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Einleitung

1. Einleitung
1.1. Ausgangspunkt

Der Taylor-Couette Reaktor besteht aus zwei konzentrischen Zylindern, von denen der innere
in Rotation versetzt wird. Er verfiigt iiber eine einzigartige Stromungsstruktur im Spalt
zwischen den Zylindern, die sich durch die so genannten Taylor-Wirbel auszeichnet. Dies
sind torusformige Wirbelzellen, die in zueinander entgegengesetzte Richtungen rotieren.

Solch eine Stromungsstruktur bietet einige bedeutende Vorteile bei der Prozessfiithrung.

Das Fliissigkeitsvolumen im Spalt zwischen den Zylindern ist klein im Verhiltnis zur
Oberflache des Riihrorgans (Innenzylinders). Deswegen ist die kinetische Energie der
Fliissigkeitselemente, die fiir die Vermischung zur Verfiigung steht, in der Fliissigkeit besser
verteilt, als in herkdmmlichen Riihrkesseln. Somit ist auch die Mischintensitidt im Spalt
zwischen den Zylindern gleichméaBig verteilt. Dadurch sind die Mischbedingungen, denen die
in der Stromung sich befindenden Partikeln ausgesetzt sind, ausgesprochen schonend. Es
treten keine lokalen Spitzen der Turbulenzintensitit auf. Dies erlaubt die Herstellung von
fragilen Partikeln oder die Zucht von lebendigen Zellen im Reaktor, ohne dass die Partikel
oder Zellen durch die Zusammenstéfe mit dem Riihrorgan oder miteinander in den Zonen mit

hoher Turbulenzintensitét zerstort werden.

Ein zusitzlicher Vorteil fir Prozesse mit komplexen Reaktionssystemen ist die
Stromungsstruktur im Spalt. Die Wirbelzellen kénnen als voneinander getrennte gut
durchmischte Riihrkessel betrachtet werden, die nur beschrankt mit den Nachbarzellen Masse
austauschen. Eine solche Struktur &hnelt einer Kaskade von Riihrkesseln, die eine enge
Verweilzeitverteilung besitzt, und somit z.B. fiir Reaktionen mit Entstehung fester Partikel

vorteilhaft ist.

Die besonderen Eigenschaften der Taylor-Couette Stromung kénnen zur Durchfiihrung
unterschiedlichster Prozesse ausgenutzt werden. In der Literatur gibt es zahlreiche Studien,
wo die Eignung des Taylor-Couette Reaktors fiir diverse Anwendungen getestet wurde. Bei
Féllungsreaktionen z.B. resultiere die gleichméfige Verteilung der Mischintensitét in einer
engen Partikelgrofenverteilung [Ogihara et al., 1995], [Barresi et al., 1999], [Jung et al.,
2000], [Judat et al., 2004]. Dabei entstehen uniforme, kompakte Partikel, was fiir weitere
Prozessschritte glinstig sei. Durch die iiberlagerte Wirbelstromung sei der Stofftransport an
der Oberflache der Partikel verbessert. Dies konne bei der heterogenen Katalyse ausgenutzt
werden, wie in [losilevski et al., 1993] gezeigt wurde. Die Katalysatorpartikel werden in den
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Einleitung

Wirbeln aufgehalten, sodass die Fliissigkeit kiirzere Verweilzeiten habe, als die feste Phase
[Resende et al., 2001]. Somit sei der Wirkungsgrad des Reaktors deutlich hoher. Auch bei
photokatalytischen Reaktionen an der Oberfldche der Katalysatorpartikel ergeben sich hohere
Reaktionsraten und ein besserer Umsatz [Sczechowski et al., 1995], [Dutta & Ray, 2004]. Zur
Bestrahlung der Stromung konnen Lampen ins Innere des Innenzylinders eingesetzt werden.
Dabei werde das Volumen des Innenzylinders effizienter ausgenutzt, und die Fliissigkeit sei

gleichmiBig dem Licht ausgesetzt.

Eine intensive jedoch schonende Vermischung sei fiir Prozesse mit lebendigen Zellen gut
geeignet [Haut et al., 2003]. Unter anderem sei die Stromung zur Blutdialyse angewendet
worden [Ameer et al., 1999a], [Ameer et al., 1999b], [Ameer et al., 1999c]. Dialysegeréte mit

einem Taylor-Couette Reaktor als Mischeinheit seien bereits kommerziell erhéltlich.

Die im Verhidltnis zum Reaktorvolumen vergroBlerte Oberfliche ermogliche verbesserte
Wirmeaustauscheigenschaften, was vor allem bei Polymerisationsprozessen von Vorteil sei.
Die Anwendung des Taylor-Couette Reaktors fiir Emulsionspolymerisation [Kataoka et al.,
1995] und Losungspolymerisation [Kossak, 2004] werden zurzeit diskutiert und finden grof3es
Interesse in der Industrie. Dabei wird das Innere des Innenzylinders fiir die Zufuhr des
Kiihlmediums benutzt, was doppelte Vorteile biete. Zusétzlich zur effizienten Ausnutzung des
Volumens ist der Warmetiibergang zwischen der Innenzylinderoberfliche und der Flissigkeit

viel grofler, als an der Oberfldche des AuBenzylinders.

Die bei niedrigen Drehzahlen des Innenzylinders enge Verweilzeitverteilung im Taylor-
Couette Reaktor ermdgliche die Gewinnung von Zwischenprodukten konsekutiver
Reaktionen [Ouyang et al., 1992], [Vigil et al., 1992]. Eine weitere mogliche Anwendung des
Taylor-Couette Reaktors fiir fliissig-fliissig Extraktion [Baier, 1999], [Baier et al., 2000] nutzt
die unterschiedlichen Verweilzeiten der Fliissigkeiten unterschiedlicher Dichte im Reaktor

aus [Zhu et al., 2000], [Zhu & Vigil, 2001].

Diese und weitere moglichen Anwendungen der Taylor-Couette Stromung wurden in der
Literatur in den letzten Jahren intensiv diskutiert und finden auch in der Industrie steigendes
Interesse. Als Ergebnis einiger Forschungsarbeiten auf dem Gebiet existieren empirische
Korrelationen, die Produkteigenschaften mit den Prozessparametern verbinden. Es hat sich
jedoch gezeigt, dass diese Korrelationen ohne allgemeines Verstindnis von den
Zusammenhdngen zwischen den Stromungsbedingungen und dem Prozessablauf nur

begrenzte Giiltigkeit haben. Sobald die Geometrie der Stromung oder die Eigenschaften der
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Fluide sich dndern, sind die Korrelationen nicht mehr extrapolierbar und es besteht weiterhin
Bedarf an experimentellen Untersuchungen. Vor allem die sichere MaBstabiibertragung
erfordert vertiefte Kenntnisse iiber die Stromungsstruktur und das hydrodynamische
Verhalten der Stromung. Die zentrale Frage dabei ist typischerweise, welche Kombination der
ProzessgroBBen die Produkteigenschaften im Laborreaktor sowie im groBBen Malstab

vollsténdig vorhersagen lésst.

Als Beispiel dazu kann die Arbeit von Coufort genannt werden [Coufort et al., 2005], der eine
Flockung im Taylor-Couette Reaktor mit dem gleichen Prozess im Riihrkessel verglichen hat.
Die verbreitete Meinung dazu ist, dass bei einem konstanten Energieeintrag in die Strdomung
auch die Grofe der entstehenden Agglomerate gleich bleibt. Coufort hat dagegen festgestellt,
dass der Energieeintrag fiir die Partikelgrofle nur eine geringe Rolle spielt. Diese ist viel mehr
dadurch beeinflusst, welche Spitzenwerte die Energiedissipationsrate lokal an verschiedenen
Stellen erreicht. Somit ist die MalistabvergroBerung eines Flockungs-Prozesses nur dann
korrekt, wenn die Verteilung der Energie in der Stromung konstant bleibt, nicht nur deren

Mittelwert.

Solche Erkenntnisse zeigen, wie wichtig die Mischbedingungen fiir die in der Stromung
ablaufenden Prozesse sind. Somit ist die industrielle Anwendung des Taylor-Couette Reaktors
nur dann moglich, wenn die Stromung ausreichend untersucht wird, sodass die Auslegung
und die MaBstabvergroBerung der Prozesse ohne groflen experimentellen Aufwand
sichergestellt sind. Daraus ergibt sich die Notwendigkeit weiterer Untersuchungen der

Vermischung in der Taylor-Couette Stromung.

Die Vermischung ist eine der einfachsten und auch der éltesten verfahrenstechnischen
Operationen. Nichtsdestoweniger sind die Kenntnisse liber die Grundlagen der Vermischung
mangelhaft. Der Problematik der Vermischung wurde erst in letzten Jahrzehenten
angemessene Aufmerksamkeit gewidmet. Dabei ist die Vermischung bei jeder chemischer
Reaktion der erste einleitende Schritt, der die Reaktanden zusammenfiihrt und somit die

Reaktion ermdglicht.

Einen Anfang der Diskussion iiber die Bedeutung der Vermischung in der Verfahrenstechnik
kann man in [Hixson, 1944] finden, fortgefiihrt in der Reihe von jihrlichen Ubersichtsartikel
von Rushton [Rushton, 1946], [Rushton, 1947], [Rushton, 1948], [Rushton, 1949], [Rushton,
1950], [Rushton, 1951], [Rushton, 1952], [Rushton, 1953], [Rushton, 1954], [Rushton, 1956],
[Rushton, 1957], [Rushton, 1959]. Bereits 1944 hat Hixson festgestellt, dass ein groBer
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Forschungsbedarf bei der Parametrisierung und der quantitativen Beschreibung der
Vermischung existiere. Die gleiche Meinung vertrat auch Rushton 1946. 1949 sind die ersten
Versuche, die Mischgiite statistisch zu definieren, und 1951 der erste Scale-Up Versuch, von
ithm erwidhnt worden. 1952 erschien der Artikel von Danckwerts [Danckwerts, 1952], in dem
eine Definition der Mischgiite und weiterer grundlegender Begriffe zur Beschreibung der
Vermischung vorgeschlagen wurden. Diese Definitionen sind zum Teil bis heute noch aktuell.
Parallel dazu wurde die Turbulenztheorie weiterentwickelt. Dies fiihrte dazu, dass die
Vermischung in turbulenten Stromungen durch Turbulenzparameter beschrieben werden
konnte [Corrsin, 1957]. In [Danckwerts, 1958] und [Zwietering, 1959] wurde zum ersten Mal
die Auswirkung der Mischbedingungen auf eine chemische Reaktion diskutiert. Die beiden
Autoren haben gezeigt, dass eine falsch gewéhlte Vermischungsrate eine komplexe chemische
Reaktion nicht nur verlangsamen, sondern auch komplett verandern kann. Damit wurde die

Bedeutung der Vermischung in der Verfahrenstechnik bewiesen.

Seitdem wurden viele Arbeiten experimentellen und theoretischen Untersuchungen der
Vermischung gewidmet. Eines der grundlegenden Probleme bei der Beschreibung der
Mischvorgidnge bleibt bis heute noch der Mangel an allgemeingiiltigen Parametern, die den
Mischzustand der Fliissigkeit eindeutig definieren. Die 1977 gegriindete European Working
Party on Mixing, welche die Mischungsforscher aus Europa und der ganzen Welt in einer
Reihe von Konferenzen zusammenbringt und somit den Wissensaustausch ermdoglicht,
versuchte in den letzten Jahren die Beschreibung der Vermischung bei verschiedenen
Prozessen zu standardisieren, sodass die Ergebnisse verschiedener Studien miteinander
verglichen werden konnen. Trotzdem bleiben auf dem Gebiet noch viele offene Fragen und
daher weiterhin die Herausforderung fiir weitere Untersuchungen, die zum tieferen

Verstindnis der Mischungsvorgiange beitragen werden.
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1.2. Zielsetzung und Vorgehensweise

In der neusten Zeit, mit einem markanten Fortschritt in modernen Methoden zur
Untersuchung der Vermischung, ist auch die theoretische Basis zur Beschreibung der
Mischvorgédnge wesentlich entwickelt worden - s. z. B. [Vicum et al., 2004]. Es existieren
Modellansitze fiir die Vermischung, von Makroebene (GroBenordnung des Gesamtsystems)
bis zur Mikroebene (GroBenordnung der einzelnen Molekiile). Die Modelle beinhalten die
Kenntnisse iiber die Geometrie und Hydrodynamik der Stromung, Turbulenzintensitét,
Reaktionskinetik etc, und ermdglichen es, den Ablauf einer chemischen Reaktion mit
komplexer Kinetik in einer nicht ideal vermischten Stromung vorauszuberechnen. Am besten
ist die Vermischung in einem Riihrkessel mit verschiedenen Riihrern untersucht. Fiir die
Taylor-Couette Stromung dagegen gibt es nur wenige Ansitze flir eine Modellierung. In
dieser Arbeit wird versucht, die Vermischung in der Taylor-Couette Strémung basierend auf
experimentellen Ergebnissen zu modellieren, so dass dort ablaufende chemische Reaktionen

mit Hilfe der Modellansitze berechnet werden konnen.

Das Ziel der Untersuchung ist es, die Zusammenhinge zwischen den Prozessparametern und
den resultierenden Mischungszustdnden zu kldren und zu beschreiben. Dies wird durch die
experimentellen Untersuchungen der Mischvorgédnge unter verschiedenen
Prozessbedingungen erzielt. Ausgehend aus den experimentellen Ergebnissen werden die
GesetzmaBigkeiten der Vermischung in einer Reihe von empirischen Korrelationsgleichungen
erfasst, welche die Abhédngigkeiten der Mischvorginge von den stromungstechnischen
Bedingungen wiedergeben. Diese Gleichungen konnen danach zur Beschreibung der

Stromung und zur Vorausberechnung der Reaktionsabldufe verwendet werden.

Bei experimentellen Untersuchungen werden die Mischvorgdnge mit unterschiedlichen
GroBenordnungen in Betracht gezogen, von den Prozessen auf molekularer Ebene bis zur
GroBenordnung des Gesamtsystems. Die verschiedenen GroBenskalen der Vermischung
werden hinsichtlich der Reaktorgeometrie spezifiziert und die Grenzen dazwischen werden
festgelegt. Auf jeder Prozessebene wird die Mischqualitit mit einer Reihe von
Zustandsgroflen quantitativ beschrieben werden. In der Literatur gibt es dazu verschiedene
Definitionen der GroBen, die den Mischungszustand der Stromung eindeutig bestimmen, wie
z.B. Mischgiite, charakteristische GroB3e der Inhomogenititen und weitere Parameter einer
unvermischten Fliissigkeit. Anhand einer eingehenden Analyse dieser Definitionen werden
diejenigen GroBen festgelegt, die den Mischungszustand der Fliissigkeit mit groBter
Vollstindigkeit und Genauigkeit beschreiben.
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Diese Parameter miissen nicht zuletzt auch messtechnisch zuginglich sein. Sie werden
experimentell unter verschiedenen Prozessbedingungen erfasst, um eine Ermittlung der
Zusammenhdnge zwischen Prozessparametern und resultierender Mischungsqualitit zu
ermoglichen. Im Rahmen der experimentellen Untersuchungen wird der Einfluss der
geometrischen Parameter, der Eigenschaften der Fliissigkeit im Reaktor sowie der

Prozessbedingungen auf die Vermischung erforscht.

Nachdem die Stromungsstruktur und die Vermischung im Taylor-Couette Reaktor durch die
Korrelationsgleichungen beschrieben wird, werden einige Richtlinien zur Auslegung,
Optimierung und MaBstabvergrofBerung eines Taylor-Couette Reaktors erarbeitet. Mit Hilfe
der erzielten experimentellen Ergebnisse und Korrelationen werden letztendlich die

moglichen technischen Anwendungen des Reaktors aufgezeigt.



Theoretische Grundlagen der Vermischung

2. Theoretische Grundlagen der Vermischung

2.1. Vermischung in laminaren und turbulenten Stromungen

Vermischung als Konzentrationsausgleich zwischen zwei Fliissigkeitselementen erfolgt durch
molekulare Diffusion. Fiir die Geschwindigkeiten dieses Prozesses gelten die allgemeinen
GesetzmiBigkeiten der Stoffiibertragung: Diffusionsstromdichte einer Komponente ist
proportional zum Konzentrationsgradienten dieser Komponente mit einer Proportionalitits-

konstante in Form des Diffusionskoeffizienten.

Grundlegend fiir weitere Betrachtungen ist die Einfiilhrung einer imaginéren
Kontaktgrenzfliche zwischen den Fluiden, auf welche die Diffusionsstromdichte bezogen
wird. Befindet sich ein Fluid B in der Umgebung A, wo die Konzentration von B gleich Null
ist, so setzt sich ein Diffusionsstrom der Komponente B in die Umgebung A ein
(vorausgesetzt B ist mit A mischbar). Zu jedem spéteren Zeitpunkt nach dem Anfang des

diffusiven Mischvorgangs bilden sich Konzentrationsprofile von Komponente B —s. Abb. 2.1.

Umgebung A

Komponente

B

'[B]

e

Steilster Gradient
(Kontaktgrenzfliche)

--------- Kontaktgrenzflache

Abb. 2.1. Zur Definition der ,, Kontaktgrenzfliche “ zwischen den Fluiden: Konzentrationsprofil der
Komponente B in der Umgebung A zu einem beliebigen Zeitpunkt t.
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Wird nun ein Schnitt durch das Konzentrationsfeld entlang der Koordinate x gemacht, kann
ein eindimensionaler Konzentrationsverlauf ermittelt werden. In diesem Konzentrations-
verlauf wird die Position des steilsten Gradienten als Koordinate der imaginidren
Kontaktgrenzfldche zwischen dem Fluid B und der Umgebung A bezeichnet. So kann weiter
eine zwei- und auch dreidimensionale Kontaktgrenzfliche definiert werden, durch welche der
Konzentrationsausgleich der Komponente B stattfindet. Der Bereich innerhalb dieser
Grenzfliche wird im Weiteren als Komponente B bezeichnet, der Bereich auflerhalb — als

Umgebung A, wenngleich auch Komponente B darin enthalten ist.

Daraus ergibt sich auch die Mdéglichkeit, einen Mischvorgang zu beeinflussen. Die fiir einen
Mischvorgang relevanten Konzentrationsunterschiede der Komponente B konnen nicht grofer
sein, als die Differenz zwischen den Anfangskonzentrationen dieser Komponente in beiden zu
vermischenden Fliissigkeiten. Der Diffusionskoeffizient ist eine Stoffeigenschaft und ist von
der Temperatur und der Zusammensetzung der Losung abhédngig. Also kann er durch die
Anderung der Prozessparameter nicht verindert werden. Somit kann ein Mischvorgang nur
durch eine VergroBerung der Kontaktgrenzfliche beschleunigt werden. Dies wird im
Allgemeinen durch das Rithren der Flissigkeit erreicht. Das Mischen soll vom Riihren
unterschieden werden. Mischbare Fliissigkeiten werden sich auch ohne Riihren infolge der
molekularen Diffusion vermischen. Das Riihren bewirkt jedoch eine schnelle Vergroferung

der Kontaktgrenzflache zwischen den Fliissigkeiten und beschleunigt damit die Vermischung.

Der Prozess der Vermischung erfolgt immer entlang einer Fortschrittsrichtung und durchlauft
dabei bestimmte aufeinander folgende Phasen. Diese Vorstellung gilt sowohl fiir
kontinuierliche, als auch fiir Batch-Prozesse: Im ersten Fall ist die Fortschrittsrichtung durch
eine Ortliche Koordinate gekennzeichnet, im zweiten durch eine Zeitkoordinate. Beide
Vorginge laufen aber phdnomenologisch dhnlich ab. Am Anfang ist die Grofe der
Kontaktgrenzfldche dadurch bestimmt, auf welche Art die Fliissigkeiten in Kontakt gebracht
werden. Die Fliissigkeiten konnen aufgrund der Dichteunterschiede geschichtet vorliegen,
oder eine Fliissigkeit wird der anderen in Form eines Strahls zugegeben. Auf jeden Fall ist die
Kontaktgrenzfliche zwischen den Fliissigkeiten nicht sehr groB3. Je mehr Energie die
Stromung aufnimmt, desto grofer wird die Kontaktgrenzflache, und desto groBer wird auch
der diffusive Stoffstrom. Irgendwann wird der Zustand erreicht, bei dem die
Kontaktgrenzflache schneller abgebaut, als geschaffen wird. Ab diesen Moment wird sie

immer kleiner, bis ein endgiiltiger Konzentrationsausgleich stattgefunden hat.
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Die Entstehung der Kontaktgrenzfliche erfolgt in laminaren und turbulenten Stromungen
unterschiedlich. Nach dem Eintreten in eine laminare Stromung behilt ein Fluidelement seine
Identitédt weitgehend bei, wahrend es entlang der Stromungslinien gestreckt und gedehnt wird.
Dabei wird es immer diinner und somit wird die Kontaktgrenzfliche zwischen ihm und dem

umgebenden Fluid immer groer [Spencer & Wiley, 1951], [Mohr et al., 1957].

Bei einer turbulenten Stromung wird das Fluidelement in die Turbulenzwirbel aufgenommen.
Die turbulenten Strukturen werden durch die chaotischen Schwankungsbewegungen der
Fliissigkeit immer weiter auseinander gerissen und zerfallen in kleinere Strukturen, die sich

anschlieBend vollstindig in der Umgebung auflosen [Baldyga & Bourne, 1999].

Die in die Fliissigkeit eingetragene Energie wird in die kinetische Energie der Bewegung der
Fluidelemente umgesetzt, die zur Vermischung beitrdgt und am Ende in Wéarme dissipiert
wird. Aus den Navier-Stokes Gleichungen und dem Energieerhaltungsgesetz folgt die
Erhaltungsgleichung fiir Innere Energie eines differentiellen Fliissigkeitselementen

[Schlichting & Gersten, 2000]:
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2 1\ 2 2 1 \2 2 , 2
! a ! ! 6 ! ! a !
+v- 2-{—8%‘) N e +2(8uzj + au)‘+ % +(8ux+8uzj + u}’+au2
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Turbulente Energiedissipation &

Dabei sind u, v und w die Strémungsgeschwindigkeiten in drei Koordinatenrichtungen x, y
und z. u’, v' und w’” stehen fiir die Schwankungsgeschwindigkeiten, d.h. die momentane

lokale Geschwindigkeit von der die mittlere Geschwindigkeit #, v, w an der entsprechenden

Stelle abgezogen wurde. Die Mittelung der Ableitungen erfolgt in diesem Fall lokal tiber die

Zeit. Die lokale Energiedissipationsrate setzt sich somit aus zwei Teilen zusammen: direkte

Dissipation E [W/kg] und turbulente Dissipation £ [W/kg], wobei in einer laminaren
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Stromung die turbulente Energiedissipation sehr klein ist (in einer idealen laminaren Stro-
mung ist sie gleich Null), und in einer turbulenten Stromung der direkte Anteil an Dissipation

viel geringer ist als der turbulente Anteil und dem gegeniiber oft vernachldssigt wird.

Sowohl direkte als auch turbulente Energiedissipation erfolgen aufgrund der viskosen
Reibung zwischen den benachbarten und sich mit unterschiedlichen Geschwindigkeiten
bewegenden Fluidschichten. Bei der direkten Dissipation sind die lokalen Gradienten der
zeitlich gemittelten Geschwindigkeiten von Bedeutung, turbulente Dissipation entsteht
dagegen durch die momentanen chaotischen Schwankungsbewegungen kleiner Turbulenz-
strukturen. Fiir eine detaillierte Betrachtung der Turbulenztheorie wird auf [Bradshaw, 1975]
und [Hinze, 1975] verwiesen. Hier wird lediglich eine kurze Einleitung zur Turbulenzkaskade

gegeben, um die GroBenordnungen verschiedener Mischungsprozesse zu schildern.

Die turbulenten Schwankungen befolgen das Gesetz der Kaskade von Turbulenzwirbeln, die
durch die Drehbewegung des Riihrorgans entstehen. Die Theorie der Kaskade von Turbulenz-
wirbeln wurde von A.N. Kolmogorov [Kolmogorov, 1941 a und b] durch zwei Hypothesen
beschrieben. Die erste Hypothese besagt, dass es in einer turbulenten Stromung bei gentigend
hohen Reynoldszahlen ein Bereich von WirbelgroBBen existiert, in welchem die Turbulenz
einen statistischen Gleichgewichtszustand erreicht und dieses Gleichgewicht durch zwei
Parameter, ndmlich Energiedissipation & und Viskositét v, eindeutig definiert ist. Die zweite
Hypothese besagt, dass es innerhalb dieses Bereiches einen Bereich der Wirbelgrofen gibt, in
dem die Turbulenz von der Viskositit unabhingig ist und allein durch die Energiedissipation
& bestimmt wird. Dieser Bereich wird Tréigheitsbereich genannt, da in diesem Bereich die
Tragheitskrifte in der Stromung gegeniiber den Zihigkeitskrdften dominant sind. Die
Strukturen kleiner als diejenigen des Tréagheitsbereiches gehdren zum Zihigkeitsbereich (1.
Hypothese). Die untere Grenze des Zahigkeitsbereiches wurde als Kolmogorov-Wirbelgrof3e

Ak festgelegt:

A =(/e)" 2.2)

Eine grundlegende Annahme der Kolmogorovschen Turbulenztheorie ist die, dass diese
GroBenskala nur von der Energiedissipation ¢ und der Viskositit v abhéingt. Das fiihrt zur
Definition der Langeskala nach Gl. 2.2, da es die einzigmogliche Kombination aus gund vist,

die Dimension einer Lénge hat.
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Je groBer die Reynoldszahl ist, desto kleiner sind die Kolmogorov-Wirbel. Strukturen kleiner
als Ax besitzen nicht mehr genug kinetische Energie, um damit noch kleinere Wirbel zu

erzeugen. Die kinetische Energie dieser Wirbel wird in die Warme dissipiert.

Diese mittlerweile bewiéhrte und weltweit anerkannte Theorie wird hinsichtlich der
Stromungsstruktur wie folgt interpretiert. Als Anfang der Kaskade bilden sich in der
Stromung groe Wirbel mit der Grofe L in der GrdéBenordnung der Riihrerblitter (z.B.
L=1/10-D mit D — Riihrerdurchmesser), die iiber viel Energie verfligen und hohe
Geschwindigkeiten haben. Diese energiereichen Wirbel zerfallen in kleinere Wirbel. Die
Tréagheitskréfte sind dabei liber die Zahigkeitskridfte dominierend, und somit wird nur ein
geringer Anteil an kinetischer Energie dissipiert. Der Hauptteil davon wird an die kleineren
Wirbelstrukturen weitergegeben. Die immer kleiner werdenden Turbulenzwirbel besitzen
auch immer weniger Energie und werden in ihrer Bewegung immer langsamer. Die
Zidhigkeitskrédfte gewinnen bei kleineren Wirbeln immer mehr an Bedeutung, und ab einer
bestimmten GroBle der Wirbel werden diese durch die Fliissigkeitsviskositit abgebremst. Die
dabei in den Wirbeln noch vorhandene kinetische Energie wird dissipiert und geht in Warme
iiber. Die Erwdrmung der Fliissigkeit bei diesem Prozess ist jedoch gering und kann in der

Regel vernachldssigt werden.

Den gesamten Prozess der Vermischung kann man sich somit als eine konsequente
Zerkleinerung der in der Stromung vorhandenen Fluidelemente vorstellen, die anschlieend
durch die molekulare Diffusion in der Umgebung aufgelost werden. Diese Zerkleinerung
bewirkt die Vermischung. Im Falle eines Rithrwerks wird die dazu benétigte Energie durch
die Drehbewegung des Riihrers in die Stromung eingetragen und geht anschlieBend in Warme

tiber. Dissipierte Warme ist somit ein MaB fiir die Schnelligkeit der Vermischung.

Zur Vereinfachung wird dieser Prozess iiblicherweise in 3 Stufen aufgeteilt, nach GréBe der
Strukturen, die bei jedem Schritt in Betracht genommen werden: Strukturen grofer L,

Strukturen kleiner L jedoch groBer Ak, und anschlieBend Strukturen kleiner Ax.
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2.2. Makro-, Meso- und Mikrovermischung

Die Aufteilung eines Mischvorgangs in 3 Prozessebenen kann wie folgt dargestellt werden:
Bulk-Ebene — Groflenordnung des Gesamtsystems, Wirbel-Ebene (eddy) — Gréfenordnung
des Riihrorgans, und molekulare Ebene. Auf jeder Prozessebene lduft die Vermischung
unterschiedlich  schnell ab, abhéngig von Geometrie, Prozessbedingungen und
Fluideigenschaften. Die Frage dabei ist, welcher der Prozesse fiir den gesamten Vorgang
limitierend ist. Diese Aufteilung entspricht der Vorstellung, dass die Mischgiite von der
GroBe der betrachteten Bereiche abhidngig ist (s. Abschnitt 2.3) und dass die Einmischung der
Elemente verschiedener Groflen in die Umgebung unterschiedlich schnell erfolgt. Um die
Geschwindigkeiten der einzelnen Prozessschritte zu bestimmen, miissen die Grenzen
zwischen den GroBenskalen der beteiligten Fluidelemente festgelegt werden. Bei einer
vereinfachten Betrachtungsweise werden die Mischvorgénge dieser drei Grof3enordnungen als

Makro-, Meso- und Mikrovermischung bezeichnet.

Unter der Makrovermischung versteht man die groBrdumige Verteilung zweier Substanzen in
einem Mischvolumen. Auf mikroskopischer Ebene existieren jedoch noch voéllig
unvermischte Gebiete. Die Groenordnung der Makrovermischung ist vergleichbar mit der
GroBenordnung des Gesamtsystems. In einem Riihrkessel ist der durch die Drehbewegung des
Rithrwerkes erzeugte Umlaufstrom 7 (s. Abb. 2.2) proportional zur Drehgeschwindigkeit #

und zum Durchmesser D des Riihrers:

V~n-D (2.3)

Abb. 2.2. Umlaufstrom V erzeugt durchdie Drehbewegung des Riihrwerks

Die Zeit, in der sich die einzumischende Substanz im gesamten Fliissigkeitsvolumen
gleichmaBig verteilen lésst, ist von dem Gesamtvolumen und von dem Umlaufvolumenstrom

abhingig [Baldyga & Bourne, 1999]:
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V V
oy @4)

Hier ist ¢, — die sog. Zeit fiir Makrovermischung, V' — das Fliissigkeitsvolumen und D — die

charakteristische Abmessung des Riihrers.

Mesovermischung nennt man die weitere Verteilung einer Fliissigkeit in der anderen. Die
dabei auftretenden Inhomogenitéten sind groB relativ zur Mikroebene aber klein im Vergleich
zur GroBenordnung des Gesamtsystems. Die Mesovermischung reduziert die Grofe der
Konzentrationsinhomogenititen von der urspriinglichen Groenordnung L vergleichbar mit
der des Gesamtsystems bis zur GroBenordnung, bei der die Energie in die Wiarme dissipiert
wird. Die Zeit, die bendtigt wird, um in einer turbulenten Stromung die GroBenordnung der
Inhomogenitét zu reduzieren, ist von der urspriinglichen Gré3e L und von der Energie der

Stromung abhéngig.

In einer laminaren Stromung wird als Geschwindigkeit der Mesovermischung die

Deformationsrate der Fluidelemente in Betracht genommen [Spencer & Wiley, 1951].

Makro- und Mesovermischung erfolgen durch Konvektion, dabei hat die molekulare
Diffusion eine geringe Bedeutung. Da Diffusion die Mischvorginge auf Makro- und
Mesoebene nicht beeinflusst, lduft die Vermischung bei gleicher Reynolds-Zahl in

unterschiedlichen Fliissigkeiten dhnlich ab [Patwardthan et al., 2003].

Die turbulente Mikrovermischung beinhaltet sowohl die Einmischung von umgebener
Fliissigkeit in kleinsten Turbulenzwirbel als auch deren Dehnung und Deformation, und
anschliefend den Abbau letzter Konzentrationsunterschiede innerhalb dieser Mikrowirbel.
Der Einfluss der Viskositit wird mit abnehmender Wirbelgrofle immer grofer. Die letzten
noch auf molekularer Ebene vorhandenen Konzentrationsunterschiede werden durch
Diffusion abgebaut. Die charakteristische Zeit fiir die Mikrovermischung ¢, ist von der

kinematischen Viskositdt und der lokalen Energiedissipationsrate abhéngig:

t, ~ (K) (2.5)
&

In laminaren Strémungen erfolgt die Mikrovermischung durch reine Diffusionsstrome.
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2.3. Quantitative Beurteilung des Mischzustands

Als Ausgangszustand bei einem Mischvorgang wird immer der Zustand der so genannten
Null-Mischung angenommen, d.h. zwei zu vermischenden Fliissigkeiten liegen vollig getrennt
(segregiert) voneinander vor. Nach dem die Fliissigkeiten in Kontakt kommen, vergeht eine
bestimmte Mischzeit, bis dieser Zustand in eine perfekt vermischte Losung iibergeht.
Zwischen den beiden Grenzfillen unterscheidet man mehrere Zwischenzustinde mit immer
kleiner werdenden segregierten Bereichen. Im Laufe des Mischvorgangs werden auch die

Konzentrationsunterschiede zwischen diesen Bereichen immer kleiner.

Nach dem Prozessbeginn, bei dem die Fliissigkeiten vollig entmischt vorliegen, bis zu dem
Zustand, ab dem die Fliissigkeiten als makrovermischt bezeichnet werden konnen, vergeht die
charakteristische Zeit t¢,. Makrovermischt bedeutet, dass alle Fluidelemente der vorab
festgelegten GroBle L innerhalb einer vorgegebenen Schwankungsbreite die gleiche mittlere
Konzentration besitzen. Im Inneren dieser Elemente konnen noch groBe lokale
Konzentrationsunterschiede vorhanden sein. Analog dazu wird bei der Mesovermischung eine
Zeit t; bendtigt, bis das System auf Mesoebene vermischt ist, d.h. bis die Gréfe der
segregierten Bereiche kleiner geworden ist als Ag. Die Mikromischzeit #, vergeht bis die
Konzentrationsunterschiede komplett ausgeglichen sind. Die gesamte Mischzeit, ausgehend
von zwei getrennten Fluiden bis zu einer auf molekularer Ebene innerhalb einer vorgegebenen
Schwankungsbreite homogenen LoOsung besteht somit aus der Summe dieser drei

charakteristischen Zeiten:

tgesamt = tm + td + t/l (26)

Unter perfekt homogener Ldosung versteht man den Zustand der Fliissigkeit, wenn die
Komponenten bis zur molekularen Ebene durchmischt sind. Streng genommen, héngt die
Segregation immer davon ab, wie grof3 das Fliissigkeitsvolumen ist, das man als elementare
Einheit betrachtet. Wire die Grofle einer solchen Einheit gleich einem Molekiil, wiirde sich
jede Losung als vollig segregiert erweisen, unabhingig von dem tatséchlichen Mischzustand.
Alle weiteren Uberlegungen gelten nur fiir den Fall, wenn das Volumen der kleinsten
Flissigkeitseinheit, die betrachtet wird, viel groBer ist, als das Volumen eines
Flissigkeitspartikels (d.h. eines Molekiils). Wenn also die segregierten Bereiche kleiner
werden, als diese kleinste Fliissigkeitseinheit, so dass jedes Fliissigkeitselement eine gleiche
mittlere Konzentration besitzt, so wird die Segregation nicht mehr erkennbar und die Losung

wird als perfekt homogen bezeichnet.
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Wie grof3 ein solches Fliissigkeitselement sein kann, zeigt folgende einfache Berechnung. In
[Levenspiel, 1972] wird als Grenzwert fiir den segregierten Zustand der Fliissigkeit
beispielsweise eine Einheit aus 10'2-10'® Molekiile genannt. Wird als Fliissigkeit Wasser
genommen (18 g/mol, 1 g/cm?), so ist die Lange des segregierten Bereiches 3 — 300 pum.
Wenn die lokalen Konzentrationen mit einer solchen Auflosung bestimmt werden und sich
die Konzentration in jedem Probevolumen als gleich erweist, gilt die Fliissigkeit also als

homogen.

Ist eine Fliissigkeit nicht komplett vermischt, werden je nach Position unterschiedliche lokale
Konzentrationen auftreten, wobei der Mittelwert der Konzentration konstant bleibt. Hierzu ist
die ortliche Auflosung, mit der die lokalen Konzentrationen bestimmt werden, von grof3er
Bedeutung. Die GroBle des Messvolumens, das als Einheit betrachtet wird, bestimmt auch den
Mischzustand (Makro-, Meso- oder Mikrovermischung), der damit beurteilt wird. Die von
den modernen Messtechniken zur Konzentrationsbestimmung gewihrleistete Auflosung hat
eine GrofBenordnung vergleichbar zur Kolmogorov WirbelgroBe und erlaubt somit auch die
Mikrovermischung zu untersuchen. Die Segregation wird durch die Varianz der lokalen

Konzentrationen beschrieben:

Uz:W:(f_7)z (2.7)
Hier ist f eine dimensionslose Konzentration, die immer auf die maximale im System
vorhandene Konzentration bezogen wird, d.h. auf die Konzentration in einer der Stromungen,
die in den Apparat eintreten. Eine der zu mischenden Fliissigkeiten hat somit die dimen-
sionslose Konzentration 0, und die andere die Konzentration 1. Die Varianz ist jedoch kein
absolutes Ma@ fiir die Mischgiite, da sie von der mittleren Konzentration abhéngig ist. Um ein
allgemeingiiltiges Mal} zu definieren, das man fiir verschiedene Mischprozesse vergleichen

kann, wird die Varianz einer Mischung auf die Varianz bei der Null-Mischung bezogen:

i =/(-7) (2.8)

Diese Beziehung gilt nur, wenn alle Konzentrationen auf die maximale Konzentration
bezogen werden. Damit ist ein Kriterium fiir die Mischgiite, ndmlich der Segregationsgrad,

definiert:

(2.9)
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Der Segregationsgrad wurde als ,,intensity of segregation” zum ersten Mal in [Danckwerts,
1952] zur quantitativen Beurteilung der Mischgiite eingefiihrt. In seiner Nachfolgearbeit hat
Zwietering gezeigt, wie der Segregationsgrad zusitzlich zu der Verweilzeitverteilung den
Umsatz einer Reaktion beeinflusst [Zwietering, 1959]. Seitdem wird der Segregationsgrad
weitgehend als grundlegende KenngréBe, die den Mischzustand der Fliissigkeit beschreibt,
verwendet. Er &ndert sich von O (perfekt-homogene Losung) bis 1 (vollig segregiert, Null-
Mischung) und ist somit unabhidngig von den jeweiligen Konzentrationswerten. Der
Segregationsgrad beschreibt den Anteil des gesamten Fliissigkeitsvolumens, der noch voéllig
segregiert ist. Das Fortschreiten der Vermischung wird durch die Anderung des

Segregationsgrades mit der Zeit gezeichnet.

Allgemein ist die Mischzeit als Zeit definiert, die ein Mischsystem bendtigt, um seinen
Segregationsgrad von dem urspriinglichen auf einen gewiinschten Wert zu reduzieren,. Somit
sind die Mischzeitangaben nur in Verbindung mit einer zu erzielenden Anderung des
Segregationsgrades sinnvoll. Es ist anzunehmen, dass am Anfang in einem nicht
vorgemischten System der Segregationsgrad 1 vorliegt. Sehr verbreitet ist die Angabe der
Mischzeit, die das System aus diesem Zustand bis zum Segregationsgrad von 0,05 benotigt
(so genannte fy9s). Solche Mischzeitangabe beinhaltet jedoch keine Information iiber den
Mischzustand, der nach der Zeit #y9s in der Stromung vorliegt. Moglicherweise ist die
Flissigkeit zu diesem Zeitpunkt auf molekularer Ebene noch vollig entmischt. Daher
erscheint es sinnvoller, die Mischzeiten nicht in Verbindung mit einem vorgegebenen Wert
des Segregationsgrades zu bestimmen, sondern im Bezug auf die Abmessung der noch

bestehenden Inhomogenititen.

