Untersuchung der

Makro- und Mikromischung

in kontinuierlich durchstromten
Taylor-Vortex Reaktoren mit
modifizierter Rotorgeometrie

(T Foiching







Oliver Richter

Untersuchung der Makro- und Mikromischung
in kontinuierlich durchstromten Taylor-Vortex Reaktoren
mit modifizierter Rotorgeometrie






Untersuchung der Makro- und
Mikromischung in kontinuierlich
durchstromten Taylor-Vortex Reaktoren
mit modifizierter Rotorgeometrie

von
Oliver Richter

T Foiching



Dissertation, Universitat Karlsruhe (TH)
Fakultat fir Chemieingenieurwesen und Verfahrenstechnik, 2009
Tag der mindlichen Priufung: 11.09.2009

Impressum

Karlsruher Institut far Technologie (KIT)
KIT Scientific Publishing

StraBBe am Forum 2

D-76131 Karlsruhe

www.uvka.de

KIT — Universitat des Landes Baden-Wirttemberg und nationales
Forschungszentrum in der Helmholtz-Gemeinschaft

(®S0)

Diese Veroffentlichung ist im Internet unter folgender Creative Commons-Lizenz
publiziert: http://creativecommons.org/licenses/by-nc-nd/3.0/de/

KIT Scientific Publishing 2009
Print on Demand

ISBN 978-3-86644-430-0









Untersuchung der Makro- und Mikromischung
in kontinuierlich durchstromten Taylor-Vortex
Reaktoren mit modifizierter Rotorgeometrie

zur Erlangung des akademischen Grades eines
DOKTORS DER INGENIEURWISSENSCHAFTEN (Dr.-Ing.)

der Fakultat fir Chemieingenieurwesen und Verfahrenstechnik der
Universitat Fridericiana Karlsruhe (TH)

genehmigte
DISSERTATION

von
Dipl.-Ing. Oliver Richter
aus Karlsruhe

Referent: Prof. Dr. Bettina Kraushaar-Czarnetzki
Korreferent: Prof. Dr.-Ing. Clemens Posten
Tag der mindlichen Prifung: 11. September 2009






Vorwort

Die mit dieser schriftlichen Fassung beendete Arbeit entstand wihrend der Titigkeit als
wissenschaftlicher Mitarbeiter am Institut fir Chemische Verfahrenstechnik der Universitit

Karlsruhe (TH) in der Zeit von Oktober 2004 bis Dezember 2008.

Mein besonderer Dank gilt Frau Prof. Dr. Bettina Kraushaar-Czarnetzki, die mir die
Bearbeitung dieses interessanten, abwechslungsreichen und herausfordernden Themas
ermoglichte. Sie gewihrte einerseits groen Freiraum, wodurch eigene Ideen und
Entscheidungen eingebracht werden konnte, andererseits prigte sie die Arbeit durch ihre

fachlichen Anregungen.
Herrn Prof. Dr. Clemens Posten danke ich fiir die Ubernahme des Korreferats.

Besonders mochte ich mich bei Herrn Prof. Dr. Hans-Giinther Lintz fiir die fachliche

Diskussion bei der Fertigstellung des Manuskripts bedanken.

Durch das offene und konstruktive Klima am Institut erlebte ich die vier Jahre dort als eine
produktive und angenehme Zeit, die durch Hilfsbereitschaft und den freundlichen Umgang
der Kollegen untereinander geprigt war. Euch allen herzlichen Dank fiir zahlreiche nicht nur
fachliche Diskussionen und Anregungen. Insbesondere mochte ich Herrn Dipl.-Ing. Thomas
Thommes danken, der die vier Jahre iiber mit mir ein Biiro teilte und stets ein offenes Ohr fiir

nicht nur fachliche Gespréche hatte.

Ebenfalls Danken mochte ich Frau Dipl.-Ing. Heike Hoffmann und Herrn Dipl.-Ing. Markus

Menges, die durch ihre Diplomarbeiten wichtige Beitrdge zu dieser Arbeit geliefert haben.

Nicht zuletzt mochte ich meine Eltern, meinen Bruder Thorsten und meine Freundin Mirjam
erwihnen, die mir diesen Lebensweg ermoglicht haben und durch die ich Riickhalt und

Unterstiitzung erfahren habe. Ihnen bin ich besonders zu Dank verpflichtet.






