077 0,050
323,44 50,29 8,650 35,347 | 0,080 0,062
323,75 50,60 8,839 34,789 | 0,088 0,056
324,06 50,91 9,037 34,220 | 0,098 0,050
324,36 51,21 9,240 33,659 | 0,101 0,062
324,67 51,52 9,460 33,065 | 0,111 0,056
324,97 51,82 9,685 32,478 | 0,114 0,070
325,28 52,13 9,932 31,855 | 0,124 0,064
325,59 52,44 10,194 31,214 | 0,136 0,059
325,89 52,74 10,466 30,576 | 0,138 0,075
326,20 53,05 10,766 29,895 | 0,150 0,070
326,51 53,36 11,091 29,188 | 0,161 0,065
326,81 53,66 11,432 28,476 | 0,162 0,084
327,12 53,97 11,817 27,705 | 0,173 0,081
327,42 54,27 12,229 26,919 | 0,169 0,107
327,73 54,58 12,706 26,054 | 0,176 0,108
328,04 54,89 13,251 25,119 | 0,181 0,113

siehe nachste Seite
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Anhang C Gleichgewichtsdaten der Testfllissigkeit

Temperatur ~ Molanteit; in Mol-% Abweichungen von UNIQUAC in %

T/K T/°C | Phasel Phase 2 | dzy; dx1o
328,34 55,19 13,870 24,121 | 0,157 0,160
328,65 55,50 14,659 22,940 | 0,136 0,193
328,95 55,80 15,695 21,522 | 0,019 -
329,26 56,11 18,410 18,410 | -0,022 -0,021

114



Anhang D
Stoffwerte

Zur Berechnung von Stoffeigenschaften der reinen KompeameBernsteinsauredini-
tril und Wasser in Abhangigkeit von der Temperatur wurdetr&polationen aus Bu-
BERT und DANNER [54] herangezogen.

Zur Berechnung von Stoffwerten der binaren flussigen Misgkoraus Bernstein-
sauredinitril und Wasser wird angenommen, dass das Beamsateedinitril bei Tempe-
raturen voril’ < 58°C als eine stark unterkuhlte Flissigkeit behandelt wekaem.

Im Weiteren werden die Berechnungsgleichungen fur die 8&ste der reinen Flus-
sigkeiten und des Testgemisches vorgestellt und die beeteh Stoffeigenschaften als
Funktion der Temperatur graphisch dargestellt.
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Anhang D Stoffwerte

D.1 Reine Flussigkeiten

| Dampfdruck [54]

B . .
ps = exp (A+T—|—C’lnT+DTE); psin 107° bar, T'in K (D.1)

Tabelle D.1: Konstanten zur Berechnung des Dampfdruckds [54

BSD(1) Wasser(2)
min/max [K] 331,16/770,00 273,16/647,13

A 84,799 73,649

B -11174,0 -7258,2

C -8,3667 -7,3037

D 1,9233 10718 4,1653 - 107°

E 6,0 2,0

10
= 1 i
<
£ /
g 0.1 Wasser
"5 — — BSD
g
5!; 0,01 A
-
0,001 - — —
- - -
0,0001 — ‘
55 65 75 85 95 105
Temperatur T/°C

Bild D.1: Dampfdriicke der reinen Komponenten Wasser und Beimsuredinitril
nach Gleichung D.1
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[I Dichte [54]

o= (A/B(1+<1-T/C>D>> M: pinkg/m?, T'in K (D.2)

Tabelle D.2: Konstanten zur Berechnung der Dichte [54]

BSD(1) Wasser(2)
min/max [K] 331,16/770,00 273,16/333,15
A 0,72642 5,459
B 0,21793 0,30542
C 770,0 647,13
D 0,27023 0,081
1000
Wasser
990
—_ N — —BSD
= S
= 980
< N
a N
Q ]
% 970 \
A ~
960 | ™~
N
950
55 65 75 85 95 105
Temperatur T/°C

Bild D.2: Dichten der reinen flussigen Komponenten WassemBerdsteinsauredinitril
nach Gleichung D.2
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Anhang D Stoffwerte

lIl Spezifische isobare Warmekapazitat[54]

¢, =(A+BT+CT*+DT*+ET*) /M; ¢,in10°kdkg K, TinK (D.3)

Tabelle D.3: Konstanten zur Berechnung der spezifischenaisabWarmekapazi-

tat [54]
BSD(1) Wasser(2)
min/max [K] 331,16/540,15 273,16/533,15
A 144200,0 276370,0
B 135,5 -2090,1
C 8,125
D -0,014116
E 9,37-10°°
g 5
)
=
—
<
R
5 4
5 Wasser
% — — BSD
~
Q
£
=
b= N _
S
)
55 65 75 85 95 105
Temperatur T/°C