Die Werte der Mischzeit sind somit von der GroB3e der segregierten Bereiche abhidngig, bei
der die Vermischung als abgeschlossen gilt. Da der Konzentrationsausgleich letztendlich
immer durch molekulare Diffusion erfolgt, ist der Diffusionsweg fiir die Geschwindigkeit des
Prozesses entscheidend, sodass die GroBe der segregierten Bereiche hierfiir
geschwindigkeitsbestimmend ist. Sie ldsst einen Mischzustand zu Makro-, Meso- oder
Mikrovermischung zuordnen und so die Mischzeit berechnen. Diese Grofle ist jedoch
schwierig aus den Experimenten zu bestimmen. In [Danckwerts, 1952] wurde dafiir die
Autokorrelationsfunktion der lokalen Konzentrationen vorgeschlagen. Da aber die
Bestimmung dieser Funktion mit einem sehr groflen rechnerischen Aufwand verbunden ist,

konnte sie sich nicht als allgemeingiiltiges Mal3 durchsetzen.
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Eine weitere Grofle, welche die GroBenordnung der Inhomogenitdt relativ einfach
quantifizieren ldsst, wurde in [Bothe et al., 2004] und [Schliiter et al., 2004] eingefiihrt — das

so genannte Potential fiir das diffusive Mischen ©:

)= [|vr]-av (2.10)

Es setzt sich aus der Summe der Konzentrationsgradienten zusammen, dabei ist ||Vf || der

Betrag des lokalen Werts des Gradienten der normierten Konzentration. Diese Funktion ® hat
die Einheit [m*m?] und kann somit als eine Schitzung fiir die spezifische Kontaktgrenzfldche
pro Volumeneinheit zwischen den Bereichen hoher und niedriger Konzentration interpretiert
werden. Je grofer die Kontaktgrenzfliche pro Volumeneinheit wird (hohes Potenzial fiir
diffusives Mischen), desto kleiner sind die segregierten Bereiche und desto schneller wird

deren Auflosung durch Diffusion abgeschlossen.

Am Anfang des Mischvorgangs hat die Kontaktgrenzfliche zwischen den Fluiden (und somit
@) einen kleinen Wert, da sie noch nicht ausgebildet ist. Mit fortschreitender Vermischung
steigt der Wert von @ zunéchst erheblich an. Dies bedeutet eine zunehmende Zerkleinerung
der segregierten Bereiche. Der Segregationsgrad wird sich dabei noch nicht stark verdndern,
da der diffusive Massenstrom durch die nicht ausgebildete Kontaktgrenzfliche noch gering
ist. Diese Phase wird der Makrovermischung zugeordnet. Gleichzeitig gibt es einen Abbau
der Kontaktgrenzfliche durch Diffusion, umso schneller, je groBBer die Kontaktgrenzfliche
wird. Wenn die Kontaktgrenzfliche grofl genug wird, sodass deren Abbau schneller ist, als
die Entstehung, beginnt die zweite Phase der Vermischung. Die Kontaktgrenzfliche nimmt
ab, weil sie durch Diffusion endgiiltig zerstort wird. Dementsprechend werden die lokalen
Gradienten der Konzentration immer kleiner, was als Zeichen fiir die fortschreitende
Mikrovermischung interpretiert wird [Baldyga & Pohorecki, 1995]. Die Konzentration in dien
segregierten Bereichen néhert sich dabei der mittleren Konzentration der perfekt vermischten
Losung, und somit nimmt der Segregationsgrad ab. Bei vollstdndiger Vermischung ist SG = 0
und ® = 0. Bei kontinuierlichen Prozessen laufen diese Vorginge gleichzeitig und parallel
zueinander ab. In weiteren Betrachtungen werden die Werte des Segregationsgrades immer in

Verbindung mit den Werten von @ zur Beurteilung des Mischzustands benutzt.

Die experimentelle Untersuchung eines Mischvorgangs besteht also darin, sowohl die zu

jedem Zeitpunkt vorliegenden Fliissigkeitszustinde zu quantifizieren (Bestimmung von den
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momentanen Werten des Segregationsgrads und spezifischer Kontaktgrenzflaiche zwischen
den Fluiden) als auch die Zeitkonstanten der Anderung dieser GroBen wihrend den jeweiligen
Phasen der Vermischung (Makro-, Meso- und Mikromischzeiten) zu ermitteln. Eine
vollstdndige Beschreibung des Mischverhaltens eines Apparats beinhaltet die Abhidngigkeit
dieser Zeitkonstanten von den geometrischen Merkmalen des Reaktors, physikalischen
Eigenschaften der Fliissigkeit und Prozessparametern. Die Mischzeiten sowie die
Einflussgrofen werden {iblicherweise entdimensioniert, damit Vorginge in unterschiedlichen

Apparaten und Fluiden miteinander verglichen werden konnen [Zlokarnik, 1991]
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2.4. Physikalische Methoden zur Bestimmung des Mischzustandes

Es gibt bis heute keine einheitliche Vorgehensweise zur Untersuchung der Vermischung. In
der Literatur werden mehrere Methoden aufgefiihrt, mit denen sich die Mischzeiten, der
Segregationsgrad und weitere Merkmale der Vermischung bestimmen lassen. In fritheren
Arbeiten wurde die Mischzeit als eine Zeit definiert, nach der man visuell keine
Inhomogenititen in der Losung mehr unterscheiden kann. So wurde in [Dodd, 1927] eine
Projektion des mit starkem Licht beleuchteten Gefidles auf einer Leinwand betrachtet. Die
Grenzfliche zwischen den im GefdBl sich vermischenden Fluiden wurde in Form von
»Schlieren* auf der Projektionswand sichtbar. Die Zeit, nach der die Schlieren nicht mehr zu
sehen waren, wurde als Mischzeit bezeichnet. Welche Mischzeit dabei bestimmt wird (vgl.
Gl. 2.3-2.6), hingt ganz davon ab, ab welcher Intensitdt und Grofe die Schlieren mit dem
menschlichen Auge nicht mehr zu unterscheiden sind. Eine Erweiterung dieser Methode ist in
[Hiby, 1988] beschrieben. Die Losung enthélt in diesem Fall einen Farbindikator, der bei
bestimmtem pH-Wert seine Farbe dndert. Es wird dafiir gesorgt, dass die einzumischende
Fliissigkeit den pH-Wert der Losung verdndert. Der Zeitpunkt des Farbumschlags wird als
Mischzeit definiert. Die Beurteilung des Farbumschlags kann sowohl visuell als auch mit
Hilfe der Bildanalyse [Shenoy & Toor, 1988] erfolgen. Die gemessene Mischzeit nihert sich
dabei der Gesamtmischzeit (Gl. 2.6).

Eine weitere Gruppe von Methoden zur Bestimmung der Mischzeit ist auch seit fast 100
Jahren bekannt und beruht auf der lokalen Konzentrationsmessung eines Indikators, welcher
einer der zu mischenden Fliissigkeiten zugesetzt wird [Wood et al.,, 1922]. Die
Konzentrationsmessung erfolgt entweder durch Leitfdhigkeitsmessung [Manna, 1997] oder
durch Spektroskopie [Gaskey et al., 1988] und andere Methoden, abhéngig vom verwendeten
Indikator. Gemessen werden die Abweichungen der lokalen Konzentration von dem nach der
abgeschlossenen Vermischung geltenden Mittelwert. Wenn sie nicht groBer als ein
bestimmter Grenzwert werden (sehr verbreitet ist der Grenzwert von 5%), gilt die Losung als
vermischt. Der Nachteil dieser Methode besteht darin, dass die so definierte Mischzeit je nach
Grofe von Probevolumen der Meso- oder Mikrovermischung zuzuordnen ist. AuBerdem

ergeben sich je nach Position im Apparat sehr unterschiedliche Mischzeitwerte.

Wenn die Mischsituation nicht nur lokal, sondern im gesamten Apparat beurteilt werden soll,
dann muss die Konzentrationsmessung im gesamten Fliissigkeitsvolumen erfolgen. Als
Beispiel dafiir kann die Konzentrationsmessung durch Laser-Induzierte Fluoreszenz (LIF)

genannt werden [Houcine et al., 1996], [Karasso & Mungal, 1997]. Einer der Fliissigkeiten
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wird ein Fluoreszenz-aktiver Farbstoff zugegeben, der bei der Beleuchtung mit Licht
bestimmter Wellenldnge Licht mit anderer Wellenldnge emittiert. Aufgenommen mit einer
Kamera, ergibt sich die Abbildung der Stromung, auf der die sich vermischenden Fluide
leicht zu unterscheiden sind. So kdnnen der momentane Segregationsgrad und, bei zeitlich
wiederholten Messungen, auch die Mischzeiten bestimmt werden. Die bei solchen
Feldmessungen auftretende  Herausforderung ist die Ortliche Auflosung der
Konzentrationsmessung. Entsprechende Optiken und moderne Digitalkameras erlauben die
Auflésung bis zur Kolmogorov-Grofle. Das insgesamt in Betracht kommende Aufnahmefeld
ist jedoch eingeschrinkt. In [Khan et al., 2004] wurden die Abbildungen benachbarter
Aufnahmefelder miteinander kombiniert. Die Schnittstellen zwischen den Einzelaufnahmen
konnten jedoch nicht sauber aufgeldst werden. Nichtsdestotrotz ist die LIF-Methode eine sehr
gut geeignete Methode zur Untersuchung der Vermischung. Sie wird auch in dieser Arbeit

verwendet (s. Abschnitt 4.3).
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2.5. Vermischung und chemische Reaktion

Voraussetzung fiir chemische Reaktionen ist der Kontakt der Edukte auf molekularer Ebene.
Hier erkennt man die zentrale Bedeutung der Vermischung. Bei einer idealisierten
Betrachtungsweise sind die Reaktanden von Anfang an perfekt miteinander vermischt und
konnen somit unmittelbar nach dem Prozessbeginn an der Reaktion teilnehmen. Die
Prozessgeschwindigkeit hingt in diesem Fall allein von der Reaktionskinetik ab. In der
Realitdit kommen aber solche Mischsituationen nur bei im Vergleich zur
Mischgeschwindigkeit langsamen Reaktionen vor. Die Edukte liegen in der Regel zuerst
getrennt voneinander vor, so dass die Reaktion nur in der Grenzschicht zwischen den Fluiden
stattfinden kann. Wenn aber alle zur Verfligung stehende Molekiile in der Grenzschicht
abreagieren, hiangt der weitere Prozessablauf nicht nur von der Reaktionskinetik ab, sondern
auch davon, wie schnell die weiteren Molekiile aus der Bulkphase an die Kontaktgrenzflache

gelangen [Rys, 1992].

Die Art der Vermischung ist fiir das Konzentrationsprofil im Reaktionsgefdl von
entscheidender Bedeutung und bestimmt somit den Verlauf der Reaktion. Die Diskussion
tiber die Abhdngigkeit des Reaktionsablaufs von den Stromungsbedingungen wurde bereits
1944 von Denbigh angefangen [Denbigh, 1944], der in seiner theoretischen Arbeit gezeigt
hat, dass der Umsatz einer Reaktion in drei verschiedenen Apparaten (Riihrkessel,
Rohrreaktor und Riihrkesselkaskade) unterschiedlich ist. In seiner Pionierarbeit auf diesem
Gebiet hat Danckwerts die Abhingigkeit der Reaktionsgeschwindigkeit von nicht perfekten
Mischbedingungen systematisiert und begriindet [Danckwerts, 1958]. Die zentrale Frage, ob
der Prozess von der Vermischung oder der chemischen Kinetik bestimmt wird, lasse sich
durch den Vergleich der jeweiligen Geschwindigkeitskonstanten beantworten. Allgemein
existieren hier zwei Grenzfille. Lauft die chemische Reaktion viel langsamer ab, als die
Vermischung, so werden die Reaktanden komplett miteinander vermischt, noch bevor sie zu
reagieren anfangen. Der Prozess werde in diesem Fall durch die Reaktionskinetik limitiert, die
Vermischung spiele dabei eine untergeordnete Rolle. Dagegen lduft die Reaktion bei einer
schnellen chemischen Reaktion viel schneller ab, als die Vermischung. Reaktanden reagieren
unmittelbar miteinander, nachdem sie in Kontakt gekommen sind. Da aber nicht alle
Molekiile gleichzeitig zusammentreffen, werde die Vermischung den Prozess limitieren. Als
Beispiel kann hierzu die Fallungsreaktion genannt werden [Tosun, 1988], [Schwarzer &
Peukert, 2002], [Judat et al., 2004], bei der in der Regel die Partikelgrofle sehr stark von den
Mischbedingungen abhéngig sei.
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Noch komplizierter wird die Situation, wenn eine parallele oder konsekutive Reaktion mit
unerwiinschten Nebenprodukten stattfindet [Bourne, 2003]. Hier wird die Reaktion in den
segregierten Bereichen anders ablaufen, als im gut vermischten Volumenanteil. Somit kann
der Reaktionsablauf durch die Vermischung nicht nur verlangsamt, sondern auch komplett

gedndert werden, was meistens die Qualitit der Produkte beeinflusst.

Dieser Effekt kann zur Untersuchung der Mischbedingungen ausgenutzt werden, indem aus
der Zusammensetzung der Reaktionsprodukte die im  Reaktor herrschenden
Mischbedingungen detektiert werden. Dazu werden verschiedene Reaktionssysteme
verwendet (fiir eine Ubersicht s. [Bourne, 2003] und [Rys, 1992]), darunter die Iodit-Iodat
Reaktion, auch Villermaux-Reaktion genannt [Guichardon & Falk, 2000], [Guichardon et al.,
2000] die Reaktion der Diazokupplung [Guichardon et al., 2001], Hydrolyse verschiedener
organischer Verbindungen wie Dimethoxipropan [Baldyga et al., 1998] oder Ethylchloracetat
[Baldyga et al., 2001] und Féllung [Detrez et al., 1988]. Ein Kriterium fiir die Auswahl des
Reaktionssystems sind die passenden Werte der Reaktionskonstanten der Teilreaktionen. Die
schnellere Teilreaktion muss von der Vermischung limitiert sein, d.h. die Zeitkonstante der
Reaktion muss in der GroBenordnung der untersuchten Mischzeit liegen. Je nach Geschwin-

digkeit des Mischprozesses entsteht mehr oder weniger Produkt dieser Teilreaktion.
Konkurrierende Parallelreaktionen

Am héufigsten wird zur Untersuchung der Vermischung ein bestimmtes System der
konkurrierenden Parallelreaktionen benutzt, ndmlich die so genannte Jodid-Jodat Reaktion
von Villermaux. Die Edukte fiir diese Reaktion sind im Gegensatz zu vielen anderen
Systemen preiswert und die Analyse der Reaktionsprodukte ist leicht durch eine
spektroskopische Messung realisierbar. Bei diesem Reaktionssystem wird eine konzentrierte
Schwefelsdurelosung einer Losung zugegeben, die Borsdure, Jodid- und Jodat-Ionen enthélt.
Zwei Teilreaktionen verbrauchen dabei parallel zueinander die H™ Kationen. Zunichst liuft
die schnellere Teilreaktion, die Neutralisation der Borsdure, ab. Wenn jedoch durch schlechte
Vermischung lokal noch Uberschuss an H' Kationen betsteht, kommt es zur langsameren
Dushman-Reaktion, bei der Jodid und Jodat Ionen disproportionieren und I, bilden. Da die

Menge an zugegebener Schwefelsdure gering ist, bleibt die Losung insgesamt basisch (pH =
10) und I, geht entsprechend der Gleichgewichtskonstante in /; iiber, dessen Konzentration

durch spektroskopische Messungen leicht zu bestimmen ist:
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H,BO, + H® < H,BO, (schnell) (2.11a)
51" +10; +6H" < 31, +3H,0 (langsam) (2.11b)
I, +1" < I (Gleichgewicht) (2.11¢)

Bei einer perfekten Vermischung findet nur Reaktion (2.11a) statt. Bei einer komplett
segregierten Losung dagegen laufen beide Reaktionen (2.11a und 2.11b) parallel ab, und die
H" Kationen nehmen an beiden Reaktionen entsprechend dem Eduktverhiltnis teil. Diese
Situationen sind die theoretischen Grenzfille. Realistisch ist ein Zustand der Losung, bei dem
sie zum Teil gut vermischt und zum Teil segregiert ist. Aus der Zusammensetzung der
Produkte ldsst sich der Volumenanteil an perfekt vermischter Fliissigkeit, d.h. der

Segregationsgrad, bestimmen.
Berechnung der Mischzeit

Der somit berechnete Segregationsgrad ist ein iiber die gesamte Losung gemittelter Wert und
gilt unter der Voraussetzung, dass der Prozess stationér ist. Die Messung liefert keine direkte
Information {iber die Mischzeiten. Um die Mischzeiten aus dem Segregationsgrad zu
berechnen, wird ein Modell der Vermischung bendtigt, welches die Mischzeit als Parameter
benutzt und den Segregationsgrad als ZielgroBe berechnen ldsst. Ein solches Modell setzt
beispielsweise voraus, dass die Makro- und Mesovermischung keinen Einfluss auf die
Reaktion haben, d.h. dass gleich nach dem Eintritt die Sdure makroskopisch im Reaktor
verteilt wird. Die Reaktion wird somit durch die Mikrovermischung limitiert. Die im Modell
auftretende Mikromischzeit wird bei der Berechnung der Reaktionsraten beider Reaktionen so
angepasst, dass der berechnete Segregationsgrad gleich dem experimentellen Wert ist. In der
Literatur werden dazu mehrere Modelle verwendet, wie z.B. Engulfment Model [Baldyga &
Bourne, 1984 a-c], [Baldyga & Bourne, 1986], [Baldyga & Bourne, 1989 a, b] oder
Interaction by Exchange with the Mean, IEM Model [Villemaux, 1986], [Villermaux & Falk,
1994], [Baldyga & Bourne, 1990]. Eine weitere Moglichkeit, die Mischzeit zu ermitteln, ist
eine numerische Simulation der Strdomung unter Verwendung eines der genannten Modelle. In
existierende kommerzielle CFD Programme wie Fluent kdnnen obige Mischungsmodelle in

den Code fiir die Stromungsdynamik integriert werden.
Vorhersage des Ablaufs einer Reaktion

Nachdem die Abhingigkeit der Vermischung von den Prozessbedingungen durch die

Methode paralleler konkurrierender Reaktionen oder mit Hilfe anderer chemischer oder
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physikalischer Methoden gekldrt wurde, kann auch die umgekehrte, praxisrelevante
Aufgabestellung bearbeitet werden, und zwar die Vorhersage des Ablaufs einer Reaktion
ausgehend aus den bekannten Mischbedingungen. Dazu existieren mehrere Methoden, die die
Reaktionsrate unter den nicht idealen Mischbedingungen berechnen lassen. Im einfachen Fall
einer Reaktion zweiter Ordnung lasst sich der Konzentrationsverlauf der Edukte iiber der Zeit

wie folgt ausdriicken [Baldyga & Bourne, 1999]:

dC,(t)
dt

&-(c,-¢,-s6w?-C,,-C,,) (2.12)

(die Konzentration ist hier in mol/L angegeben). Dabei wird vorausgesetzt, dass die Anderung
des Segregationsgrades mit der Zeit bekannt ist. Weitere Moglichkeiten, den EinfuB3 der
Vermischung auf die Reaktionsrate zu beriicksichtigen, sind in [Baldyga & Bourne, 1999]

ausfuhrlich beschrieben.
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2.6. Vermischung zweier Flussigkeiten mit unterschiedlichen Viskositaten

Der groffte Teil der experimentellen Ergebnisse und theoretischen Betrachtungen zur
Vermischung bezieht sich auf die Situation, in der die Eigenschaften der zu mischenden
Fluide gleich sind oder sich nur gering voneinander unterscheiden. Im Vergleich dazu ist die
Vermischung zweier Fliissigkeiten mit unterschiedlichen Dichten und Viskosititen bis jetzt
wenig untersucht, obwohl diese in der Reaktionstechnik hiufig vorkommt. Der Mechanismus
dieses Vorgangs weist gewisse Ahnlichkeiten mit dem Emulgieren auf, obwohl die
Fliissigkeiten miteinander mischbar sind und am Ende keine Emulsion sondern eine
homogene Losung entsteht. Da es aber bei der Vermischung keine Grenzfldchenspannung
zwischen den Phasen gibt, sind die GesetzmiBigkeiten des Emulgierens nicht direkt auf die

Vermischung tlibertragbar.

Es gibt in der Literatur einige wenige Untersuchungen zur nicht-isoviskosen Vermischung.
Eine Dimensionsanalyse solcher Vermischung ist in [Zlokarnik, 1970] zu finden. Diese hat
die dimensionslose Mischzeit als Funktion von Reynoldszahl (Re) und Archimedes-Zahl (4r)
aufgezeigt. Bei steigender Reynolds-Zahl wird der Energieeintrag in die Strémung erhéht und

dementsprechend auch die Vermischung beschleunigt:

Jnt=516-Re™ - (4r' +3) 2.13)

Dabei wurde angenommen, dass sich nach der Grobvermischung der beiden Komponenten
der Homogenisiervorgang in einem Stoffsystem abspielt, in dem bereits die mittleren
Stoffwerte von Dichte und Viskositdt der homogenen Mischung gelten. Somit werden die
Reynolds-Zahl und Archimedes-Zahl fiir die Gl. 2.13 mit den Stoffeigenschaften der
anschlielend entstehenden homogenen Losung gebildet. Mehrere experimentelle Daten haben
die Ergebnisse dieser Dimensionsanalyse bestdtigt, indem sie keine Abhingigkeit der
Mischzeit von den Viskositdtsunterschieden aufgezeigt haben. Allerdings sind die Ergebnisse
dieser Untersuchung lediglich an einem Riihrertyp (Kreuzbalkenriihrer) und in zwei

geometrisch dhnlichen Behéltern gewonnen worden.

Mehrere Autoren haben die Vermischung nicht-isoviskoser Fliissigkeiten in einem Riihrkessel
mit verschiedenen Riihrertypen untersucht, die meisten wagen aber nur qualitative Aussagen
iber die dabei auftretenden Mischzeiten [Rielly & Pandit, 1988], [Smith & Schoenmakers,
1988], [Bouwmanns & van den Akker, 1990], [Bouwmanns et al., 1997], [Jones & Ozcan-
Taskin, 2005]. Dabei sind sich alle Autoren einig, dass die hydrodynamische Situation bei
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nicht-isoviskoser Vermischung in zwei Regimes unterteilt werden kann, je nach dem ob die
vorliegende Fliissigkeit oder die zugegebene Fliissigkeit die Vermischung kontrolliert. Das
Vorherrschen eines dieser Regimes hingt davon ab, ob beide Fliissigkeiten gleich in das
Gebiet mit hoherer Turbulenz hineingezogen werden (vorliegende Fliissigkeit kontrolliert),
oder ob die zugegebene Fliissigkeit aufgrund der Dichteunterschiede oder durch die zu weit
entfernte Zugabestelle aus der Zone der Turbulenz in die Randgebiete am Boden oder an der
Oberfliache geschleudert wird (zugegebene Fliissigkeit kontrolliert). Wenn das der Fall ist,
konnen die Mischzeiten viel ldnger sein, als wenn beide Fliissigkeiten gleichzeitig in den
Hauptwirbel neben dem Riihrer gelangen. Im letzten Fall weist die Mischzeit nur geringe
Abweichungen von dem isoviskosen Prozess auf. Diese Vorstellung ist in guter
Ubereinstimmung mit der in [Zlokarnik, 1970] getroffenen Annahme iiber die abgeschlossene

Makrovermischung der Fluide.

Sind die Fliissigkeiten bereits makroskopisch miteinander vermischt, hingt die verbleibende
Mischzeit weder von den Dichte- und Viskositidtsverhiltnissen zwischen den Fluiden, noch
von derer Volumenverhiltnis oder der Position der Zugabestelle im Riihrkessel ab. Jones
[Jones & Ozcan-Taskin, 2005] hat dabei festgestellt, dass bei einer Reynolds-Zahl groBer 100
sogar bei der Zugabe an der Fliissigkeitsoberfliche die vorliegende Fliissigkeit die
Vermischung kontrolliert und zur Berechnung der Mischzeiten die Korrelationen fiir die
Vermischung gleicher Fliissigkeiten verwendet werden konnen. Andere Autoren schitzen den
Schwellenwert der Reynolds-Zahl etwas hoher: 10° in [Bouwmanns et al., 1997] oder sogar
10° in [Smith & Schoenmakers, 1988]. Die letzteren haben bei Re > 10> experimentell die
nicht-isoviskosen Mischzeiten bestimmt, die in sehr guter Ubereinstimmung mit den aus
Korrelation fiir isoviskose Mischzeit von Norwood [Norwood & Metzner, 1960] berechneten

Werten waren.

Diese Grenzen gelten vor allem bei der Einmischung einer hochviskosen Fliissigkeit, die in
der Regel auch eine hohere Dichte hat, in eine niedriger viskose. In einem umgekehrten Fall
ist es fiir die zdhere Fliissigkeit einfacher, die diinnere Fliissigkeitselemente durch Scherung
und Dehnung auseinander zu reilen, was die Grundvoraussetzung fiir schnelle weitere
Vermischung darstellt. In [Mohr et al., 1957] wird diesbeziiglich, basierend auf den
theoretischen Betrachtungen von Spencer [Spencer & Wiley, 1951] behauptet, dass es keine
Unterschiede in den Mischzeiten gidbe, wenn eine diinnere Fliissigkeit in eine laminar
stromende zdhere Fliissigkeit eingemischt wird. Diese Ergebnisse wurden spiter von

Murakami experimentell bestitigt [Murakami et al., 1972]. Im Gegensatz dazu wurde in
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[Rozen & Baldyga, 2004] festgestellt, dass die Vermischung auf molekularer Ebene durch die
Viskositatsunterschiede verlangsamt wird, was sich auf die Selektivitit des untersuchten

Reaktionssystems auswirkt.

Was auf den ersten Blick als Gegensatz erscheint, ist in Realitdt eine Folge davon, dass bei
den Mischzeitmessungen unterschiedliche Messmethoden verwendet wurden. In den meisten
experimentellen Untersuchungen zur nicht-isoviskosen Vermischung wurde die Mischzeit
optisch oder durch Leitfdhigkeitsmessungen bestimmt. Das bedeutet, dass die
Probenvolumina relativ gro3 sind (z.B. 5x5x8 mm?® in [Bouwmans et al., 1997]) und die
Vermischung nicht bis zur molekularen Ebene verfolgt wird. Wenn unterschiedliche Proben
die gleiche mittlere Konzentration aufweisen, ist die Mikrovermischung méglicherweise noch
nicht abgeschlossen, sofern die Probenvolumina groBer als Kolmogorov-Wirbel sind.
Deswegen entspricht die aus den meisten Experimenten folgende Mischzeit der
charakteristischen Zeit der Mesovermischung. In der Untersuchung von Rozen und Baldyga
hingegen wurde die chemische Methode verwendet, dabei wird das Ende einer chemischen
Reaktion als MaB fiir abgeschlossene Vermischung angenommen. Das passiert aber erst nach
der vollstindigen Mikrovermischung der Fliissigkeiten. Daher kdnnen die Mischzeiten aus

verschiedenen Experimenten nur bedingt miteinander verglichen werden.

Zusammenfassend kann man aus den vorliegenden Ergebnissen folgende Schlussfolgerungen
ziehen. Zum einen unterscheiden sich die Makromischzeiten bei nicht-isoviskoser
Vermischung wesentlich von dem isoviskosen Fall und sind nicht nur von den Dichte- und
Viskositdtunterschieden abhingig, sondern werden auch von der Position der Zugabestelle
und dem Volumenverhdltnis der zu mischenden Fluide sehr stark beeinflusst. Ist die
Makrovermischung abgeschlossen, lduft die darauf folgende Mesovermischung gleich wie in
den Fliissigkeiten mit gleichen Viskositdten ab, und die Korrelationen zur Berechnung der
isoviskosen Mesomischzeiten konnen auf die nicht-isoviskose Vermischung angewendet
werden. Die anschlieende Mikrovermischung wird bei der nicht-isoviskosen Vermischung
wieder langsamer, weil die Deformation der kleinsten Fliissigkeitselemente durch die
Viskositatsunterschiede verzogert wird. In den meisten Fillen sind auch die Diffusions-

konstanten der gleichen Molekiile in einem z&heren Medium kleiner.
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3. Taylor-Couette Stromung — Stand des Wissens
3.1. Ubersicht tiber die Stromungsformen

Die Stromung zwischen zwei konzentrischen Zylindern, von denen mindestens einer in
Rotation versetzt wird, beschaftigt Wissenschaftler schon seit dem 17. Jahrhundert. Donnelly
[Donnelly, 1991] nennt in seinem historischen Ubersichtsartikel zur Geschichte des Problems
Isaac Newton als den ersten, der eine solche Stromung in Betracht gezogen hat. Die erste
Erwédhnung von den Wirbeln, die sich zwischen den Zylindern bilden, stammt aus dem Jahr
1848 von Stokes. Die laminare Scherstromung zwischen den Zylindern wurde im 19.
Jahrhundert fiir die Messungen der Viskositit verwendet [Mallock, 1888], [Mallock, 1896],
[Couette, 1890]. Diese Messeinrichtung ist bis heute unter dem Namen Couette-Viskosimeter
bekannt. Beide Wissenschaftler haben bemerkt, dass ab einer bestimmten Drehgeschwin-
digkeit sich die bis dahin konstanten gemessenen Werte der Viskositdt drastisch verdndern.
Aber erst 1923 hat Taylor eine systematische Untersuchung samt theoretischer
Stabilitdtsanalyse der Stromung vorgelegt. Er hat festgestellt, dass sich beim Uberschreiten
einer bestimmten kritischen Rotationsgeschwindigkeit im Spalt zwischen den Zylindern eine
besondere Stromungsform bildet, die aus den gegeneinander rotierenden torusférmigen
Wirbelzellen besteht [Taylor, 1923]. Die Stromungsform wird bis heute zu Ehren dieses

Wissenschatftlers als Taylor-Wirbelstromung bezeichnet.

Taylor hat in seiner theoretischen Betrachtung eine Geometrie mit einem unendlich schmalen
Spalt angenommen. Seitdem wurden viele theoretische und experimentelle Arbeiten der
Untersuchung des Umschlags von der Scherstromung zur Wirbelstromung gewidmet
[Chandrasekhar, 1958], [Donnelly, 1958], [Donnelly & Fultz, 1960 a]. Mehrere Autoren
haben die Abhéngigkeit der kritischen Drehzahl von der Spaltbreite registriert. Es wurde auch
festgestellt, dass sich bei weiterer Erhohung der Drehgeschwindigkeit eines oder beider
Zylinder im Spalt verschiedene Stromungsregimes einstellen. Diese Stromungsformen
wurden in zahlreichen Arbeiten beschrieben [Coles, 1965], [Andereck et al., 1986]. Der
Einfluss der Zylinderldnge sowie der Gestaltung der Stirnseiten der Zylinder auf die
Stromung wurde systematisch studiert [Cole, 1976]. Die Grenzen zwischen den Regimes
wurden definiert und umfassende Karten der Stromungszustinde zusammengestellt
[Andereck et al., 1986], in denen je nach Geschwindigkeiten von Innen- und AuBlenzylinder
insgesamt bis zu 18 Regimes unterschieden werden. Eine gute Ubersicht iiber die
Stromungsformen und iiber die Uberginge dazwischen ist auch in [Di Prima & Swinney,

1981] und [Kataoka, 1986] zu finden.
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In den meisten spiteren Untersuchungen wird nur der Innenzylinder in Rotation versetzt. Dies
ist wohl auch auf die praktische Relevanz dieser Anordnung zuriickzufiihren. In diesem Fall
unterscheidet man (in der Reihenfolge entsprechend ihrer Erscheinung bei einer Erhéhung der
Drehgeschwindigkeit des Innenzylinders) zwischen fiinf Strémungsformen: laminare Couette
Stromung, laminare Taylor-Wirbelstromung, wellige Wirbelstromung, frequenzmodullierte
wellige Wirbelstromung und turbulente Wirbelstrémung. Eine schematische Darstellung der

essenziellen Stromungsregimes ist Abb. 3.1 zu entnehmen.

1

-

)

A=

\
{ 1 1 1 1 }
1 1 1 1 1 1
L N L L n L

CHH W M

—~—
3
=
P
P
L

CH

-
a) b) c) d)

Abb. 3.1. Stromungszustinde zwischen konzentrischen Zylindern. a) Laminare Couette Stromung, b) laminare
Taylor-Wirbelstrémung, c) wellige Wirbelstrémung; d) turbulente Strémung (in der Reihenfolge nach
steigender Drehzahl des Innenzylinders)

Laminare Couette Stromung ist eine Scherstromung mit einem linearen Profil der
radialgeschwindigkeit zwischen den Zylindern. Beim Uberschreiten einer kritischen
Drehgeschwindigkeit erfolgt der Umschlag zu den toroidalen laminaren Taylor-Wirbeln. Bei
weiterer Erhohung der Drehzahl geht diese Stromungsform bald in die toroidale wellige
Wirbelstromung {iber. Dabei iiberlagert sich der Wirbelstromung eine wellenartige Bewegung
jedes toroidalen Wirbels in tangentialer Richtung. Die Stromung ist somit nicht mehr
axialsymmetrisch und die lokalen Stromungsgeschwindigkeiten werden zeitabhdngig. Wird
die Drehzahl noch weiter erhoht, andert sich zunéchst die Frequenz der Wellen, und die ersten
Turbulenzerscheinungen treten hervor. Ab einer bestimmten Drehzahl sind die Wellen in den
Wirbeln nicht mehr nachweisbar und die Stromung wird voll turbulent. Nach den neusten
Untersuchungen [Wang et al., 2005] gibt es ein weiteres Stromungsregime, und zwar nach der
Einstellung der turbulenten Stromung entstehen bei noch héheren Drehgeschwindigkeiten

erneut Wellen. Die Wirbel bleiben aber dabei turbulent.
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Weitere Stromungsregimes entstehen, wenn der Stromung eine axiale Stromung iiberlagert
wird. Die systematischen Untersuchungen zu dieser Stromungsart wurden von Lueptow
begonnen [Lueptow et al., 1992]. Die dabei visualisierten Regimes stellen Variationen zu den
Zustidnden ohne axiale Stromung dar. Der grundlegende Unterschied ist die Entstehung der
sogenannten Drallstromung. Bei hoheren axialen Geschwindigkeiten sind die Wirbel nicht
mehr torusférmig, und die Stromung nimmt die Form einer Spirale an, in der alle Wirbel
miteinander verbunden sind. Der Steigungswinkel wird durch das Verhéltnis zwischen der

axialen Geschwindigkeit und der Drehgeschwindigkeit des Innenzylinders bestimmt.

Die Stromung mir iiberlagerter axialer Stromung ist in der Regel stabiler, als eine reine
Couette- bzw. Taylor-Stromung, d.h. alle Ubergéinge zwischen den Strédmungsregimes
erfolgen bei hoheren Drehzahlen, als ohne axiale Stromung. Die Stabilitdt der Strdmung mit

und ohne iiberlagerte axiale Stromung wird spéter in Abschnitt 3.3 diskutiert.
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3.2. Parametrisierung und Dimensionsanalyse

Die Ubergiinge zwischen den Stromungsregimes erfolgen bei bestimmten Drehgeschwindig-
keiten des Innenzylinders, die je nach Geometrie der Stromung, Viskositdt der Fliissigkeit und
moglicherweise auch weiteren Parametern unterschiedlich sind. Man bendétigt eine
dimensionslose Kennzahl (analog zur Reynoldszahl), welche alle fiir den Stromungsumschlag
relevanten Parameter der Stromung zusammenfasst und durch welche die Ubergiinge
zwischen den Stromungsregimes eindeutig definiert werden konnen. Um diese Kennzahl zu

bestimmen, muss zundchst eine Dimensionsanalyse durchgefiihrt werden.

Eine Dimensionsanalyse ldsst komplexe Vorginge mit vielen Einflussparametern als einen
Zusammenhang von wenigen dimensionslosen Kennzahlen darstellen. Die Grundlagen der
Dimensionsanalyse beruhen auf der Ahnlichkeitstheorie und sind in der Form des II-
Theorems von Buckingham in [Buckingham, 1914] und [Buckingham, 1915] formuliert. Die
Anwendung der Dimensionsanalyse fiir praktische Fragestellungen ist in [Zlokarnik, 1991]
umfassend beschrieben. Laut [1-Theorem geniigen (n-r) dimensionslosen Kennzahlen, um das
Problem vollstindig zu beschreiben. Hier ist n die Zahl der dimensionsbehafteten GroBen, die
fiir das Problem relevant sind, und 7 ist Rang der Dimensionsmatrix, in der jeder Grofe
entsprechende Potenzen bei den Grundeinheiten zugewiesen werden. Nach dieser Methode
wurde in [Zierep, 1991] eine Dimensionsanalyse der Stromung zwischen konzentrischen
Zylindern durchgefiihrt. Die Relevanzliste fiir den hydrodynamischen Zustand solcher

Stromung sieht im Fall eines nicht unendlich langen Zylinders wie folgt aus:

o, =f(R.,d, H,v) 3.1)

Hier ist oy — die kritische Drehgeschwindigkeit des Innenzylinders, bei der der Umschlag zur
Wirbelstromung stattfindet. Diese kritische Drehgeschwindigkeit ist somit eine Funktion des
Durchmessers vom Innenzylinder sowie der Spaltbreite, und fiir den nicht unendlich langen
Zylinder auch eine Funktion der Zylinderldnge. Dabei spielen die Eigenschaften der
Fliissigkeit im Spalt eine entscheidende Rolle, da unterschiedliche hydrodynamische Zustinde
der Stromung bei gleicher Drehzahl durch die kinematische Viskositdt bestimmt werden. Aus

dieser Relevanzliste kann folgende Dimensionsmatrix aufgestellt werden [Zlokarnik, 1991]:

w R,‘ d H 1%
m| 0 1 1 1 2 (3.2)
S -1 0 0 0 -1
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Die Dimensionsmatrix hat einen Rang von zwei. Dies ergibt laut [1-Theorem eine Liste aus
drei dimensionslosen Kennzahlen (n = 5, » = 2), die das Problem der hydrodynamischen

Stabilitdt der Stromung vollstédndig beschreiben. Die Kennzahlen sind:

a)k'Ri'd. i

(3.3)

d
v R’ H

Die erste dimensionslose Zahl entspricht einer Reynoldszahl, wenn als Geschwindigkeit die
Oberfldchengeschwindigkeit des Innenzylinders eingesetzt wird:

'R, -d

e, = 1'% (3.3 a)
1%

R

Aus der zweiten Kennzahl wird durch eine Umformung das so genannte ,,radius ratio* 7,

welches zur Beschreibung der Geometrie des Spaltes in der Literatur oft verwendet wird:

n=—- (3.3 b)

Der Reziprokwert zu der dritten Kennzahl ist der ,,aspect ratio® 7. Es beschreibt die Linge

des Spaltes in Verhéltnis zur Spaltbreite:

r-2
d

(33¢)
Die kritische Reynolds-Zahl, bei der der Umschlag zur Wirbelstromung erfolgt, hingt somit
vom Verhiltnis zwischen Innen- und AuBlendurchmesser der Zylinder ab, sowie von der auf
die Spaltbreite bezogenen Zylinderldnge. Es gibt je nach Formulierung der Relevanzliste
verschiedene Losungen fiir das Problem der Stabilitdt mit unterschiedlichen Formen der
Reynolds Zahl (in manchen Quellen auch Taylor-Zahl Ta, [Fahidy & Mohd, 1986]). Aber die
Grundform der Losung bleibt dabei wie folgt:

Re,, = f(n,T) (3.4)

Im Grenzfall eines unendlich langen Zylinders wird angenommen, dass die kritische
Reynolds-Zahl nur von der KenngroB3e 7 abhingig ist, d.h. die Zylinderldnge spielt dabei
keine Rolle. Experimentelle Untersuchungen bestitigen diese Aussage: der Umschlag zu
laminaren Wirbeln sei fiir alle Zylinderlingen von der Linge unabhingig, der Umschlag zu

der Wellenstromung sei bereits fiir Zylinder mit /"> 40 von der Lidnge unabhingig, z.B.
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[Cole, 1976]. In der hier vorliegenden Arbeit wird angenommen, dass die kritische Reynolds-

Zahl nur von dem Verhéltnis zwischen Spaltbreite und Innenzylinderradius abhéngt.