»Was wir wissen ist ein Tropfen;

was wir nicht wissen ein Ozean.
Sir Isaac Newton (1643-1727)

fir meinen Vater






INHALTSVERZEICHNIS

1  EINLEITUNG UND MOTIVATION .....cciiiimirims s nsssms s ssssssssssms s ssnsssssmssnnns 1
2 DAS TAYLOR-VORTEX SYSTEM.........cccooiiimrcmnrnsmsrssessssssms s sssms s ssmnnnas 7
2.1 Aufbau und Stromungskennzahlen...........ccccccemrrcemrrssmnsssssssssssssssssssssnsenas 7
2.2  Charakteristik der Ringspaltstromung.........ccccocerivimmnismnsssss s e 9
2.2.1 Strdmungsformen im System ohne axialen FIUSS...........cccooiiiiinienens 9
2.2.2  Strémungsformen im System mit axialem FIUSS........ccoocooiiiiiiinniieen. 12
2.3  Auftreten und Berechnung von Stromungsinstabilitaten............cccccceuvn. 17
3 MISCHEN IN REAGIERENDEN SYSTEMEN .........ccciiiiiiennme s 21
3.1  Grundprinzipien und GroBenskalen des Mischens .........cccccccmmrrrrinisssnnnnes 21
3.2 Makromischung im Taylor-Vortex System.........ccccocmiriiiismirnnissmnnnnssnnennnns 24
3.2.1 Theorie der Verweilzeitverteilung.........ccceeeeiiiieieciee e 24
3.2.2  Messmethoden der Verweilzeitverteilung ...........occoeeeiiiiiiiiiiiieneece, 28
3.2.3  Makromischung im System ohne axialen FIUSS.........cccocoeiiiiiiiniininen. 31
3.2.4  Makromischung im System mit axialem FIUSS .........cccooiiiiiiiiiiien. 34
3.2.5  Korrelation der Makromischung im System mit axialem Fluss ................ 41
3.3 Mikromischung im Taylor-Vortex System.........cccccccmrriiimmrmnnssnnnnnssnnennnns 44
3.3.1 Theorie der MiKromiSCRUNG .......cuviiiiiiie e 44
3.3.2 Messmethoden der MiKromiSChUNG .......coooiiiiiiiiiiiiiiee e 49
3.3.3  Mikromischung im System ohne axialen FIUSS ..........ccccceeiiiiiiiiieeeeeenn. 54
4 UNTERSUCHUNGEN ZUR MISCHCHARAKTERISTIK ......ccooceeericmnrrenennanes 59

4.1 Beschreibung der Versuchsanlage .........cccoocmmmiiicmminsiimsnnnnssessssssssnnnnns 59



Inhaltsverzeichnis

4.2 Versuchsdurchfiihrung und AUSWEIUNG .......ccccerirmerirsmnmnssnssssnsssssasssssanas 61
421 SrOMUNGSVISUALISIEIUNG ..o 61
4.2.2  Verweilzeitverteilung eines Spurstoffes ... 61
4.2.3  Spezifischer Energieeintrag des ROtOrS.........cccooeeerieeiieiiiiescee e 62

4.3 Modellierung der MakromisSChUNQ .......ccccviiimmmmmnnismssinnise e 63
4.3.1 Modellwahl und KenngroBen...........eeeio i 63
4.3.2 Modell fir einen zylindrischen ROtOr ... 64
4.3.3  Modell fir einen rippenférmigen ROtOr ... 66
4.3.4  Numerische Modellparameteranpassung mittels MATLAB®................... 69

4.4 Ergebnisse und DiSKUSSION ......ccccuiiiiiimmiiinismsnnnnsn s 71
441 StrOMUNGSVISUALISIEIUNG ..o 71
4.4.2  Validierung der Makromischungsmodelle ... 74
4.4.3  Makromischung mit einem zylindrischen Rotor ...........ccooeviiiiiineiiiinenn. 75
4.4.4  Makromischung mit rippenférmigen Rotoren ...........ccooviiiiiiiiiiinen. 78
445  Einfluss der Rotorgeometrie auf die Makromischung ...........ccccceeeeeeennnns 80
446 Integrale MiKromiSCHUNQ .......cooiiiiiiiiiiiii e 81

4.5 ZWisChenfazit .......cccocciiiiiiimiiir s ————— 83

5 ALKALISCHE VERSEIFUNG ALS TESTREAKTION .......cccoeomimniimmrrnniannnnnns 85

5.1  Beschreibung der Versuchsanlage und Versuchsdurchfiihrung ............ 85

5.2  VersuChSauSWEITUNQ ......cccccerrrrrmmisssssnmmmnnsmnsmsssssssssnssssssssssssssssssssssssssssssssssnnns 89

5.3 Ergebnisse und DiSKUSSION .......cccciiiiremmmminismmsnnissss s ssssss s 93
5.3.1 Vorherrschaft der Makromischung bei langsamer Reaktion.................... 93
5.3.2  Zunehmender Einfluss der Mikromischung bei schneller Reaktion......... 95
5.3.3  Einfluss der EinstromungsgeschwindigKeit...........ccccccoiiiiieeiiiiiiineniinee. 98