Bild D.3: Spezifische isobare Warmekapazitat der reinen fidgssKkomponenten Was-
ser und Bernsteins&uredinitril nach Gleichung D.3
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IV Dynamische Viskositat [54]

B . .
n:exp(AﬁLT—i—C'lnT—i—DTE); ninPas, T in K (D.4)

Tabelle D.4: Konstanten zur Berechnung der dynamischero¥itk [54]

BSD(1) Wasser(2)
min/max [K] 331,16/531,15 273,16/646,15
A -4,864 -52,843
B 1222,0 3703,6
C -0,82114 5,866
D —5,88-107%
E 10,0
3
:f ~ - Wasser
A ~ — —BSD
E 2 —— —
: ~——_
@
~
E —_—
0
55 65 75 85 95 105
Temperatur T/°C

Bild D.4: Dynamische Viskositat der reinen flissigen Kompura Wasser und Bern-
steinsauredinitril nach Gleichung D.12
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Anhang D Stoffwerte

V Warmeleitfahigkeit [54]

AN=A+BT+CT*+DT?; XinWmK ,TinK (D.5)

Tabelle D.5: Konstanten zur Berechnung der Warmeleitfalff4]

BSD(1) Wasser(2)
min/max [K] 331,16/540,15 273,16/1073,15
A 0,3451 -0,432
B —3,237-107* 5,726 - 1073
C —8,08-1076
D 1,86 -107°
0,8
<
£
g
E 0,6
:E Wasser
20
= — —BSD
S
5 04
©
= —_——— | |
0,2
55 65 75 85 95 105

Temperatur T/°C

Bild D.5: Warmeleitfahigkeit der reinen flissigen Komponentasser und Bernste-
insauredinitril nach Gleichung D.5
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VI Oberflachenspannung([54]

o=A(1—T,) BT oin N/m (D.6)

T, bezeichnet die normierte Temperaiur= 7'/},

Tabelle D.6: Konstanten zur Berechnung der Oberflachensipgrb4]

BSD(1) Wasser(2)
min/max [K] 331,16/770,00 273,16/647,13
A 0,10489 0,18548
B 1,3994 2,717
C -3,554

D 2,047

e 7
Z
[oN}
=
T 6
an
=
=
=
S
o
2 5
0]
| m——
< ——
E e B —
© 4 '
55 65 75 85 95 105
Temperatur T/°C

Bild D.6: Oberflachenspannung der reinen Komponenten WasgkBernsteinsaure-
dinitril nach Gleichung D.6
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Anhang D Stoffwerte

D.2 Flissigkeitsgemisch
Molanteile der Komponenten in einem binédren Gemisch:

T+ =1 (D.7)
Massenanteile der Komponenten in einem bindren Gemisch:

HE+&=1 (D.8)

Umrechnung der Molanteile auf die Massenanteile:

M
f= (D.9)
ZElMl + (]. - I1>M2
| Dichte
G 1-4\"'
Wz(i+ 0 . pinkg/n? (D.10)
P1 P2
1000
990 | Ty
E S
2 980 1 N
\2 ~ N ~~ \
Q S N
8 970 n ~ [ =~ ~
S Wasser S o
A BSD *
960 T — . .x,=0,08
- - - x,=0.2
950

45 55 65 75 85 95 105
Temperatur T/°C

Bild D.7: Dichte der reinen Flussigkeiten Wasser und Bernstairedinitril und ihrer
Gemische als Funktion der Temperatur nach Gleichung D.10
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Il Spezifische isobare Warmekapazitéat

o =&+ (1 —6&1) s o inkIkg K (D.11)
Z 5
éﬁ Wasser BSD
= — - -x,=008 - - - .x,=02
=
(&) 4 ]
:‘§
= [ I S I DU
<
< N I I N SUNR N
" R ETRTE ERE
E 3
Haol
=
G
8
2 2

45 55 65 75 85 95 105
Temperatur T/°C

Bild D.8: Spezifische isobare Warmekapazitat der reinen Kjkesgen Wasser und

Bernsteinsauredinitril und ihrer Gemische als FunktionTgemperatur nach
Gleichung D.11
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Anhang D Stoffwerte

[l Dynamische Viskositat

Ny = vmpm; v inPas (D.12)

Kinematische Viskositat des Flussigkeitsgemisahgg$61]:
Uy = eTp [(ml(lm/l)l/g + (1 — xl)(lnyg)1/3)3 + RO} ; vy inm?/s (D.13)

mit V) = 771/,01 UndV2 = ng/pg

Parameterz® [61]:

M 1+ 2M; /M.
R® = 2% In—=> + 323z, ln+—1/2
M, 3

2+ M, /M,

+3z125 In 3

—ln(l'g —f—ZElMl/MQ)
(D.14)

flr z; = 0,08: R° = —0,0663

fir 2 = 0,2: R° = —0,1041

3
~~~
wn
«
[l
@
o
g/ 2 Wasser
> BSD
=
= — - -x,=0,08
= - - -.x,=02
g1
L
> g
d --~~_‘:_— _—-_.. _____
> T g
he]
0

45 55 65 75 85 95 105
Temperatur T/°C

Bild D.9: Dynamische Viskositat der reinen Flissigkeitens®éxr und Bernsteinsaure-
dinitril und ihrer Gemische als Funktion der Temperatur
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IV Warmeleitfahigkeit [61]
Power-Law Beziehung fur den Falh/\; ~ 2,6:

M = A8 AT AL in Wim K (D.15)
1 2

L
o0

=
o)
!

— o —— | me— — — — E——— — —

Warmeleitfahigkeit A,,/(W/mK)
A
A

0,2 1
Wasser BSD
— - X, =0,08 = - = . x, =02
0,0
45 55 65 75 85 95 105

Temperatur T/°C

Bild D.10: Warmeleitfahigkeit der reinen Flissigkeiten Wassnd Bernsteinsauredi-
nitril und ihrer Gemische als Funktion der Temperatur natdicBung D.15
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Anhang D Stoffwerte
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Anhang E

Ergebnisse der Kalibrierung

Tabelle E.1: Kalibrierkonstanten der Temperatursensior&leichung 4.2 bzw. 4.3

Thermosensor 2K Bx Ck
°C/mV?  °C/mV °C
ThE 1 —0,207646 24,99152 0,118236
ThE 2 —0,222909 25,00582 0,113191
ThE 3 —0,207616 25,05978 0,067325
ThE 4 —-0,211780 25,11623 0,017490
ThE 5 —0,211565 25,08872 0,043528
ThE 6 —0,201656 25,05622 0,071294
ThE 7 —0,208513 25,08680 0,082345
ThE 8 —0,208857 25,07948 0,051931
ThE ZR —0,215701 25,03825 0,095661
Ay By Ck
°C/Q? °C/) °C
Pt100 ZR 0,000507 2,47410 -252,769228

127



8¢T

Tabelle E.2: Vergleich der Temperatur am Arbeits-Norneitmometer mit den nach Gleichung 4.2 bzw. 4.3 berechnetepde
raturen der einzelnen Temperatursensoren

TTS TAN TThEl TThE2 TThES TThE4 TThES TThEﬁ TThE? TThES TThE,ZR TPthO,ZR
°C °C °C °C °C °C °C °C °C °C °C °C
Messreihe 1

o -0,29 -0,109 -0,083 -0,078 -0,081 -0,078 —-0,088 —-0,085 —-0,070 -0,093 -0,216
10 9,844 9812 9,815 9,822 9833 9,826 9,817 9,810 9,823 19,829,827

20 19,844 19,786 19,782 19,783 19,782 19,785 19,784 19,789782 19,783 19,861
30 29,830 29,801 29,797 29,802 29,803 29,807 29,799 29,80B80&@ 29,798 29,881
40 39,823 39,828 39,821 39,823 39,823 39,823 39,823 39,8X,828 39,825 39,880
50 49,817 49,848 49,846 49,856 49,853 49,849 49,854 49,85M854 49,848 49,865
60 59,813 59,856 59,865 59,867 59,873 59,860 59,862 59,86286% 59,868 59,828
70 69,798 69,813 69,818 69,818 69,821 69,815 69,813 69,821826 69,817 69,776
80 79,780 79,719 79,724 79,726 79,728 79,724 79,728 79,7®R727 79,721 79,701

Messreihe 2

o -0,112 -0,020 -0,029 -0,038 —-0,045 -0,044 -0,033 -0,033 -0,044 -0,030 -0,191
10 9,855 9,827 9,808 9,808 9,817 9,808 9,819 9,817 9,807 09,829,834

20 19,855 19,804 19,805 19,797 19,793 19,797 19,799 19,7948792 19,800 19,873
30 29,844 29,814 29,813 29,814 29,814 29,816 29,814 29,819812 29,809 29,890
40 39,835 39,839 39,842 39,837 39,834 39,841 39,839 39,8¥3p833 39,842 39,887
50 49,831 49,869 49,871 49,865 49,861 49,866 49,868 49,8®1864 49,866 49,878
60 59,829 59,871 59,878 59,872 59,866 59,872 59,874 59,8M87% 59,873 59,844
70 69,781 69,810 69,820 69,816 69,824 69,817 69,816 69,81981F 69,818 69,770
80 79,765 79,731 79,708 79,709 79,702 79,717 79,712 79,7706 79,714 79,709
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