Weitere Ubergiinge zwischen den Stromungszustinden lassen sich ebenfalls mit Hilfe der
kritischen Reynolds-Zahl bestimmen. Im folgenden Abschnitt wird eine Ubersicht iiber die
Untersuchungen zur Stabilitit der Stromung gegeben, sowie die bekannten Korrelationen zur

Berechnung der kritischen Reynolds-Zahlen aufgefiihrt.
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3.3. Stabilitat der Stromung ohne und mit tGberlagerter axialer Stromung

Der Umschlag von der Couette Stromung zu der Wirbelstromung ist in zahlreichen Arbeiten
umfassend untersucht worden. Bereits 1923 hat Taylor eine Stabilititsanalyse zur Berechnung
der kritischen Drehzahl vorgelegt [Taylor, 1923]. Seitdem haben mehrere Autoren den
Umschlag experimentell und theoretisch untersucht, die Ergebnisse sind z. B. in [Coles,
1965], [Davey, 1962], [Davey et al., 1968], [Donnelly, 1958], [Chandrasekhar, 1958],
[DiPrima & Swinney, 1981] présentiert. Zusammenfassend wird hier folgende theoretisch
hergeleitete Gleichung aufgefiihrt. Sie gibt die meisten vorhandenen experimentellen sowie

numerischen Ergebnisse gut wieder [Esser & Grossmann, 1995]:

1 (1+7)

Re, =
015567 25-41-7)-B+7n)

Diese Gleichung zeigt die kritische Reynolds-Zahl als Funktion des Verhiltnisses zwischen

(3.5)

den Radien von Innen- und AuBenzylindern. Viele Autoren benutzen dafiir auch die so

genannte Taylor-Zahl (7a) anstatt der Reynoldszahl:

.R..
ﬂzzfl—i—i-Jd/Ri=1k%-Jd/Ri (3.6)
1%

Dies ist fiir kleine Werte von 7 meist sinnvoller. Bei unendlich schmalem Spalt (77 — 1) ist
die kritische Reynoldszahl ndmlich nicht berechenbar (Regi.s — o). Dabei ergibt sich in
diesem Fall durch die Stabilitdtsanalyse eine theoretische kritische Taylor-Zahl von 41,2, die
als Bezugswert flir die Anpassung aller empirischen Formeln zur Berechnung der kritischen
Ta bzw. Re-Zahlen benutzt wird. Eine graphische Darstellung der Gleichung 3.5 und ihre

Représentation als Ta, = f(77) ist Abb. 3.2 zu entnehmen:

80 + 400

60 - 300
£ 40 1200 ¥
< & g
H 20 + 100 ¢

O I I I I 0
0,5 0,6 0,7 0,8 0,9 1
n = Ri / Ra

Abb. 3.2. Kritische Reynoldszahl Re sy, und kritische Taylor-Zahl Tay;, in Abhdngigkeit von n
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Der Ubergang zum Wellenregime hingt auch stark von der Geometrie ab. Die zweite
kritische Reynolds-Zahl Re’ 4., fiir diesen Ubergang ist 1,05-Re sk bis 1,1-Regiic bel 17 =
0,95 und kann bis 10-Reyus bei 17 = 0,5 erreichen [DiPrima & Swinney, 1981], [Kataoka,
1986]. AuBlerdem ist die Zylinderldange fiir die Entstehung von Wellen von gro3er Bedeutung.
Kurze Zylinder fiihren zur Erh6hung der zweiten kritischen Reynolds-Zahl, und erst bei einer
Zylinderlange grofler 40-d unterscheidet sich Re’ 4. nicht mehr von den fiir unendlich lange
Zylinder berechneten Werten [Cole, 1976]. Erste Turbulenzerscheinungen treten bei den
Reynolds-Zahlen von 10-Re . hervor und die Wellen sind in der Regel ab Reynolds-Zahlen
von lber 20-Regs; nicht mehr sichtbar. Bei 100-Reg; ist die Turbulenz vollstindig

entwickelt [DiPrima & Swinney, 1981].

Eine iiberlagerte axiale Strémung stabilisiert das Fluid. Der Ubergang zur Wirbelstromung
erfolgt bei hoheren Reynolds-Zahlen als im Fall ohne axialen Durchfluss. Zu solchen
Ergebnissen kamen mehrere Autoren, die eine Taylor-Couette Strdomung mit tiberlagerter
axialer Stromung sowohl experimentell [Donnelly & Fultz, 1960 b], [Snyder, 1962], [Gravas
& Martin, 1978], [Coney & Simmers, 1979], [Lueptow et al., 1992] als auch mit Hilfe der
Stabilitdtsanalyse [DiPrima, 1960], [Chung & Astill, 1977], [Hasoon & Martin, 1977],
[DiPrima & Pridor, 1979], [Ng & Turner, 1982] untersucht haben. Die axiale Stromung wird

iblicherweise durch eine axiale Reynolds-Zahl charakterisiert:

Re, =-—*_ (3.7)

Den Anstieg der kritischen Reynolds-Zahl fiir den Ubergang zur Wirbelstrémung kann man
mit Hilfe folgender empirischer Formel beschreiben [Snyder, 1962]:

Tkrit = Tkrit (Reax = 0) + 0328 ' Rejx (38)

Hier ist 7 eine besondere Form der Taylor-Zahl, wie sie in manchen, vor allem élteren

Literaturquellen vorkommt:

_2.0)2'772.614

3.9
T (3.9)

T

Der Grenzwert dieser Taylor-Zahl bei 7—1 ist 1708, fiir einen Fall ohne iiberlagerte axiale
Stromung. Zusammen mit der GIl. 3.3 ergibt sich fiir kritische Reynolds-Zahl folgende

Gleichung, die experimentelle Daten bis zur Re,, = 200 gut wiedergibt:
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1+ 77)

Re,,, = |Rel,.(Re, =0)+0,28- Re ) 3.10
&, krit \/ ¢,knt( ax ) ax 2 . (1 _ 77) ( )
Zum Vergleich sind in Abb. 3.3 die experimentellen Werte aus [Donnelly & Fultz, 1960 a]

zusammen mit den berechneten nach Gl. 3.10 theoretischen Werten dargestellt:

600 . ® Experimente aus [Donnelly&Fultz, 1960]

500 ~

Berechnet nach Gl. 3.10

400 -

Reg krit

0 T T T 1
0 50 100 150 200
Re i

Abb. 3.3. Kritische Reynolds-Zahl in Abhdngigkeit von axialer Reynoldszahl (n = 0,95)

Eine weitere Besonderheit der Stromung mit tiberlagerter axialer Stromung ist die Entstehung
der sogenannten Drallstromung. Die Stromung weist bei Erhohung der Rotations-
geschwindigkeit die gleichen Regimes wie ohne axiale Stromung auf (die Uberginge
zwischen den Regimes sind dabei verschoben entsprechend axialer Reynolds-Zahl), mit dem
Unterschied, dass die Wirbel sich entlang der Zylinderachse stromabwérts bewegen
(propagating Taylor vortices). Bei hoheren axialen Reynolds-Zahlen sind die Wirbel jedoch
nicht mehr axialsymmetrisch. Ungefdhr bei Re,, = 8 - 10 erfolgt der Umschlag zur
spiralformigen Stromung, deren Spiralen zunichst bewegungslos sind (stationary spirals). Bei
weiterer Erhohung der axialen Reynolds-Zahl beginnen die Spiralen sich stromabwiérts zu
bewegen (moving spirals), bis sie beim zweiten Umschlag wieder zu den sich bewegenden
Taylor-Wirbeln iibergehen [Tsameret & Steinberg, 1994]. Umfassende Stromungskarten und
weitere Angaben zum Thema sind in [Tsameret & Steinberg, 1994] sowie in [Lueptow et al.,

1992] zu finden.
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3.4. Vermischung in der Taylor-Couette Strémung

Die hydrodynamischen Besonderheiten beeinflussen auch das Mischverhalten der Taylor-
Couette Stromung. Aufgrund der einzigartigen Stromungsstruktur stellen die toroidalen
Wirbelzellen voneinander getrennte Fluidbereiche dar, die nur begrenzt miteinander Masse
austauschen. In laminarem Bereich der Drehzahlen néhert sich die Strdomung sogar einer
idealen Kaskade von Riihrkesseln, und besitzt somit eine sehr enge Verweilzeitverteilung
[Kataoka et al., 1975]. Eine solche fiir mehrere Anwendungen attraktive Stromungssituation

hat im Wesentlichen das Interesse an Taylor-Couette Stromung in der Praxis ausgelost.

Der Stoffaustausch zwischen den benachbarten Wirbelzellen war bislang im Mittelpunkt der
meisten Untersuchungen zur Vermischung in der Taylor-Couette Stromung. Es wurde
angenommen, dass das Innere einer Wirbelzelle gut vermischt ist, sodass sich die
Vermischung auf die Ausbreitung des Stoffes von Wirbelzelle zu Wirbelzelle entlang der
Zylinderachse beschrinkt. Mehrere Autoren haben versucht, dieses Verhalten mit Hilfe des
Models der axialen Dispersion zu beschreiben [Croockewit et al., 1955], [Tam & Swinney,
1987], [Enokida et al., 1989], [Pudjiono et al., 1992], [Moore & Cooney, 1995]. Als
Modellparameter wird dabei der axiale Dispersionskoeffizient verwendet, der als eine
Funktion der Drehgeschwindigkeit des Innenzylinders steigt. Eine dhnliche Stromungsstruktur
wird mit dem Modell einer Kaskade idealer Riihrkessel mit Riickstromung dargestellt. Dieses
Modell ist eine diskretisierte Form des Modells axialer Dispersion. Die Riickvermischung
wird als der Anteil an Gesamtvolumenstrom, der einen gleichen Stoffstrom aus einer
Wirbelzelle in die andere verursacht wie die axiale Dispersion, als Modellparameter
beriicksichtigt [Kataoka & Takigawa, 1981], [Ohmura et al., 1998]. Beide Parameter (axialer
Dispersionskoeffizient und Anteil an Riickvermischung) kénnen ohne Probleme ineinander

umgerechnet werden [Zhu et al., 2000].

Bei der Vermischung zwischen den toroidalen Wirbelzellen ist die GroBenordung der
Inhomogenititen groBer als die Spaltbreite des Reaktors. Entsprechend der Annahme, dass die
Konzentration in der Wirbelzelle sofort nach dem Eintritt der Inhomogenitéit ausgeglichen
wird (idealer Riihrkessel), und wenn die Linge der Wirbelzellen ungefdhr gleich der
Spaltbreite ist, sind die segregierten Bereiche so groB, wie die Wirbelzelle selbst. Diese
Uberlegung lisst die Grenze zwischen der Makro- und Mesovermischung in Taylor-Couette
Stromung ausgehend aus der Geometrie der Stromung festlegen. Als Makrovermischung wird

daher der Stoffaustausch zwischen den Wirbelzellen bezeichnet.
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Die Vermischung im Inneren der Wirbelzelle, oder Mesovermischung, ist noch nicht
ausreichend untersucht. Die Annahme {ber die vollstindige Vermischung im
Wirbelzelleninneren ist nur in den voll turbulenten Stromungen gerechtfertigt. Bei niedrigeren
Drehzahlen existieren im Inneren der Wirbelzelle grofe Konzentrationsunterschiede,
manchmal noch lange, nachdem sich die gemittelten Konzentrationen der benachbarten
Wirbelzellen ausgeglichen haben. Die laminare Mesovermischung wurde in folgenden
Arbeiten experimentell untersucht und modelliert: [Campero & Vigil, 1997], [Desmet et al.,
1996 ab], [Desmet et al., 1997 ab], [Giordano et al., 1998]. Zunidchst hat man das
Zelleninnere in zwei Bereiche aufgeteilt, den Kernbereich und den Randbereich, zwischen
denen der Massenaustausch entsprechend einem Diffusionskoeffizienten erfolgt. Bei
kleineren Drehzahlen in der Néhe des Umschlags zur Taylor-Stromung kann dieses Modell
sogar erweitert werden, indem der Kernbereich weiter in mehrere ineinander eingeschlossene
Schichten aufgeteilt wird [Giordano et al., 2000]. Diese Modelle sind zunehmend kompliziert
und haben 3 und mehr Parameter, die an die Versuchsergebnisse angepasst werden miissen.
Uber die Mesovermischung in turbulenter Taylor-Couette Strémung ist bislang relativ wenig
bekannt. Dabei stellt die Mesovermischung eine bedeutende Phase der Vermischung dar, weil
sie die Umgebung fiir die anschlieBende Mikrovermischung und somit fiir die chemische

Reaktion bestimmt.

Mikrovermischung ist die Einmischung der kleinsten segregierten Bereiche in das umgebende
Fluid und der Konzentrationsausgleich innerhalb der Mikrowirbel durch molekulare
Diffusion. Die Bedeutung der Mikrovermischung fiir die chemische Reaktion in Taylor-
Couette Reaktor wurde in letzter Zeit bewiesen [Barresi et al., 1999], [Liu & Lee, 1999],
[Ohmura et al., 2002]. Die Mikromischintensitit hingt von der in die Stromung durch die
Drehbewegung des Innenzylinders eingetragenen und dort dissipierten Energie ab, die durch
die Drehzahl des Innenzylinders und weitere Parameter bestimmt wird. Diese Gréfen sind
einfach zu messen, und so kann die mittlere Mikromischzeit ausgehend aus wenigen
Experimenten berechnet werden. Da aber die Stromungsgeschwindigkeiten am Rand und in
der Mitte der Wirbelzelle sehr unterschiedlich sein konnen, ist offensichtlich, dass die
Mikromischintensitdt in der Stromung auch ungleichméBig verteilt ist. Fiir schnelle
Reaktionen ist es vor allem wichtig, welche Mikromischintensitit an der Stelle herrscht, wo
die Reaktanden aufeinander treffen. Die genaue Verteilung der Mikromischintensitéit in der

Taylor-Couette Stromung ist bis heute nicht untersucht worden.

-30 .



Taylor-Couette Stromung — Stand des Wissens

Vorgehensweise zur Untersuchung

Somit kann die in der hier vorliegenden Arbeit gewéhlte Vorgehensweise zur Untersuchungen
der Vermischung in Taylor-Couette Stromungen niher formuliert werden. Zunéchst wird die
Makrovermischung untersucht, indem die Verweilzeitverteilung experimentell gemessen und
der axiale Dispersionskoeffizient als Modellparameter durch die Anpassung an die
Versuchsdaten ermittelt wird. Die Abhéngigkeit des Dispersionskoeffizienten von der
Drehzahl und weiteren Prozessparametern wird geklart, vor allem aber der Zusammenhang
mit den geometrischen Parametern. Diese Abhédngigkeit wird mit den in der Literatur
vorhandenen Korrelationen verglichen, und neue Korrelationen werden gegebenenfalls

ausgehend von den experimentellen Daten und der Dimensionsanalyse aufgestellt.

Des weiteren, wird die Vermischung im Wirbelinneren untersucht. Experimentell wird die
Struktur der Inhomogenitéten in Visualisierungsversuchen aufgezeigt, sowohl im laminaren
als auch im turbulenten Stromungsbereich. Der Verlauf der Vermischung wird durch die zeit-
und ortsaufgeldsten Messungen des Segregationsgrades und weiterer Kenngréf3en quantitativ
untersucht, und die Zeitkonstanten der Anderung dieser GroBen werden berechnet. So werden

Aussagen liber die Vermischung auf Mesoebene gemacht.

Fiir die Ermittlung der Verteilung von Mikromischzeiten werden Experimente bendtigt, in
denen die lokalen Geschwindigkeiten der Strdmung gemessen werden. Solche ortsaufgeldsten
Messungen geben Aufschluss auch tliber die Stromungsstruktur und Turbulenz. Die mittleren
Mikromischzeiten werden aus den Drehmomentmessungen berechnet. Nachdem alle drei
Zeitkonstanten der Vermischung bekannt sind, kann der limitierende Schritt im gesamten
Mischvorgang ermittelt werden. Dies ermoglicht es, den Ablauf einer Reaktion unter den

vorliegenden Mischbedingungen vorherzusagen.

Das Untersuchungsfeld wird weiterhin auf die Vermischung zweier nicht-isoviskoser
Fliissigkeiten ausgeweitet, um den Einfluss der Viskositdtsunterschiede auf die Mischzeiten,

vor allem bei der Makro- und Mesovermischung, zu bestimmen.
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4. Versuchsaufbau und experimentelle Methoden

4.1. Kenndaten des Versuchsreaktors

Zur Untersuchung der Vermischung in der Taylor-Couette Stromung wurde eine auf die
messtechnischen Anforderungen abgestimmte Versuchsanlage aufgebaut. Sie besteht aus
einem senkrechten Taylor-Couette Reaktor, dessen Innenzylinder oben an einen Riihrmotor
angekoppelt ist. Zur Anlage gehdren mehrere Pumpen mit verschiedenen Volumenstrom-
bereichen und ein Thermostat zum Temperieren der zu mischenden Fliissigkeiten auf die
gewiinschte Temperatur. Um die Temperaturen im Reaktor stindig zu liberwachen, wurden
am Eintritt und am Austritt des Reaktors zwei Thermoelemente eingebaut. Die Anlage sollte
den optischen Zugang zur Stromung im Reaktor gewéhrleisten, daher wurde als Material fiir
die Fertigung des AuBenzylinders Acrylglas gewédhlt. Aufgrund der Kriimmung des
AuBenzylinders und der Differenz zwischen den Brechungsindizes von Luft und Acrylglas
wiirde das Licht teilweise an der Zylinderoberflache gebrochen werden. Das wiirde bei den
optischen Messungen dazu fiihren, dass die Abbildung des Reaktorinneren verzerrt erscheint.
Um diesen Effekt zu vermeiden, wurde um den Zylinder ein rechteckiger ebenfalls aus
Plexiglas gefertigter Doppelmantel aufgebaut. Der Doppelmantel kann mit einer Fliissigkeit

mit einem an das Plexiglas angepassten Brechungsindex befiillt werden.

Beim Aufbau der Versuchsanlage mussten folgende Voraussetzungen beziiglich der
Abmessungen des Reaktors erfiillt werden. Die Abmessungen sollten es zusammen mit dem
verfiigbaren Drehzahlbereich des Motors erlauben, die gesamte Vielfalt der Stromungsformen
zu erzeugen, um das Mischverhalten mdéglichst umfassend beschreiben zu koénnen. Der
AuBenzylinder hat einen Innendurchmesser von 100 mm. Um einen moglichst grolen Bereich
der Stromungsregimes abzudecken, wurden drei verschiede Innenzylinder verwendet, mit den
AuBendurchmessern von 63 mm, 75,8 mm und 88,6 mm. Dies ergibt Radienverhiltnisse von
m=10,63, 7,=0,758 bzw. 1; = 0,886 und ermdglicht somit zusitzlich die Untersuchung des
Einflusses dieser Kennzahl auf die Stromung und das Mischverhalten. Die kritischen
Reynolds- bzw. Taylor-Zahlen fiir die drei ZylindergroBen wurden nach der in [Esser &
Grossman, 1995] analytisch hergeleiteten Gleichung (GI. 3.5) berechnet. Ohne {iberlagerte
axiale Stromung betragen die kritischen Reynoldszahlen Reg kit = 75,2, 88,3 bzw. 124,6. Bei
einer iiberlagerten axialen Strdmung wurden die kritischen Reynoldszahlen nach GI. 3.10 in
Abhingigkeit von der jeweiligen axialen Reynoldszahl berechnet. Die Reynoldszahlen, die

bei verschiedenen Innenzylindergro3en abgedeckt wurden, sind in Abb. 4.1 dargestellt.
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Couette-Stromung | Laminare Taylor-Wirbel | Ubergangsbereich | Turbulenz
@ Grol3er Innenzylinder n = 0,89 ®
® Mittlerer Innenyzlinder n = 0,76 °
1
by Kleiner Innenzylindern =0,63 =—f——°
0,1 1 10 100 1000
Re¢/ Red,’km

Abb. 4.1. Reynoldszahl Bereiche bei verschiedenen Innenzylindergrdfien

Die kleinsten Reynoldszahlen sind fiir die untere Grenze der Drehzahlen (40 min™") bei einer
Viskositit von 5-10° m?¥s berechnet. Bei Verwendung einer Fliissigkeit mit noch héherer
Viskositit konnte der Reynoldszahl Bereich nach unten erweitert werden. Die oberen Grenzen

sind fiir eine Drehzahl von 750 min™' und Wasser berechnet.

Der Innenzylinder ist 390 mm lang (die konischen Zu- und Auslaufbereiche ausgenommen).
Um die Anlaufeffekte an beiden Enden des Reaktors auszuschlieen, wire es notig, die Linge
des Zylinders entsprechend gro3 zu wihlen. Aus der Literatur ist bekannt, dass die
Anlaufeffekte sich auf den 2 bis 3 Spaltbreiten langen unteren und oberen Teil der Stromung
auswirken [Giordano et al., 1998], [Parker & Merati, 1996]. Der Abstand von 3 Wirbelzellen
zwischen dem Ein- bzw. Austritt und der Messstrecke in der Mitte des Reaktors konnte auch
bei der grofften Spaltbreite von 18,5 mm (bei R; = 31,5 mm) gewdhrleistet werden. Die
konischen Anlauftbereiche verkiirzen weiterhin die Anlaufstrecke, weil die Stromung sich
zum Teil schon in den konischen Teilen ausbildet. Es wird daher immer davon ausgegangen,
dass alle Messungen von Anlaufeffekten unbeeinflusst bleiben. Die wichtigen Kenndaten des

Versuchsreaktors sind in Tab. 4.1. zusammengefasst.

Tab. 4.1. Kenndaten des Versuchsreaktors

Innenzylinder: | Nr. I (klein) | Nr.2 (mittel) | Nr. 3 (groB3)
Durchmesser D; = 2°R;, mm 63,0 75,8 88,6
Spaltbreite d = R, — R;, mm 18,5 12,1 5,7
Radienverhéltnis 7=R; / R, 0,630 0,758 0,886
Kritische Taylor-Zahl Tay,i 57,6 49,9 44,7
Kritische Reynoldszahl Re it 75,2 88,3 124.,6
Léangenverhéltnis /"= H/d 21 32 68
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4.2. Lokale Stromungsgeschwindigkeiten (2D Particle Image Velocimetry)

Die Methode zur beriihrungslosen Messung lokaler Stromungsgeschwindigkeiten gleichzeitig
an mehreren Stellen ist seit mehr als 20 Jahren unter der Abkiirzung PIV (Particle Image
Velocimetry) bekannt [Adrian, 2005] und ist in der Literatur ausreichend beschrieben. Eine
gute Anleitung zur Theorie sowie zur praktischen Anwendung dieser Methode ist im Buch
von M. Raffel [Raffel et al., 1998] zu finden. Die neusten Entwicklungen der Messtechnik
sind tibersichtlich in [Papadopoulos & Guillard, 2004] zusammengefasst. Hier wird daher nur

eine kurze Beschreibung des Messprinzips gegeben.

Die Fliissigkeit im Apparat enthélt Partikel, die klein genug sind, um den Stromungslinien
tragheitsfrei zu folgen. Die Partikel werden mit einem gepulsten Laser beleuchtet, dessen
Lichtstrahl mit Hilfe einer zylindrischen Linse zu einem diinnen Lichtschnitt geformt wird.
Somit sind nur die Partikel beleuchtet, die sich in einem ausgewihlten Querschnitt der
Stromung befinden. Der Laser erzeugt zwei kurz nacheinander folgende Pulse, und die
Stromung wird bei jedem Puls mit einer mit dem Laser synchronisierten Kamera
aufgenommen. In der Zeit zwischen zwei Aufnahmen verschiebt sich jedes Partikel
entsprechend den jeweiligen lokalen Stromungsgeschwindigkeiten. Die Aufnahmen werden
digital analysiert, indem sie in kleine Bereiche aufgeteilt werden und in jedem Bereich wird
eine mittlere Verschiebung aller Partikel berechnet. Somit entsteht ein 2D Vektorfeld aus

lokalen Geschwindigkeitsvektoren.

Im Taylor-Couette Reaktor wurde der Querschnitt senkrecht zur Zylinderachse beleuchtet, so
dass die Aufnahmen in der r-z Ebene gemacht wurden, wie in Abb. 4.2 dargestellt. Die
Kamera wurde im Hochformat benutzt, damit ein moglichst langer Abschnitt der Stromung
aufgenommen werden kann. Der abgebildete Stromungsabschnitt hat eine Linge von bis zu

52 mm und befindet sich genau in der Mitte des Reaktors.

Abb. 4.2. PIV-Messung: 1. Versuchsreaktor 2. Laser 3. Kamera 4. Timing-Einheit 5. Rechner fiir Bildanalyse
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Fiir die Stromungsmessungen wurde ein PIV-System der Firma Dantec Dynamics verwendet.
Das System besteht aus einem gepulsten frequenz-verdoppelten Nd:YAG Laser (Solo PIV II-
15 von New Wave) mit einer Pulsenergie von 30 mJ pro Puls und einer Wellenldnge von 532
nm; einer Hochgeschwindigkeitskamera (HiSense MKII von Hamamatsu Photonics) mit
einer Auflosung von 1344x1024 Pixel; und aus einer an den Rechner gekoppelten Einheit fiir
die Systemsteuerung und Synchronisierung. Die Kamera ist mit einem 60 mm Nikon Objektiv
fiir Makrofotografie versehen. Ein griiner Bandpassfilter wurde verwendet, um das Tageslicht
abzuschwichen. Der Laserkopf ist 20 cm von der abzubildenden Stelle in der Stromung
entfernt. Der Laserlichtschnitt hat eine Divergenz von 20°, somit wird ein Abschnitt von ca.
70 mm in der Stromung beleuchtet. Der Lichtschnitt hat laut Hersteller eine Dicke von ca. 0,2

mm, wenn er auf eine Entfernung von 20 cm fokussiert ist.

Als  Partikel fir Seeding wurden die 18 -

M 1
Speisestirke-Partikel ~— der ~ Firma — KSL- 16 | D Messung

14 1 AMessung 2

Staubtechnik benutzt. Die mittlere Partikelgrof3e
dieser Partikel ist 11,2 pm, was sich aus den
Messungen der PartikelgroBenverteilung ergibt
(Abb. 4.3). Die Messung wurde mit einem

Mastersizer (Malvern Instruments) mittels
statischer Lichtstreuung durchgefiihrt. Eine der 01 1 Dp, pm 10 100
wichtigsten Voraussetzungen fiir die PIV- Abb. 4.3. Partikelgréfenverteilung

Messung ist die Annahme, dass die Partikel den Stromungslinien hinreichend genau folgen.
Nur so kann sichergestellt werden, dass die gemessenen Geschwindigkeiten der Partikel den
Geschwindigkeiten des Fluids entsprechen. Ein Kriterium fiir die maximale Partikelgrof3e, bei
der die Partikel noch nicht von den Stromungslinien abweichen, wurde in [Dring, 1982]

vorgeschlagen, ndmlich die Stokes-Zahl der Partikel soll den Wert von 0,01 nicht

uberschreiten. Die Stokes-Zahl berechnet sich aus:

D:.p. -
St = Lpoppt 4.1)
18- u-L
Die Stirke hat eine Dichte von 1460 kg/m?, und die maximale Geschwindigkeit in der
Strdmung kann nicht schneller sein, als die Oberflichengeschwindigkeit des Innenzylinders.

Fiir den ungiinstigsten Fall mit dem groBten Innenzylinder ergibt sich eine Stokes-Zahl von

0,00625 (u = 3,5 m/s fiir maximale Drehzahl von 750 min, L=5,7 mm, in Wasser).
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Ein anderes Kriterium fiir Partikel in turbulenten Strémungen wurde in [Westerweel et al.,

1996] vorgeschlagen, und zwar soll die Relaxationszeit der Partikel

_per Dy

T, = 4.2
RPRTY (4.2)

nicht groBer sein, als die Kolmogorovsche Zeit 7, . Aus spiteren Messungen (s. Kapitel 5)
wurde die kleinste Kolmogorov-Zeit von ca. 7, ~2-10™* =3-107 s berechnet, die um fast

zwei GroBenordnungen groBer ist, als die Relaxationszeit der Partikel in Wasser 7, ~1-107

s. Somit haben die Partikel beide Kriterien erfullt.

Eine weitere wichtige Einstellgrole des Systems fiir die Stromungsmessungen ist die Zeit At
zwischen zwei Laserpulsen. Ein falsch gewahlter A Wert kann zu einem vergroferten Anteil
an fehlerhaften Vektoren in dem Vektorfeld fiihren. Deswegen muss dieses Zeitintervall noch
vor dem Versuchsbeginn festgelegt werden. Es gibt keine allgemeinen Regeln zur
Bestimmung von At. Es existieren jedoch zwei Richtlinien, aufgrund welcher A¢ abgeschitzt
werden kann. Wéhrend der Zeit Ar legt das Partikel einen bestimmten Weg in den
Koordinatenrichtungen z, » und ¢ zuriick. Damit die Korrelation zwischen zwei Folgebildern
moglich ist, darf das Partikel das Betrachtungsfeld in ¢-Richtung zwischen 2 Aufnahmen
nicht verlassen. Dies bedeutet, dass der zuriickgelegte Weg in ¢-Richtung die

Lichtschnittdicke s nicht {iberschreiten darf. Die maximal erlaubte Zeitschrittweite betragt:

At o= (4.3)
@, max
Fiir eine ausreichende Genauigkeit muss andererseits das Partikelabbild auf der zweiten
Aufnahme im Vergleich zur ersten Aufnahme mindestens um 10 Pixel in Richtung z und »
verschoben werden, damit die Geschwindigkeitsvektoren iiberhaupt ausgerechnet werden

konnen. Wenn 6 die PixelgroBe ist, dann muss die Zeit A mindestens betragen:

10-6
Al = (4.4)

Der richtige Wert von At soll daher zwischen Afni, und At liegen. Auf diese Weise
berechnete Az Werte sind in Abb. 4.4 présentiert. Als maximale Geschwindigkeiten #;, max,

Ur.max UNd 1y max Wurde die Oberflachengeschwindigkeit des Innenzylinders angenommen.
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Zur Bestitigung dieser Hypothese wurden je 100
Aufnahmen von der Strdomung mit dem mittleren
Innenzylinder bei Drehzahlen von 100, 200, 300
und 500 min”' gemacht, mit unterschiedlichen
Werten von At. Die Doppelbilder wurden mit der
Software  FlowManager 4.0 von Dantec
ausgewertet und der durchschnittliche Anteil an
fehlerhaften Vektoren durch in der Software

implementierte Filterfunktion berechnet. Die

HS

At

~ 300 -

600

500 - —a—min

400 + —a— Max

200 -
100 -

O T T T T T
0 100 200 300 400 500 600
n, min?t

Abb. 4.4. Min und Max Zeitintervall

Doppelbilder wurden mit zwei verschiedenen Frequenzen von 1 und 5 Hz aufgenommen, um

zu zeigen, dass die Frequenz auf die Auswahl von Af keinen Einfluss hat. Der Anteil an

fehlerhaften Vektoren wurde im Bereich zwischen Afmin und Atfna fiir alle Drehzahlen

minimiert (Abb. 4.5). In weiteren Versuchen wird A¢ immer nach dieser Methode als

(AtminTAtmax)/2 vor dem Versuch berechnet.

Die Auswahl der ortlichen Auflosung ist fiir die Genauigkeit der Berechnung von

entscheidender Bedeutung. Vor allem in turbulenten Stromungen muss die 6rtliche Auflosung

fein genug sein, um die kleinen Turbulenzschwankungen zu erfassen. Haufig ist solch eine

feine Auflosung aufgrund der messtechnischen Limitierungen nicht erreichbar. Dieses

Problem sowie die Methoden, damit umzugehen, werden in Kapitel 6 im Detail diskutiert.
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Abb. 4.5. Anteil an fehlerhaften Vektoren bei a) 100 min™, b) 200 min™, c) 300 min™, d) 500 min”
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4.3. Lokale Konzentrationen (planare Laser-Induzierte Fluoreszenz)

Laser-Induzierte Fluoreszenz ist eine spontane Lichtemission von Molekiilen beim Ubergang
in einen Zustand niedrigerer Energie, nachdem die Elektronen mit Laserlicht angeregtworden
waren. Dieser Effekt eignet sich zur Visualisierung der Mischvorgénge. Einer der zu
mischenden Fliissigkeiten wird ein fluoreszenzaktiver Farbstoff zugegeben. Wenn mit
Laserlicht bestimmter Wellenlédnge angeregt, emittieren die Molekiile eines solchen Farbstoffs
das Licht mit einer anderen, grofBeren Wellenldnge, welches mit Hilfe optischer Filter leicht
vom anregenden Laserlicht abgetrennt werden kann. Somit ist eine der Fliissigkeiten dank des
emittierten Lichtes sichtbar, wobei die andere dunkel bleibt. Diese Methode ist unter anderem
in [Houcine et al, 1996] und [Karasso & Mungal, 1997] ausfiihrlich beschrieben.
Urspriinglich hat man fiir LIF einen kontinuierlichen Laser verwendet, in den neusten
Untersuchungen wurden aber auch gepulste Laser benutzt [Karasso & Mungal, 1997], [Shan

et al., 2004].

Als Farbstoff wurde Rhodamin B verwendet, der bei der Wellenldnge des Nd:YAG Lasers
(532 nm) angeregt wird und dessen Emissionsmaximum bei 590 nm liegt. Die Absorbtions-

und Emissionsspektren von Rhodamin B sind in Abb. 4.6 dargestellt [Berlman, 1971].

100 - ! .
Filter 1 /’\ /\\ |
80 T /]
= = Laser 1
3 60+ 1
S 40 |
g 1
£ 20 _
= Absorption ! Emission
0 am— 1 L L ‘ ~—
450 500 550 600 650 700
-20 -

Wellenlange, nm

Abb. 4.6. Absorptions- und Emissionsspektren von Rhodamin B

Der Versuchsaufbau war bei den LIF-Versuchen dhnlich, wie bei den PIV-Aufnahmen, mit
dem Unterschied, dass die Kamera mit einem anderen optischen Filter ausgestattet war.
Dieser ist ein roter Farbglasfilter der Firma Schott, der das Laserlicht absorbiert und das
Fluoreszenzlicht durchldsst. In der Abb. 4.6 ist auch die Kennlinie des Farbglasfilters
dargestellt (Hersteller-Daten). Ein kontinuierlicher Volumenstrom von Wasser oder anderer
Fliissigkeit wurde mit Hilfe einer Zahnradpumpe durch den Reaktor gefordert. Ein weiterer
Volumenstrom, in dem zuvor der Farbstoff aufgelost worden war, wurde mit Hilfe einer
Dosierpumpe der Hauptstromung zugegeben. Die Stromung wurde mit dem Laserlichtschnitt

beleuchtet und somit wurde der Mischvorgang im ausgewéhlten Stromungsquerschnitt
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visualisiert. Die Intensitdt der Fluoreszenz wurde mit Digitalkamera mit der Auflésung von
256 Graustufen (8-bit Aufnahmen) erfasst. Da die Stromung als rotationssymmetrisch
angenommen wird, stellt eine solche Aufnahme eine repriasentative Abbildung der gesamten

Stromung dar.

Die Aufnahmen wurden in der Mitte der Reaktorhohe gemacht. Die Kamera und der
Laserlichtschnitt wurden auf die gleiche Hohe gebracht, sodass die Aufnahmen vom Laser
gleichmidfBig beleuchtet sind. Eine schematische Darstellung der LIF-Versuche ist in Abb. 4.7
gezeigt. Die Tracer-Zugabestelle befand sich stets unterhalb des unteren Randes der
Aufnahmen, der Abstand H zwischen der Zugabestelle (z = 0) und der Mitte der Aufnahme
wird bei jedem Versuch einzeln angegeben. Auf den Aufnahmen erscheint die mit Farbstoff
markierte Fliissigkeit heller, die farbstoffarme Fliissigkeit dunkler. Bei niedrigen
Farbstoffkonzentrationen hingt die Helligkeit der Abbildung linear von der
Farbstoffkonzentration ab. Nach einer Kalibrierung ist es moglich, den Helligkeitsgrad von
jedem Pixel in der Aufnahme direkt in die Konzentration an der entsprechenden Stelle in der

Stromung umzurechnen [Fall et al., 2001], [Lima et al., 2002].

AuBenzylinder. | / c|)

Innenzylinder
I

1
Aufnahme ﬁr

= 7

-
o
;]
1]
-

e

e

1 mm |

M

Tracer-Zugabe

Abb. 4.7. Schematische Darstellung einer LIF-Aufnahme

Die Kalibrierungsmethode besteht darin, den Reaktor mit homogenen Farbstofflosungen
bekannter Konzentrationen zu befiillen und zu fotografieren. Die Konzentration ist somit an
jedem Ort im Reaktor gleich, die Helligkeit ist aber leicht unterschiedlich, zum Teil aufgrund
der GauBschen Verteilung der Intensitdt im Laserlichtschnitt und zum Teil durch die
unterschiedlich langen Distanzen, die das Laserlicht auf dem Weg zum beleuchteten Ort im

Reaktor zuriicklegt. Abb. 4.8 zeigt die Helligkeit der Pixel in der Aufnahme bei gleicher
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Farbstoftkonzentration an unterschiedlichen Stellen im Reaktor (bei kleinem Innenzylinder).

Jeder Punkt steht fiir eine lokale {iber 20 Aufnahmen gemittelte Signalintensitét.
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Position in I - Richtung, mm

Abb. 4.8. Helligkeitsgrad an verschiedenen Stellen

Wie aus der Abbildung folgt, muss fiir jeden einzelnen Pixel ein Umrechnungsfaktor
bestimmt werden, der die Helligkeit der Pixel der Konzentration gegeniiberstellt. Nach der
Umrechnung erhédlt man ein Konzentrationsfeld, wo jedem Pixel ein Wert der lokalen
Konzentration zugewiesen wird. Aus der Kalibrierung ergibt sich eine Gerade, derer Steigung
je nach Position unterschiedlich ist. Zwei solche Geraden sind in der Abb. 4.9 fiir zwei Punkte

in der Mitte der Aufnahme gezeigt.

Aufnahme ) AAéIZﬂ
A |:|
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Konzentration C [pg/l]

Abb. 4.9. Kalibrierungsgeraden fiir Punkte in der Mitte der Aufnahme je 3 mm von
Innen- (Rechteck) oder Aufsen- (Dreieck) Zylinder entfernt

Die Helligkeit ist bis zu einer Konzentration von 150 pg/L linear von der Konzentration
abhingig. Es sollte also keine Losung verwendet werden, bei der die Konzentration in der

Aufnahme den Wert von 150 pg/L iiberschreitet.