T = ¥ | 101

6  ZUSAMMENFASSUNG........ccoomiiiiimmnrrissnmss s s ssss s e ssms s s sms s s smmnn s 103

A= 101111 107



Inhaltsverzeichnis

LITERATURVERZEICHNIS..........ooorrrrnrsesssessses s s s s s s s ssmsssmssmsssmnas 109
ABKURZUNGSVERZEICHNIS.........ceueerererararasssasssasssasssssssasssasssasssssssasasssasasasasasas 119
SYMBOLVERZEICHNIS .........ccccmmerrriresssssssmsmssn s s s sssssssssmsss s s s s e ssssssssssmmmsssssssssnsses 121
ANHANG ... i rre s sss s e s s e e e s s s s s ssmmms e e e e e e e s s s s s s smmmnesseeesasssssnnmmnnnsenensnsen 127
A1l Navier-Stokes Gleichungen und Kontinuitatsgleichung...........c.ccceeu...... 127
A2 Lineare Stabilitatsanalyse ... 128
A3  Erweiterte lineare Stabilitatsanalyse ........cccoccmmiiiiemiinccccnsinscee e 131
A4  Nichtlineare Stabilitdtsanalyse........cccccocrrrrcmrrsscmrsssssrnnsr s ennns 132
A5 Randbedingungen des axialen Dispersionsmodells.........cccceccmrrrrrrninnes 134
A6  Alkalische Verseifung von Ethylacetat ... 136
A7  Technische Zeichnungen der Taylor-Vortex Systeme ........ccccecerriiiunnnnns 137
A8 MATLAB® Programmcode zylindrischer Rotor C..........ccccoeeemmmrrrceennnnes 139
A9 MATLAB® Programmcode rippenférmige Rotoren A und B.................. 147
A10 Abschitzung der Dispersionszahl D einer Riihrkesselkaskade............ 153
A11 Bestimmung der spezifischen Grenzleitfahigkeiten k und K ..ceeeiueeeee. 154

A12 Zusammenhang Umsatz und Dispersionszahl...........cccccocirriiiemnrriiinnnnns 156



Inhaltsverzeichnis




1 EINLEITUNG UND MOTIVATION

Die Stromung im Spalt zwischen zwei konzentrischen Zylindern beschiftigt schon seit iiber
drei Jahrhunderten Mathematiker, Physiker und seit neuerer Zeit auch Ingenieure. Erstmals
wurde die Fluidbewegung im Ringspalt von Sir Isaac Newton im Jahre 1687 in seinem
Hauptwerk ,,Philosophiae Naturalis Principia Mathematica* beschrieben, worin er auch die
Grundsteine der klassischen Mechanik festlegte. Eine weitere Pionierarbeit erfolgte spiter
von Max Margules, welcher 1881 als erster vorschlug, Viskosititen von Fluiden in einem
konzentrischen Zylindersystem zu messen. Im Jahre 1888 konstruierten dann von einander
unabhingig Henry Mallock und Maurice Couette die ersten zylindrischen
Rotationsviskosimeter, wie sie prinzipiell bis heute noch verwendet werden. Der Durchbruch
in der mathematischen Beschreibung der Stromungsinstabilitit und dem Auftreten von
torusformigen Stromungswirbeln gelang allerdings erst Geoffrey Ingram Taylor mit seiner
1923 veroffentlichten Arbeit (Donnelly, 1991).

Bei allen verfahrenstechnischen Anwendungen des einfiihrend erwidhnten Zylindersystems,
hier Taylor-Vortex System genannt, steht der duBere Hohlzylinder (Stator) still, und der

gleichméBig rotierende Innenzylinder (Rotor) dient als Rithrwerk (siehe Bild 1-1, links).

hrib

[hcell

Bild 1-1: Schematischer Aufbau eines axial durchstromten Taylor-Vortex Systems mit konventionellem,
zylindrischem Rotor (links) oder neuartigem, rippenférmigem Rotor (rechts).

Aufgrund der Rotation wirken im Ringspalt Zentrifugalkrifte auf das Fluid, wodurch sich mit
steigender Drehgeschwindigkeit eine Vielzahl von charakteristischen Ringwirbelstrémungen

ausbildet, bis letztendlich vollstindige Turbulenz erreicht wird (Andereck et al., 1986). Soll



2 1 Einleitung und Motivation

zusitzlich das Taylor-Vortex System kontinuierlich betrieben werden, kann der Ringspalt
axial durchstromt werden. Bei moderaten Volumenstromen driften hierbei die unverformten
Ringwirbel entlang des Ringspaltes (Lueptow et al., 1992).

Ein Taylor-Vortex System bietet aufgrund dieser einzigartigen Stromungsstrukturen sowie
der konstruktiv bedingten Ringspaltgeometrie die im Folgenden erlduterten Vorteile
gegeniiber klassischen, verfahrenstechnischen Systemen (z. B. Riihrkessel). Eine Vielzahl von
kontinuierlich und diskontinuierlich betriebenen Anwendungen werden daher in der Literatur
diskutiert, seit Kataoka et al. (1975) erstmals die Ringwirbelstromung fiir die
Verfahrenstechnik entdeckten.

So untersuchten Kataoka et al. (1995) und Wei et al. (2001) die Emulsionspolymerisation von
Styrol. Sie konnten in einem Taylor-Vortex Reaktor eine durch Scherung verursachte
Koagulation und somit Polymerablagerungen verhindern, wie sie sonst aufgrund hoher
Schergradienten bei Riithrkesseln auftreten.

Im weiteren sind die bei den laminaren Ringwirbelstromungen herrschenden geringen
Scherkrifte existentiell fiir scherempfindliche Giiter bei biotechnische Anwendungen wie der
Enzymkatalyse (losilevskii et al., 1993; Giordano et al., 2000b) oder Zellkultivierung (Haut et
al., 2003).

Aber auch bei der fliissig-fliissig Extraktion von sehr leicht emulgierbaren und daher wieder
nur sehr schwer in getrennte Phasen zerfallenden Stoffsystemen bieten die laminaren
Ringwirbel Vorteile. Entsprechend der Fliissigkeitsdichten existieren im Spalt bei geringer
Rotordrehzahl parallel nach aulen geschichtete Ringwirbelphasen. Ein feines Dispergieren
der Phasen ineinander entfillt, da aufgrund der Ringwirbelrotation eine effektive Extraktion
iiber die bereits vorhandene Phasengrenzfliache erreicht werden kann (Baier et al., 2000;
Forney et al., 2002).

Mit Steigerung der Rotordrehzahl und Ubergang zu turbulenten Ringwirbelformen wird in
einem Taylor-Vortex System aber auch eine sehr intensive und relativ homogene
Vermischung realisiert, was Vorziige in der Fillung von z. B. Calciumcarbonat (Jung et al.,
2000) oder Bariumsulfat (Judat et al., 2004) sowie bei der Flokkulation in der
Abwasseraufbereitung (Grohmann et al., 1981; Reiter et al., 1984) ergibt.

Der Einsatz der Zylinderoberflidchen als katalytische Tréiger z. B. bei der partiellen Oxidation
von Isopropanol (Cohen und Moalem Maron, 1983; Cohen und Moalem Maron, 1990) oder
auch als Elektroden fiir elektrochemische Anwendungen (Coeuret und Legrand, 1981) bietet

ebenfalls interessante Moglichkeiten. Der Nutzen hierbei ist eine durch die
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Ringwirbelstromung verursachte Intensivierung des Stoff- und Wirmetransfers an die aktiven
Zylinderflichen.

Ebenso kann der Rotor und/oder Stator als Lichtquelle gestaltet werden, was den Einsatz fiir
photochemische Reaktionen ermoglicht (Haim und Pismen, 1994; Forney und Pierson, 2003).
Die Effizienz, z. B. der heterogen photokatalysierten Wasserreinigung, kann gesteigert
werden, da eine periodische Illumination durch die Stromungseigenschaften eines Taylor-
Vortex Reaktors erreicht wird (Sczechowski et al., 1995).

Weitere Vorteile bieten die charakteristischen Ringwirbelstromungen aber auch in der
dynamischen Tangential- und Membranfiltration. Hierdurch wird der Aufbau eines
Filterkuchens bzw. ein Verstopfen der Poren vermindert, wodurch hohe Filtratstrome iiber
lange Standzeiten realisiert werden konnen (Schwille et al., 2002; Lee und Lueptow, 2004).
Als abschlieBendes Beispiel sei die Klassierung von Mikropartikeln aufgefiihrt. Aufgrund der
im rotierenden Ringwirbel wirkenden Zentrifugalkrifte und der Scherung konnen in einem
Taylor-Vortex System mikroskalige Teilchen ihrer Grofle nach aufgetrennt werden (Ohmura
et al., 2005).

Doch nur sehr wenige Applikationen wurden bisher kommerziell angewandt. Beispiele
hierfir sind lediglich Biorektoren zur Zellkultivierung (Synthecon Incorporation),
Separatoren von Blutplasma (Baxter Healthcare Corporation) oder rotierende
Filtrationseinheiten (Membrex Incorporation).