- 49 -



Versuchsaufbau und experimentelle Methoden

4.4. Verweilzeitverteilung

Die Verweilzeit der teilnehmenden Molekiile in der Reaktionszone ist entscheidend fiir den
Ablauf einer chemischen Reaktion. In einem idealen Plug-Flow Reaktor haben alle Molekiile
die gleiche Verweilzeit, die sich aus dem Reaktorvolumen und Volumenstrom berechnen
lasst. Die Molekiile, die gleichzeitig in den Reaktor eintreten, werden ihn auch gleichzeitig
verlassen, da keine Vermischung in axialer Richtung stattfindet. Sobald aber im Reaktor eine
axiale Vermischung auftritt, wird die Verweilzeit verschiedener Fliissigkeitselemente
(Molekiile) unterschiedlich. Dies kann den Umsatz und bei parallelen oder Folgereaktionen
die Selektivitét stark beeinflussen. Daher ist die Messung der Verweilzeitverteilung fiir die

Charakterisierung eines Reaktors unabdingbar.

Die Verweilzeitverteilung kann gemessen werden, indem der Stromung am Eintritt in den
Reaktor eine Storung (Signalfunktion) zugefiihrt und am Ausgang die Antwort auf diese
Storung (Antwortfunktion) gemessen wird. Die haufigsten in der Reaktionstechnik
verwendeten Signalfunktionen sind Dirac-Impuls und Sprungfunktion, wobei die letztere in
der Praxis einfacher zu realisieren ist. Die Sprungfunktion wurde auch zur Messung der

Verweilzeitverteilung im Taylor-Couette Reaktor verwendet.

Eine konstante axiale Stromung wurde mit Hilfe einer Zahnradpumpe durch den Reaktor
gefordert. Nachdem die Stromung sich stabilisiert hatte, wurde dieser eine weitere mit einem
Tracer-Farbstoff markierte Stromung sprunghaft zugegeben. Die zugegebene Stromung war
sehr klein im Vergleich zu der Hauptstromung, sodass deren Einfluss auf die
Stromungsstruktur vernachlidssigbar war. In einem Abstand von 30,5 cm von der Zugabestelle
stromabwérts wurde die Konzentration des Farbstoffes mit einem Spektrometer gemessen.

Die Messung ist schematisch in Abb. 4.10 dargestellt.

7

t Axiale Hauptstromung

Abb. 4.10. Messung der Verweilzeitverteilung

-50 -



Versuchsaufbau und experimentelle Methoden

Als Tracer wurde der Farbstoff Methylenblau benutzt, dessen Konzentration mit einem
UV/VIS Spektrometer leicht zu bestimmen ist. Das Absorptionsmaximum von Methylenblau
liegt bei der Wellenldnge von 663 nm. Zum Bestimmen der Konzentration des Farbstoffes
wurde die Integralfliche des Peaks im Bereich von 660 bis 670 nm im Absorptionsspektrum
benutzt. Als Lichtquelle wurde eine Halogen-Lampe benutzt. Das Licht wurde iiber einen Y-
Lichtleiter in den Reaktor geleitet, von der Innenzylinderwand reflektiert und der
nichtabsorbierte Anteil gelangte iiber den zweiten Lichtarm des Lichtleiters zum

Spektrometer (s. Abb. 4.11).
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Abb. 4.11. Konzentrationsmessung mit Y-Lichtleiter

Somit wurde die Messung in der Form einer ,,durch die Wand“-Messung durchgefiihrt, die fiir
die vorliegende Stromungssituation in [Levenspiel, 1972] diskutiert wurde. Diese
Messungsform besteht in einer Registrierung der Farbstoffkonzentration in der an der
Messstelle vorbeistromenden Fliissigkeit. Aus der Antwortfunktion wurde die mittlere

Verweilzeit und die Parameter der Verweilzeitverteilung bestimmt.
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4.5. Drehmoment des Innenzylinders

Die Energie der Stromung, die fiir die Vermischung zur Verfiigung steht, ist durch die
Gesamtmenge an kinetischer Energie bestimmt, welche bei einer turbulenten Stromung in der
Fliissigkeit dissipiert wird. Diese Energie kann aus dem Energieeintrag in die Strémung durch

die Rotation des Innenzylinders berechnet werden:

o= P T-w 45

p . V p . V ( * )
Hier ist P die effektive Leistung in [W], die in die Fliissigkeit iibergeht, und 7' das
Drehmoment des Innenzylinders in [N-m]. Somit beschridnkt sich die Messung der effektiven
Leistung des Reaktors hinsichtlich der Vermischung auf die Messung des Drehmoments des

Innenzylinders. Eine solche Messung kann mit Hilfe der in [GroBmann, 1982] beschriebenen

Methode durchgefiihrt werden.

Der Versuchsaufbau ist in Abb. 4.12 prisentiert. Die Messeinrichtung besteht aus einem
luftgelagerten Drehtisch. Der untere Teil des Tisches ist aus einem pordsen Sintermetall
gefertigt. Die Druckluft mit dem Druck von 8 bar wird in die Metallplatte geleitet und durch
die Poren nach oben gepresst. Sie kommt an der oberen Seite der Platte raus und hélt so den
oberen Teil des Drehtisches im Schwebezustand ohne direkten Kontakt zu der Oberfliche des
unteren Teils. Damit die Platten nicht radial auseinander gleiten, ist der obere Teil auf einer
Nadel in der Mitte gelagert. Die Lagerung ist dementsprechend fast reibungslos. Der Reaktor
ist auf dem oberen Teil des Drehtisches konzentrisch positioniert. Der Innenzylinder ist vom
AuBenzylinder getrennt, lediglich unten ist er durch eine axiale Lagerung gefiihrt, die eine
konzentrische Einordnung der beiden Zylinder sicherstellt. Der Kontakt zwischen den
Zylindern erfolgt durch die Scherkridfte in der Fliissigkeit. Am Drehtisch ist in einem

bekannten Abstand von der Drehachse ein Seilzug befestigt.

Das Messprinzip beruht darauf, dass das vom Innenzylinder an die Fliissigkeit iibertragene
Drehmoment an den Aullenzylinder und damit an den oberen Teil des Drehtisches iibertragen
wird. Dieser wiirde mit dem Innenzylinder mitrotieren, wird aber davon mit einem Seilzug
abgehalten, der an ein auf der Waage stehendes Gewicht befestigt ist. Der Drehtisch zieht am
Seil und somit reduziert sich das Gewicht. Die Gewichtabnahme multipliziert mit

Erdbeschleunigung und Hebelweg ergibt das Drehmoment des Innenzylinders:

T=AM-g-I (4.7)
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Drehtisch

Seilzug
. I Sintermetallplatte

<t
- Druckluft

_

Abb. 4.12. Lufigelagerter Drehtisch zur Drehmomentmessung

Die Messungen wurden stets mit zwei verschiedenen Hohen des Fliissigkeitsspiegels
durchgefiihrt, um die Reibung in der Lagerung und die Effekte der freien
Fliissigkeitsoberfliche zu eliminieren. Der untere Fliissigkeitsspiegel war 60 mm hoch
(inklusive konischen Teils und zuziiglich der unteren axialen Lagerung des Innenzylinders).
Das dabei gemessene Drehmoment fasste das Drehmoment fiir die Reibungsverluste in der
Lagerung sowie das Drehmoment des konischen Teils und des 60 mm hohen Teils des
Innenzylinders mit freier Oberfliche zusammen. Der Hohenunterschied zum oberen
Fliissigkeitsstand betrug 345 mm. Das endgiiltige Drehmoment wurde anschlieBend aus der
Differenz zwischen den Gewichtabnahmen beim oberen und unteren Fliissigkeitsspiegel

berechnet und auf die Fiillstanddifferenz von 345 mm bezogen.
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4.6. Eigenschaften verwendeter Flussigkeiten

Alle verwendeten Fliissigkeiten weisen Newtonisches FlieBverhalten auf. Die meisten
Versuche wurden mit Wasser als Medium durchgefiihrt. Dafiir wurde entweder
Leitungswasser verwendet, welches auf 20°C temperiert wurde, oder voll entsalztes Wasser,
das zuvor durch einen Ionentauscher gereinigt wurde. Fiir die Vorbereitung der
Farbstofflosungen und fiir die LIF-Versuche wurde immer VE-Wasser benutzt, da im
Leitungswasser enthaltene Substanzen die Fluoreszenz beeinflussen konnen. Fiir die

Verweilzeitmessungen wurde Leitungswasser verwendet.

Um einen moglichst groBen Bereich von Reynoldszahlen abzudecken, wurde die Viskositét
der Fliissigkeit in manchen Versuchen zusétzlich variiert. Dafiir wurden in PIV-Versuchen
und bei den Drehmomentmessungen Glyzerin-Wasser Ldsungen verschiedener
Zusammensetzung verwendet. Losungen mit einer Konzentration von 20, 33 und 50 % Gew.
wurden aus einer 86% Losung (Merck KGaA) zubereitet. Die kinematische Viskositdt der
Wasser-Glyzerin Losungen verschiedener Konzentrationen wurde in [Shankar & Kumar,
1994] mit groBer Genauigkeit gemessen. Dabei ergibt sich die in der Abb. 4.13 présentierte
Abhingigkeit der kinematischen Viskositidt von der Konzentration des Glyzerins bei 20°C
(fiir 33% Losung ist in [Shankar & Kumar, 1994] kein Wert vorhanden, daher wurde dieser
Wert durch eine Interpolation der Werte fiir 30% und 40% mit einem Polynom 2. Grades
berechnet). Zusitzlich wurde die Viskositét jeder verwendeten Losung mit einem Fallkugel-

viskosimeter bestimmt. Die Ergebnisse dieser Messungen sind auch im Diagramm dargestellt.

10 | —e—[Shankar&Kumar, 1994] /
v B /
NE 71 m Exp. Messung 1
“?3 1| A Exp.Messung 2
< /
5 ps
@ A
>
: Ptq
g N
5 Fir 33% interpoliert
2 durch ein Polynom
% 2. Grades
g ! | |
0 10 20 30 40 50 60

Glyzerinlésung, % Gew.

Abb. 4.13. Kinematische Viskositdt einer wdssrigen Glyzerin-Losung bei 20°C
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Fiir jeden der experimentellen Punkte wurden die Messungen mehrmals wiederholt, sodass
ein experimenteller Fehler in der Viskosititsbestimmung ausgeschlossen werden konnte.
Daher sind die Abweichungen von Literaturdaten auf die Zubereitung der Ldsungen und
mogliche Abweichung des Wassergehalts der Basislosung von den angegebenen Werten
zuriickzufiithren. Aus diesem Grund wurden die Viskositéiten aller verwendeten Losungen vor
und nach dem Experiment gemessen. Die resultierenden Werte wurde dann gemittelt und zur

Berechnung entsprechender Reynoldszahlen und weiterer Parameter benutzt.

In den LIF-Versuchen zum Einfluss der Viskositét auf die Mesovermischung wurden Zucker-
l6sungen mit verschiedenem Zuckergehalt verwendet. Dazu wurde handelsiiblicher
Haushaltszucker (Stidzucker AG) in Wasser aufgelost und die Konzentration so gewihlt, dass
die dynamische Viskositit der resultierenden Losungen um den Faktor 10, 30 oder 50 hoher
ist, als die Viskositit des Wassers bei 20°C. Die Abhingigkeit der Viskositit von der Zucker-

konzentration kann mit folgender Gleichung beschrieben werden [Bohuon et al., 1997]:

loglo( al j=b-m (4.7)
#Wasser

Hier sind g und gawasser die dynamische Viskositdt der Losung und des Wassers bei gleicher
Temperatur, m die molare Beladung des Wasser [mol Zucker auf kg Wasser], und b der

Koeffizient, der die Temperaturabhéngigkeit der Viskositdt beriicksichtigt:

(4.8)

b 291.87 [K] 05932 kg Wasser
mol Zucker

TTK]

Bei 20°C betrdgt der Wert von b = 0,4024. Fiir die Berechnung von Reynoldszahlen benotigt
man zusitzlich die Dichte der entstehenden Ldosung. Die Dichte der Losung wurde nach

Korrelation aus [Bohuon et al., 1997] wie folgt berechnet:

_1+0,3423. m[mol Zucker/kg Wasser|
(1/¢ )lm3/kg WasserJ

Wasser

(4.9)

Das spezifische Volumen von den Gemischen (1/Cjygser) Wurde in [Bohuon et al., 1997] aus

den Experimenten durch Anpassung in folgender Form abgeleitet:

l {m }z —ra e mea (4.10)
CW kg Wasser p Wasser

asser
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Die Parameter a; nehmen in Abhéngigkeit von der Temperatur folgende Werte an:

Tabelle 4.2. Parameter in GI. 4.10

T=283,15K | T=293,15K | T=303,15K Einheit
a 2,10-10™ 2,11-10™ 2,13-10™ [m? Zucker / mol Zucker]
a 7,81-107 6,70-10” 6,24:10” [m? Mischung - kg Wasser / mol? Zucker]

Nach den Gleichungen 4.7 und 4.8 wurden die Mengen an Zucker berechnet, die fiir die
Herstellung der Losungen mit einer Viskositit von 1-107 Pa-s, 3-10? Pa's und 5-10” Pa's bei

20°C bendétigt wurden:

Tabelle 4.3. Zuckerbeladung verwendeter Losungen

Viskositit bei 20°C u=110"Pas | u=310"Pas | u=510"Pas

Zucker, g/kg Wasser 850 1256 1445

Die Viskositit dieser sowie der zwei weiteren Losungen (1 = 2:107 Pa's und u = 410 Pa-s)
wurden mit einem Kegel-Platte Torsions-Rheometer (Bohlin CVO100) bei 20°C gemessen.
Die Ergebnisse sind in guter Ubereinstimmung mit der Korrelation (Gl. 4.7) —s. Abb. 4.14:

o
—

== Korrelation [Bohuon et al., 1997]
0,08 -

& Experimentelle Werte
0,06 -
0,04 -

0,02

Dynamische Viskositat p, Pa*s

o
1o

500 1000 1500 2000

o

Zuckerbeladung, g/kg Wasser

Abb. 4.14. Dynamische Viskositdt der wissrigen Zuckerlosungen bei 20°C

Die Viskositit einer Zuckerlosung hédngt stark von der Temperatur ab. Daher wurde die
Temperatur bei jedem Versuch stéindig kontrolliert. Sollte die Temperatur im Versuch mehr
als 0,2°C von 20°C abweichen, so wurde die Viskositit der Losung auf die tatsdchliche
Versuchstemperatur umgerechnet. Zur Berechnung der Reynoldszahlen wurde in diesem Fall

die umgerechnete Viskositit verwendet.
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5. Energiehaushalt der Taylor-Couette Stromung

5.1. Theorie und Dimensionsanalyse

Wie bereits in Abschnitt 4.4 erwéhnt, hingt die Vermischung im Wesentlichen davon ab, wie
viel Energie in die Stromung durch die Drehbewegung des Innenzylinders eingetragen wird.

Die eingetragene Energie ist gleich der in der Fliissigkeit dissipierten Leistung (vgl. Gl. 4.5):
P=w-T (5.1

Diese Leistung stellt den Anteil an der Rithrmotorleistung dar, der direkt in die Fliissigkeit
iibergeht, also ohne Reibungsverluste in der Lagerung und im Motor selbst. Je mehr Energie
pro Massen- und Zeiteinheit in die Fliissigkeit eingetragen wird, desto schneller entsteht die
Kontaktgrenzflidche in dieser Fliissigkeit. Mit Erhohung des Energieeintrags wird somit auch

der molekulare Stofftransport gefordert und die Vermischung beschleunigt.

Bei einer turbulenten Stromung entstehen dabei zundchst grofe Turbulenzwirbel, die durch
die Turbulenzkaskade immer kleiner und energiedrmer werden, bis sie die molekulare
Diffusion auflést (s. Abschnitt 2.1). Damit die Turbulenzkaskade einen ausgeprigten
Tréagheitsbereich aufweist, und somit die Grenze zum Dissipationsbereich sich in Richtung
kleinerer Wirbelgrofen verschiebt, miissen die gro3en Strukturen geniigend Energie besitzen,

um bei ihrer Aufteilung in die kleineren, diese auch mit Energie versorgen zu kdnnen.

Bei laminarer Stromung werden segregierte Bereiche durch Dehnung immer diinner, und
somit die Kontaktgrenzfldche zwischen den Fluiden, durch die der molekulare Stofftransport
erfolgt, immer gréfer. Diese Dehnung wird allgemein durch die Erh6éhung der mittleren

Stromungsgeschwindigkeiten intensiviert.

Somit ist das Drehmoment 7 des Innenzylinders die entscheidende Grofle bei der
Beschreibung eines Mischvorgangs. Wenn das Drehmoment als ZielgroBBe bei der Dimen-

sionsanalyse auftritt, ergibt sich fiir die Taylor-Couette Stromung folgende Relevanzliste:

T=f(o,R,d, H, p,v) (5.2)

Abgesehen von der ZielgroBe 7 sind noch sechs weitere dimensionsbehafteten GroBen fiir den
Vorgang relevant: ein Prozessparameter — die Rotationsgeschwindigkeit des Innenzylinders;
drei geometrischen Parameter des Reaktors — Radius des Innenzylinders, Spaltbreite und

Liange des Reaktors; und zwei Eigenschaften der Fliissigkeit — Dichte und kinematische

-57 -



Energiehaushalt der Taylor-Couette Strémung

Viskositédt. Nach einem dhnlichen Vorgang, wie in Abschnitt 3.2 beschrieben, erhédlt man eine

Dimensionsmatrix mit dem Rang 3:

T ® R; d H o, 1%
kg 1 0 0 0 0 1 0
m 2 0 1 1 1 -3 2 (5-3)
S -2 -1 0 0 0 0 -1
Somit existieren vier unabhingige Lésungen fiir das Gleichungssystem:
I . oR-d d d
pv-H’ v R H (54)

und man kann das Problem vollstindig mit einem Zusammenhang folgender vier

dimensionslosen Kennzahlen beschreiben (vgl. Gl. 3.3 a-c):

T
G:—p_vz.H (5.4 a)
w-R -d
Rey =——— (5.4Db)
1%
-5 5.4
g R +d (3.4¢)
H
r=— 54d
d (5:4d)
Der Zusammenhang zwischen diesen vier Kennzahlen ist wird in Form gesucht:
G=a-Re - fln” - I7) (5.5)

Hier ist a eine Konstante, die sich aus der Anpassung an die Versuchsergebnisse ergibt. Aus

der Dimensionsanalyse wiirde sich allgemein ein Potenzsatz in der Form G =a- Re; nf I’

ergeben. Die Potenzen «, £ und y in dieser Gleichung sind jedoch nur iiber begrenzte
Abschnitte der Reynoldszahl konstant. Deswegen wird allgemein nach einer Funktion von 7
und 77 gesucht, die die Abhingigkeit des dimensionslosen Drehmoments G von der
Reaktorgeometrie liber groBeren Bereich der Reynoldszahlen mit anndherungsweise gleicher

Genauigkeit wiedergibt.
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Dasselbe Ergebnis bekommt man, wenn als Zielgroe die Dissipationsrate der turbulenten

kinetischen Energie genommen wird. In diesem Fall ist die Relevanzliste:

£=f(a),R,.,d,H,p, v) (5.6)

Als dimensionslose Kennzahl ergibt sich in diesem Fall fiir die Zielgroe die Newton-Zahl Ne
und das Problem lésst sich auf den klassischen Fall der Dimensionsanalyse, ndmlich auf die

eingebrachte Leistung als Funktion der Reynoldszahl, reduzieren:

P

Ne=— b
p-w -R'H

=a-Ref - f(p” - I7) (5.7)
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5.2. Korrelation zwischen Drenmoment und Drehzahl

Das dimensionslose Drehmoment G lisst sich ohne weiteres in die Newton-Zahl umrechnen,
daher werden hier alle Korrelationen in der Form von Gl. 5.5 présentiert. Es gibt in der
Literatur eine ganze Reihe von Korrelationen fiir das dimensionslose Drehmoment bzw. fiir
die Newton-Zahl in Abhéngigkeit von der Reynolds-Zahl und von geometrischen Parametern.
Eine gute Ubersicht iiber existierende Korrelationen ist in [Kataoka, 1986] und in [Moore,
1994] zu finden. Alle in der Literatur vorhandenen Korrelationen konnen in drei Gruppen
aufgeteilt werden. Die erste Gruppe stellt die dimensionslosen Drehmomente als
Potenzfunktion der Reynolds-Zahl dar [Wendt, 1933], [Bjorklund & Kays, 1959], mit den

unterschiedlichen Exponenten unterhalb und oberhalb eines Schwellwertes der Re-Zahl:

G~ f,(n)-Re;', Re,<Re,, (5.8 a)
G~ f,(7)-Re;*, Re,>Re, (5.8b)

Der Schwellwert ist in [Wendt, 1933] als Ress = 10 000 angegeben. In [Lim & Tan, 2004] ist
eine Untersuchung zur Potenzfunktion in dieser Form durchgefiihrt worden. In guter
Ubereinstimmung mit den Ergebnissen anderer Autoren wird G bis zur kritischen Reynolds-
Zahl als Re,' skaliert, und weiter als Re,”. Die zweite Gruppe beschreibt das Drehmoment

als Uberlagerung zweier Potenzfunktionen:

G = f,(n)-Re; + f,(11) - Re,’ (5.9)

Der Wert von « variiert zwischen 1 in [Stuart, 1958] und 1,36 in [Donnelly & Simon, 1960].
Die Korrelation GI. 5.9 ist auf den Bereich der Reynolds-Zahl nah zum kritischen Wert
beschrinkt. Die dritte Gruppe ist separat présentiert, weil sie die Potenzfunktion benutzt, in
der der Exponent selbst eine Funktion der Re-Zahl darstellt und je nach Reynolds-Zahl
zwischen 1,2 und 2 [Lathrop et al., 1992], [Lewis & Swinney, 1999] variiert:

G~ Re, a=f(Re,) (5.10)

Einige Korrelationen sind in Abb. 5.1 prisentiert. Fiir die Berechnung wurden Parameter des
mittleren Innenzylinders benutzt, damit die Korrelationen miteinander verglichen werden
konnen. Als Fliissigkeit wurde Wasser bei 20°C angenommen. Im gleichen Diagramm sind

die gemessenen Werte des Drehmoments priasentiert. Die Messungen wurden nach der in
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Abschnitt 4.5 beschriebenen Methode mit dem mittleren Innenzylinder durchgefiihrt. Es
wurden vier verschiedenen Fliissigkeiten verwendet: Wasser und drei Glyzerin-Losungen mit
Konzentrationen von 20 Gew.%, 33 Gew.% und 50 Gew.%. Die Viskosititen dieser
Lésungen betrugen 1,72:10° m?/s, 2,90-10° m?/s resp. 5,38-10"° m?/s (diese Werte wurden mit
einem Kugelfallviskosimeter bei 20°C bestimmt). Der Reaktor wurde wéhrend dieser

Messungen ohne axiale Durchstromung betrieben.

10°
Korrelationen:
Wendt, 1933
Bjorklund & Kays, 1959
108 - —+— Stuart, 1958
------- Lathrop, 1992
Versuchsdaten:
o Wasser
' 7 A 20% Glyzerin
o 107 1 o 33% Glyzerin
¢ 50% Glyzerin
108 -
n = 0,758
10° . .
10° 10° Reg, - 10* 10°

Abb. 5.1. Korrelationen fiir dimensionsloses Drehmoment als Funktion der Reynolds-Zahl

Wie aus dem Diagramm folgt, liefert die Korrelation von Wendt die beste Ubereinstimmung
mit den Versuchsdaten. Der mittlere relative Fehler, mit dem die Korrelation die Messpunkte
beschreibt, betrdgt 6,75%. Eine weitere Anpassung der Koeffizienten und Exponenten in der
Korrelation hat den Fehler auf 2,85% reduziert. Die Korrelationsgleichung von Wendt mit an

die Messpunkte angepassten Koeffizienten sieht wie folgt aus:

3/2

G:2,13-(177ﬁ-Re;;445 800 < Re, <10* (5.11 )
773/2

G=0,113-1—-Re;;764 10* < Re, <3,4-10° (5.11b)

)7/4

Nachdem die Korrelationsgleichungen an die Versuchsergebnisse angepasst wurden, wurden
weitere Versuche mit zwei anderen Innenzylindern durchgefiihrt. Die Ergebnisse fiir alle drei
Zylindergroflen sind in Abb. 5.2 zusammen mit den theoretisch nach GI. 5.11 berechneten

Werten dargestellt.
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1 9
0 n =0,76
10®
10’
. n =0,89
0]
10° O Wasser
n =0,63

A 20% Glyzerin

10° + 33% Glyzerin
m 50% Glyzerin

104 T T

10? 10° 10* 10°

Re¢, -

Abb. 5.2. Experimentelle dimensionslose Drehmomente und Korrelation nach Gl. 5.11.

Die Korrelation 5.11 wurden nicht an die Ergebnisse fiir Zylindergroen 7=0,89 und
n= 0,63 angepasst. Der relative mittlere Fehler fiir diese Messreihen hat jedoch die gleiche
GroBenordnung und betragt 2,83% fiir den groBeren Innenzylinder und 3,41% fiir den
kleineren Innenzylinder. Die relativen Fehler sind fiir jeden Messpunkt in Abb. 5.3 gezeigt.

12 On=0,63
10’ A 01’120,76
8 | OA A: A AN =0,89
6 a © a

<
AA

o N b
>D:
”%{:
2
o N
> 2

Re¢, -

Abb. 5.3. Abweichung (in %) der gemessenen Werte des Drehmoments
von den theoretisch berechneten (Wasser)

Es soll erwiihnt werden, dass der Exponent 1,445 in der GI. 5.11a in guter Ubereinstimmung
mit dem von Batchelor in seinem Appendix zu [Donnelly & Simon, 1960] theoretisch
vorhergesagten Wert von 1,5 fiir die Reynolds-Zahlen nah zur kritischen Reynolds-Zahl liegt.
Eine weitere Bemerkung betrifft die Ergebnisse der Dimensionsanalyse aus dem Abschnitt
5.1. Die Funktion in Gl. 5.5 beinhaltet noch eine in der Korrelation nicht benutzte Kennzahl
des Reaktors /. Die Abhingigkeit des Drehmoments von der entdimensionierten

Reaktorldnge konnte mit dem vorhandenen Versuchsaufbau nicht untersucht werden, da die
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Linge aller drei Zylinder gleich war, und somit gab es keine Mdglichkeit, die Kennzahlen /7~
und 7 getrennt voneinander zu variieren. Es wurde eine Versuchsreihe mit dem mittleren
Innenzylinder durchgefiihrt, bei der die Messungen des Drehmoments bei zwei verschiedenen
oberen Fiillstandswerten gemacht wurden: bei Hohendifferenzen von 34,5 ¢cm und 27,5 cm
zum unteren Fliissigkeitsspiegel. Die aus diesen Versuchen berechneten dimensionslosen
Drehmomente waren bei gleichen Reynoldszahlen identisch. Es konnte keine systematische
Abhingigkeit vom Fiillstand festgestellt werden. Es ist jedoch unklar, ob eine solche
Abhéngigkeit nicht existiert, oder ob sie aufgrund der nicht ausreichenden Messgenauigkeit

nicht zu erkennen war.
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5.3. Energiedissipationsrate und mittlere Mikromischzeit

Wird aus dem dimensionslosen Drehmoment G die Leistung P berechnet, so kann die
Dissipationsrate der kinetischen turbulenten Energie bestimmt werden. Ein Vergleich der

Gl. 4.5 mit Gl. 5.4a ergibt folgenden Ansatz fiir die Berechnung:

Gv:i-w
E =
z-d-(R, +R,)

(5.12)

Hier ist G nach GI. 5.11 berechnet. Mit dieser Gleichung 5.12 wird die Dissipationsrate fiir
alle Reynolds-Zahlen bestimmt. Die Werte der Dissipationsrate sind in Abb. 5.4 prisentiert.
Die Berechnung wurde fiir alle drei ZylindergroBBen gemacht, jeweils fiir zwei verschiedene

Viskosititen: v= 110" m%s und v=1-10"° m?s. Die Dissipationsrate nimmt dabei Werte von

1:107 bis 1-10" W/kg an.

10* r -
v=110"m%s v=110"m?%s
A Al N

104

104

g, Wikg

———1=0,630
n=0,758
n = 0,886

104

107 10° 10* 10°
Re¢, -
Abb. 5.4. Energiedissipationsrate als Funktion der Reynolds-Zahl.

Die Mikrovermischungsintensitit ist direkt von der in der Fliissigkeit dissipierten Leistung

abhingig. Ist also die Energiedissipationsrate bekannt, kann auch die Mikromischzeit

‘, :ﬁ (5.13)
&

Diese Mikromischzeiten sind iiber das Fliissigkeitsvolumen gemittelt. Die Werte der mittleren

berechnet werden (s. Abschnitt 2.2):

Mikromischzeiten fiir alle drei Innenzylinder bei einer Viskositit von v=1-10° m¥s sind der

Abb. 5.5 zu entnehmen.
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10°
10"
o 1021
,| ———n=0630
107
n=0,758 .
n=0,886
10_4 T T
102 10° 10* 10°

Re¢, -

Abb. 5.5. Mittlere Mikromischzeiten als Funktion der Reynolds-Zahl fiir Wasser (v=1-10"° m%s)

Die mittleren Mikromischzeiten haben die GroBenordnung von 10 bis 10" s. Diese
GroBenordnung ist in guter Ubereinstimmung mit den vorhandenen Literaturdaten aus [Liu &

Lee, 1999] fiir den gleichen Reynoldszahlbereich.

Die lokalen Werte der Mikromischzeiten kdnnen jedoch um einige Grof3enordnungen héher
oder niedriger sein, je nach dem, welchen Wert die lokale Turbulenzintensitit hat. Daher ist
zusitzlich zu den in diesem Kapitel ermittelten Mittelwerten die Verteilung der lokalen
Mikromischzeiten fiir die Mischbedingungen von Bedeutung. Die Turbulenzintensitt ist laut
Gl. 2.1 von den lokalen Werten der Schwankungsgeschwindigkeiten abhédngig. Im néchsten
Kapitel werden die Messungen von lokalen Geschwindigkeiten présentiert, die eine

Berechnung der lokalen Mikromischzeiten ermoglichen.
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6. Stromungsgeschwindigkeiten und lokale Mischintensitat
6.1. Geschwindigkeitsvektorfelder und Strémungsstruktur

Die Ergebnisse aus Kapitel 5 lassen die gesamte Energiemenge, die fiir Vermischung zur
Verfiigung steht, ausgehend aus den Prozessparametern berechnen. Die néchste Frage, die
geklart werden soll, ist die Verteilung dieser Energie in der Stromung. Eine der grundle-
genden Annahmen iiber die Taylor-Couette Stromung sagt die gleichmifBige Verteilung der
Mischintensitit voraus. Dies wiirde jedoch bedeuten, dass in jedem Fluidelement pro
Zeiteinheit eine gleiche Menge an Energie dissipiert wiirde. Somit wiirde auch iiberall die
gleiche Turbulenzintensitit herrschen. Die lokalen Turbulenzintensititen kdnnen aber allein
aufgrund der unterschiedlichen lokalen Stromungsgeschwindigkeiten in der Mitte und am
Rand jeder Wirbelzelle unmdoglich den gleichen Wert besitzen. Im folgenden Kapitel werden
Untersuchungen zur Stromungsstruktur und zur Verteilung der lokalen Mischintensitét

prasentiert.

Zur Untersuchung der Stromungsstruktur und zur Ermittlung der lokalen
Stromungsgeschwindigkeiten wurde die 2D-PIV Methode benutzt (s. Abschnitt 4.2). Es
wurden Experimente mit allen drei Innenzylindern durchgefiihrt, um den Einfluss der
Geometrie auf die Stromungsstruktur zu untersuchen. Die Anwendung verschiedener
Fliissigkeiten (Wasser und Glyzerin-Wasser Gemische mit Viskosititen von v = 1:10° bis
510° m%s — die Zusammensetzung und Eigenschaften der verwendeten Gemische
s. Abschnitt 4.6) ermoglichte es, alle im Reaktor auftretende Stromungsregimes zu
untersuchen (s. Abschnitt 4.1). Der Reaktor wurde mit der Fliissigkeit gefiillt, die Drehzahl
des Innenzylinders eingestellt und nach der Einstellung des entsprechenden
Stromungsregimes (in der Regel nach einer Wartezeit von ca. 15-20 min) wurden die PIV-
Aufnahmen der Stromung gemacht. Zunédchst wurden Experimente ohne axialen Durchfluss
durchgefiihrt. Daraus konnten die zeitlich gemittelten Geschwindigkeitsvektorfelder bei
verschiedenen Reynoldszahlen ermittelt werden. Darauf folgten die Versuche mit axialem
Volumenstrom, welche die Stromungsstruktur einer Taylor-Couette Stromung mit
iberlagerter axialer Stromung ermitteln lieBen, vor allem die Driftgeschwindigkeit der

Wirbelzellen. Die letzteren Versuche werden im Kapitel 7 diskutiert.

Bei den Versuchen ohne axialen Volumenstrom wurden fiir jeden Betriebspunkt (eine
Drehzahl bei bestimmter Zylindergréfle und Fliissigkeit) 200 Doppelbilder aufgenommen.

Das Zeitintervall zwischen den einzelnen Bildern im Paar wurde jeweils nach den im

-67 -



Stromungsgeschwindigkeiten und lokale Mischintensitat

Abschnitt 4.2 ausgearbeiteten Regeln an die Versuchsbedingungen angepasst. Die
Doppelbilder wurden anschlieBend mit der Software FlowManager 4.0, die zusammen mit
dem Messsystem von Dantec Dynamics mitgeliefert wurde, ausgewertet. Aus jedem
Aufnahmenpaar resultierte somit ein Geschwindigkeitsvektorfeld, welches momentane lokale
Geschwindigkeiten in der Stromung aufzeigt. Solche momentane Geschwindigkeitsfelder sind
in der Abb. 6.1 fiir einige Reynoldszahlen dargestellt. Weitere Geschwindigkeitsvektorfelder
sind dem Anhang A zu entnehmen. Eine vollstindige Auflistung aller Versuche ist ebenfalls

in Anhang A in Tabelle A.1 gegeben.
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a) Rey = 2380 b) Rey = 6103 ¢) Rey = 9154 d) Re, = 12205 ¢) Rey = 18308

Abb. 6.1. Momentane Geschwindigkeitsvektorfelder (n = 0,63, Wasser)
10 mm langer Vektor (in Abbildungsskala) entspricht der Oberfldchengeschwindigkeit des Innenzylinders

Aus den Vektorfeldern ist zu erkennen, dass die Stromung bei allen Drehzahlen eine klare
Wirbelstruktur aufweist. Die Wirbelzellen sind beinah quadratischen Querschnitts und vor
allem bei niedrigen Drehzahlen sehr regelmdfig in der Form. Bei Erh6hung der Drehzahl
treten in der Stromung erste Turbulenzen auf, die sich durch Stérungen in der laminaren
Stromungsstruktur auszeichnen. Je hoher die Drehzahl, desto unregelmifBiger wird die
Stromung, bis die Wirbelzellen in der Stromung fast nicht mehr zu erkennen sind. Dies
bedeutet aber lediglich, dass die Turbulenzintensitét vergleichbar mit der Intensitét der
Wirbelstromung geworden ist. Die Stromungsstruktur bleibt dabei generell unveridndert.

Solche Erkenntnisse folgen aus der zeitlichen Mittelung der lokalen Geschwindigkeiten. Abb.
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6.2 zeigt einige von den iiber 200 Aufnahmen gemittelten Vektorfeldern. Jeder Vektor steht
fiir einen lokalen zeitlich gemittelten Geschwindigkeitswert. Sollte an einer beliebigen Stelle
momentan eine turbulente Schwankung auftreten, so wird sie durch weitere Mittelung mit
anderen Aufnahmen eliminiert. Es wird aus der Abbildung sichtbar, dass die Wirbelstruktur
sogar in der voll entwickelten turbulenten Stromung erhalten bleibt. Auch fiir das
Wellenregime ergibt sich aus der zeitlichen Mittelung ein &hnliches Vektorfeld mit

regelmiBiger Wirbelstruktur.
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a) Rey = 2380 b) Rey = 6103 ¢) Rey=9154 d) Re, = 12205 ¢) Rey = 18308

Abb. 6.2. Zeitlich gemittelte Geschwindigkeitsvektorfelder (n = 0,63, Wasser)
10 mm langer Vektor (in Abbildungsskala) entspricht der Oberflichengeschwindigkeit des Innenzylinders

Die turbulenten Schwankungen konnen visualisiert werden, indem aus jedem lokalen
momentanen Geschwindigkeitswert der entsprechende Mittelwert abgezogen wird. In Anhang
A sind neben den gemittelten Vektorfeldern einige Beispiele fiir Vektorfelder der turbulenten
Schwankungen présentiert. Aus den Abbildungen ist zu sehen, dass die Turbulenzintensitét in
den Gebieten in der Mitte der Wirbelzellen viel schwicher ist, als am Rand der Wirbelzellen.
Am hochsten ist die Turbulenzintensitit an der Grenze zwischen zwei Wirbelzellen, wo auch

die Stromungsgeschwindigkeiten am schnellsten sind.

Aus den Vektorfeldern konnen die einzelnen Geschwindigkeitskomponenten fiir axiale und
radiale Richtung extrahiert werden. Abb. 6.3 und 6.4 présentieren die Verteilung der axialen

und radialen Geschwindigkeiten im Spalt zwischen den Zylindern fiir verschiedene
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Drehzahlen ohne axialen Durchfluss. Es ist zu erkennen, dass die Verteilung der radialen
Geschwindigkeiten nicht symmetrisch ist, sodass die Geschwindigkeiten in die Richtung weg
von Innenzylinder (positive Werte) groBBer sind, als in die umgekehrte Richtung. Axiale

Geschwindigkeiten sind dagegen symmetrisch in der Stromung verteilt.
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Abb. 6.3. Zeitlich gemittelte radiale Geschwindigkeiten (n = 0,63, Wasser)
Geschwindigkeitswerte sind durch die jeweiligen Oberfldchengeschwindigkeiten des Innenzylinders dividiert
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Abb. 6.4. Zeitlich gemittelte axiale Geschwindigkeiten (n = 0,63, Wasser)
Geschwindigkeitswerte sind durch die jeweiligen Oberfldchengeschwindigkeiten des Innenzylinders dividiert

Im Gegensatz zu einer Couette-Stromung, die nur aus tangentialer Komponente besteht,
weisen die Geschwindigkeiten in der Wirbelstromung drei Komponenten auf: jeder lokale
Geschwindigkeitsvektor besteht aus radialem, tangentialem und axialem Anteil. Durch die 2D

Messtechnik sind die tangentialen Geschwindigkeitskomponenten nicht zugédnglich. In der

-70 -



Stromungsgeschwindigkeiten und lokale Mischintensitat

Literatur gibt es Hinweise zur Berechnung der tangentialen Geschwindigkeit. An der
Oberflache des Innenzylinders gleicht sie dessen Oberflichengeschwindigkeit und an der
Oberfliche des AuBenzylinders ist sie gleich Null (klassische no-slip Bedingungen).
Dazwischen ist das Geschwindigkeitsprofil bei reiner Couette Stromung linear. Mit dem
Umschlag zur Wirbelstromung dndert sich auch das Geschwindigkeitsprofil, welches in der
Mitte des Spaltes immer flacher wird. Bei voll entwickelter turbulenter Stromung wird
angenommen, dass die tangentiale Geschwindigkeit iiberall im Spalt gleich der Hélfte der
Oberflichengeschwindigkeit des Innenzylinders ist, bis auf die diinnen Grenzschichten neben
den Zylinderwinden an beiden Seiten [Wereley & Lueptow, 1994]. Es existieren analytische
Gleichungen zur Berechnung aller drei Geschwindigkeitskomponenten, die jedoch zunédchst
eine Anpassung an die experimentell gemessenen Werte benétigen [Davey, 1962]. Es wird in
dieser Arbeit davon ausgegangen, dass die Stromung in tangentialer Richtung
axialsymmetrisch sei. Fiir weitere Auskiinfte {iiber die Werte der tangentialen

Geschwindigkeit wird auf die oben genannten Literaturquellen verwiesen.