Ein Grund dafiir, warum gerade auch Anwendungen aus der chemischen Reaktionstechnik
bisher noch kommerziell unbeachtet blieben, liegt in den hierfiir eher ungiinstigen
Mischeigenschaften eines Taylor-Vortex Reaktors. So erfordert die Kinetik bei vielen
chemischen Reaktionen (Reaktionsordnung n>0) in kontinuierlich betriebenen Reaktoren eine
moglichst  geringe  makroskopische = Riickvermischung  in  Stromungsrichtung
(Makromischung), um hohe Raum-Zeit-Ausbeuten (RZA = Massenstrom Produkt / Volumen
Reaktor) zu erzielen (vergleiche Bild 1-2). Gleichzeitig miissen aber die oftmals getrennt
zugefiihrten Reaktanten auf molekularer Ebene in Kontakt gebracht werden, was besonders
bei sehr schnellen Reaktionen und/oder mehrphasigen Systemen hier eine sehr intensive

Vermischung (Mikromischung) erfordert.
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Bild 1-2: Einfluss der Makromischung auf die Raum-Zeit-Ausbeute (RZA) einer beliebigen Reaktion A—P n-ter
Ordnung. Die RZA wurde hierfiir anhand der idealen Grenzfille der Makromischung (keine Makromischung:
kontinuierlich  durchstromter idealer Kolbenstromreaktor; maximale Makromischung: kontinuierlich
durchstromter idealer Riihrkessel) exemplarisch mit cxo=10 mol/m’, k,=0,05 m““’“/(s mol(“’l)), T=60 s und
Mp=30 g/mol berechnet.

In einem Taylor-Vortex System ist nun die axiale Vermischung iiber die Ringwirbelgrenzen
(Makromischung) bei niedrigen Rotordrehzahlen und der hier auftretenden laminaren
Ringwirbelstromung praktisch nicht existent. Gleichzeitig ist aber auch die Mischintensitét im
Kern der Ringwirbel duBerst gering, so dass hier eine Mikromischung hauptsédchlich durch
molekulare Diffusion vonstatten geht. Mit Steigerung der Drehzahl und den damit
verbundenen Ubergingen bis zu turbulenten Stromungsformen kann die Mikromischintensitit
deutlich erhoht und homogenisiert werden. Leider steigt aber auch die Makromischung so
stark an, dass letztendlich die Stromungscharakteristik eines nahezu idealen Riihrkessels
erreicht wird (Moore und Cooney, 1995; Desmet et al., 1996b; Racina und Kind, 2006; Liu
und Lee, 1999).

Ein Ansatz, diese ungiinstige Mischcharakteristik eines Taylor-Vortex Reaktors zu
beeinflussen, ist es, von der klassischen, rein zylindrischen Geometrie Abstand zu nehmen. So
haben beispielsweise Rotz und Suh (1976, 1979) V-formig gerillte Rotoren verwendet, um die
laminare, lokale Vermischung (Mikromischung) in hochviskosen Medien gegeniiber
zylindrischen Rotoren zu intensivieren.

Ein Rotor mit gelapptem, kleeblattihnlichem Querschnitt ergibt einen in Umfangsrichtung
ungleichmifig ausgedehnten Spalt zwischen Innen- und AuBenzylinder. Durch diese

Modifikation werden die Ringwirbel deformiert, was schon bei geringen Rotordrehzahlen zu
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einer weitgehenden Homogenisierung der Scherkrifte iiber dem Reaktorvolumen fiihrt.
Hierdurch konnen effektiver als im Vergleich zu einem Taylor-Vortex System mit
zylindrischem Rotor oder einem Riihrkessel die Bereiche mit sehr hohen oder sehr geringen
Schergradienten verringert werden und somit eine unerwiinschte Agglomeration oder
Zerbrechen des Riihrgutes reduziert werden (Soos et al., 2007).

Im weiteren untersuchte Drozdov (2002) die Ringspaltstromung fiir in Lingsrichtung
wellenformige Rotoren und Statoren. Seine Ergebnisse zeigten, dass es hiermit moglich ist,
eine Separation von Mischungskomponenten unterschiedlicher Dichte zu minimieren.
Konische Bauformen sollen hingegen bei der Polymerisation ein Kollabieren der
Ringwirbelstromung aufgrund des reaktionsbedingten Viskositidtsanstieges verhindern
(Moritz et al., 1999). Andererseits kann mit dieser Geometrie aber auch die Riickvermischung
der laminaren Ringwirbelstromung im diskontinuierlichen Betrieb erhoht werden (Ohmura et
al., 2004).

Weitere in der Literatur beschriebenen Rotorgeometrien sind sogenannte ,,Sanduhr®-
Geometrien, womit aber lediglich chaotische Stromungsstrukturen aus hydrodynamischer
Sicht untersucht wurden (Wiener et al., 1997).

In allen hier aufgefiihrten Studien zur Modifikation der Rotorgeometrie wurde allerdings
niemals eine Reduzierung der Makromischung beabsichtigt noch beobachtet. Hieraus ergibt
sich das Ziel dieser Arbeit, eine Rotorgeometrie zu finden, welche eine geringe
Makromischung bei kontinuierlichem, moderatem Durchfluss erzielt, selbst bei hohen
Rotordrehzahlen, welche notwendig sind fiir eine intensive Mikromischung. Vielversprechend
erscheinen hierfiir neuartige Rotoren, welche mit Rippen versehen den Ringspalt axial
segmentieren (siehe Bild 1-1, rechts).

Es sollte in dieser Arbeit die Frage geklidrt werden, ob mit diesen rippenférmigen Rotoren das
erwiinschte Mischungsverhalten im kontinuierlichen Betrieb, im Gegensatz zu zylindrischen
Rotoren, erzielt werden kann.

Hierfiir wurden im ersten Teil der vorliegenden Arbeit die Ringspaltstrémung durch ein
rheoskopisches Fluid visualisiert und die Makromischung mittels Spurstoffexperimenten
untersucht. Anhand eigens entwickelter phinomenologischer Verweilzeitmodelle konnten die
Tracerversuche letztendlich quantitativ ausgewertet werden.

Da im ersten Teil die iiber den Ringspalt gemittelte (integrale) Mikromischung anhand der
Messung des Riihrenergieeintrages der Rotoren quantifiziert wurde, kam abschliefend im
zweiten Teil der Arbeit eine einfache chemische Testreaktion (alkalische Verseifung von

Ethylacetat) als Messsonde der Mikromischung auf molekularem Mafstab zur Anwendung.
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2 DAS TAYLOR-VORTEX SYSTEM

2.1 Aufbau und Stromungskennzahlen

Wie in Kapitel 1 beschrieben ist ein Taylor-Vortex System grundlegend aus einem Zylinder
und einem dazu konzentrisch angeordneten Hohlzylinder aufgebaut. Hierbei kann entweder
nur einer der beiden Zylinder oder es konnen beide Zylinder (gleich- oder gegensinnig) in
Rotation versetzt werden, wobei eine Vielzahl von teilweise sehr komplexen Stromungen
moglich sind (Andereck et al., 1986). Es ist jedoch die Betriebsweise mit rotierendem
Innenzylinder (Rotor) und fest stehenden Hohlzylinder (Stator) bei verfahrenstechnischen
Anwendungen iiblich (siehe Bild 1-1, links). Daher beschrinkt sich die vorliegende Arbeit im
weiteren auf diesen Fall.

Die mit steigender Rotation des Rotors und daher zunehmenden Zentrifugalkriften auf das
Fluid entstehenden Ringspaltstromungen konnen mit der dimensionslosen Taylor-Zahl (Ta-
Zahl) charakterisiert werden. Je nach fachlichem Hintergrund des Autors wird die Ta-Zahl in
der Literatur nicht einheitlich verwendet (siehe Tabelle 2-1). In der vorliegenden Arbeit wir
die Ta-Zahl entsprechend Andereck et al. (1986) analog einer Reynolds-Zahl definiert.
_liod

\%

Ta 2-1)

mit  d=ro-r; Spaltbreite in m v kinematische Viskositit in m*/s
fo Radius Stator in m ri Radius Rotor in m

o  Winkelgeschwindigkeit Rotor in 1/s

Soll das Taylor-Vortex System, um einen kontinuierlichen Betrieb zu ermdglichen, axial
durchstromt werden, ist eine weitere dimensionslose Grofle zur Beschreibung der Stromung
notwendig. Es wird hierfir die Reynolds-Zahl (Re-Zahl) verwendet, welche das
Krifteverhiltnis von Trigheitskriften zu viskosen Kriften ausdriickt.

Re = Ua\+d (2-2)

mit  d=ro-r; Spaltbreite in m v kinematische Viskositit in m*/s
fo Radius Stator in m ri Radius Rotor in m

Uax  axiale Leerspaltgeschwindigkeit in m/s
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Tabelle 2-1: Ubersicht iiber die in der Literatur verwendeten Definitionen der Ta-Zahl.