Somit sind aus den PIV-Aufnahmen momentane lokale Werte der Stromungsge-
schwindigkeiten in zwei Koordinatenrichtungen berechenbar. Wie in folgenden Kapiteln
gezeigt wird, konnen aus diesen Ergebnissen die lokalen Schwankungsgeschwindigkeiten,
und daraus die lokalen Werte der Dissipationsrate von turbulenter kinetischer Energie in der

Fliissigkeit berechnet werden.
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6.2. Berechnung der lokalen Energiedissipation

Die PIV-Methode ermoéglicht es, lokale Geschwindigkeiten der Stromung momentan und
zeitlich gemittelt zu bestimmen. Die Differenz zwischen einem momentanen und einem
mittleren Wert der lokalen Geschwindigkeit ergibt eine lokale Fluktuation (Schwankung) der
Geschwindigkeit, die aufgrund der Turbulenz zustande kommt. Solche turbulente
Schwankungen tragen im Wesentlichen zur Mikrovermischung bei. Sie sind fiir die
Entstehung kleinster turbulenter Wirbel verantwortlich, welche die letzten Inhomogenitéten in
der Konzentration ausgleichen. Die kinetische Energie, die in diesen kleinsten Wirbeln noch

vorhanden ist, wird am Ende in Wirme dissipiert.

Aus der Bilanzgleichung fiir die kinetische Energie turbulenter Strémungen kann man die
Gleichung fiir die Energie turbulenter Schwankungen ableiten (die so genannte k-Gleichung,
[Schlichting & Gersten, 2000]). Diese enthidlt unter anderem den Term fiir die turbulente

Energiedissipationsrate ¢ (s. auch Abschnitt 2.1):
ou' \’ ou’ )’ oul )
2 ~ +2- = 42 =2 +
or 0z o

2 ' 2 i 2
(ﬁu; Gu;j Ouy  Ou! Ouy  Ou!
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Hier sind 7, z und ¢ die drei Koordinatenrichtungen und u,, u. und u4 die dazugehorigen

™)
Il
<

(6.1)

Geschwindigkeitskomponenten. u,”, u.” und u4" stehen fiir die Schwankungsgeschwindig-
keiten, d.h. die Differenz zwischen der momentanen lokalen Geschwindigkeit und der

mittleren Geschwindigkeit u,,u_,u, an der entsprechenden Stelle. Geschwindigkeitswerte

und Gradienten der Geschwindigkeitsschwankungen werden hier lokal tiiber der Zeit
gemittelt. So steht £ fiir einen lokalen zeitlich gemittelten Wert der Energiedissipationsrate.
Alle globalen Mittelwerte (iiber das gesamte Volumen) werden im Folgenden ohne spezielle

Zeichen geschrieben, wie z.B. der integrale Mittelwert der Energiedissipationsrate:

c=—-[z-av (6.2)

1
;

S I

Da die PIV Aufnahmen allerdings nur zwei Koordinatenrichtungen reprisentieren, sind aus
den 12 Termen der Gleichung 6.1 nur 5 zuginglich. Man kann die dritte Komponente aus den

zwei vorhandenen ableiten. Hierzu wird die in [Sharp et al., 2000] vorgeschlagene Methode
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verwendet. Die grundlegende Annahme ist, dass die Turbulenz statistisch isotrop in der
Stromung verteilt sei. Das bedeutet, dass die lokale Turbulenzintensitit in zeitlichem
Durchschnitt in allen drei Koordinatenrichtungen gleich ist. Daher kann man die unbekannten

Terme durch vorhandene wie folgt ausdriicken:
ou' 2 o' 2 o’ 2
Ko | _LJ( %) [ (6.3a)
o¢p 2 or 0z
'\ 2 r\2 ’ 1\ 2 1\ 2 ' ’
Ouy | _(Quy | _(oul) _(Qus) _1. (a“rj2+(a”ZJ2 (6.3b)
o¢p or o¢ 0z 2 0z or
ou. Ouy oul ouy 1 [(oul) (oul)
: = : =——|—=| * (6.3¢)
op Or O¢p Oz 4 or 0z

Somit kann die Energiedissipationsrate durch Gradienten der Geschwindigkeitsschwankungen

in zwei Koordinatenrichtungen aus den PIV-Aufnahmen ermittelt werden:

1 \2 /N2 r\2 r\2 AT AT
Fov o[ 2] po (] pa [P 5. (R) o 00 O (6.4)
or 0z oz or 0z Or

Die Berechnungssequenz fiir die lokalen zeitlich gemittelten Dissipationsraten ist wie folgt:

aus den bei jedem Versuch berechneten 200 Vektorfeldern wird zunichst ein zeitlich
gemitteltes Vektorfeld und daraus die Vektorfelder der Geschwindigkeitsschwankungen
berechnet. An jeder Stelle werden die bendtigten momentanen lokalen Gradienten der
Geschwindigkeitsschwankungen ermittelt, die in die Gleichung 6.4 eingehen. Diese lokalen
Werte werden tliber die Zeit gemittelt, und entsprechend der Gleichung 6.4 aufsummiert.

Somit entsteht eine Verteilung der Dissipationsraten in der Strdmung.

Die Annahme isotroper Turbulenz kann iiberpriift werden, indem man die Verhiltnisse
verschiedener Gradienten der Schwankungsgeschwindigkeiten zueinander betrachtet. Die
lokalen Gradienten der Schwankungsgeschwindigkeiten sind ein Indikator fiir die
Turbulenzintensitdt. Wenn die Turbulenz tatsichlich isotrop ist, sollen die Gradienten in allen
drei Richtungen im zeitlichen Durchschnitt gleich und somit deren Verhéltnisse zueinander

gleich 1 sein [Sharp et al., 2000]:
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ou' ou' )
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2 \ or or

In Tabelle 6.1 sind einige Werte von den iiber das gesamte Aufnahmefeld gemittelten

Verhiltnissen 6.5 a — d prisentiert. Die Werte sind in guter Ubereinstimmung mit der
Annahme, sodass Gleichungen 6.3 a — ¢ ohne grofen Fehler fiir die Berechnung der

unbekannten Terme in der Gleichung 6.1 verwendet werden.

Tabelle 6.1. Verhdltnisse der Gradienten von Schwankungsgeschwindigkeiten nach Gl. 6.5.

n=0,758 n=0,758 n=0,63 n=0,63
Rey (6.5 a) Rey (6.5¢) Rey (6.5 ) Rey (6.5b)
2881 0,913 2517 0,921 2380 0,873 1181 0,811
5283 0,977 4195 0,862 3051 0,881 1549 0,957

11526 0,952 5874 0,881 6103 0,932 1904 0,880

16808 0,959 8391 0,901 9154 0,892 2539 0,953

24012 0,911 10349 0,954 12205 0,915 3390 0,860

13006 0,953 15256 0,872

18308 0,903

Bei der Auswertung der PIV-Bilder kdnnen verschiedene ortliche Auflosungen verwendet
werden. Bei genauerer Betrachtung der Gleichung 6.4 kommt man zum Schluss, dass die
ortliche Auflosung bei der Bildauswertung eine wichtige GroBe fiir die lokalen Werte der
Energiedissipation darstellt. Da die Gleichung fiir ¢ die Ortlichen Gradienten der
Schwankungsgeschwindigkeiten enthilt, ist die Ortliche Auflosung von entscheidender
Bedeutung. Wird die gleiche Aufnahme mit verschiedenen Auflosungen ausgewertet, stellen
sich unterschiedliche Werte fiir die Energiedissipation heraus. Je nach verwendeter Auflosung
konnen die Werte der Energiedissipation um bis zu zwei GroBenordnungen auseinander
liegen. Um die Energiedissipationsrate richtig berechnen zu konnen, miisste die oOrtliche
Auflosung in der GréBenordnung der Kolmogorov-WirbelgroBe sein. Ist die Auflosung grob,

so wird der erfasste Anteil der Energiedissipation gering, weil die feinen Turbulenzstrukturen
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in der Strdomung nicht aufgelost werden. Diese feine Auflosung ist aber messtechnisch nicht
immer erreichbar. Es existieren jedoch Methoden, die es ermoglichen, den erfassten Anteil an
der Energiedissipation bei einer bestimmten Auflosung zu berechnen, und damit auf die
richtigen Werte der Mikromischzeit zu schliefen. Allerdings benodtigt man dazu die mittlere
Energiedissipationsrate oder die mittlere Kolmogorov-Wirbelgrofle als BezugsgroBe. Das
bedeutet, dass erst eine Referenz-Messung zur Energiedissipation durchgefiihrt werden muss.
Ohne eine solche Referenz-Messung kann aus den PIV-Daten nur eine relative Verteilung der
Energiedissipationsrate und folglich auch der Mischzeiten in der Strdmung abgeleitet werden,
aber nicht deren absolute Werte. Als Referenzwerte dienen die Energiedissipationsraten aus
den Drehmomentmessungen (GIl. 5.12). Der integrale Mittelwert der Energiedissipation im
ganzen Fluidvolumen nach Gleichung 6.2 sollte dem aus der Drehmomentmessung

berechneten Wert entsprechen.

Beim verwendeten Messsystem ist die ortliche Aufldsung durch die Optik limitiert. Deswegen
mussten die nicht erfassten Anteile an Energiedissipation aus den vorhandenen Daten
ermittelt werden. Im folgenden Abschnitt wird eine einfache Methode vorgestellt, die es
ermoglicht, die Werte der Energiedissipation in der Stromung ausgehend aus den PIV-
Experimenten und den gemessenen Drehmomenten des Innenzylinders abzuschétzen. Diese

Methode ist ausfiihrlich in [Racina & Kind, 2006] préisentiert.
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6.3. Energiespektrum und Problem der ortlichen Auflésung

Bei zu grober ortlicher Auflosung sind die kleinsten Turbulenzwirbel nicht sichtbar. Die
Schwankungsbewegungen dieser Wirbel werden in einem Mittelwert der lokalen
Geschwindigkeit zusammengefasst. Die in ithnen enthaltene kinetische Energie wird somit
experimentell gar nicht erfasst, und folglich wird der berechnete Energiewert zu niedrig. Es
existieren mehrere Methoden wie z.B. Large-Eddy Simulation, die es ermdglichen, den nicht
aufgelosten sog. Subgrid-Anteil der Energie zu modellieren [Baldyga & Bourne, 1999],
[Sharp & Adrian, 2001]. Die Berechnung des nicht aufgelosten Energieanteils ist aber bei

bekannter Gesamtdissipation aus der Turbulenztheorie moglich.

Die Theorie der Turbulenzkaskade ldsst den Energiegehalt der Wirbel von jeder Grofle
vorausberechnen, wenn die gesamte Energiedissipationsrate & bekannt ist. Ublicherweise wird
die Energiekaskade in der Form eines Energiespektrums E(k) dargestellt: E(k)-dk ist die
kinetische Energie der Wirbel mit den Wellenzahlen von & bis k+dk, wobei die GroBe des
Wirbels 1=k ist. Es existiert immer eine kleinstmogliche Wellenzahl, die den groBten in der
Stromung vorhandenen Turbulenzstrukturen entspricht. Diese groen energiereichen
Strukturen zerfallen entsprechend der Turbulenzkaskade in immer kleinere. Da aber diese
auch noch relativ groB im Vergleich zur Kolmogorov-Wirbelgrole sind, sind die
Tragheitskréfte in den Wirbeln stérker als die viskosen Reibungskrifte, und deswegen findet
dabei keine Energiedissipation statt. Den entsprechenden Bereich der Energiekaskade nennt
man Trigheitsbereich. Erst wenn die Turbulenzwirbel die GroBenordnung der Kolmogorov-
WirbelgroBe unterschreiten, werden sie durch Reibung in den Fluidschichten abgebremst und
die darin enthaltene kinetische Energie durch Reibung dissipiert. Die Abnahme der Energie
erfolgt im dissipativen Bereich der Energiekaskade. Die Form des Energiespektrums im
Tréagheitsbereich, die von Kolmogorov [Kolmogorov, 1941 a, b] aus der Dimensionsanalyse

theoretisch vorhergesagt und spéter experimentell bestitigt wurde, sieht wie folgt aus:

E(y=a-&*7 k7" (6.6)

Dieses Gesetz gilt fiir alle Stromungen mit voll entwickelter Turbulenz. Weitere Variationen
betreffen hauptsidchlich die Form der Bereiche von groBBen Wirbeln ganz am Anfang des
Spektrums sowie den dissipativen Bereich. Viele Formeln hierfiir konnen in der Literatur
gefunden werden, darunter die grundlegenden Arbeiten von Corrsin und Pao [Corrsin, 1964],

[Pao, 1965] oder die Untersuchungen von Lin und Helland [Lin, 1972], [Helland et al., 1977].
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Eine Formel, die das Energiespektrum sowohl fiir hohe als auch fiir niedrige Wellenzahlen

wiedergibt, ist in [Helland et al., 1977] zu finden:

K

(k="' a(ﬂ (k- A) e e ay ] -exp{—%-(k-z,( )} (6.6)

Hier sind o = 1,6 und f Modellkonstanten. A ist die charakteristische Linge der groBten in
der Stromung entstehenden Turbulenzwirbel. Als diese Linge wurde die Spaltbreite des
Reaktors angenommen. Laut allgemeiner Turbulenztheorie setzt sich die gesamte Energie-
menge, die in der Stromung dissipiert wird, aus der Energie der einzelnen Turbulenzwirbeln

verschiedener Grofe wie folgt zusammen [Baldyga & Bourne, 1999]:

5:2-V-Tk2-E(k)-dk (6.7)

Diese Gesamtdissipation ist andererseits aus den Referenzmessungen von den Drehmomenten
bekannt. Wenn man die Formel fiir das Turbulenzspektrum (Gl. 6.6) in die Gleichung fiir die
gesamte Energiedissipationsrate (Gl. 6.7) einsetzt, kann daraus der Wert von £ berechnet
werden. Aus dem Gesamtwert der Energiedissipation wird auch die mittlere Kolmogorov-
Wirbelgrof3e berechnet. Mit den erhaltenen Werten kann das komplette Energiespektrum der
Stromung berechnet werden. Abb. 6.5 zeigt ein Beispiel fiir das berechnete Energiespektrum

bei einem Dissipationswert von ¢ =1 W/kg.

10000

1000 =

100
10

E*(k*), -

1 ‘ ~
0,1

001 | AT
B = 1,44 (aus Gl. 6.7)

0,001
0,0001 0,001 0,01 0,1 1 10
k*, -

Abb. 6.5. Energiespektrum einer Stromung (nach Gl. 6.6) mit einem Dissipationswert von 1 W/kg.
Entdimensionierung: E'(k") = E(k) / (V&7 Q) k' =k / ky = k- A

Wird Gleichung 6.7 nun von Null bis zu einem bestimmten A-Wert integriert, erhédlt man den

Anteil an Energie, die in allen Wirbeln unterhalb dieser Wellenzahl dissipiert wird. Wenn die
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ortliche Auflosung nach unten limitiert ist (d.h. die Wellenzahl ist nach oben limitiert), kann
man auf diese Weise den erfassten Dissipationsanteil vorhersagen und somit den nicht
erfassten Anteil berechnen. Der erfasste Anteil steigt mit der Wellenzahl, sodass bei k& = kg
(alle Wirbel mit den Abmessungen groBer oder gleich der Kolmogorov-Wirbelgréfe) der
grofite Teil an Energiedissipation aufgelost ist. In der Abb. 6.6a ist die Summenverteilung der
Energiedissipation zwischen den Wirbeln verschiedener Grofle dargestellt. Diese wurde durch
Integration des Spektrums aus Abb. 6.5 nach Gl. 6.7 von 0 bis zu jeweiligen Werten von k*
berechnet. Abb. 6.6b zeigt die Verteilungsdichte der Energiedissipation {iber den
Wellenzahlen. Aus beiden Verteilungen folgt, dass bei der Wellenzahl, die der Kolmogorov-
WirbelgroB3e entspricht, 97% der Energie erfasst wird. Um die gesamte Energie zu erfassen,
wird eine Integration bis zur Wellenzahl von 2-kx benétigt, das entspricht einer ortlichen

Auflésung von 0,5- Ak.

1,E+00 5,E-05

A= ( A=
8.E-01 | p=144 4E-05 | B=144
= X
L 6,E01 K= ke T 3,E05
0 5
X
% 4,E-01 < 2,E-05
R ©
2,E-01 / 1,E-05 \
0,E+00 ‘ 0,E+00 ‘
0,0001 0,01 1 100 0,0001 0,01 1 100
K* k*
a) b)

Abb. 6.6. Verteilung der Energiedissipation zwischen den Wirbeln mit verschiedenen Wellenzahlen
a) Summenverteilung, b) Verteilungsdichte

Entsprechend dieser Theorie wurde die Summenverteilung der Energiedissipation zwischen
den Wellenzahlen fiir alle Versuche vorausberechnet. Die gleichen PIV-Versuche wurden mit
verschiedener Ortlicher Auflosung ausgewertet. Je feiner die verwendete Auflosung, desto
groBBer waren die lber die Aufnahmen gemittelten Gesamtwerte der Energiedissipation.
Leider war die notwendige Auflosung unterhalb der Kolmogorov-Wirbelgréfle nur in einigen
wenigen Versuchen erreicht. Deswegen waren alle berechneten Dissipationswerte kleiner, als
die aus den Referenzmessungen vorhergesagten Werte. Abb. 6.7 zeigt einen Vergleich
zwischen den Dissipationswerten, die bei verschiedenen ortlichen Auflosungen aus PIV-
Versuchen errechnet wurden, mit denen aus den Energiespektren durch Integration der

Gleichung 6.7 bis zur entsprechenden Wellenzahl vorausberechneten. Der Vergleich ist fiir
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zwel Versuchspunkte gezeigt: 77 = 0,758 bei Rey = 2881 und 2680 (v = 1-10° m?/s bzw.
5,4-10° m¥s). Die Berechnung der Energiedissipation aus den Versuchen erfolgte bei den
Auflésungen von Ax = 0,2, 0,4, 0,8 und 1,6 mm. Die theoretische Verteilung wurde bei den
jeweiligen Werten der Energiedissipation von 0,003 W/kg bzw. 0,447 W/kg berechnet. In der
Abbildung ist nur die letztere Verteilung gezeigt, da beide in entdimensionierter Form
(bezogen auf den theoretischen Gesamtwert) fast zusammenfallen. Die Theorie ist in guter

Ubereinstimmung mit den experimentell erhaltenen Werten.

1 = . O Re,-2881
A Re,:2680
0,8 1 — theoretisch

b | Ax/Ax =5
1 ;

o
(o]
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o
™

o
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I
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]

100

o
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=
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Abb. 6.7. Anteil an der Energiedissipationsrate, erfasst bei verschiedenen ortlichen Auflosungen
Theoretische Funktion nach Gl. 6.6 mit A =d und = 1,42 (aus Gl. 6.7 berechnet)

Wenn die Gesamtwerte der Energiedissipation bei zu grober ortlicher Auflosung nicht korrekt
erfasst werden, ist auch davon auszugehen, dass die lokalen zeitlich gemittelten Werte
fehlerbehaftet sind. Die Verteilung der Dissipationsraten in der Stromung ist offensichtlich
nicht ideal gleichméBig, da die lokalen Geschwindigkeiten an verschiedenen Stellen
unterschiedlich sind. Diese Verteilung kann als Wahrscheinlichkeitsdichtefunktion f{¢g)
dargestellt werden, wo f(¢)'Ae dem Anteil an Fliissigkeitsvolumen entspricht, in dem die
Dissipationsrate die Werte von ¢ bis &tAg annimmt. Folgende Annahme betrifft die
Wabhrscheinlichkeitsdichtefunktion der Dissipationsrate: die bei verschiedenen ortlichen
Auflosungen erhaltenen Wahrscheinlichkeitsdichtefunktion kénnen nach einer Skalierungs-
regel ineinander {iberfithrt werden. Dies bedeutet, dass die Form der Wahrscheinlichkeits-
dichtefunktion von der verwendeten ortlichen Auflosung unabhingig ist, und deswegen kann
die Skalierungsregel, die fiir die Mittelwerte der Energiedissipationsrate gilt, auch fiir die

Umrechnung von Wahrscheinlichkeitsdichtefunktionen benutzt werden.

Da die lokalen Geschwindigkeiten in den Bereichen mit hoherer Turbulenzintensitit keine

extrem hohen Spitzenwerte aufweisen, kann davon ausgegangen werden, dass die
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Spitzenwerte der Energiedissipation sich auch nicht um Gréfenordungen von den mittleren
Werten unterscheiden. Darauf basiert die zur Berechnung der lokalen Energiedissipations-
werten ausgearbeitete Skalierungsregel. Die Summenverteilung in Abb. 6.7 kann auf dem
Abschnitt zwischen Ax/Ax = 1,5 und Ax/Ax =5 durch eine Gerade in gegebenen Koordinaten
&~ In(Ax) approximiert werden. Nachdem die Steigung a dieser Gerade bekannt ist (dazu
werden entweder die theoretisch berechnete Summenverteilung oder zwei experimentelle
Punkte aus dem Intervall Ax/Ax = 1,5 — 5 benétigt), kann eine solche Gerade durch einen
beliebigen Versuchspunkt aus diesem Intervall der Ax-Werten gezogen werden. Nach der
Extrapolation wird die Auflosung Ax* ermittelt, bei der die gesamte Energiedissipation ihren
richtigen Wert annimmt. Jetzt konnen auch aus den lokalen zeitlich gemittelten Werten der

Energiedissipation dementsprechend ihre richtigen Werte ausgerechnet werden:

&* = 5(Ax)+ a- ln(ﬁ) (6.8)

Die experimentellen Verteilungen der Energiedissipationsrate wurden nach dieser Methode
umgerechnet, sodass der jeweilige Mittelwert dem Referenzwert aus den
Drehmomentmessungen entspricht. Die Umrechnung ist in der Abb. 6.8 fir zwei
Versuchspunkte illustriert. Der Vergleich zwischen den Wahrscheinlichkeitsdichtefunktionen
bei zwei verschiedenen &rtlichen Aufldsungen zeigt eine sehr gute Ubereinstimmung dieser
Funktionen, die beide auf die richtigen Werte umgerechnet worden waren. So konnte jede

experimentelle Verteilung der Energiedissipationsrate umgerechnet werden.

—— Ax=0,2mm —&— Ax=0,3mm
0,06 - 0,06 -
- —&—Ax=0,6 mm

a) b)
Abb. 6.8. Wahrscheinlichkeitsdichtefunktionen der Energiedissipationsrate bei zwei ortlichen Auflosungen:
a) n=0,76 Rey= 11526 (v=110°m%s); b) n=10,63 Rey= 11572 (v=1,510° m%s)
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6.4. Verteilung der lokalen Mikromischzeiten

Nachdem die Methode zur Umrechnung der Energiedissipation aus den PIV-Experimenten
vorgestellt wurde, war es moglich, die Verteilung der Mikromischintensitit in der Stromung
zu berechnen. Die Kolmogorov-Zeitskala, die hier als Mikromischzeit angenommen wurde,

kann aus der Viskositdt der Fliissigkeit und der Energiedissipationsrate berechnet werden:

t,=\v/e (6.9)

Die Verteilungen der lokalen zeitlich gemittelten Werte der Mikromischzeiten in der

Stromung (bezogen auf die jeweiligen Mittelwerte a) sind in Abb. 6.9 présentiert.
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01,52
i o g1-1,5
HH . m0,5-1

w
u

R; >R, Ri >R, R; >R. R > R, R

Abb. 6.9. Verteilung der Mikromischzeiten in der Stromung (bezogen auf die jeweiligen Mittelwerte):

a)n=0.76;, v= 5-10° m¥s; Rey = 357; 893; 1340, 1787; 2680;

b)n=0.76 v= 1-10° m%s; Rey = 2881; 5283; 11526; 16808; 24012,

c)n=20.63 v= 1-10°° m%s; Rey = 3051; 6103; 9154, 12205; 18308
Wenn man nun diese Verteilungen mit den entsprechenden Geschwindigkeitsvektorfeldern
vergleicht, konnen folgende Beobachtungen gemacht werden. Es gibt Gebiete in der
Stromung, in denen sowohl die lokalen Stromungsgeschwindigkeiten als auch die
Turbulenzintensititen hoch sind. Dort ist die Mikromischintensitit gréer und die
Mikromischzeiten daher kiirzer. Solche Gebiete befinden sich an der Grenze zwischen zwei
Wirbelzellen und auch dort, wo die Stromung in radialer Richtung an der Oberfliche des
AuBenzylinders aufprallt. Im Gegensatz dazu haben die Bereiche in der Mitte der Wirbelzelle
niedrigere lokale Geschwindigkeiten und somit ldngere Mikromischzeiten. Mit der steigenden
Drehzahl wird die Verteilung der Mikromischzeiten jedoch immer gleichméBiger, sodass bei

voll turbulenter Stromung die Annahme iiber die gleichmédBige Verteilung der

Mikromischintensitét in der Stromung gerechtfertigt ist.

Dies kann auch wie folgt aufgezeigt werden: Abb. 6.10 présentiert die Summenverteilung der
Mikromischzeiten im Fliissigkeitsvolumen. Die Ordinate bedeutet den Anteil an Volumen der
Flissigkeit, in dem die Mikromischzeiten nicht groBer als der entsprechende Abszissenwert
sind. Alle Mikromischzeiten wurden durch die jeweiligen Mittelwerte (integral iiber das
gesamte Fliissigkeitsvolumen) geteilt, damit verschiedene Fille miteinander verglichen
werden konnen. Aus dem Diagramm ist zu sehen, dass mit steigender Reynoldszahl die
Summenverteilung immer steiler wird und sich immer weiter an die ideale gleichmiBige

Verteilung anndhert. Diese ist durch eine durchgezogene Linie gezeigt.
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Abb. 6.10. Summenverteilung der Mikromischzeiten im Fliissigkeitsvolumen:
a) n=076 v=110"m%s; b) n=0.63; v=1-10° m¥s
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7. Makrovermischung zwischen benachbarten Wirbeln
7.1. Modell der Stromung und axialer Dispersionskoeffizient

Makrovermischung als Vermischung zwischen benachbarten Wirbelzellen wurde mit Hilfe
der Verweilzeitmessungen untersucht (s. Abschnitt 4.4). Jedes Experiment wurde bei 20°C
mit einem jeweils konstanten Volumenstrom von Wasser durch den Reaktor durchgefiihrt.

Alle untersuchten Betriebsparameter sind in der Tabelle 7.1 zusammengefasst.

Tabelle 7.1. Versuche zur Makrovermischung

Geometrie Axialer Volumenstrom Re it Untersuchter Bereich
Volumenstrom | Tracerldsung, Reax (GL. 3 5, der Reynoldszahlen
V.. Uh %von V,, | G3D 3]0 Rey/ Regpoi
Kleiner 7,5 3,3 16,2 76,9 79 - 198
Innen- 19,6 2,6 41,5 82,6 37185
zylinder 31,6 2.4 68,5 93,0 33-164
43,1 2,3 91,2 104,3 29 — 146
54,9 1,8 119,0 120,4 25127
Mittlerer 7,5 3,3 15,1 89,6 27134
Innen- 19,6 2,6 39,4 96,8 25124
zylinder 3L6 2,4 63,6 109,1 22-110
43,1 2,3 86,6 124,2 19 -97
54,9 1,8 110,3 142,0 17 -85
GroBer 7,5 3,3 14,0 126,4 1052
Innen- 19,6 2,6 36,8 136,6 10 —48
zylinder 3L6 2,4 59,1 153,7 9-43
43,1 2,3 80,9 175,1 15-38
54,9 1,8 102,9 200,1 13 —33

Der Stromung wurde am Eintritt eine stufenformige Stérung (zusétzlicher Volumenstrom aus
wissriger Tracer-Losung) iiberlagert und die Antwortfunktion auf diese Stérung am Ausgang
gemessen. Der Tracer-Volumenstrom wurde relativ zur Hauptstromung klein gehalten, sodass
die Stromungsstruktur durch die Tracerzugabe nicht beeinflusst wurde. Um aus den
gemessenen Antwortfunktionen die Parameter der Makrovermischung zu ermitteln, wurde die
Stromung mit einem Modell approximiert und die Modellparameter an die

Versuchsergebnisse angepasst.

Die Stromung in Taylor-Couette Reaktor wurde in mehreren Literaturquellen mit Hilfe des
Modells axialer Riickvermischung beschrieben [Croockewit et al., 1955], [Tam & Swinney,
1987], [Enokida et al., 1989], [Pudjiono et al., 1992], [Moore & Cooney, 1995]. Die

Stromung wird dabei analog zu einer Rohrstromung als ideal quervermischt betrachtet, und
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die Vermischung in axialer Richtung wird mit einem axialen Dispersionskoeffizienten

berticksichtigt. Die Modellgleichung dazu lautet wie folgt:

oC 0*C oC
—=D, - Uy ——
ot Ox ox

(7.1)

Hier ist D,, der Dispersionskoeffizient [m*s] und u,, — Geschwindigkeit der Strdmung in
axialer Richtung mit Koordinate x. Diese Beschreibung entspricht bei einer Taylor-Couette
Stromung nicht ganz der tatsdchlichen Stromungsstruktur, die im Gegensatz zu einer
Rohrstromung keine Kontinuitit entlang der Stromungsrichtung aufweist. Deswegen kann das
Modell der axialen Dispersion nicht direkt angewendet werden. Die Anwesenheit der
Wirbelzellen setzt eine Diskretisierung des Modells voraus, indem die Stromung in einzelne
ideal vermischte Bereiche mit der GroBe einer Wirbelzelle aufgeteilt wird, zwischen denen
ein Massenaustausch mittels Dispersion stattfindet, wihrend die Wirbelzellen selbst sich mit
der axialen Geschwindigkeit stromabwirts bewegen. Eine rdumlich diskretisierte Form des

Modells zeigt die Konzentration in einem Fluidelement j wie folgt auf:

82 -, 2;" oy, S ;C"_l (7.2)

Hier ist d — Lénge einer Wirbelzelle, die gleich der Spaltbreite zwischen den Zylindern
angenommen wird. Dies ist somit eine Variation des Zellenmodells mit Riickvermischung,
bei dem die Anzahl an Zellen N durch die Stromungsstruktur festgelegt ist [Kafarov &
Glebov, 1991]. Im Modell bleibt aus den zwei Parametern f und A, die sonst angepasst
werden sollen, nur einer variabel — der Anteil an Riickvermischung 7. In Abb. 7.1 ist die

Stromungsstruktur nach dem Zellenmodell schematisch dargestellt.

S 70 I © * I I /5N I © T 748 I © 1 N /A
( AAAAAAAAAAAAAAAAAAA < { ( ........... .

Abb. 7.1. Zellenmodell mit Riickvermischung

Die Gleichung fiir die Konzentration in einer beliebigen Zelle j sieht wie folgt aus:

oC 1
o 1,

J

1+ 1)-C. v fC-1+21)-C,] (7.3)
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ty ist hier die volumenbezogene Verweilzeit der Stromung in einer Wirbelzelle, die sich aus
dem axialen Volumenstrom und dem Zellenvolumen berechnen ldsst. Wenn man diese
Gleichung nun mit der Gleichung 7.2 vergleicht, wird der Zusammenhang zwischen dem

Dispersionskoeffizienten und dem Anteil an Riickvermischung sichtbar:

D, = (7.4)

Aus den Messergebnissen wurde zunidchst der Parameter f durch die Anpassung des
Zellenmodells an die Messdaten ermittelt. Aus der Antwortfunktion F(#) muss dafiir eine
Verteilungsfunktion C(f) der Verweilzeit berechnet werden. Der Zusammenhang zwischen
der Antwortfunktion und der Verteilung der Verweilzeit sieht analog zur Umrechnung einer

Summenverteilung in eine Wahrscheinlichkeitsdichteverteilung wie folgt aus:

_dF()
== (7.5)

Aus dieser Funktion wird das zweite zentrale Moment ausgerechnet, welches die Varianz der

Verweilzeit beziiglich der mittleren Verweilzeit darstellt:

»_ L TGl e
% == !(r [ -C@t)-dt (7.6)

Der Zusammenhang zwischen der Varianz und den Modellparametern sieht fiir das

Zellenmodell mit Riickvermischung wie folgt aus [Kafarov & Glebov, 1991]:

2 I+ x 2x-(1—xN)

TN —x) N (1) (7.72)
TN
mit ¥ = (7.7b)

Da die Zellenanzahl N durch den quadratischen Querschnitt der Wirbelzellen eindeutig
definiert ist, kann aus dieser Gleichung der Parameter f direkt berechnet werden. Mit Hilfe der
Gleichung 7.4 wird daraus letztendlich der Dispersionskoeffizient D, berechnet, der die

Makrovermischung zwischen den Wirbelzellen charakterisiert.
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7.2. Korrelation zwischen Dispersionskoeffizienten und Prozessparametern

Eine typische Reihe von Antwortfunktionen, die aus den Verweilzeitmessungen stammt, ist in
Abb. 7.2 dargestellt. Die abgebildete Versuchsreihe ist bei einem Axial-Volumenstrom von
19,6 1/h mit dem mittleren Innerzylinder 77 = 0,758 (s. Tab. 4.1) durchgefiihrt worden. Die
Signalintensitdt der spektroskopischen Messungen dndert sich je nach Konzentration des

Tracers, deswegen sind die Antwortfunktionen auf die jeweiligen Endwerte normiert.

1,0
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3 Regy = 39,4
£ 06 -
3 Re, = 2400
g 04 - Re¢ = 4800
© Re, = 7200
g 02 Re, = 9600
E Re, = 12000
>
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Zeitt,s

Abb. 7.2. Normierte Antwortfunktionen auf eine stufenformige Storung

Wie erwartet, wird die Verteilung der Verweilzeiten im Reaktor mit steigender Drehzahl
immer breiter, was auf einen hoheren Wert der aus den Versuchsdaten berechneten Varianz
deutet. Die axialen Dispersionskoetfizienten werden dementsprechend auch immer gréBer. Es

ist zu erwarten, dass die Makrovermischung vom Stromungsregime abhéngig ist.

Um den Einfluss verschiedener Betriebsparameter auf die axiale Dispersion zu kldren, wurden
Versuchsreihen mit allen drei Zylindergrofen bei fiinf axialen Volumenstromen von 7,5 I/h
bis 55 1/h und Drehzahlen von 50 bis 250 min™ durchgefiihrt. Die Messungen decken somit
eine breite Variation von Betriebsparametern ab. Alle Versuchspunkte sind in der Abb. 7.3 in
einem Parameterfeld zwischen axialer und Rotations-Reynoldszahl aufgetragen (s. auch Tab.
7.1). Die Rotations-Reynoldszahl ist auf die kritischen Werte fiir jede Zylindergrof3e bezogen,
die von der axialen Reynoldszahl abhidngig sind. Dazu sind die Grenzen zwischen den
Stromungsregimes gezeigt, die aus [Lueptow et al., 1992] iibertragen worden sind. Die beiden
Autorengruppen [Lueptow et al., 1992] sowie [Tsameret & Steinberg, 1994] sind in der
Meinung einig, dass im Reynoldszahlen-Bereich, in welchem die Versuche durchgefiihrt

wurden, die Spiralstromung (Regime 1 im Diagramm) nicht mehr beobachtet wird. Bei
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hoheren Drehzahlen kommt die Wellenstromung zustande (Regime 2), die bei weiterer
Erhohung der Drehzahl in turbulente Taylor-Wirbel iibergeht (Regime 3). Die meisten
Versuche mit kleinem und mittlerem Innenzylinder sind somit in der turbulenten Strémung
durchgefiihrt worden, die Stromung bei groem Innenzylinder weist dagegen in den meisten

Versuchen das Wellenregime auf.
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Abb. 7.3. Durchgefiihrte Experimente und dazugehorige Stromungsregimes:
1 — Spiralstromung, 2 — Wellenstromung, 3 — turbulente Wirbel

Die Analyse der Versuchsergebnisse wurde zunichst getrennt fiir beide Stromungsregimes 2
und 3 durchgefiihrt. Es war zu erwarten, dass die axialen Dispersionskoeffizienten mit
steigender Drehzahl mit Sicherheit grof8er werden, wie es auch aus der Abb. 7.2 indirekt folgt.
Bevor jedoch eine Korrelation zwischen Dispersionskoeffizienten und Drehzahlen aufgestellt
werden konnte, sollte gekldart werden, ob eine Abhingigkeit von der axialen Reynoldszahl
besteht. In der Literatur gibt es nur wenige Angaben zu dieser Frage. Bei niedrigen axialen
Volumenstromen ist der Einfluss der axialen Reynoldszahl vernachlédssigbar klein. Verbreitete
Meinung ist, dass die Dispersionskoeffizienten mit steigender axialer Reynoldszahl kleiner
werden sollen, was auf die stabilisierende Wirkung der axialen Stromung zuriickzufiihren ist.
Das bedeutet, dass der Dispersionskoeffizient nicht als Funktion der Rotations-Reynoldszahl,
sondern des Verhéltnisses zu der entsprechenden kritischen Reynoldszahl erfasst werden
sollte. Die Umrechnung der kritischen Reynoldszahl auf die axiale Stromung wiirde die
Anderung des Dispersionskoeffizienten vollstindig beriicksichtigen [Yim et al., 1998],
[Resende et al., 2001]. Dies gilt jedoch nur fiir niedrige Drehzahlen in nicht turbulenter

Stromung. In Wirklichkeit wird bei weiterer Erhéhung der Drehzahl sogar ein Anstieg der
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Dispersionskoeffizienten beobachtet. In [Enokida et al., 1989] wurde dafiir eine lineare
Abhingigkeit des Dispersionskoeffizienten von der axialen Stromungsgeschwindigkeit vor-
geschlagen. In [Moore & Cooney, 1995] ist diese Abhingigkeit nicht so stark und wird mit

einem Exponenten von 0,17 bei axialer Reynoldszahl beschrieben.