Ta:rimd
Y
T _2ri2032d4
a="5 5 >
(r§—r5)v
Ta=4ri2m2d3
(ri+ro)v2
2
Ta=19
\Y
f
P

2r§v

Andereck et al. (1986)

Burkhalter und Koschmieder (1974)

DiPrima und Swinney (1981)

Hasoon und Martin (1977)

Kataoka et al. (1975)

Reiter et al. (1984)
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2.2 Charakteristik der Ringspaltstromung

2.2.1 Strémungsformen im System ohne axialen Fluss

Die Ringspaltstromung zwischen zwei konzentrischen Zylindern wurde oftmals untersucht
und ist bis heute Gegenstand der Forschung, wobei viele Arbeiten keinen axialen Fluss
beriicksichtigten. Da die auftretenden Stromungsmuster durch einen moderaten axialen Fluss
kaum beeinflusst werden, sind in diesem Kapitel einfithrend die Stromungsformen ohne
axiale Durchstromung beschrieben und mit Stromungsabbildungen von rheoskopischen
Fluiden sowie vektoriellen Stromungsfeldern veranschaulicht. Der spezielle Einfluss eines
axialen Flusses auf die Ringspaltstromung wird gesondert im folgenden Kapitel 2.2.2
betrachtet.
Ein zur Stromungsvisualisierung verwendetes rheoskopisches Fluid besteht aus einer
Suspension von mikroskopisch kleinen, Licht reflektierenden Pldttchen. Diese Plittchen
richten sich aufgrund von Scherkriften in einer Stromung aus und erlauben so eine
Visualisierung derselben (siehe Bild 2-1). Die Interpretation der Strémungsabbildungen ist,
dass in einem dunklen Bereich die Stromung entlang der Blickrichtung des Betrachters flief3t,
hingegen in einem hellen Bereich senkrecht dazu (Savas, 1985).
Die erste Stromungsform im Ringspalt, welche bei sehr kleiner Rotation des Innenzylinders
bzw. sehr kleinen Ta-Zahlen auftritt, ist eine laminare, zeitlich stationdre Scherstromung
(Couette Stromung, CS, Bild 2-1 a). Nur fiir diesen Stromungsfall ist es moglich, die Navier-
Stokes Gleichungen und die Kontinuitdtsgleichung analytisch zu 16sen. Das Ergebnis fiir den
Geschwindigkeitsvektor (uy, ue, u,)' in Zylinderkoordinaten (r, ®, z) ergibt folgenden
Zusammenhang (2-3), wobei die Annahmen eines unendlich langen Spaltes (L—o0) und der
Haftbedingung (ue=0>1; bei r=r;; ue=0 bei r=r,) getroffen wurde (siehe Bild 2-2 a).
u =0 ; u®:Ar+$ ; u,=0 (2-3)

mit A=-on?/(1-n?); B=or?/(1-n%); n=riro

fo Radius Stator in m ri Radius Rotor in m

o Winkelgeschwindigkeit in 1/s

Mit steigender Drehzahl des Rotors (steigender Ta-Zahl) wird die CS instabil und es
formieren sich ab einer ersten kritischen Taylor-Zahl Tac; achsensymmetrische und
gegeneinander rotierende Ringwirbel. Sie weisen einen Durchmesser auf, welcher in etwa der

Spaltbreite d entspricht. Diese laminare, zeitlich stationdre Ringwirbelstromung (laminare
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Taylor-Vortex Stromung, LTVS, Bild 2-1 b) zeichnet sich dadurch aus, dass die Wirbelzellen
deutlich voneinander abgegrenzt sind und kein Fluidtransfer zwischen ihnen stattfindet (sieche

Bild 2-2 b).

Bild 2-1: Mittels rheoskopischer Fluide visualisierte Vorderansichten verschiedener Ringspaltstromungen ohne
axialen Fluss; a)Couette Stromung (Donnelly, 1991). b)laminare Taylor-Vortex Stromung bei Ta=131
(Fenstermacher et al., 1979); ¢c) Wavy-Vortex Stromung bei Ta=715 (Fenstermacher et al., 1979); d) turbulente
Vortex Stromung bei Ta=1906 (Fenstermacher et al., 1979); e) turbulente Vortex Stromung bei Ta=2799
(Fenstermacher et al., 1979)

Wird die Ta-Zahl weiter erhoht tritt in einem Ringspalt mit dem Radienverhiltnis ro/ri <1,4
(Coles, 1965) ab einer zweiten kritischen Taylor-Zahl Tac, die nédchste Stromungsinstabilitét
auf. Hierbei beginnen die laminaren Ringwirbel in Umfangsrichtung zu oszillieren (Wavy-
Vortex Stromung, WVS, Bild 2-1c). Im Gegensatz zur LTVS kommt es hier zu einer
periodischen Stromung zwischen den einzelnen Wirbelzellen (siehe Bild 2-2 c). Je nach Hohe
der Ta-Zahl kann die azimutale Oszillation allerdings nicht mehr eindeutig mit einer einzigen
Frequenz beschrieben werden, da die Amplitude sich ebenfalls mit der Zeit periodisch dndert.