Alle Dispersionskoeffizienten sind in der Abb. 7.4 iiber den axialen Reynoldszahlen
aufgetragen, separat fiir alle drei Zylindergro3en (Abb. 7.4 a, b, c). Die einzelnen Datenreihen
auf jedem Diagramm entsprechen unterschiedlichen Drehzahlen, die sich fiir jede Datenreihe
ergebenden Rotations-Reynoldszahlen sind in der Tabelle neben dem Bild aufgelistet. Die
hoheren Werte der Dispersionskoeffizienten entsprechen hdheren Reynoldszahlen. Die
Grenzen zwischen den Stromungsregimes 2 (Wellenstromung) und 3 (turbulente Strémung)

sind aus Abb. 7.3 iibertragen und als durchgezogene Linie dargestellt.
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Abb. 7.4. Axiale Dispersionskoeffizienten in Abhdngigkeit von der axialen Reynoldszahl:
Jjede Datenreihe entspricht einer Rotations-Reynoldszahl (s. Tabelle)
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Bis auf wenige Ausnahmen, die auf die Genauigkeit der Definition von Grenzen zwischen
den Stromungsregimes zuriickzufiihren sind, sind die Werte von den Dispersionskoeffizienten
beim Wellenregime weitgehend von der axialen Reynoldszahl unabhidngig. Dagegen existiert
in der turbulenten Stromung eine solche Abhéngigkeit, die auch in der Literatur erwihnt
wurde. Um diesen Zusammenhang zu kldren, sind nun in Abb. 7.5 nur die Messreihen
dargestellt, die beim turbulenten Stromungsregime aufgenommen wurden. An jede Messreihe
wurde eine potenzielle Trendlinie als Funktion der axialen Reynoldszahl angepasst. Die

dazugehorigen Exponenten der potenziellen Funktion sind bei jeder Datenreihe angegeben.
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Abb. 7.5. Axiale Dispersionskoeffizienten in Abhdngigkeit von der axialen Reynoldszahl:
a) kleiner Innenzylinder,; b) mittlerer Innenzylinder

Alle Funktionen ergeben im Durchschnitt einen Exponenten von 0,25 bei der axialen

Reynoldszahl. Deswegen muss in die Korrelation flir die Dispersionskoeffizienten im
turbulenten Regime der Term Re’” eingehen. Im Wellenregime wurde, wie vorher erwihnt,

kein Einfluss der axialen Reynoldszahl beobachtet, also enthdlt die Korrelation fiir dieses

Regime nur die Abhéngigkeit von der Rotations-Reynoldszahl.

Des Weiteren soll die Abhidngigkeit der Dispersionskoeffizienten von der Rotations-
Reynoldszahl gekliart werden. Der Dispersionskoeffizient wurde jeweils durch Dividieren
durch die Viskositit der Fliissigkeit in dimensionslose Form {berfiihrt (fiir diese
Versuchsreihe war dies die Viskositit des Wassers v = 1:10° m?/s). Im Weiteren hat sich
bestétigt, dass solche Entdimensionierung gerechtfertigt ist und auch fiir andere
Fliissigkeitsviskosititen durchgefiihrt werden kann (s. Abschnitt 7.4). Aus der Literatur ist

solche Art der Entdimensionierung des axialen Dispersionskoeffizienten auch bekannt
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[Ohmura et al., 1997]. Fiir das Wellenregime sind in der Abb. 7.6 alle vorhandenen Werte der
Dispersionskoeffizienten iliber der Rotations-Reynoldszahl aufgetragen. Die Trendlinien,
welche die Messpunkte verbinden, sind die potenziellen Funktionen der Rotations-
Reynoldszahl mit einem Vorfaktor, der von der ZylindergroBe abhingig ist. Der Exponent
dieser Funktionen ist fiir alle drei Zylinder gleich. Somit bestimmen beim Wellenregime
allein die Geometrie und die Drehzahl die Makrovermischung. Nach der Analyse der
Gleichungen fiir alle drei ZylindergroBBen wurde eine Korrelation aufgestellt, die alle drei
Messreihen mit gleicher Genauigkeit wiedergibt. Der Vorfaktor vor der Reynoldszahl wurde
als eine Funktion der Zylindergro3e bzw. des Radienverhiltnisses ausgedruckt. Der mittlere

Fehler dieser Korrelation fiir Wellenregime betrigt 9,9%:

Dax

=2-107-77"" - Re,” (7.8)

Wasser

Der Exponent von 1,25 bei der Rotations-Reynoldszahl stimmt gut mit den vorhandenen
Literaturdaten iiberein: 1,5 und 0,9 fiir die Wellenstromung im untersuchten Drehzahlbereich

in [Ohmura et al., 1997], 1,05 in [Moore & Cooney, 1995].
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Abb. 7.6. Korrelation zwischen Dispersionskoeffizienten und Rotations-Reynoldszahl fiir Wellenregime

Fiir das turbulente Regime muss die Korrelation auler der Rotations-Reynoldszahl auch die
axiale Reynoldszahl enthalten. Damit nun der Einfluss der Rotation getrennt vom Effekt der
axialen Stromung untersucht werden kann, wurden die Messpunkte in einem

Koordinatensystem (1 /Rea

) uber (Rey) aufgetragen. Auch in diesem Fall wurden die
Ergebnisse fiir axialen Dispersionskoeffizienten durch Viskositit des Wassers dividiert.

Abb. 7.7 zeigt die Korrelation zwischen den entdimensionierten Messdaten und der
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Reynoldszahl. Es wurde versucht, wie auch beim Wellenregime, die Daten mit einer
Potenzfunktion gleicher Steigung zu beschreiben, wobei der Vorfaktor die Abhédngigkeit von
der ZylindergroBe beriicksichtigt. Der Exponent fiir das turbulente Regime betridgt 0,57 fiir
alle ZylindergroBen. Der mittlere Fehler der Korrelation ist in diesem Fall gleich 10,5%. Fiir
den groflen Innenzylinder liegen zu wenige Messpunkte vor, um die Korrelation auch fiir
diese Zylindergrofe aufzustellen. Die Korrelationsgleichung fiir turbulentes Regime lautet fiir

den kleinen und den mittleren Zylinder wie folgt:

Dax

=2,4-10" 77" - Re;”" - Rel” (7.9)
VWasser

Somit ist die Abhéngigkeit der Dispersionskoeffizienten von der Rotations-Reynoldszahl
beim turbulenten Regime schwicher als beim Wellenregime. Dies ist mit dem zusétzlichen
konvektiven Massentransport zwischen den Wirbelzellen durch die Wellenbewegung zu
erklaren. In der Literatur sind Hinweise auf niedrigere Exponenten bei Erh6hung der Drehzahl
auch zu finden, z.B. in [Ohmura et al., 1997]. In [Tam & Swinney, 1987] und [Desmet et al.,
1996 b] sind fiir dhnliche ZylindergroBen Exponenten von 0,73 bzw. 0,72 vorgeschlagen.

150
A Kleiner Innenzylinder

Q B Mittlerer Innenzylinder A
Oqgé 100 | — Korrelation GI. 7.9

04

=
Z 50

Dﬂs

0 <Regx <120
0 T T T T
0 5000 10000 15000 20000 25000

Re,

Abb. 7.7. Korrelation zwischen Dispersionskoeffizienten und Rotations-Reynoldszahl fiir turbulente Stromung

Da die Messdaten fiir den kleinen und den mittleren Innenzylinder hauptsdchlich im
turbulenten Bereich liegen, und die Punkte fiir den groflen Innenzylinder im Wellenbereich,
kann ohne groBen Fehler angenommen werden, dass die Dispersionskoeffizienten fiir die
beiden kleineren Zylinder mit der Gleichung 7.8 zu berechnen sind, die
Dispersionskoeffizienten fiir den groflen Zylinder dagegen mit der Gleichung 7.9. In diesem

Fall betrdgt der Fehler fiir den kleinen Innenzylinder 10%, fiir den mittleren 9,5% und fiir den
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groflen 15,2%. Die etwas groBere Streuung der Messdaten fiir den groBen Innenzylinder ist
dadurch zu erkldren, dass viele Messungen im Grenzbereich zwischen zwei
Stromungsregimes durchgefiihrt wurden und deswegen die Moglichkeit besteht, dass in
manchen Fillen der Ubergang noch nicht abgeschlossen war bzw. das Stromungsregime sich
nicht vollig ausgebildet hat. Alle Messpunkte sind in der Abb. 7.8 zusammen mit den

entsprechenden Korrelationsgeraden dargestellt.
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Abb. 7.8. Korrelation zwischen Dispersionskoeffizienten und Rotations-Reynoldszahl fiir beide
Strémungsregimes und alle Zylindergrifien (0 < Re,, < 120)

Die Grenze zwischen den Stromungsregimes 2 und 3 (s. Abb. 7.3) kann ndherungsweise mit

folgender Gleichung beschrieben werden:

Re,/Re,,;(Re,)=20+0.24-Re, (7.10)

Hier ist die kritische Reynoldszahl eine Funktion der axialen Reynoldszahl, wie in Abschnitt
3.3 diskutiert wurde. Allgemein kann man sagen, dass, wenn die meisten Betriebspunkte
oberhalb dieser Grenze liegen, die Gleichung 7.9 ohne groBlen Fehler zur Berechnung der
Dispersionskoeffizienten angewendet werden kann, unterhalb der Grenze soll die Gleichung
7.8 angewendet werden. Bei der Spiralstromung (Regime 1) bei Re,x > 20 und Rey/Reg kit < 10
muss man mit noch hoheren axialen Dispersionskoeffizienten rechnen, als die mit der

Korrelationsgleichung vorhergesagten Werte.
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7.3. Makromischzeiten

Bei den meisten Aufgabenstellungen sind nicht die axialen Dispersionskoeffizienten von
praktischem Interesse, sondern die charakteristische Zeit, in der die Makrovermischung
erfolgt. Die Definition von der Makromischzeit in Taylor-Couette Stromung, die in dieser
Arbeit verwendet wird, bezeichnet sie als eine Zeit, wahrend der ein Stromungselement in
axialer Richtung im Mittel eine Strecke von zwei Spaltbreiten zuriicklegt. Diese Bewegung
erfolgt allein aufgrund der axialen Dispersion, unabhédngig von der axialen Stromung. Sie
wird somit relativ zur axialen Geschwindigkeit betrachtet, die sich aus Querschnittsfliche der
Wirbelzelle und dem axialen Volumenstrom berechnen ldsst. Unter der Annahme, dass die
Wirbel quadratischen Querschnitt haben (was durch Stromungsvisualisierung fiir die meisten
Versuchsbedingungen bestitigt wurde), bedeutet dies, dass sich ein Fluidelement wihrend der
Makromischzeit im statistischen Mittel um ein Wirbelpaar entlang des Spaltes bewegt haben
wird. Mit der Erh6hung des axialen Dispersionskoeffizienten wird auch die Geschwindigkeit

der Makrovermischung erhdht.

Als Grundlage fiir die Berechnung der Makromischzeit wurde die Einstein-Smoluchowski-

Gleichung fiir das mittlere Verschiebungsquadrat bei Diffusion benutzt:

<x*>=2-D-t (7.11)

Hier ist D — Diffusionskoeffizient, ¢+ — Diffusionszeit und x — mittlere Verschiebung eines
Elements (Teilchens) aufgrund der Diffusion in der Zeit £. Wenn man nun die axiale
Dispersion in Analogie zu einem Diffusionsvorgang betrachtet, kann mit dieser Gleichung die
axiale Mischzeit berechnet werden. Die charakteristische Linge entlang des Spaltes betrdgt

zweil Spaltbreiten (2-d), und somit ist die axiale Makromischzeit:

t = (7.12)

So wurden aus den gemessenen axialen Dispersionskoeffizienten die Makromischzeiten

berechnet. Die Mischzeiten haben eine GroBenordnung von 107 bis 107 s.

Des Weiteren wurden die Korrelationsgleichungen 7.8 und 7.9 verwendet um die
Makromischzeiten theoretisch vorauszuberechnen. Der Vergleich zwischen den berechneten

und den aus den Experimenten ermittelten Makromischzeiten ist der Abb. 7.9 zu entnehmen.
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Da die Korrelation fiir den kleinen und den mittleren Innenzylinder zusétzlich eine
Abhingigkeit von der axialen Reynoldszahl enthilt, wurden die Mischzeitenwerte fiir diese
zwei Zylinder in einem Koordinatensystem (£ Req™) iiber (Rey) aufgetragen. So konnte die
Abhiéngigkeit von der Rotations-Reynoldszahl separat gezeigt werden. Allgemein ist zu
bemerken, dass mit steigender Drehzahl die Mischzeiten immer kiirzer werden, was eine
Intensivierung des Mischvorgangs bedeutet. Bei einer Wellenstromung nimmt die Mischzeit
jedoch schneller ab, als bei turbulenter Stromung. Wenn also keine groBen Anderungen in
axialer Dispersion erwiinscht sind, sollte man das Wellenregime vermeiden und die

Betriebsparameter so anpassen, dass die Stromung das turbulente Regime aufweist.
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Abb. 7.9. Korrelation zwischen axialen Makromischzeiten und Rotations-Reynoldszahl fiir beide
Stromungsregimes und alle Zylindergrdfien
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7.4. Einfluss der Viskositatsunterschiede auf die Makrovermischung

Alle in Abschnitten 7.1 bis 7.3 beschriebenen Versuche wurden mit Wasser als Medium
durchgefiihrt. Im folgenden Abschnitt werden Versuche prisentiert, bei denen die Viskositit
der Fliissigkeit wvariiert wurde. Somit wurde der Einfluss der Viskositit auf die
Makrovermischung untersucht. Folgende Experimente wurden im Apparat mit dem groflen
Innenzylinder (77 = 0,886) durchgefiihrt. Als Fliissigkeit wurde eine Saccharoselosung
(handelsiiblicher Haushaltszucker, Siidzucker AG) mit einer Viskositit von z = 1-107 Pa-s
verwendet (iiber die Zusammensetzung verwendeter Zuckerlosungen s. Abschnitt 4.6). Alle
Versuche wurden bei 20°C + 0,1-0,2 °C durchgefiihrt. Die Temperatur wurde stindig mit

zweli in den Reaktor eingebauten Thermoelementen kontrolliert.

Die Losung wurde mit einem konstanten Volumenstrom von 19,6 I/h (Re.x = 4,4) oder
43,1 /h (Reax = 9,7) durch den Reaktor in axialer Richtung gefordert. Als zugegebene Tracer-
16sung wurden eine wassrige Losung und eine auf der Basis der Zuckerl6sung zubereitete
Losung von Methylenblau verwendet. Somit wurde die Vermischung von iso- sowie nicht-
isoviskosen Fliissigkeiten bei gleichen Reynoldszahlen Rey untersucht. Die Viskositdt und
Dichte zur Berechnung der Reynoldszahlen wurden als diejenigen des entstehenden
Gemisches berechnet, da aber die Menge an zugegebener wissriger Losung gering war, waren
die Anderung der Gemischeigenschaften vernachlissigbar klein. Abb. 7.10 zeigt die

untersuchten Betriebspunkte auf der Stromungskarte zusétzlich zu den aus der Abb. 7.3.

5 Zusatzliche Versuche
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Abb. 7.10. Zusdtzliche Experimente zur Vermischung nicht-isoviskoser Fliissigkeiten
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Der untersuchte Bereich von Rotations-Reynoldszahlen liegt zwischen Reg/Regpi = 1 — 13.
Somit liegen alle Betriebspunkte im Bereich vom Wellenregime. Aus den gemessenen
Verweilzeitverteilungen wurden nach der in Abschnitt 7.1 beschriebenen Methode die axialen
Dispersionskoeffizienten berechnet. Die flir die Vermischung von zwei Wasserstromungen
aufgestellte Korrelation Gl. 7.8 fiir Wellenregime wurde durch Extrapolation auf die
untersuchten niedrigeren Reynoldszahlen erweitert. Auch hier wurden die experimentell
ermittelten Werte der axialen Dispersionskoeffizienten entdimensioniert, um die experimen-
tellen Ergebnisse mit den berechneten Werten zu vergleichen. Die Werte wurden in diesem
Fall durch die Viskositdt der untersuchten Losung dividiert. Die Ergebnisse der Versuche sind
in Abb. 7.11 zusammen mit der Korrelation fiir das Wellenregime (GIl. 7.8) présentiert.
Zusitzlich sind die experimentellen Werte fiir den groBen Innenzylinder bei Vermischung

Wasser/Wasser aus dem Abschnitt 7.2 aufgetragen.

1000
A  Nicht-isoviskose Fluide (Zuckerldsung+Wasser)
O Isoviskose Fluide (Zuckerldsung)
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| —— Korrelation (Gl. 7.8)
\>ﬁ
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Abb. 7.11. Axiale Dispersionskoeffizienten als Funktion der Reynoldszahl bei Vermischung
isoviskoser oder nicht-isoviskoser Fliissigkeiten im Wellenregime

Aus dem Diagramm Abb. 7.11 ist zu erkennen, dass Gleichung 7.8 auch fiir hohere
Losungsviskositit eine gute Ubereinstimmung mit den Messdaten liefert. Die
dimensionslosen Werte der axialen Dispersionskoeffizienten sind bei gleicher Rotations-
Reynoldszahl gleich unabhéngig von der Viskositdt der Strémung. Dies bedeutet, dass der
axiale Dispersionskoeffizient selbst bei hoherer Viskositit und gleicher Rotations-
Reynoldszahl allgemein grofer ist. Aus dem Vergleich der experimentellen Ergebnisse fiir
iso- und nicht-isoviskose Vermischung jedoch folgt, dass die Viskositdtsunterschiede der zu
vermischenden Fluide die Makrovermischung nicht beeinflussen, zumindest wenn die

zugegebene Menge an wissriger Losung gering ist. Dies ist in Ubereinstimmung mit den
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Erkenntnissen aus der Literatur (s. Abschnitt 2.5). Die Tracer-Losung wurde durch einen
Schlauch zugegeben, dessen Offnung sich an der Innenoberfliche des AuBenzylinders
befindet. Die Wirbelzellen bewegen sich in axialer Richtung an der Zugabestelle vorbei. Die
entstehenden Inhomogenititen werden somit unmittelbar nach dem Eintreten in die
Grenzzone zwischen zwei Wirbelzellen hineingezogen und gelangen somit in die Gebiete mit
hoher Turbulenzintensitdt. Die vorliegende hochviskose Fliissigkeit kontrolliert den gesamten
Mischvorgang und die Vermischung erfolgt entsprechend der jeweiligen Reynoldszahl mit

gleicher Geschwindigkeit, wie in einem Fall mit zwei isoviskosen Fliissigkeiten.

Analog zum Abschnitt 7.3 wurden auch die Makromischzeiten fiir die zusétzlichen Versuchs-
punkte berechnet (Gl. 7.12). Die Ergebnisse sind dem Diagramm in Abb. 7.12 zu entnehmen.
Die Werte stimmen gut mit den aus der Korrelation vorhergesagten iiberein. Die Mischzeiten

in der Zuckerlosung sind bei gleicher Rotations-Reynoldszahl kleiner, als die im Wasser.
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R B Korrelation (Gl. 7.8 und 7.12)
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Abb. 7.12. Makromischzeiten bei der Vermischung iso- sowie nicht-isoviskosen Fliissigkeiten

Die vorliegenden Versuchsergebnisse bestitigten die aus der Literatur bekannten Aussagen
iiber die Vermischung der nicht-isoviskosen Fliissigkeiten im Regime ,vorliegende
Flissigkeit kontrolliert™. Solange eine kleine Menge an einzumischender Fliissigkeit
zugegeben wird, und diese schnell in die Bereiche mit hoher Turbulenzintensitit gelangt,
verlduft die Makrovermischung nach den GesetzmédBigkeiten der isoviskosen Vermischung
bei entsprechenden Werten der Reynoldszahlen. Die Korrelation fiir isoviskose Vermischung
kann somit fiir die Vorhersage der nicht-isoviskosen Vermischung benutzt werden, wenn die

Stromungsbedingungen dem Regime der Kontrolle der vorliegenden Fliissigkeit entsprechen.
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7.5. Driftgeschwindigkeiten der Wirbelzellen

Die Makrovermischung als Massentransport entlang des Spaltes in axialer Richtung erfolgt
zum einen direkt durch die axiale Stromung und mit steigender Rotations-Reynoldszahl auch
zunehmend durch die axiale Dispersion. In fritheren Abschnitten wurde der Unterschied
zwischen dem Massentransport in turbulentem und Wellenregime festgestellt. Im letzten
Abschnitt dieses Kapitels wird nun die Visualisierung der Stromungsstruktur einer Taylor-
Couette Stromung mit iiberlagerter axialer Stromung prisentiert. Dabei werden die
Auswirkungen der Stromungsstruktur auf den axialen Massentransport in beiden

Stromungsregimes diskutiert.

Zentrale Frage dabei ist die Geschwindigkeit der axialen Verschiebung der Wirbelzellen
entlang des Spaltes. Die klassische Darstellung der Taylor-Couette Stromung setzt eine
Verschiebung der Wirbel entlang der axialen Richtung voraus, bei der deren Geschwindigkeit
aus der Querschnittsfliche des Spaltes und dem axialen Volumenstrom direkt berechnet
werden kann. Dabei erfolgt der Massenaustausch zwischen den benachbarten Zellen durch die
axiale Dispersion. Wenn sich die Wirbelzellen dagegen gar nicht bewegen wiirden, wiirde das
bedeuten, dass der axiale Transport durch die Bypass-Stromung erfolgte, die einen Teil des
Stromungsquerschnitts einnehme. Entlang dieser Bypass-Stromung wirke die axiale
Dispersion dann dhnlich wie in einer Rohrstromung. Hinsichtlich des axialen

Massentransports und Makrovermischung gibt es also zwei mogliche Grenzfille.

Die Wirbelzellen waren bei allen durchgefiihrten Versuchen visuell zu erkennen. Ob sich die
Wirbelzellen in axialer Richtung stromabwirts bewegen, und wenn ja, mit welcher
Geschwindigkeit, war mit menschlichem Auge jedoch schwer genau zu erkennen. Um diese
Frage zu kldren, wurden PIV-Aufnahmen solcher Stromungen gemacht. Ein konstanter
Volumenstrom einer Fliissigkeit, welchem die Tracer-Partikel beigemischt wurden, wurde
durch den Reaktor dhnlich wie bei den Verweilzeitmessungen gefordert. Eine Sequenz aus 60
nacheinander folgenden PIV-Aufnahmen mit einem Zeitintervall von 4 s zwischen den
Doppelbildern wurde fiir jeden Betriebspunkt gespeichert. Die einzelnen Aufnahmenpaare
wurden zu den momentanen Geschwindigkeitsvektorfeldern ausgewertet und auf jedem Ge-

schwindigkeitsvektorfeld wurde die Position der Grenze zwischen den Wirbelzellen ermittelt.

Dies ist in der Abb. 7.13 graphisch gezeigt. Abb. 7.13 a) zeigt ein Geschwindigkeitsvektorfeld
bei Rey, = 1504 ( = 0,63, n = 39 1pm). Daraus wurde die radiale

Geschwindigkeitskomponente extrahiert und deren Verteilung in der Stromung ist in
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Abb. 7.13 b) prisentiert. Die positiven Spitzenwerte der radialen Geschwindigkeit sind an der
Grenze zwischen den Wirbelzellen zu finden, wo sich die Stromung in die Richtung weg vom
Innenzylinder bewegt (sog. Outflow-Grenze). Auf dem rechten Diagramm wurde in der Mitte
des Spaltes ein axialer Schnitt gemacht, und die radialen Geschwindigkeiten an der Linie mit
Koordinaten » = (R; + R,)/2 in der Abb. 7.13 c) dargestellt. Die Grenze zwischen den
Wirbelzellen ist auf dem Diagramm deutlich zu erkennen. Wenn man nun mehrere
Aufnahmen einer Strdmung mit tiberlagerter axialer Strémung macht, so verschiebt sich diese
Grenze mit einer bestimmten Geschwindigkeit, die als Driftgeschwindigkeit der Wirbelzellen
bezeichnet wird. Eine solche Verschiebung entspricht der Bewegung von Wirbelzellen

stromabwirts in axialer Richtung.
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Abb. 7.13. a) Geschwindigkeitsvektorfeld bei Re; = 1504 (n = 0,63, n = 39 rpm); b) Verteilung der radialen
Geschwindigkeitskomponente,; c¢) Radiale Geschwindigkeiten in der Mitte des Spaltes

Abb. 7.14 zeigt die Positionen der Grenze zwischen den Wirbelzellen abhiangig von der Zeit.
Die abgebildeten Experimente wurden mit dem kleinen Innenzylinder bei einem Volumen-
strom von 8,9 I/h in Glyzerinldsung (v=5,1-10° m¥s) durchgefiihrt. Die axiale Reynoldszahl
betrdgt dabei Re,x = 3,77. Aus dem Reaktorvolumen und Volumenstrom ergibt sich eine
axiale Geschwindigkeit von 0,52 mm/s. Die Verschiebung der Grenze zwischen den

Wirbelzellen ist aber deutlich langsamer, wobei die Geschwindigkeit von der Drehzahl
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abhingig ist. Die Positionen der Grenze wurden jeweils mit einer Ursprungsgerade
approximiert. Daraus ergeben sich die Driftgeschwindigkeiten der Wirbelzellen, fiir die

abgebildeten Versuche 0,45 mm/s, 0,17 mm/s und 0,11 mm/s fiir » = 100, 200 und 300 min™.

45 z/t = 0,52 mm/s o Z/t=10,45mm/s

z/t = 0,17 mm/s

Koordinate z, mm
N
o
L

15 -
0 Re,= ¢ 11966
o 23932
5 A 35892
0 y T T T
0 50 100 150 200 250

Zeitt, s
Abb. 7.14. Verschiebung der Grenze zwischen den Wirbelzellen in axialer Richtung
7 =0,63 Rey, = 3,77 (g = 0,52 mm/s) n = 100 min™"; 200 min”; 300 min™
Die Verlangsamung der Bewegung von Wirbelzellen wurde auch in einer weiteren
Versuchsreihe mit Re,x = 9,21 (bei sonst gleichen Bedingungen) beobachtet. Alle weiteren
Versuche haben keine Abnahme der Driftgeschwindigkeit gezeigt. Die Ergebnisse aus allen

durchgefiihrten Versuchen sind in der Tabelle 7.2 aufgelistet.

In der Literatur gibt es Hinweise auf solches Verhalten der Stromung bei niedrigen axialen
Reynoldszahlen. In [Giordano et al, 1998] sowie in [Giordano et al, 2000] wurde dhnlich wie
in dieser Arbeit festgestellt, das bei niedrigen axialen Reynoldszahlen eine Erh6éhung der
Drehzahl zur Verlangsamung der Bewegung von Wirbelzellen fiihre, bis bei den Drehzahlen,
die dem Verhiltnis Rey/Rey it = 4 entsprechen, die Driftgeschwindigkeit gleich 0 werde. In
dieser Arbeit sind die Driftgeschwindigkeiten groer 0 auch bei hoheren Drehzahlen
(Rey/Reyyric = 15,9, 31,8 und 47,7 fir abgebildete Versuche). Allerdings waren die in
[Giordano et al, 1998] untersuchten axialen Reynoldszahlen viel kleiner, als in dieser Arbeit
(kleiner 1). In [Tsameret & Steinberg, 1994] wurde ein Grenzwert von Re,x = 8-10 fiir den
Umschlag zu den ,,stationary spirals* genannt. Der Ubergang kann aber aufgrund von nicht
idealen Stromungsbedingungen stufenweise erfolgen, sodass eine konsequente Abnahme der
Driftgeschwindigkeit stattfindet bis die Stromung stationdr wird. Dies wurde in den

Versuchen bei Re,x = 3,77 und Re.x = 9,21 beobachtet. Bei hoherer axialer Reynoldszahl ist

-102 -



Makrovermischung zwischen benachbarten Wirbeln

die Abnahme der Driftgeschwindigkeit kleiner, weil die Stromung sich zunéchst im Bereich
von sich bewegenden Spiralen und bei noch hoheren axialen Reynoldszahlen im Bereich sich
bewegender Wirbelzellen befindet. Deswegen sind bei den axialen Reynoldszahlen grofer 10
die Driftgeschwindigkeiten anndhernd gleich den axialen Stromungsgeschwindigkeiten.
Abb. 7.15 zeigt Driftgeschwindigkeiten (bezogen auf die axialen Geschwindigkeiten der

Stromung) als Funktion von Rotations-Reynoldszahl.

Tabelle 7.2. Versuche zur Bestimmung von Driftgeschwindigkeit der Wirbelzellen

v, m?/s V . 1/h | ttay, mm/s € | m, min Re Up, MMV/S | Up/tax
7 / : /s | R 1 X m/ /
1-10° 14 1,162 28,2 40 1920,9 0,90 0,77
1-10° 14 1,162 28,2 50 2401,2 0,93 0,80
S 1-10°° 14 1,162 28,2 60 2881.4 1,03 0,88
lc\>“ 1-10° 14 1,162 28,2 &0 38419 1,09 0,94
1-10°° 14 1,162 28,2 120 5762,8 1,00 0,86
1-10°° 14 1,162 282 300 14407,0 1,14 0,98
1-10° 6,77 0,40 14,69 50 3051,3 0,338 0,85
1-10°° 6,77 0,40 14,69 100 6102,5 0,263 0,66
1-10° 6,77 0,40 14,69 150 9153,8 0,360 0,91
1-10° 6,77 0,40 14,69 200 12205,1 0,285 0,72
1-10°° 6,77 0,40 14,69 250 15256,4 0,351 0,88
1-10° 18,64 1,09 40,44 50 3051,3 0,938 0,86
1-10°° 18,64 1,09 40,44 150 9153,8 1,075 0,98
1-10° 18,64 1,09 40,44 250 15256.,4 0,876 0,80
1-10°° 30,28 1,78 65,71 50 3051,3 1,523 0,86
1-10° 30,28 1,78 65,71 150 9153,8 1,520 0,86
- 1-10° 30,28 1,78 65,71 250 15256,4 1,514 0,85
g“ 5,1'10'6 8,87 0,52 3,77 50 598.3 0,477 0,92
5,1'10'6 8,87 0,52 3,77 100 1196.6 0,450 0,87
5,1'10'6 8,87 0,52 3,77 150 17949 0,260 0,50
5,1'10_6 8,87 0,52 3,77 200 23932 0,173 0,33
5,1'10'6 8,87 0,52 3,77 250 29914 0,132 0,25
5,1'10_6 8,87 0,52 3,77 300 3589,7 0,114 0,22
5,1'10'6 21,66 1,27 9,21 50 598.3 1,191 0,94
5,1'10'6 21,66 1,27 9,21 100 1196,6 1,232 0,97
5,1'10'6 21,66 1,27 9,21 150 17949 0,854 0,67
5,1'10'6 21,66 1,27 9,21 200 2393,2 0,898 0,71
5,1'10_6 21,66 1,27 9,21 250 29914 0,740 0,58
5,1'10'6 21,66 1,27 9,21 300 3589,7 0,733 0,58

Alle untersuchten Betriebspunkte sind in der Abb. 7.16 auf einer Stromungskarte analog der
in Abb. 7.3 présentierten gezeigt. Die Grenze zwischen dem turbulenten und dem

Wellenregime wurde auch hier nach Gl. 7.10 berechnet. Es folgt aus dem Diagramm, dass
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sich die Driftgeschwindigkeiten in keinem Zusammenhang mit dem Stromungsregime

verhalten.
1,2
Kleiner Innenzylinder:
1 N . EeaXZSv;: ‘ ¥ <> . Q
x Rex =09, * o
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Abb. 7.15. Relative Drifigeschwindigkeiten der Wirbelzellen
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Abb. 7.16. Stromungskarte fiir durchgefiihrte Versuche

Zusammenfassend ist die Driftgeschwindigkeit der Wirbelzellen bei hoheren axialen
Reynoldszahlen konstant und gleich der axialen Geschwindigkeit der Stromung. Bei kleineren
axialen Reynoldszahlen fiihrt eine Erhohung der Rotations-Reynoldszahl zu einer
Verlangsamung der Driftgeschwindigkeit. Es sind also die Werte beider Reynoldszahlen, die

die Geschwindigkeit der axialen Verschiebung der Wirbelzellen bestimmen.
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Wie es sich aus den Experimenten zur Verweilzeitverteilung bei dhnlich niedrigen axialen
Reynoldszahlen (Abschnitt 7.4) =zeigt, haben die Driftgeschwindigkeiten auf den
Stofftransport keinen bedeutenden FEinfluss. Die gleichen Korrelationen fiir die axialen
Dispersionskoeffizienten gelten sowohl fiir hohe, als auch fiir niedrige axiale Reynoldszahlen
im gleichen Stromungsregime. Die axialen Dispersionskoeffizienten und somit auch die
Makromischzeiten weisen keine explizite Abhingigkeit von den Driftgeschwindigkeiten auf.
So kann der Massentransport in der Fliissigkeit entlang des Spaltes unabhingig von der

Bewegung der Wirbelzellen durch axiale Dispersion beschrieben werden.

Wenn sich in der Stromung jedoch eine weitere Phase befindet, z.B. feste Partikel, dann
konnte die Driftgeschwindigkeit eine wichtige Rolle spielen. Wenn die disperse Phase eine
andere Dichte besitzt, als die kontinuierliche, konnen die Partikel oder Tropfen sich bevorzugt
in den Wirbelzellen authalten, oder umgekehrt aus den Wirbelzellen aufgrund der
Zentrifugalkrifte herausgeschleudert werden. Dann wird die Verweilzeit der Partikel und der
Fliissigkeit unterschiedlich in Abhéngigkeit von den Dichteunterschieden. Zu diesen
Schlussfolgerungen kamen auch einige Forscher, die sich mit dem Problem beschiftigten
[Resende et al., 2001], [Zhu et al., 2000]. In einem solchem Fall soll die Verteilung der
dispersen Phase im Fliissigkeitsvolumen und die Driftgeschwindigkeit der Wirbelzellen zur

Berechnung der Verweilzeiten beider Phasen mitberiicksichtigt werden.
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8. Mesovermischung im Inneren einer Wirbelzelle
8.1. Visualisierung der Mischvorgénge

Nachdem bei der Makrovermischung die Konzentration in jeder Wirbelzelle als Mittelwert
aller lokalen Konzentrationen untersucht wurde, wird nun bei den Untersuchungen zur
Mesovermischung der Mischvorgang innerhalb der Wirbelzelle betrachtet. Bei der
Beschreibung der Makrovermischung wurde davon ausgegangen, dass die Wirbelzelle im
Inneren gut durchmischt ist und einem idealen Riihrkessel dhnelt. Im folgenden Kapitel wird
die Stromung mit Hilfe der LIF Methode zunichst visualisiert, um festzustellen, inwiefern
diese Vereinfachung der Realitdt entspricht. AnschlieBend werden die quantitativen
Merkmale der Vermischung wie Segregationsgrad in den Wirbelzellen und spezifische
Kontaktgrenzflaiche zwischen den Fliissigkeiten aus den Versuchen ermittelt und zur

Beurteilung der Mischqualitét herangezogen.

Die Versuche zur Mesovermischung wurden wie im Abschnitt 4.3 beschrieben als stationdre
Experimente durchgefiihrt. Einem konstanten axialen Fluid-Volumenstrom durch den Spalt
wurde ein kleinerer konstanter Volumenstrom von mit Rhodamin B eingefarbter Losung
zugegeben. Die Konzentration der eintretenden Tracer-Losung wurde so an die Versuchs-
bedingungen angepasst, dass einerseits die Konzentration im Aufnahmefeld stets unterhalb
der Grenzkonzentration von 150 pg/l lag, sodass die Abhéngigkeit der Fluoreszenzintensitét
von der Konzentration linear bleibt, und andererseits die Mischvorginge im Aufnahmefeld
gut sichtbar waren. Wenn nicht anders erwihnt, betrug die Konzentration von Rhodamin B in
der Tracer-Losung in allen Versuchen 500 pg/l. Der Volumenstrom der Tracer-Losung war in
den hier beschriebenen Versuchen 1 1/h. Der Hauptvolumenstrom wurde zwischen 7,2 1/h,

19,1 I/h und 30,8 I/h variiert. Als Fluid wurde Wasser eingesetzt.

Nachdem die Drehzahl eingestellt wurde und sich die Stromung stabilisiert hatte (in der Regel
nach einer Wartezeit von ca. 20 min), wurden die Aufnahmen der Strdmung gemacht. Fiir
jeden Betriebspunkt wurden 60 oder 100 Bilder aufgenommen. Nach einer entsprechenden
Kalibrierung (s. Abschnitt 4.3) wurden diese LIF-Aufnahmen ausgewertet. Dafiir wurde eine
selbstentwickelte Routine im Softwarepaket MatLab 7.0 verwendet. Die Aufnahmen wurden
als BMP-Dateien in das Programm eingelesen, und als erstes wurden die Bereiche der
Aufnahme, die auBlerhalb der Fliissigkeit liegen, wie z.B. Zylinderwand oder Wasser im
Doppelmantel, aus dem Bild ausgeschnitten. AnschlieBend wurde die ortliche Auflosung der

Aufnahme angepasst. Die Dicke des Lichtschnittes, der zur Beleuchtung verwendet wurde,
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betrdgt laut Hersteller der Optik 0,2 mm im Fokuspunkt. Die Gréf3e eines einzelnen Pixels in
der Aufnahme war 0,04 mm. Dies wiirde jedoch bedeuten, dass die ortliche Auflésung in z
und » Richtung viel feiner ist als die in ¢ Richtung. Deswegen wurden die Mittelwerte der
Intensitit aus jeweils 16 (4x4) benachbarten Pixels gebildet. Solche Bereiche haben eine
GroBe von 0,16x0,16 mm?, welche der Lichtschnittdicke besser entspricht. So wurde der

Rechenaufwand verringert und auflerdem mdgliche fehlerbehaftete Grauwerte herausfiltriert.

Die Helligkeit jedes einzelnen Pixels in der Aufnahme hat einen Wert von 0 bis 255, je
nachdem wie hoch die lokale Konzentration des Fluoreszenz-Farbstoffes an dieser Stelle in
der Stromung war. Zunichst wurde die Intensitdt der Fluoreszenz entsprechend der Kalib-
rierungsgeraden flir jeden Pixel in die lokalen Konzentrationen umgerechnet. Dabei wurde als
Ausgangsdatei eine Matrix mit dem Konzentrationsfeld erstellt, in der jeder Position in (7, z)
Koordinaten ein momentaner Wert der lokalen Konzentration entspricht. Einige Beispiele
solcher Konzentrationsfelder sind in der Abb. 8.1 prisentiert. Weitere Konzentrationsfelder

sowie eine vollstandige Auflistung aller Versuche sind im Anhang B zu finden.

g/l
100

a)
Abb. 8.1. Konzentrationsfelder aus den stationdren LIF-Versuchen.
a) b) ¢) d) e) Wi
n 0,886 0,886 0,758 0,758 0,63 0,63
Re,, 17,9 43,7 16,6 40,5 15,4 37,7
Rey 6102,5 6102,5 2401,2 2401,2 1322,1 1322,1

Solche Konzentrationsfelder wurden fiir mehrere Betriebspunkte aufgenommen. Die

Wirbelzellen sind auf den Abbildungen deutlich zu erkennen, sowie die fortschreitende

- 108 -



Mesovermischung im Inneren einer Wirbelzelle

Einmischung der Tracerlosung in den Wirbelzellen in der Ndhe der Zugabestelle. Je weiter
die Wirbelzelle von der Zugabestelle entfernt ist, desto besser ist das Innere dieser
Wirbelzelle durchmischt, sodass in den Abbildungen 8.1a und 8.1b fern von der Zugabestelle
(d.h. oben in der Abbildung) fast keine Inhomogenititen mehr zu sehen sind. Da die Versuche
stationdr durchgefiihrt wurden, bestehen in den abgebildeten Fillen keine Unterschiede in
mittlerer Konzentration zwischen den benachbarten Wirbelzellen. Das bedeutet, dass die

Makrovermischung bereits abgeschlossen ist.

Es wurden zusitzlich einige instationdre Experimente zur Visualisierung der Vermischung
durchgefiihrt. Bei dieser Versuchsfithrung wurde die Tracerlosung dem Reaktorinhalt
zugegeben, ohne einen Volumenstrom in axiale Richtung. Bei solchen Versuchen sind die
aufgrund der limitierenden Makrovermischung auftretenden Konzentrationsunterschiede
zwischen benachbarten Wirbelzellen vor allem am Anfang eines Mischvorgangs gut sichtbar.
Die Zugabe der Tracerldsung wurde zeitgleich mit der ersten Aufnahme begonnen. Es wurden
insgesamt 60 Aufnahmen mit einer Frequenz von 0,25 Hz gespeichert. Einige Beispiele der
Konzentrationsfelder bei Visualisierung eines instationdren Mischvorgangs sind in der
Abb. 8.2 dargestellt. Die Stromungsstruktur, die in der Abbildung zu sehen ist, bestitigt noch

mal die Aussagen iiber die Makrovermischung hinsichtlich des Zellenmodells im Kapitel 7.

e)

Abb. 8.2. Konzentrationsfelder aus den instationdren LIF-Versuchen:
Zeit nach dem Anfang der Tracerzugabe: a) 20 s b) 60s ¢) 120s d) 180s e) 240 s

Die anschlieBende quantitative Auswertung der Ergebnisse aus den stationidren Versuchen

wurde wie folgt durchgefiihrt. Die Matrix der lokalen Konzentrationen, die einer Aufnahme
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entspricht, wurde in das Auswertungsprogramm eingelesen. Diese Matrix wurde in
Abschnitte geteilt, welche der GroBe einer Wirbelzelle entsprechen. Die Lange der Aufnahme
in axialer Richtung betrug 52 mm. Beim kleinen Innenzylinder ist die Lange der Aufnahme
somit ungefahr gleich drei Spaltbreiten und so beinhaltet jede Aufnahme drei Wirbelzellen.
Beim mittleren Innenzylinder passen vier Wirbelzellen in die Aufnahme, und beim grofien
Innenzylinder werden neun Wirbelzellen abgebildet. Die Aufteilung der Aufnahmen in die

Abschnitte entsprechend den Wirbelzellen ist in der Abb. 8.3 schematisch gezeigt.

Wirbelzelle Nr. 3

Wirbelzelle Nr. 2

Wirbelzelle Nr. 1

Tracerzugabe '
(Rhodamin B Losung) Wirbelzelle Nr. 0

Axiale Stromung
(ohne Tracer)

Abb. 8.3. Aufteilung eines LIF-Konzentrationsfeldes in Wirbelzellen (1 = 0,63)

Die Zugabestelle wurde relativ zum aufgenommenen Stromungsabschnitt so platziert, dass
die Einmischung der Tracer-Losung im Wesentlichen im Aufnahmefeld stattfindet und somit
visualisiert werden kann (s. auch Abb. 4.7). Die Zugabe konnte nicht direkt im Aufnahmefeld
erfolgen, da die dabei auftretenden Konzentrationsunterschiede auBerhalb des linearen
Konzentrationsbereiches liegen wiirden. In den hier beschriebenen Versuchen wurden die
Kamera und der Laser so positioniert, dass die Zugabestelle sich um ungefdhr eine halbe
Spaltbreite tiefer als der untere Rand vom Aufnahmefeld befand. Die Position der
Zugabestelle in weiteren LIF-Versuchen (zum Einfluss der Viskosititsunterschiede auf die

Vermischung) wird in den entsprechenden Abschnitten definiert.

Fiir jede Wirbelzelle wurden mittlere Werte der Konzentration berechnet und der maximale

und minimale Wert der Konzentration ermittelt. Der Verlauf dieser Werte in den Wirbelzellen
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zeigt den Fortschritt der Vermischung auf. Ein Beispiel dafiir ist in der Abb. 8.4 préisentiert.
Die maximalen, die minimalen und die Mittelwerte der Konzentration wurden in jeder Zelle

tiber der Zeit (liber 100 Aufnahmen) gemittelt.

120 100
| |
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= || = [}
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] i
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c [
.g 60 - ¢ ¢ : x x x ! l l % A A A A
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Abb. 8.4. Verlauf der Konzentrationen in den Wirbelzellen:
a) 1= 0,886, Re, = 14,5 Rey = 1983,2; b) 1= 0,758, Re,, = 16,6 Rey = 4802,3
Die maximale Konzentration in der Wirbelzelle hat in der ersten Wirbelzelle einen hohen
Wert, und nimmt dann mit ansteigender Zellennummer immer weiter ab. Die minimale
Konzentration nimmt dementsprechend mit fortschreitender Vermischung zu, sodass am Ende
des Mischvorgangs beide Konzentrationen sich dem Mittelwert ndhern. Das bedeutet, dass es
in der Stromung keine grolen Konzentrationsunterschiede mehr gibt. Der Mittelwert der

Konzentration bleibt dabei von Zelle zu Zelle gleich, da der Versuch kontinuierlich war.

Die Differenz zwischen dem maximalen und minimalen Wert der Konzentration in der
Wirbelzelle kann als Maf fiir die Beurteilung der Mischgiite angenommen werden. Die
Extremwerte der Konzentration sind jedoch lokal und momentan und deswegen
fehlerbehaftet. Um die Mischgiite quantitativ genauer zu ermitteln, wird die Varianz (iiber alle
lokalen Konzentrationen gemittelte Abweichung vom  Mittelwert) der lokalen
Konzentrationen in der Wirbelzelle bendtigt. AuBerdem ist die spezifische
Kontaktgrenzfliche zwischen den Fliissigkeiten eine wichtige Grofe zur Beurteilung der
Mischqualitét. In den folgenden zwei Abschnitten wird die Berechnung dieser zwei Gro3en

aus den Experimenten beschrieben und die Ergebnisse priasentiert.
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8.2. Spezifische Kontaktgrenzflache und Segregationsgrad

Im Abschnitt 2.3 wurde die Kontaktgrenzfliche zwischen den Fluiden als Mal} fiir die
Beurteilung der Mischgiite vorgestellt [Bothe et al., 2004], [Schliiter et al., 2004]. Aus der
Gl. 2.10 kann folgende Formel fiir die Berechnung der Kontaktgrenzfliche abgeleitet werden:

o =

Ax - Ay ZZ (f(xi+lyj)_f(xi_1yj))z . (f(xiyjﬂ)_f(xl-yj_l))z 1/2 .

A 4. Ax? 4-Ay?

Der Verlauf dieser Funktion entlang der Zylinderachse gibt Aufschluss iiber den Fortschritt
der Vermischung von einer Wirbelzelle zu der anderen. Die Kontaktgrenzflache wurde aus
den LIF-Konzentrationsfeldern berechnet. Alle LIF-Konzentrationsfelder wurden, wie im
Abschnitt 8.1 beschrieben, in einzelne Wirbelzellen aufgeteilt und fiir jede Wirbelzelle wurde
ein eigener Wert der Kontaktgrenzfliche nach GI. 8.1 berechnet. In den Abb. 8.5 — 8.7 sind

einige Beispiele fiir die experimentelle Werte dieser charakteristischen Grof3e prasentiert.

Aus dem Verlauf dieser Werte in axialer Richtung kann der Ablauf des Mischvorgangs
nachvollzogen werden. Wenn die zu vermischenden Fliissigkeiten aufeinander treffen, ist die
Kontaktgrenzflache zunéchst klein. Wéhrend der ersten Phase des Mischvorgangs wird die
Kontaktgrenzfliche durch Einmischung und Verteilung der Fliissigkeiten ineinander schnell
vergroBert. Der eintretende Strom an Tracerlosung hat schon zu Beginn einen kleinen
Durchmesser, sodass die Verteilung dieses Stroms in der umgebenden Fliissigkeit schnell
erfolgen kann. Dies passiert schon in der Wirbelzelle, in welcher die Zugabe der Tracerlosung
stattfindet. Die unterste Wirbelzelle in jeder Abbildung liegt um eine halbe Spaltbreite iiber
der Zugabestelle. Aus dem Verlauf der Werte folgt, dass die Entstehung der
Kontaktgrenzfliache bereits in der Zugabe-Wirbelzelle in fast allen Versuchen abgeschlossen
ist. In allen weiteren Wirbelzellen wird die Kontaktgrenzfliche nur abgebaut, bis sie einen
Grenzwert erreicht, der einer abgeschlossenen Vermischung entspricht. Theoretisch sollte ist
der Grenzwert fiir Kontaktgrenzflache bei abgeschlossener Vermischung 0. Durch die Unge-

nauigkeit der Messung ist dieser Grenzwert jedoch nicht 0, sondern betrdgt ungefahr 2 m?/m?.

Die allgemeine Tendenz, die aus den Abbildungen folgt, weist auf einen schnelleren Abbau
der Kontaktgrenzfliche stromabwirts bei einer hheren Reynoldszahl hin. Dies war auch zu
erwarten, da die hoheren Reynoldszahlen (d.h. die hoheren Drehzahlen des Innenzylinders)
auch hoheren Energieeintrag in die Strdmung bedeuten. Diese Energie trigt zunichst zur

Entstehung und danach zum Abbau der Kontaktgrenzfliche bei. Aus Abb. 8.7 b ist z.B. zu2
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erkennen, dass bei niedrigster Reynoldszahl von 1322,1 die spezifische Kontaktgrenzfldche in
der 9. Wirbelzelle ungefiahr gleich der in der 1. Wirbelzelle bei hochster Reynoldszahl von

6610,7 ist. Im letzteren Fall ist die Vermischung bereits in der 4. Wirbelzelle abgeschlossen.

12
L J
10 -
Tabelle 8.1. Legende zu den Abb. 8.5 — 8.10
Re,bei | 1=0,63 | n=0,758 | = 0,886 8 - ¢
@ ]
3 3051,3 2401,2 1322,1 = 5
° i A
™ 6102,5 | 48023 | 2644,3 £
o 4] o [ ] *
A 9153,8 7203,5 3966,4 | Q ‘
o 12205,1 9604,7 5288,6 2 |
O 15256,4 12005,9 6610,7
O T T T
0 1 2 3 4
Wirbelzelle
a)
16 20
14 . 18 1 *
16 -
12
14 1
. 10 - L 12
N§ 8 - c\:\E 10 -
Eh * E g | L g
e 6 - [ | &
6 |
4 A V'S u *
& n 41 [
2 - 6 l 2 é ‘
3
O T T T 0 T T T
0 1 2 3 4 0 1 2 3 4
Wirbelzelle Wirbelzelle
b) 9)

Abb. 8.5. Spezifische Kontaktgrenzfliche bei n= 0,63
a) Re,, = 17,9 b) Re,, = 43,7 ¢) Re,. = 69,0; Legende s. Tabelle 8.1.
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8 25
L 4
7,
20 2
6,
4
™ S u ™ 15 4
E N E
NE 4 = ’ NE ’
6 3| A g ¢ & 10 ]
) °© 5 3 . .
5 m
1] 2 .
¢ 1
0 T T T T 0 T T T T
0 1 2 3 4 5 0 1 2 3 4 5
Wirbelzelle Wirbelzelle
a) b)
Abb. 8.6. Spezifische Kontaktgrenzfliche bei n= 0,758
a) Re,. =16,6 b) Re,. =40,5; Legende s. Tabelle 8.1.
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Abb. 8.7. Spezifische Kontaktgrenzfliche bei 1= 0,886
a) Re,, = 14,5 b) Re,, = 37,7 Legende s. Tabelle 8.1.

Bei den zwei kleinsten Reynoldszahlen in der Abb. 8.7.b kann die Entstehung der

Kontaktgrenzfldche in der ersten Wirbelzelle noch erkannt werden. Die nimmt in den ersten

zwel Wirbelzellen noch zu, bevor sie dann in den weiteren Wirbelzellen, wie in allen iibrigen

Versuchen, abnimmt.
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Zur weiteren Auswertung der Versuche wurde die Varianz als zweite Grofle ausgerechnet,
welche zur Beurteilung der Mischgiite dient. In jeder Wirbelzelle wurde die Varianz der
lokalen Konzentrationen nach Gl. 2.7 berechnet, und daraus der Segregationsgrad mit Hilfe
der Gl. 2.8 -2.9. Die Ergebnisse sind in den Abb. 8.8 —8.10 dargestellt. Der Ablauf der
Mischvorgédnge ldsst sich auch aus diesen Ergebnissen verfolgen. Der Segregationsgrad hat in
der ersten Wirbelzelle immer den hochsten Wert und nimmt mit der Zeit ab. Es existiert

immer ein unterer Grenzwert, der einer abgeschlossenen Vermischung entspricht.

0,04
2
2
0,02 -
0,03 -
2
3 . 20,02 - .
0,01 - A -
© 'S
0,01 -
O ; A 2
i I S
O T T T O T T T
0 1 2 3 4 0 1 2 3 4
Wirbelzelle Wirbelzelle
a) b)
0,08
2
0,06 -
3 0,04 - .
0,02 - - .
§ [ |
4
0 T T !
0 1 2 3 4
Wirbelzelle
9)

Abb. 8.8. Segregationsgrad bei n = 0,63
a) Re,, = 17,9 b) Re,, = 43,7 c¢) Re,, =69,0;  Legende s. Tabelle 8.1.
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Abb. 8.9. Segregationsgrad bei n = 0,758
a) Re,, =16,6 b) Re,, =40,5; Legende s. Tabelle 8.1.
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Abb. 8.10. Segregationsgrad bei n = 0,886
a) Re,. = 14,5 b) Re,, = 37,7, Legendes. Tabelle 8.1.

Der gleiche Trend, der aus der Verdnderung der Kontaktgrenzfliche hervorgeht, ist auch bei
den Werten des Segregationsgrades zu erkennen, ndmlich bei hoheren Drehzahlen nimmt der
Segregationsgrad schneller ab, als bei niedrigeren. Die Werte des Segregationsgrades in der

ersten Wirbelzelle sind bei hoheren Drehzahlen deutlich kleiner, was durch die hohere
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eingetragene Energiemenge und somit eine hohere Dissipationsrate der Konzentrationsvarianz
zu erkldren ist. Ein anderer interessanter Zusammenhang ergibt sich aber aus dem Vergleich
der Werte von Segregationsgrad bei gleicher Rotations-Reynoldszahl und unterschiedlichen
axialen Reynoldszahlen. Dieser ist in der Abb. 8.11 prisentiert. Die Abbildung zeigt die

Werte des Segregationsgrades fiir alle Versuche jeweils in der ersten Wirbelzelle nach der

Zugabestelle.
0,08 0.3
A & Re, =17,9 ¢ Re, = 16,6
02514 A
0,06 - B Re, =437 A Re, =405
A Re, = 69,0 0,2 1 o Reu =154
00047 g ® 0,15 - A Rey = 37,7
n )
0,1 1
' O
002 @ N A
0,05 -
U N . % .
0 T T T O \“ @ “ ‘
0 5000 10000 15000 20000 0 5000 10000 15000
Re, Re,
a) b)

Abb. 8.11. Segregationsgrad in der ersten Wirbelzelle stromabwdrts von der Tracer-Zugabestelle:
a) kleiner Innenzylinder,; b) mittlerer (gefiillte Symbole) und grofer (leere Symbole) Innenzylinder

Daraus folgt, dass sich bei hoheren axialen Reynoldszahlen fiir die gleiche Rotations-
Reynoldszahl ein hoherer Wert des Segregationsgrades ergibt. Das bedeutet, dass auBBer der
Rotations-Reynoldszahl auch die Verweilzeit in der Wirbelzelle eine grofe Rolle spielt. Je
grofer die axiale Reynoldszahl, desto kiirzer ist die Verweilzeit, die ein Fluidelement in einer
Wirbelzelle verbringt. Die Zeit, die fiir den Abbau der Konzentrationsunterschiede zur
Verfligung steht, ist kleiner und deshalb ist der resultierende Segregationsgrad in der gleichen
Wirbelzelle hoher. Somit kann folgende Annahme gemacht werden: die Dissipationsrate der
Konzentrationsvarianz hiangt nur von der Drehzahl (d.h. von der Rotations-Reynoldszahl) ab,
die axiale Reynoldszahl bestimmt dabei den Fortschritt dieser Dissipation in jeder Wirbelzelle
innerhalb der jeweiligen Verweilzeit. Diese Hypothese wird im folgenden Abschnitt

iiberpriift.
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8.3. Dissipationsrate der Konzentrationsvarianz und Mesomischzeit

Die Hypothese beziiglich der Dissipationsrate der Konzentrationsvarianz, die im vorherigen
Abschnitt 8.2 getroffen wurde, beruht auf der Vorstellung iiber den idealen turbulenten
Mischer, die aus [Corrsin, 1957] und [Rosensweig, 1964] stammt. Diese Theorie wurde spéter
in [Baldyga & Bourne, 1999] erfolgreich weiter entwickelt und zur Beschreibung der
Mischvorgénge in turbulenten Stromungen angewendet. Die genannte Theorie besagt, dass
die Dissipationsrate der Konzentrationsvarianz in turbulenten Stromungen dhnlich wie die

Reaktionsrate einer Reaktion erster Ordnung zu beschreiben ist:

=—— (8.2)

Die Konzentrationsunterschiede nehmen somit mit der Zeit exponentiell ab mit einer
charakteristischen Zeitkonstante, die der in die Strdmung eingetragenen Energiemenge

entspricht. Diese Zeitkonstante ist hier als Mesomischzeit bezeichnet:

cl()=ol et (8.3)

Dabei ist o, die urspriingliche Konzentrationsvarianz, die zum Zeitpunkt ¢ = 0 im Apparat

vorliegt. GIl. 8.3 beschreibt den Abbau der Konzentrationsunterschiede in einem
geschlossenen Fliissigkeitsvolumen. In [Rosensweig, 1964] und spéter in [Baldyga & Bourne,
1999] wurde des Weiteren angenommen, dass die Konzentrationsvarianz eine bilanzierbare
Grofle ist. Das bedeutet, dass mit einem eintretenden Volumenstrom auch ein bestimmter
Fluss an Konzentrationsvarianz in das Volumen eingetragen wird, und genauso mit einem
Fliissigkeitsstrom, der das betrachtete Volumen verlésst, wird ein Fluss an Konzentrations-
varianz aus dem Volumen austreten. Das Fliissigkeitsvolumen wird zur Vereinfachung als ein
idealer Riihrkessel hinsichtlich der Konzentrationsvarianz betrachtet. Die Konzentrations-
varianz hat somit, dhnlich wie die Konzentration in einem konventionellen idealen
Riihrkessel, an jeder Stelle im Volumen den gleichen Wert und ist gleich der Konzen-
trationsvarianz in der austretenden Stromung. So kann eine Bilanz fiir die Konzentrations-

varianz in einem Fliissigkeitsvolumen aufgestellt werden:

2
.99y o Ly (8.4)

ein ein aus
dt

- 118 -



Mesovermischung im Inneren einer Wirbelzelle

Hier ist ¥ das betrachtete Volumen, V.. und ¥ __ die ein- und austretende Volumenstrome,

ein aus

die eine Konzentrationsvarianz von o> bzw. o mit sich fithren. Zusammen mit der Gl. 8.2

ein

ergibt sich unter der Bedingung ¥, =V, =V folgende Bilanz der Konzentrationsvarianz im

ein aus

Volumen V-

2

Vol V.ot-v-2 =0 (8.5)

ein
Z‘a?

Nach Division der Gl. 8.5 durch ¥ bekommt man fiir o folgenden Ansatz:

[1 R j (8.6)
td

mit ¢y = V/V - volumenbezogene Verweilzeit der Fliissigkeit im Volumen V. Da die mittlere
Konzentration im Volumen konstant ist, ist auch die maximale mdgliche Konzentrations-
varianz flir jeden Strodmungsabschnitt konstant (s. GI. 2.8). Somit kann anstatt der Konzen-
trationsvarianz der Segregationsgrad geschrieben werden (s. hierzu auch GIl. 2.9). Die
Verweilzeit #y in betrachtetem Volumen kann bei bekanntem Volumenstrom berechnet
werden. Daher ist die folgende Gleichung eine Basisgleichung fiir die Berechnung der

Mesomischzeiten

(8.7)

SG.i, ist der Segregationsgrad in der eintretenden Stromung. Wenn nun eine einzelne
Wirbelzelle als Volumen ¥ betrachtet wird, so ist der Segregationsgrad SG.;, derjenige in der
benachbarten Wirbelzelle Richtung stromaufwirts. Die Wirbelzelle mit der Nummer 0 (in der
sich die Zugabestelle der Tracer-Losung befindet) ist somit die erste Wirbelzelle, die fiir die
Berechnung benotigt wird. Die Hauptstromung und die Tracer-Ldsung treten in diese
Wirbelzelle unvermischt ein, sodass der Segregationsgrad SG.;, fir die Eintritts-Wirbelzelle
gleich 1 ist. In dieser Wirbelzelle wird die Fliissigkeit teilweise vermischt, und der
Segregationsgrad am Austritt ist somit kleiner 1. Dieser kann mit Hilfe der GI. 8.7 unter der

Annahme SG,;, = 1 berechnet werden, wenn die Mesomischzeit ¢; bekannt ist. Der berechnete
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Wert gilt als Eintrittswert fiir die Wirbelzelle mit der Nummer 1. Der Segregationsgrad am

Ausgang kann wieder mit der Gl. 8.7 berechnet werden u.s.w.

In dieser Arbeit war die Aufgabestellung anders, ndmlich aus den Versuchsergebnissen sind
die Werte der Segregationsgrade in den Wirbelzellen nach der Zugabestelle bekannt. Daraus
war nun die Mesomischzeit zu ermitteln. Dies erfolgte durch die Anpassung der Gl. 8.7 an die
experimentellen Werte des Segregationsgrades. Die Verweilzeit ¢ in der Wirbelzelle wurde

aus dem jeweiligen Volumenstrom und aus den Volumen der Wirbelzelle berechnet:

v,=n-(R>-R?)-d (8.8)

In der Tabelle 8.2 sind die Werte der Verweilzeiten in der Wirbelzelle zusammengefasst.

Tabelle 8.2. Verweilzeiten in der Wirbelzelle

Geometrie: n=20,63 n=20,758 | n=0,886
Volumen der Wirbelzelle V7, L 0,08763 0,04043 0,009625

Gesamtvolumenstrom V , L/h Verweilzeit in der Wirbelzelle ¢y, s
8,23 38,3 17,7 4,2
20,12 15,7 7,2 1,7
31,82 9,9

Die Anpassung erfolgt durch die Berechnung nach Gl. 8.7 des Segregationsgrades am Austritt
aus den Wirbelzellen nacheinander fiir alle Wirbelzellen, die auf den experimentell erfassten
Aufnahmen abgebildet sind. Die Berechnung fiangt mit der Annahme eines Schitzwertes fiir
die Mesomischzeit an und wird iterativ fortgefiihrt, so dass die mittlere Abweichung der
Werte flir Segregationsgrad von den Versuchsdaten durch Anpassung der Mesomichzeit
minimiert wird. Der aus der Anpassung resultierende Wert ist die experimentelle

Mesomischzeit.

Ein Beispiel fiir die Anpassung der Mesomischzeit an die experimentellen Werte des
Segregationsgrades ist in der Abb. 8.12 dargestellt. Die Anpassung ist hier fiir zwei
Versuchsreihen gezeigt. Mit Hilfe dieser Methode wurden alle weiteren Versuche auch

ausgewertet.
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Abb. 8.12. Ermittlung der Mesomischzeit durch Anpassung der Gl. 8.7 an die experimentellen Daten
(mit ,,+ " Zeichen sind die berechneten Werte des Segregationsgrades in Wirbelzellen markiert):
a) n=10,63 Re,,=37,7; b)n=03886 Re, =437

Die resultierenden Mesomischzeiten nehmen die Werte von 1-107 bis 2 s an. Sie werden fiir
die Aufstellung einer Korrelation entdimensioniert, indem jeder Wert durch die Zeit ¢ geteilt
wird. Dies ist die Zeit, in der ein Punkt auf der Oberfliche des Innenzylinders eine volle
Umdrehung um die Zylinderachse bendtigt (4 = 60/n). Somit entspricht die dimensionslose
Mesomischzeit der Anzahl an Umdrehungen, die der Innenzylinder wihrend dieser Zeit
macht. Die Werte der dimensionslosen Mesomischzeit sind in der Abb. 8.13 als Funktion der
Rotations-Reynoldszahl fiir alle drei Innenzylindergrof3en priasentiert. Wie erwartet, nimmt
auch die Mesomischzeit mit steigender Drehgeschwindigkeit ab. Aus der Abbildung folgt
jedoch, dass die Mesomischzeiten keine Abhéngigkeit von der axialen Reynoldszahl
aufweisen. Die mittlere Steigung der Geraden im log-log Malistab ist -1,48. Die experimentell
ermittelten Werte konnen mit folgender Korrelation erfasst werden:

0, ='4-25.10° 177_1,27 -Re, " (8.9)

t

Diese Korrelation beinhaltet die Abhingigkeit der Mesomischzeit von der Innerzylindergrof3e
und gilt somit fiir alle drei untersuchten Geometrien. Die mittlere Abweichung der
Korrelation von den Messdaten betrigt 21,1% (28,4% fiir den groflen Innenzylinder, 15,2%

fiir den mittleren Innenzylinder und 19,6% fiir den kleinen Innenzylinder).
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Abb. 8.13. Experimentelle Werte der Mesomischzeit und Korrelation nach Gl. 8.9

Somit wurde die dritte charakteristische Zeit eines Mischvorgangs in der Taylor-Couette
Stromung ermittelt. Die vorgestellten Versuche wurden mit wissrigen Ldsungen
durchgefiihrt, sodass keine Viskositdtsunterschiede wéhrend der Vermischung aufgetreten
sind. Bevor eine zusammenfassende Darstellung eines Mischvorgangs und ein Vergleich der
Mischzeiten erfolgen konnen, muss zunéchst der Einfluss der Viskositdtsunterschiede auf die
Mesovermischung untersucht werden. In den folgenden Abschnitten 8.4 — 8.5 werden nun
dhnliche Versuche zur Mesovermischung zweier nicht-isoviskosen Fliissigkeiten und die

daraus berechneten Mesomischzeiten bei nicht-isoviskoser Vermischung vorgestellt.
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8.4. Struktur einer heterogenen Stromung

Zur Untersuchung der Mesovermischung von nicht-isoviskosen Fliissigkeiten wurden die
gleichen LIF Experimente durchgefiihrt, wie im Abschnitt 8.1 beschrieben, mit dem
Unterschied, dass die zu vermischenden Fliissigkeiten verschiedene Viskosititen besaflen. Die
Hauptstromung in axialer Richtung bestand aus Zuckerlosung verschiedener Zusammen-
setzungen (s. Abschnitt 4.6 fiir die Zusammensetzung und Eigenschaften). Es wurden
Zuckerlosungen verwendet, deren dynamische Viskositdt um den Faktor 10, 30 und 50 groBBer
war als die Viskositit des Wassers. Als zugegebene Tracer-Losung wurde eine wissrige
Losung von Rhodamin B benutzt. Es wurden Versuche mit dem groflen und dem kleinen
Innenzylinder durchgefiihrt. Der Hauptvolumenstrom wurde zwischen 15 1/h und 27 I/h
variiert. Bei Verwendung der hochviskosen Zuckerlosungen waren die Reynoldszahlen
entsprechend niedriger, als im Wasser. Um die Vermischung der nicht-isoviskosen
Fliissigkeiten mit der isoviskosen Vermischung im gleichen Reynoldszahl-Bereich zu
vergleichen, wurden die Referenzversuche mit einer auf Basis der Zuckerlosung hergestellten
Tracer-Losung gleicher Konzentration durchgefiihrt. Die Kalibrierung wurde auch mit den
Zuckerlosungen bekannter Konzentrationen gemacht, sodass die optischen Effekte aufgrund
des sich verdndernden Brechungsindexes der Fliissigkeit in der Kalibrierung erfasst waren.

Alle Versuche sind in der Tabelle B.1 im Anhang B aufgelistet.

Da die Vermischung bei niedrigen Reynoldszahlen langsamer verlduft, war die Geometrie des
Versuches in diesem Abschnitt anders, als zuvor. Damit die Konzentration des Tracers in der
Aufnahme noch im linearen Bereich der Signalintensitit bleibt, musste die Zugabestelle des
Tracers weiter nach unten verlegt werden, sodass zwischen der Zugabestelle und dem unteren
Rand der Aufnahmen 150 mm lagen. Somit wurde erreicht, dass die Vermischung im
Abschnitt der Stromung zwischen der Zugabestelle und der Aufnahme weiter fortgeschritten
war, als in den Versuchen im Wasser, und die lokalen Konzentrationen des Tracers
dementsprechend niedriger. Trotzdem hat die Konzentration des Tracers in manchen
Aufnahmen lokal den Grenzwert von 150 pg/l tiberschritten. Solche Aufnahmen wurden zur
Visualisierung der Vermischung benutzt, aber nicht quantitativ ausgewertet. Sie lieferten
zusammen mit den fiir die Auswertung geeigneten Aufnahmen wertvolle Informationen zur

Stromungsstruktur bei niedrigen Reynoldszahlen.

Einige der resultierenden Konzentrationsfelder sind in der Abb. 8.14 und 8.15 prisentiert. Die
abgebildeten Versuche wurden mit dem groBlen Innenzylinder und der Viskositit der

Hauptstromung von 0,03 Pa-s (bei 20°C) durchgefiihrt.
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Abb. 8.14. Konzentrationsfelder n = 0,886, 1, = 30-10° Pa-s, w, = 1-10° Pa's (nicht-isoviskose Vermischung)
Re,=1,5: a) Rey= 66,8 b) Rey=133,6 c¢) Re;=167,0
Re,=23: d)Rey=71,4 e) Rey=142,9 f) Re;=160,0 g) Re;=178,6

a) b) c) d) e) f)

Mg/l
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Abb. 8.15. Konzentrationsfelder n = 0,886, 1, = 30-107 Pa's, 11, = 30-107 Pa-s (isoviskose Vermischung)
Re, =1,2: a) Rey=167,1 b) Rey=222,8
Re, =1,8: ¢) Rey=167,1 d) Rey=222,8 e) Rey=250,6 f) Rey=278,5
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Bei Betrachtung der Konzentrationsfelder konnen folgende Erkenntnisse zusammengefasst
werden. FEine Stromung, die aus zwei verschiedenen Fliissigkeiten besteht, ist
hydrodynamisch weniger stabil, als eine homogene Stromung. Der Umschlag zur
Wirbelstromung erfolgt in der Abb. 8.14 (nicht-isoviskose Vermischung) bei niedrigeren
Reynoldszahlen, als in der Abb. 8.15 (isoviskose Vermischung). Dabei wird die Strémung
durch die Anwesenheit einer niedrigviskosen Fliissigkeit destabilisiert. Hinweise darauf
wurden auch in der Literatur gefunden [Rozen & Baldyga, 2004]. Des Weiteren, spielt das
Verhéltnis zwischen den Volumina der zu vermischender Fliissigkeiten fiir die Stabilitdt der
Stromung eine wichtige Rolle. Dies kann aus der Abb. 8.15 erkannt werden, wo die
zugegebene Tracerstromung in den Versuchen a) und b) 3,2% von der Gesamtstromung
betrug und in den Versuchen c) bis f) 4,4%. Bei Rey = 222,8 entspricht die Stromungsstruktur
in Versuch b) noch der laminaren Couette-Stromung, wobei in Versuch d) schon die
Wirbelstromung sich gebildet hat. Auffallig ist dabei auch die scheinbare Verzogerung des
Umschlags zur Wirbelstromung in der homogenen Stromung. Die kritische Reynoldszahl
betrdgt fiir die abgebildete Geometrie Reg it = 124,2 und wird durch die niedrigen axialen
Reynoldszahlen nicht oder nur gering erhéht. Der Umschlag zur Wirbelstromung erfolgt aber
erst bei Rey/Rey it = 1,7. In der nicht-isoviskosen Stromung dagegen ist der Umschlag bereits
bei Rey/Rey it = 1,05 beendet. Eine mogliche Erklarung dafiir ist die Entstehung der Wirbel-
zellen zundchst an der Oberfliche des Innenzylinders. Die einzumischende Fliissigkeit stromt
nach oben entlang des AuBenzylinders, sodass die Wirbelstromung erst eine bestimmte
Intensitét erreichen muss, um die Fluidschicht am Auflenrand einzumischen. Somit erfolgt der
Umschlag wie erwartet bei Rey= Reyirii, Wird aber erst bei Rey/Reyiric = 1,7 sichtbar. Die
Deformation der niedrigviskosen Stromungselemente erfordert dagegen weniger Energie und

die Wirbelstrémung wird deswegen bereits nach dem Umschlag erkennbar.

Die Vermischung in den Wirbelzellen weist die typischen Merkmale einer laminaren
Vermischung auf, was den niedrigen Reynoldszahlen entspricht. Die Konzentrationsfelder b)
und e) in der Abb. 8.14 lassen die Lamellenstruktur der Stromung deutlich erkennen. Noch
besser ist diese Struktur in den Versuchen mit dem kleinen Innenzylinder sichtbar. Einige der
Versuchsergebnisse aus dieser Versuchsreihe sind in den Abb. 8.16 (fiir die Viskositét der
Hauptstromung von 0,03 Pa-s) und 8.18 (0,05 Pa-s) gezeigt. Die Bereiche mit hoheren lokalen
Geschwindigkeiten an der Grenze zwischen den Wirbelzellen werden schneller vermischt, als
die Bereiche mit kleinerer Mischintensitit in der Mitte der Wirbelzelle. Die Fluidelemente,

die in die Mitte einer Wirbelzelle gelangen, behalten somit noch ldngere Zeit ihre Identitét.
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-;I"'

a) b) c) d) e) f)

Abb. 8.16. Konzentrationsfelder n = 0,63, 1; = 30-107 Pa-s
W= 1-10° Pa-s (nicht-isoviskos) Re,. = 2,2: a) Res= 141,6 b) Rey=283,1 c) Rey=424,7
1> = 30-107° Pas (isoviskos) Reg = 2,0: d) Res=128,5 e) Rey=257,1 f) Rey= 385,6

a) b) c) d) e) f)

Abb. 8.17. Konzentrationsfelder n = 0,63, 1; = 50-107 Pa-s
1> = 1-107 Pass (nicht-isoviskos) Req = 1,6: a) Rey;= 87,6 b)Rey=175,2 c) Rey=262,9
1> = 50-107° Pas (isoviskos) Re, =1,5: d) Rey; =783 e) Rey=156,7 f) Rey= 235,0

Eine weitere Beobachtung ist die Zonenstruktur der Stromung, was in Ubereinstimmung mit
den Erkenntnissen aus der Literatur steht [Desmet et al., 1996 a, b], [Desmet et al., 1997 a, b].
Fiir die laminare Taylor-Stromung wurde dort ein Zonen-Modell entwickelt, welches die

Trennung zwischen dem Wirbelkern und der duleren Zone der Wirbelzelle beschreibt. Der
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Stoffaustausch zwischen den Zonen wird dhnlich wie der Stoffaustausch zwischen den
Wirbelzellen durch einen Diffusionskoeffizienten beschrieben. Besonders in der Abb. 8.16 d)
und 8.17 d) und e) sind die Zonen (Schichten) in den Wirbelzellen gut zu erkennen. Da die
Stromung laminar ist, treten keine Turbulenzen auf und somit besteht keine konvektive
Quervermischung zwischen den Schichten. Der Ausgleich der Inhomogenitdt erfolgt nur
durch Dehnung der Fluidlamellen und anschlieBende molekulare Diffusion. Auch der Abbau
der Kontaktgrenzflache erfolgt durch die Diffusionsvorginge. Der Abbau der Inhomogenitit
erfolgt bei einer isoviskosen Vermischung schneller als bei einer nicht-isoviskosen (vgl. Abb.

8.16 ¢) und f) sowie Abb. 8.17 ¢) und t) ).

Zusammenfassend kann die Stromungsstruktur bei nicht-isoviskoser Vermischung durch
folgende Besonderheiten charakterisiert werden. Eine nicht-isoviskose Stromung ist
instabiler, der Umschlag zur Wirbelstromung und weitere Uberginge zwischen den
Stromungsregimes erfolgen also bei niedrigeren Reynoldszahlen, als in einer homogenen
Stromung. Das bedeutet, dass die Einmischung der niedrigviskosen Fliissigkeit in eine
hochviskose Umgebung schneller erfolgt, als die Einmischung der hochviskosen Fliissigkeit
bei isoviskosen Vermischung. Sobald aber die zugegebene Fliissigkeit in die Hauptstromung
aufgenommen wird, lduft die isoviskose Vermischung schneller ab und die
Konzentrationsunterschiede werden schneller abgebaut, als beim nicht-isoviskosen

Mischvorgang.
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8.5. Mesomischzeiten bei nicht-isoviskoser Vermischung

Nachdem im vorherigen Abschnitt einige qualitative Aussagen beziiglich der nicht-
isoviskosen Vermischung gemacht werden konnten, werden nun die quantitativen Charak-
teristiken der Mischvorginge und vor allem die Mesomischzeiten ermittelt. Alle Konzentra-
tionsfelder, bei denen die Konzentration im linearen Bereich geblieben war, wurden wie im
Abschnitt 8.1. beschrieben ausgewertet. Aus den Konzentrationsfeldern wurden nach der
Aufteilung in die Bereiche, die einzelnen Wirbelzellen entsprechen, die spezifische Kontakt-
grenzflache @ zwischen den Fluiden und der Segregationsgrad in den Wirbelzellen berechnet.
In der Abb. 8.18 ist der Vergleich zwischen den Werten von @ in der Wirbelzelle bei 77 = 0,63

in der Mitte jeder Aufnahme bei iso- und nicht-isoviskosen Vermischung dargestellt.

100 100
Re,x Reéax
O 4,2 O 6
m 3.9 A ™ 5,6
. o A 1,5 . * A 2,2
= 10 3 05 = 10 A ’
N : N : 1,4
=101 2 ’ : '
. 0,8 . e 3 1,2
6 A: * 6 Ok . *
% % © A
O
é = o O A O O
1 ‘ . 1 S B
0 500 1000 1500 0 500 1000 1500
Re¢ Re¢
a) b)
100
Re,x
A O 7,1 Tabelle 8.3. Legende zu den Abb. 8.19 - 8.20
n 6,7
AN 2,6 w, Pass | np, Pass
E A 2,4 O 0,01 | 0,001
S 108 S | e , ,
E o P4 15 ] 0,01 0,01
=) %OF A 0,03 0,001
* A A 0,03 0,03
A 0 - & 0,05 0,001
] o * 0,05 0,05
0 500 1000 1500
Re¢
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Abb. 8.18. Spezifische Kontaktgrenzfliche bei n = 0,63 und Gesamtvolumenstrom von
a) 15l/h, b) 22 I/h, c) 27 l/h; nicht-isoviskose (offene Symbole) und isoviskose (gefiillte Symbole) Vermischung
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Die Stoffeigenschaften der Fliissigkeit fiir die Berechnung der dimensionslosen Kennzahlen
wie z.B. Reynoldszahl wurden bei einer nicht-isoviskosen Vermischung als solche fiir die am
Ende des Mischvorgangs entstehende homogene Lésung genommen (s. auch Abschnitt 2.6).
Die abgebildeten Werte entsprechen jeweils einer Wirbelzelle mit gleicher Entfernung zur
Zugabestelle, sodass die Zeit, welche die Strdomung bis zur abgebildeten Wirbelzelle
gebraucht hat, gleich war. Somit blieb auch die Zeit, die dem Mischvorgang bis zur
Aufnahme zur Verfiigung stand, um die Inhomogenititen auszugleichen, gleich. Die
Unterschiede zwischen den Werten der charakteristischen Grofle der Inhomogenitit sind
somit allein auf die unterschiedlichen Stromungsbedingungen zuriickzuftihren. Die
Ergebnisse in den Diagrammen zeigen, dass die spezifische Kontaktgrenzfliche im Bereich
niedriger Reynoldszahlen bei isoviskoser Vermischung allgemein etwas hoher ist, als bei
nicht-isoviskoser Vermischung im gleichen Reynoldszahl-Bereich. Bei allen ausgewerteten
Versuchen wurde die Tracer-Stromung bereits im Stromungsabschnitt vor der Aufnahme in
die Hauptstromung aufgenommen. Die Entstehung der Kontaktgrenzfliche am Anfang des
Mischvorgangs lief somit im isoviskosen Fall mit niedrigerer Geschwindigkeit ab, als bei
nicht-isoviskoser Vermischung. Dies ist in Ubereinstimmung mit den Erkenntnissen aus dem
Anschnitt 8.4 {iber die Stromungsstruktur einer heterogenen Stromung. Demnach erfolgt die
Aufnahme in die Hauptstromung und Deformation der eintretenden Fluidelemente bei nicht-
isoviskoser Vermischung schneller. Bei grofleren Reynoldszahlen dagegen ist die spezifische
Kontaktgrenzfldche bei isoviskoser Vermischung kleiner, was auf eine weiter fortgeschrittene
Vermischung hindeutet. Der abgebildete Stromungsabschnitt befand sich bei hoéheren
Reynoldszahlen bereits in der zweiten Phase des Mischvorgangs, ndmlich beim Abbau der
Kontaktgrenzfliche durch molekulare Diffusion. Dieser Vorgang erfolgte bei isoviskoser

Vermischung schneller als bei nicht-isoviskoser (s. auch Abschnitt 8.4).

Ahnlich wie im Abschnitt 8.3 wurden fiir jede Wirbelzelle in der Abbildung die Werte der
Segregationsgrade berechnet und anschlieBend aus der Verdnderung der Segregationsgrade
zwischen den Wirbelzellen die Mesomischzeiten ermittelt. In der Abb. 8.19 ist der Vergleich
zwischen den Werten der dimensionslosen Mesomischzeit bei isoviskoser (gefiillte Symbole)
und nicht-isoviskoser (offene Symbole) Vermischung im Reaktor mit kleinem Innenzylinder
(n = 0,63) dargestellt. Wie erwartet, werden die Mesomischzeiten bei héheren Reynolds-
zahlen allgemein kleiner, was eine Intensivierung der Vermischung mit steigender Drehzahl
bedeutet. Auch zu erwarten waren die Unterschiede zwischen den Mischzeiten bei iso- und

nicht-isoviskoser Vermischung. Die Mesomischzeiten bei nicht-isoviskoser Vermischung sind
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tendenziell etwas grofer, als bei isoviskoser, vor allem bei hoheren Reynoldszahlen. Der

Abbau der Konzentrationsunterschiede lauft somit in der heterogenen Stromung langsamer.

1000
<
-2
< 100 A % oo
w1, Pass | up, Pa-s E
| 0,01 0,001 il
m 0,01 0,01 ]
A 0,03 0,001 -
A 0,03 0,03
' 0,05 0,001
'S 0,05 0,05
10 ‘ :
10 100 1000 10000

Re,

Abb. 8.19. Mesomischzeiten bei iso- (gefiillte Symbole) und nicht-isoviskoser (offene Symbole) Vermischung
bei n = 0,63 und verschiedenen Viskositditen der Strémung

AnschlieBend sind in der Abb. 8.20 die dimensionslosen Mesomischzeiten bei isoviskoser
Vermischung aus den Abschnitten 8.3 und 8.5 zusammen dargestellt. Aus der Abbildung sind
die verschiedenen Steigungen bei Abnahme der Mischzeit mit Erhohung der
Drehgeschwindigkeit zu erkennen. Die Anderung der Steigung erfolgt bei Rey i = 1100 oder

bei Rey / Reg it = 20, was dem Ubergang zur turbulenten Stromung entspricht.

Zusitzlich zur Gleichung 8.9 wurde eine Korrelationsgleichung entwickelt, welche die
Versuchsergebnisse bei niedrigen Reynoldszahlen mit einer mittleren Abweichung von 19,2%
wiedergibt. Die Gleichung wurde nur bei einer Zylindergro3e von 7 = 0,63 an die Messdaten
angepasst, deswegen konnte die Abhédngigkeit der Mesomischzeit von der Geometrie nicht
iiberpriift werden. Aus diesem Grund wurde die Abhédngigkeit in der Form, die bereits in
Gleichung 8.9 vorkommt, libernommen. Die Gleichung fiir die Mesomischzeiten im Bereich

kleiner Reynoldszahlen lautet wie folgt:

6,=14-10"- (lj?)-Re;O»g
7" (8.10)

(Re¢ < 20-Re¢,krit)
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Der Giiltigkeitsbereich der Gleichung 8.9 ist somit auf Rey > 20-Rey kit beschrinkt. Beide
Korrelationen sind in der Abb. 8.20 zusammen mit den experimentellen Ergebnissen
aufgetragen. Fiir die untersuchte Geometrie weisen die Korrelationen eine gute

Ubereinstimmung mit den experimentellen Daten auf.

1000
100 -
10
T B 0,01 Pa*s
1 A 0,03 Pa*s
& 0,05 Pa*s
X 0,001 Pa*s (Wasser)
0.1 Korrelation (Gl. 8.9)
Korrelation (Gl. 8.10)
0,01 T T * T
10 100 1000 10000 100000

Re,

Abb. 8.20. Mesomischzeiten bei isoviskoser Vermischung bei = 0,63
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9. Zusammenfassung und Ausblick
9.1. Zusammenfassende Darstellung eines Mischvorgangs

Die Mischvorginge in der Taylor-Couette Stromung wurden in den vorherigen Kapiteln auf
verschiedenen GroBenskalen untersucht. Nun kann der Ablauf eines Mischvorgangs im
Reaktor als Zusammenhang der nacheinander folgenden Teilvorgédnge dargestellt werden. Als
Anfang des Mischvorgangs wird immer der Zeitpunkt des Eintritts eines Fluidelements mit
unterschiedlicher Konzentration in die im Reaktor vorliegende Fliissigkeit bezeichnet. Das
Fluidelement tritt erst in eine der Wirbelzellen ein und wird auf Makroebene aufgrund der
axialen Vermischung zwischen den Wirbelzellen verteilt. Der Austausch zwischen den
benachbarten Wirbelzellen und somit die Vermischung entlang des Spaltes in axialer
Richtung wird als Makrovermischung bezeichnet. Sobald das Fluidelement eine Wirbelzelle
betritt, fangt parallel zur Makrovermischung die Mesovermischung an. Dies bedeutet, dass
das Fluidelement ins Innere der Wirbelzelle eingemischt wird. Dabei erfolgt eine Deformation
des Fluidelements, indem es konvektiv in immer kleinere Elemente aufgeteilt wird. Wenn die
segregierten Bereiche klein genug werden, sodass die Diffusionsldnge vergleichbar zu deren
GroBe ist, erfolgt der endgiiltige Konzentrationsausgleich durch molekulare Diffusion, d.h.

durch die Mikrovermischung. Damit ist der gesamte Mischvorgang abgeschlossen.

Bei der Einmischung des Fluidelements in das Innere der Wirbelzelle ist die GroBe der
Inhomogenititen und der Segregationsgrad am Anfang maximal. Durch die Zerkleinerung der
segregierten Bereiche wird die spezifische Kontaktgrenzflache zwischen den Fluiden immer
grofer, dabei wird sich der Segregationsgrad zunédchst nicht dndern. Erst wenn die
segregierten Bereiche klein genug werden, sodass die Mikrovermischung an Bedeutung
gewinnt, nimmt der Segregationsgrad schnell ab. Die Kontaktgrenzflache ist in diesem
Moment am groBten. Bei fortschreitender Mikrovermischung wird sie dann immer kleiner, bis
in der homogenen Losung die gesamte Fliissigkeit als einziges Fluidelement auftritt und die
Kontaktgrenzfliche sowie der Segregationsgrad gegen Null gehen. Dieser Vorgang ist in der

Abbildung 9.1 fiir den groBen Innenzylinder dargestellt.

In der Abbildung ist der Vergleich zwischen dem Ablauf der Mesovermischung bei
verschiedenen Drehzahlen des Innenzylinders gezeigt. Es sind die Werte der spezifischen
Kontaktgrenzfliche ®@ und des Segregationsgrades SG in den Wirbelzellen bei verschiedenen
Stromungsbedingungen in einem Diagramm dargestellt (vgl. Abb. 8.7 und 8.10). In der

Abbildung kann man verfolgen, wie der Segregationsgrad und die spezifische
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Kontaktgrenzfliche abnehmen wund sich ihrem minimalen Wert anndhern. Die
Mesovermischung lduft, wie bereits im Kapitel 8 festgestellt worden war, bei hoheren

Drehzahlen schneller, als bei niedrigeren ab.
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Abb. 9.1. Spezifische Kontaktgrenzfliche und Segregationsgrad bei 1= 0,886
Re,.=14,5: a) Rey=1322,1 b) Rey = 2644,3; Re,=37,7: a) Rey;=1322,1 b) Rey, = 2644,3

Interessant ist dabei der Zusammenhang zwischen den Werten von Segregationsgrad und der
spezifischen Kontaktgrenzfliche. Wie aus der Abbildung 9.1 zu sehen ist, entsprechen die
hohen Werte von @ der hdheren Dissipationsrate des Segregationsgrades. Dies bedeutet, dass
wenn die segregierten Bereiche in der Strdmung am kleinsten sind, und die
Kontaktgrenzfliche zwischen den zu vermischenden Fliissigkeiten dementsprechend am
groBiten, der Abbau der Inhomogenitit am schnellsten erfolgt. Mit der Abnahme der
spezifischen Kontaktgrenzfliche wird die Vermischung immer langsamer, was in den

Abbildungen bei den letzten Wirbelzellen stromabwiérts zu sehen ist. Wenn nun die Werte
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von der spezifischen Kontaktgrenzfliche als Funktion des Segregationsgrades aufgetragen
werden, was in der Abb. 9.2 dargestellt ist, ergeben sie eine eindeutige lineare Abhingigkeit
fiir den gegebenen axialen Volumenstrom. Ahnliche Abhingigkeiten ergeben sich auch fiir

die beiden anderen Zylindergrofen.

60 45
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SG, - SG, -
a) b)

Abb. 9.2. Zusammenhang zwischen der spezifischen Kontaktgrenzfliche und dem Segregationsgrad
bei n=0,886 a)Re,. = 14,5 b) Re,, =377

Ein linearer Zusammenhang zwischen diesen zwei Groflen kann durch einen Vergleich deren
Definitionen nach GI. 2.9 mit GI. 2.10 (oder Gl. 8.1) erklart werden. Beide Groflen sind aus
der Differenz der lokalen Konzentrationen berechnet worden: Segregationsgrad aus der
Differenz zwischen lokalen Konzentrationen und der mittleren Konzentration im Volumen,
und spezifische Kontaktgrenzfliche aus den Differenzen zwischen den Konzentrationen in
benachbarten Fluidelementen. Wird nun davon ausgegangen, dass die lokalen
Konzentrationen gleichermaflen in positive und negative Richtungen von der mittleren
Konzentration abweichen, muss die spezifische Kontaktgrenzfliche linear vom
Segregationsgrad abhdngen, mit einem Vorfaktor, der durch die Ortliche Auflosung der

experimentellen Aufnahmen definiert ist.

Um dies zu iiberpriifen, wurde die experimentellen Punkte fiir alle Versuche mit Wasser als
Medium im selben Koordinatenraum aufgetragen — und sind in der Abb. 9.3 prisentiert.
Dabei sind die Ergebnisse fiir alle Drehzahlen bei gleichem Volumenstrom und gleicher
Geometrie in jeweils einer Datenreihe zusammengefasst. Wie es aus der Abbildung folgt,

ergeben sich dabei Abhéngigkeiten mit fast gleicher Steigung.
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100
n =0,886 n =0,758 n =0,63
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Abb. 9.3. Zusammenhang zwischen den Definitionen der spezifischen Kontaktgrenzfliche und des
Segregationsgrades (fiir alle Versuche)

Zum Vergleich ist im Diagramm eine Gerade, die der Gleichung @ = 1000-SG entspricht,
aufgetragen. Dies ist der Faktor, der sich aus der Umrechnung der Kontaktgrenzfldche in die
Einheit [m*/m?®] aus der urspriinglichen Einheit [mm/mm?] ergibt. Somit kann zur Beurteilung
des Mischzustandes und dessen Verdnderung mit der Zeit neben Segregationsgrad auch die

Kontaktgrenzflache verwendet werden.
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9.2. Vergleich der Makro-, Meso- und Mikromischzeiten

Um die Beschreibung der Vermischung in der Taylor-Couette Stromung abzuschliefen,
werden im folgenden Abschnitt bei gleicher Geometrie die Zeitskalen der Vermischung auf
verschiedenen Ebenen miteinander verglichen. Dies ist eine Zusammenfiihrung der
Ergebnisse aus den Kapiteln 5, 7 und 8, welche die Mikro-, Meso- und Makromischzeiten als

Funktion der Geometrie und der Prozessparameter beschreiben.

Im Kapitel 5 wurden GI. 5.11 — 5.13 zur Berechnung der Mikromischzeiten ausgehend aus
den Prozessparametern wie Drehgeschwindigkeit des Innenzylinders, Viskositdt der

Fliissigkeit und Geometrie aufgestellt:

3/2

G:2,13-(177W-Re;;445 800 < Re, <10* (9.12)
3/2
G:O,113-177—)7/4-Re;’764 10* < Re, <3,4-10* (9.1b)
Gv-w
©.1¢)

“T7.d-(R +R)

t =Y (9.1d)
&

Zum Vergleich werden hier die Mikromischzeiten bei einer Viskositdt der Fliissigkeit von
1-10° m?/s berechnet. Die Mischzeiten werden separat fiir drei ZylindergroBen als Funktion
der Rotations-Reynoldszahl jeweils auf einem Diagramm dargestellt. Die Mesomischzeiten

nach Gl. 8.9 — 8.10 werden wie folgt berechnet:

1- }
0,=25-10"—L - Re;'™  (Rey < 20-Repa) (9.22)
1- _
0,=14-10*" ( 1,27) ‘Re,"*  (Rey>20-Rerir) (9.2b)
60
td :Hd‘ti=t9d-7 (920)

Fiir die Grenze der Giiltigkeitsbereiche wird die kritische Reynoldszahl ohne axiale Stromung
genommen. In den gleichen Diagrammen werden auch die Makromischzeiten aufgetragen.
Die Makromischzeiten werden mit Hilfe der GIl. 7.12 aus den axialen Dispersions-
koeffizienten nach Gl. 7.8 entsprechend dem turbulenten Stromungsregime und nach GI. 7.9

fiir das Wellenregime im Wasser berechnet. Dabei wird eine axiale Reynoldszahl von 1 fiirs
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turbulente Regime angenommen. Die Grenze zwischen den Regimes wurde bei Re,x = 1 nach

Gl. 7.10 zu Rey = 20-Rey kvt festgelegt.

D 5407 -7 - Re;” (Wellenregime, Rey < 20-Re ki) (9.3a)
v
D -1 -1 0,57 0,25 1
“=2,4-10"-n" -Re;”" - Re,;” (turbulentes Regime, Rey > 20°Reg krit) (9.3b)
v
= 2-d° (9.3¢)
"= 3c

Alle Mischzeiten sind in der Abb. 9.4 présentiert. Die Mischzeiten wurden fiir die Bereiche
der Rotations-Reynoldszahlen berechnet, fiir welche die experimentellen Untersuchungen

durchgefiihrt und die Korrelationen aufgestellt wurden.

In den Abb. 9.4 a), b) und c) sind die Mischzeiten fiir die drei Innenzylinder bei héheren
Reynoldszahlen préasentiert. Wie es aus den Abbildungen folgt, nehmen alle drei Mischzeiten
mit steigender Reynoldszahl unterschiedlich schnell ab. Die Reynoldszahlen entsprechen in
allen drei Fillen dem turbulenten Regime fiir die Mesovermischung und fiir die
Makrovermischung (Gl. 9.2 b bzw. 9.3 b), was eine konstante Steigung der Geraden im
betrachteten Drehzahlbereich bedeutet. Bei der Mikrovermischung liegt die Grenze zwischen
den Bereichen mit unterschiedlicher Steigung bei Re, = 10* und ist somit in der Mitte des

untersuchten Reynoldszahl-Bereiches. Die Anderung der Steigung ist dabei gering.

Wie es bereits in den fritheren Kapiteln festgestellt wurde, sind die Makromischzeiten von
allen Mischzeiten am ldngsten. Die Mesomischzeiten sind wesentlich kiirzer, und am
schnellsten lduft die Mikrovermischung ab. Die Mesovermischung limitiert somit die
Mikrovermischung, und die Makrovermischung bestimmt die Geschwindigkeit, mit welcher
die Mesovermischung erfolgt. Wiirde man nun die Korrelationsgeraden in die Richtung der
hoheren Reynoldszahlen extrapolieren, so wiirden die Geraden fiir Meso- und Mikromisch-
zeiten sich schneiden. Dies bedeutet, dass die Mesovermischung bei sehr hohen
Reynoldszahlen schneller erfolgt, als der darauf folgende Abbau der Konzentrations-
gradienten durch Diffusion. Die feinen turbulenten Strukturen bilden sich aufgrund der hohen
Turbulenzintensitdt sehr schnell, die Zdhigkeitskrifte verhindern aber bei den kleinen
Strukturen deren schnellen Abbau, und die molekulare Diffusion bleibt von der Turbulenz

weitgehend unbeeinflusst. Somit wiirde eine weitere Erhohung der Drehzahl nicht mehr zur
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Erhohung der Mischungsrate beitragen konnen. Sollte diese notwendig sein, miissen andere

Moglichkeiten zur Prozessintensivierung gefunden werden.
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Abb. 9.4. Mischzeiten bei: a) n= 0,63 b) n=10,758 ¢) n= 0,886 d) n= 0,886 (kleinere Reynoldszahlen)

Eine Extrapolation der Korrelationen in die Richtung niedriger Reynoldszahlen zeigt ein
anderes Verhalten der Stromung auf. In der Abb. 9.4 Teil d) sind die Ergebnisse einer
Berechnung der Mischzeiten fiir den groflen Innenzylinder bei niedrigen Reynoldszahlen mit
Hilfe der Gl. 9.2a bzw. 9.3a dargestellt. Die Mesomischzeiten sind in diesem
Stromungsabschnitt grofer als die Makromischzeiten (da die genaue Form des
Ubergangsbereiches unbekannt ist, ist dieser durch eine Strichlinie gezeigt). Somit ist die

Mesovermischung limitierend fiir den gesamten Mischvorgang.
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9.3. Potenzial eines Taylor-Couette Reaktors als Stromungsmischer

Fiir eine optimale Prozessfihrung und um die gewiinschten Produkteigenschaften zu
erreichen, ist es wichtig, die Betriebsbedingungen den gestellten Anforderungen anzupassen.
Dazu gehort nicht nur die richtige Wahl der Prozessparameter, sondern auch deren schnelle
Anderung im Falle einer Storung oder Verinderung der EingangsgroBen, sodass eine
konstante Produktqualitét erzielt werden kann. Ein Prozess kann nur dann richtig ausgelegt
und optimal gesteuert werden, wenn die Zusammenhinge zwischen den eingestellten

Parametern, den Zustandsgréf3en und den Produkteigenschaften eindeutig gekléart wurden.

Fiir die Prozesse, die in Fliissigkeiten und auch in Gasphase erfolgen, ist die Vermischung
eine der wichtigsten Operationen, die den gesamten Ablauf bestimmen konnen. In dieser
Arbeit wurde ein Versuch unternommen, die GesetzmiBigkeiten der Vermischung in der
Taylor-Couette Stromung soweit aufzukldren, dass der Ablauf einer chemischen Reaktion
unter den sich aus den Prozessparametern ergebenden Mischbedingungen vorhergesagt
werden kann. Somit kann bei einer Reaktion, die durch die Vermischung beeinflusst ist, die
Zusammensetzung der Produkte ermittelt werden. Daraus ergibt sich die Moglichkeit, die
umgekehrte Aufgabe der Prozessoptimierung zu 16sen, wenn die Prozessbedingungen fiir die

gewiinschte Produktqualitit gewdhlt werden miissen.

Als Ergebnis der durchgefiihrten Untersuchungen wurden die Abhidngigkeiten der
Mischzeiten auf verschiedenen GroBenskalen von den Prozessparametern ermittelt. Basierend
auf den erzielten Korrelationen kann ein rechnerisches Modell fiir die Vorhersage des Ablaufs
einer chemischen Reaktion bei Vermischung iso- und nicht-isoviskoser Fliissigkeiten
entwickelt werden. Zur rechnerischen Modellierung dieser Reaktion soll die Stromung im
Reaktor als Riihrkesselkaskade aus Wirbelzellen dargestellt werden, die vom Hauptvolumen-
strom durchstromt ist. So erfolgt die Diskretisierung des Modells hinsichtlich Volumen
(Volumen der Wirbelzelle) und Zeit (Verweilzeit in der Wirbelzelle). Jede Wirbelzelle enthilt
urspriinglich die gleiche Menge des ersten Reaktands, der zur Reaktion notwendig ist. In eine
dieser Wirbelzellen wird ein kleinerer (im Verhdltnis zum Hauptvolumenstrom)
Volumenstrom eines zweiten Reaktands zudosiert. Der resultierende Volumenstrom wird an
die nichste Wirbelzelle weiter gegeben. Die Riickvermischung zwischen den Wirbelzellen
erfolgt dabei durch die axiale Dispersion entsprechend den Gl. 9.3a — 9.3c. Somit kénnen die
durchschnittlichen Konzentrationen in jeder Wirbelzelle (zundchst ohne Reaktion) berechnet
werden, was die Umgebung fiir die Reaktion bestimmt. Der Ablauf der Reaktion in jeder

Wirbelzelle erfordert weitere Modellierung der Meso- und Mikroebene.
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Aus der Literatur sind zwei Gruppen von Modellen fiir die Beschreibung der effektiven
Reaktionsgeschwindigkeit unter nicht idealen Mischbedingungen bekannt [Baldyga &
Bourne, 1999]. Diese Modelle beschreiben die effektive Reaktionsgeschwindigkeit
(Definition s. z.B. [Fitzer et al., 1995]) fiir schnelle chemische Reaktionen fiir den Fall, dass
die Mesovermischung den limitierenden Schritt fiir die Reaktion darstellt. Die erste Gruppe
nutzt die Kontaktflaiche (Mischungsgrenzschicht, mixing layer) zwischen den Fliissigkeiten
als Umgebung, in welcher die Reaktion ablduft. Die zweite Gruppe von Modellen beinhaltet
PDF- Modelle, die den Segregationsgrad als Mal fiir die Vollstandigkeit der Mischung
benutzen. Beide Gruppen von Modellen konnen verwendet werden, um die effektive
Reaktionsgeschwindigkeit einer vermischungslimitierten Reaktion vorherzusagen. Aus den
Experimenten sind die Abhédngigkeiten des Segregationsgrades und somit der Verteilung der
lokalen Konzentrationen, sowie der Kontaktgrenzfliche zwischen den Fluiden, von den
Versuchsparametern bekannt. Wenn also eine solche Korrelation fiir die Berechnung der
Kontaktgrenzfliche oder des Segregationsgrades existiert, kann die effektive Reaktions-
geschwindigkeit in Abhédngigkeit von diesen Parametern ebenfalls berechnet werden. Die
Formel fiir die Reaktionsrate in Abhdngigkeit vom Segregationsgrad sind beispielsweise in
[Baldyga & Bourne, 1999] zu finden. Der Vergleich zwischen der limitierenden Zeit
(Mikromischzeit #, oder Mesomischzeit #;) und der charakteristischen Zeit der Reaktion
(Geschwindigkeitskonstante) erfolgt tiiblicherweise in Form der sog. Damkohler-Zahl
[Baldyga & Bourne, 1999], [Fournier et al., 1996b]. Die Reaktionskinetik muss dabei bekannt
sein, sodass die Berechnung der Reaktionsgeschwindigkeit mit Hilfe eines der Modelle und
der Korrelationen fiir die Mischzeiten direkt moglich ist. So kann die Zusammensetzung der

Produkte und der Umsatz der Reaktion im Inneren der Wirbelzelle vorhergesagt werden.

Wenn eine Intensivierung der Vermischung gewiinscht ist, bedeutet das im Falle eines
konventionellen Reaktors eine Erhohung der Drehzahl des Riihrers und die Verkiirzung
gleichzeitig aller Mischzeiten. Der groBle Vorteil der Taylor-Couette Stromung ist die
Moglichkeit, die Mischzeiten auf verschiedenen GroBenskalen getrennt voneinander zu
beeinflussen. Aus der Abb. 9.4 folgt, dass die Anderung der Reynoldszahl die Mischzeiten
unterschiedlich  betrifft. Die Mesomischzeit ist gegeniiber einer Anderung der
Drehgeschwindigkeit am empfindlichsten. Die Makromischzeit ist dagegen in der turbulenten
Stromung von der Drehzahl am wenigsten beeinflusst. Dies bedeutet, dass die
Kaskadenstruktur der Stromung auch bei hoheren Drehzahlen erhalten bleibt. Die

Riickvermischung zwischen den Wirbelzellen nimmt im Vergleich zur Erhéhung der
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Mischintensitidt im Inneren der Wirbelzelle nur gering zu. Dies kann zur Anpassung der

Prozessbedingungen ausgenutzt werden.

Ein weiteres Merkmal der Taylor-Couette Stromung ist die gleichméBige Verteilung der
Mischintensitdt in den Wirbelzellen auch bei hoheren Drehzahlen. Im konventionellen
Riihrkessel entstehen bei hohen Drehgeschwindigkeiten des Riihrers Gebiete nah bei den
Riihrerblittern, wo die Mischintensitit um GroBenordnungen den Mittelwert im
Gesamtvolumen {tiberschreitet. Dies hat meistens einen negativen Effekt auf die Reaktion,
weil dabei groflere Anteile der Fliissigkeit, die weiter von Riihrer entfernt sind, weitgehend
unvermischt bleiben. Sollte die Stromung fragile Partikeln enthalten, so werden sie in den
Zonen mit hoher Mischintensitdt vermehrt aufeinander stoBen und kénnen dabei zerbrechen.
In der Taylor-Couette Stromung sind die Mischbedingungen diesbeziiglich viel giinstiger. Das
gesamte Fliissigkeitsvolumen ist gleichmédBig in die Vermischung einbezogen, und es

entstehen keine Spitzenwerte der Mischintensitit.

Zu den hydrodynamischen Vorteilen kommt die erhohte Warmeaustauschfldche des Reaktors
im Verhiltnis zum Reaktorvolumen. Solche Eigenschaften machen den Taylor-Couette
Reaktor zu einer attraktiven Alternatividsung fiir die Durchfiihrung verschiedener Prozesse,

vor allem der Herstellung fester Phasen oder der heterogenen Katalyse.
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Symbolverzeichnis

Lateinische Buchstaben

a

A

S

S T & a °

wz:gghwwwmqm\\m

~

=

SG

m2

J

kg-K
g/L oder kg/m’

Koeffizient in Korrelationen
Flache

Koeffizient in Korrelationen
Wirmekapazitit

Konzentration
Spaltbreite zwischen den Zylindern
Durchmesser

Diffusionskoeffizient
Kinetische Energie turbulenter Strukturen

Dimensionslose Konzentration

Anteil an Riickvermischung im Zellenmodell der Stromung
Erdbeschleunigung

Dimensionsloses Drehmoment des Innenzylinders

Hoéhe des Reaktors

Wellenzahl

Geschwindigkeitskonstante (chemische Reaktion 1. Ordnung)
Hebellange bei der Messung des Drehmoments
Charakteristische Lange

Molare Beladung einer Losung

Masse

Drehzahl

Anzahl der Zellen im Zellenmodell der Stromung

Leistung

Koordinate in radialer Richtung

Radius

Dicke des Laserlichtschnittes

Segregationsgrad

Zeit

Temperatur

Drehmoment des Innenzylinders
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u m/s Stromungsgeschwindigkeit

V m? Volumen

14 m’/s Volumenstrom

X m Abstand, ortliche Auflosung

X m Koordinate in rechteckigem Koordinatensystem
y m Koordinate in rechteckigem Koordinatensystem
z - Koordinate in axialer Richtung

(auch in rechteckigem Koordinatensystem)

Griechische Buchstaben

a - Modellkonstante im Energiespektrum
a - Exponent in den Korrelationen
p - Modellkonstante im Energiespektrum
p - Exponent in den Korrelationen
o M GroBe des einzelnen Pixels in den Abbildungen
A4 - Differenz
£ W/kg  Dissipationsrate der turbulenten kinetischen Energie
Y - Exponent in den Korrelationen
r - Verhiltnis zwischen der Spaltbreite und Lange des Reaktors
n - Verhiltnis zwischen den Radien des Innen- und Auflenzylinders
@ m Koordinate in tangentialer Richtng
D m?*m?®  Potenzial fiir diffusives Mischen
A W Wirmeleitfahigkeit
m-K
A m GrofB3e turbulenter Strukturen
A m GroBe der grofiten Turbulenzstrukturen in der Stromung
7 Pa-s Dynamische Viskositit
1% m?*/s Kinematische Viskositit
0 - Dimensionslose Zeit
Yo, kg/m*  Dichte
o - Abweichung vom Mittelwert
T S Relaxationszeit
0] rad/s Winkelgeschwindigkeit des Innenzylinders

- 144 -



Symbolverzeichnis

Dimensionslose Kennzahlen

Ar = 5 Archimedes-Zahl
7
Ne = S — N Zahl
e = o R H ewton-Za
®-R -d
Rey = —
1%
-2d
Re,, = U Axiale Reynoldszahl
1%
D*.p .
St = p PpH Stokes-Zahl
18- - L
2 2 . 2 . d4
T= @ 277 > Taylor-Zahl (Sonderform)
1-n")v
o-R-d |d
Ta = —. = Taylor-Zahl
a , R aylor-Za
Indizes
krit  Kritisch — Ubergang zur Wirbelstrdmung
@ Tangentiale Richtung
ax Axiale Richtung
i Innenzylinder
a AuBenzylinder
min  Minimaler Wert
max Maximaler Wert
0 Anfangswert

gL p,-(p-p,)

Kolmogorov Zeit- oder Langeskala

Driftgeschwindigkeit
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Wirbelzelle
Makrovermischung
Mikrovermischung
Mesovermischung
Komponente oder Stoff A
Komponente oder Stoff B
Zellennummer

Volumen

Druck, isobar

Partikel
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Anhang A. Geschwindigkeitsvektorfelder

A. Geschwindigkeitsvektorfelder

Tabelle A.1. Durchgefiihrte PIV Versuche

Geometrie: | Kleiner Innenzylinder” | Mittlerer Innenzylinder” Grofler Innenzylinder
(77=0,663, Re¢,krit = 75,2) (77=0,758, Red),krit = 88,3) (77=0,886, Re¢,krit = 124,6)
n, min™! Rey | uo, m/s |n, min™! Rey | uo, m/s |n, min™! Rey | uo, m/s
39 | 2380 60 | 2881
50 | 3051 110 | 5283
= | 100 | 6103 240 | 11526
2 | 150 | 9154 350 | 16808
= [ 200 | 12205 500 | 24012
250 | 15256
300 | 18308
39 1504 90 | 2517
50 1929 150 | 4195
85 | 3279 210 | 5874
= | 100 | 3857 300 | 8391
< | 150 | 5786 370 | 10349
5 | 171 | 659 465 | 13006
& | 200 | 7715
E 250 | 9644
% 257 | 9914
é 300 | 11572
39 1028 50 828
= 50 | 1318 75 | 1242
< 66 1740 100 | 1657
5 85 | 2241 150 | 2485
S| 144 | 379 200 | 3313
289 | 7618 300 | 4970
39 495 40 357
50 635 75 670
72 914 100 | 893
= 93 | sl 150 | 1340
2 [ 100 | 1270 200 | 1787
5| 122 | 1549 300 | 2680
S | 150 | 1904
157 | 1993
200 | 2539
267 | 3390

* Eigenschaften verwendeter Glyzerinlosungen s. Abschnitt 4.6.
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Anhang A. Geschwindigkeitsvektorfelder

Legende zu den Abbildungen:

a) Zeitlich gemitteltes Geschwindigkeitsvektorfeld

c) IThm entsprechendes Vektorfeld 1 der Schwankungs-
e) Thm entsprechendes Vektorfeld 2 der Schwankungs-
10 mm langer Vektor (in Abbildungsskala) entspricht der
Oberflichengeschwindigkeit des Innenzylinders

b) Momentanes Geschwindigkeitsvektorfeld 1
d) Momentanes Geschwindigkeitsvektorfeld 2

Normierung der Vektoren:

geschwindigkeiten
geschwindigkeiten
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Anhang A. Geschwindigkeitsvektorfelder
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Abb. A.2. Geschwindigkeitsvektorfelder bei Rey, = 3051: 11
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Abb. A.3. Geschwindigkeitsvektorfelder bei Rey, = 6103: 11
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Abb. A.4. Geschwindigkeitsvektorfelder bei Rey, = 9154: i1
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Abb. A.7. Geschwindigkeitsvektorfelder bei Rey, = 18308: 11 = 0.63, Wasser, n = 300 min!
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Anhang B. Konzentrationsfelder

B. Konzentrationsfelder

Tabelle B.1. Auflistung aller durchgefiihrten LIF Versuche

i, Pass
(Fluid 17)

tho, Pas
(Fluid 2"

V gesamts

1/h

V Tracers

ml/h

C, ng/l

Re,x

Regy kit

R€¢

0,63 (kleiner Innenzylinder)

77:

1-107

1-10°

8,23

1000

60,8

17,9

76,5

3051,3

6102,5

9153,8

12205,1

15256,4

1-107

1-10°

20,12

1000

249

43,7

82,7

3051,3

6102,5

9153,8

12205,1

15256,4

1-107

1-10°

31,82

1000

15,7

69,0

92,7

3051,3

6102,5

9153,8

12205,1

15256,4

0,758 (mittlerer
Innenzylinder)

77:

1-107

1-10°

8,23

1000

60,8

16,6

89,9

2401,2

4802,3

7203,5

9604,7

12005,9

1-107

1-10°

20,12

1000

24,9

40,5

97,3

2401,2

4802,3

7203,5

9604,7

12005,9

0,886 (groBer Innenzylinder)

77:

1-10°

1-10°

8,23
(7,73)

1000
(500)

60,8
(64,7)

15,4
(14,5)

126,8
(126,5)

1322,1

1983,2

26443

3305,3

3966.,4

4627,5

5288,6

6610,7

1-107

1-10°

20,12
(20,12)

1000
(1000)

24,9
(49,7)

37,7
(37,7)

137,2
(137.,2)

1322,1

1983,2

26443

3305,3

3966,4

4627,5

5288,6

6610,7
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i, Pass
(Fluid 17

th, Pas
(Fluid 2"

4 gesamts

1/h

V Tracers

ml/h

C, ng/l

Reax

Reg it

R€¢

0,63 (kleiner Innenzylinder)

77:

10-107

1-10°

15,41

500

32,4

4,2

75,3

393,3

786,6

944,0

1180,0

10-10°

1-10°

22,02

716

32,5

6,0

75,3

393.3

786,6

1180,0

10-107

1-10°

26,41

849

32,1

7,1

75,4

393,3

786,6

1180,0

10-107

10-10°

15,41

500

32,4

3,9

75,3

369,0

7379

885,5

1106,9

10-10°

10-107

22,02

716

32,5

5,6

75,3

369,0

737,9

1106,9

10-107

10-107

26,41

849

32,1

6,7

75,4

369,0

7379

1106,9

30-10°

1-10°

15,76

500

31,7

1,5

75,2

141,6

283,1

424,7

30-10°

1-10°

22,52

716

31,7

2,2

75,2

141,6

283,1

424,7

30-107

1-107

27,01

849

31,4

2,6

75,2

141,6

283,1

4247

30-107

30-107

15,76

500

31,7

1,4

75,2

128,5

257,1

385,6

30-10°

30-107

22,52

716

31,7

2,0

75,2

128,5

257,1

385,6

30-10°

30-107

27,01

849

31,4

24

75,2

128,5

257,1

385,6

50-10°

1-10°

15,69

500

31,9

0,9

75,2

87,6

175,2

262,9

50-107

1-107

22,42

716

31,9

1,4

75,2

87,6

175,2

262,9

50-107

1-10°

26,89

849

31,6

1,6

75,2

87,6

175,2

262,9
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n

i, Pass
(Fluid 17

th, Pas
(Fluid 2"

V gesamts

1/h

V Tracers

ml/h

C, ng/l

Reay

Regy kit

R€¢

0,63 (kleiner
Innenzylinder)

50-107

50-107

15,69

500

31,9

0,8

75,2

78,3

156,7

235,0

50-10°

50-107

22,42

716

31,9

1,2

75,2

78,3

156,7

235,0

77:

50-107

50-107

26,89

849

31,6

1,5

75,2

78,3

156,7

235,0

30-107

1-10°

15,70

500

31,8

1,5

124,6

66,8

133,6

167,0

2004

30-10°

1-10°

22,70

1000

44,1

2,3

124,6

71,4

142,9

160,0

171,5

178,6

2143

285,8

0,886 (groBier Innenzylinder)

30-10°

30-107

15,70

500

31,8

1,2

124,6

55,7

11,4

167,1

222,8

77:

30-10°

30-107

22,70

1000

44,1

1,8

124,6

55,7

167,1

194,9

222,8

250,6

278,5

*

Als

Fliissigkeiten wurden Wasser

sowie wissrige Zuckerlosungen verwendet.
Zusammensetzung und Eigenschaften verwendeter Losungen s. Abschnitt 4.6.
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In allen Abbildungen sind die Konzentrationen auf 100 pg/l normiert. Dies bedeutet die

Falschfarben entsprechend der folgenden Skala:

Mg/l
100

a) b) c) d) e)

Abb. B.1. Konzentrationsfelder n= 0,63, p; = 1107 Pas, 11, = 1-107 Pas, Reg. = 17,9:
a) Rey=3051,3 b) Re;=6102,5 c)Rey=9153,8 d) Rey=12205,1 e) Re;=15256,4
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a) b) c) d) e)

Abb. B.2. Konzentrationsfelder n= 0,63, w; = 1-107 Pa-s, = 1-10° Pa's, Re,, =43,7:
a) Rey=3051,3 b) Rey=6102,5 ¢)Rey=9153,8 d) Rey=12205,1 e) Re,= 152564

a) b) c) d) e)

Abb. B.3. Konzentrationsfelder n = 0,63, u; = 1-10° Pa's, u, = 1-10° Pa's, Re,. = 69,0:
a) Rey=3051,3 b) Rey=6102,5 ¢)Rey=9153,8 d) Rey=12205,1 e) Re,= 152564
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R
2 )
a) b) c) d) e)

Abb. B.4. Konzentrationsfelder n = 0,758, ;=11 07 Pas, =11 07 Pa-s, Re,, = 16,6:
a) Rey=2401,2 b) Re,=4802,3 ¢) Rey=7203,5 d) Rey,=9604,7 e) Re;= 12005,9

a) b) c) d) e)

Abb. B.5. Konzentrationsfelder n = 0,758, 1, = 1-107 Pa-s, 1, = 1107 Pas, Re, = 40,5:
a) Rey=2401,2 b) Re,=4802,3 ¢)Rey=7203,5 d) Rey,=9604,7 e) Re;= 12005,9
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Abb. B.6. Konzentrationsfelder n = 0,886, 1, = 1-10° Pa-s, u; = 1-107 Pas, Re,, = 15,4:
a) Rey=1322,1 b) Rey=1983,2 c) Rey=2644,3 d) Rey= 3305,3 e) Re; = 3966,4
f) Rey=4627,5 g) Rey=5288,6 h) Rey,= 6610,7

a) b) c) d) e) f) g)

Abb. B.7. Konzentrationsfelder n = 0,886, ;= 1-1 07 Pa-s, =11 07 Pas, Re, =37,7:
a) Rey=1322,1 b) Rey=1983,2 c) Re;=2644,3 d) Re; = 3305,3 e) Re; = 3966,4
Jf) Re;=4627,5 g) Rey = 5288,6
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