In der Literatur untergliedern daher manche Autoren die WVS, wobei die Bezeichnungen
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voneinander abweichen konnen (siehe Tabelle 2-2). In der vorliegenden Arbeit wurde
allerdings auf eine Untergliederung der WVS verzichtet.

GroB3e Rotordrehzahlen bzw. Ta-Zahlen fithren schlielich dazu, dass die Oszillationen der
Ringwirbel ab einer dritten kritischen Ta-Zahl Tac; mit turbulenten Strukturen iiberlagert
werden (turbulente Vortex Stromung, TVS, Bild 2-1 d und e). Hierbei durchsetzen sich die
Ringwirbel allmidhlich mit chaotischen Strukturen, so dass eine turbulente
Ringwirbelstromung mit weiterhin zelluldirem Charakter entsteht (siehe Bild 2-2d). Im
Gegensatz zur vorliegenden Arbeit, wird teilweise in der Literatur die TVS wiederum in
Unterkategorien aufgeteilt (siehe Tabelle 2-2).

Letztendlich geht die TVS, bei immer weiterer Steigerung der Ta-Zahl, in eine vollstindig
turbulente Stromung iiber. Hierbei verlieren die Ringwirbel vollstindig ihr Identitdt und keine

zelluldre Ordnung ist mehr zu erkennen (siehe Bild 2-2 e).
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Bild 2-2: a) Mittels (2-3) berechnetes Geschwindigkeitsfeld im Ringspaltquerschnitt (r-® Ebene) der Couette
Stromung bei Ta=50. Anhand numerischer Stromungssimulation berechnete Geschwindigkeitsfelder im
Ringspaltldngsschnitt (r-z Ebene) ohne axialen Fluss: b) laminare Taylor-Vortex Stromung bei Ta=125 (Climent
et al., 2007); ¢c) Wavy-Vortex Stromung bei Ta=167 und zu verschiedenen Zeitpunkten t;, der schwarze Punkt
kennzeichnet ein Ringwirbelzentrum (Climent et al., 2007); d) turbulente Vortex Stromung bei Ta=3000 (Dong,
2007); e) turbulente Stromung bei Ta=8000 (Dong, 2007)
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Tabelle 2-2: Ubersicht iiber die in der Literatur verwendeten Untergliederungen der Stromungsregimes ohne

axialen Fluss.

diese Arbeit

Kataoka, 1986

Andereck et al., 1986

Lueptow et al., 1992

Wavy-Vortex
Stromung

einfach periodische Wavy-
Vortex Stromung

Wavy-Vortex Stromung

Wavy-Vortex Stromung

doppelt periodische Wavy-
Vortex Stromung

Modulierte Wavy-Vortex
Stromung

Modulierte Wavy-Vortex
Stromung

turbulente Vortex
Stromung

schwach turbulente Wavy-
Vortex Stromung

turbulente Vortex Stromung

turbulente Vortex
Stréomung

turbulente modulierte Wavy-
Vortex Stromung

turbulente Wavy-Vortex
Stromung

turbulente Vortex Stromung

2.2.2 Strémungsformen im System mit axialem Fluss

Fir den Fall, dass der Ringspalt zusitzlich axial durchstromt wird, konnen weitere
Stromungsmuster (vergleiche Kapitel 2.2.1) generiert werden. Bei moderaten axialen Fliissen
bzw. Re-Zahlen (Re<5) bleiben jedoch die bisherigen Stromungsformen erhalten (siehe Bild
2-3) bis auf die Tatsache, dass die Ringwirbel mit einer Driftgeschwindigkeit ug in axialer

Richtung durch den Spalt wandern (Lueptow et al., 1992).

40
] v v v v v/elo o oo o a vY vovovv/s
] HV
E v v v v/e e|o o oo o o
30+ rHWV
: L2 A e ¢ o/o o o o afy
Re ] TWV
- e o¢/0 o oo o (Y v
204
4 e e efo o o oo o o\y =
1 e e ¢/o0 0 o ooo aoan TV
104 . T 0o oooobo oo ofs
: o o a o a o o o o
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Bild 2-3: Experimentell bestimmtes Zustandsdiagramm der Ringspaltstromung in einem Taylor-Vortex System
mit axialem Fluss (Lueptow et al., 1992). CP (<): Couette-Poiseuille Stromung; HV (B): helixformige Taylor-
Vortex Stromung;, HWYV (O): helixformige Wavy-Vortex Stromung; LV=LTVS (O): laminare Taylor-Vortex
Stromung;, MWV (o): modulierte Wavy-Vortex Stromung; RMV (V): chaotische Wavy-Vortex Stromung; SHV
(A): stationdire helixformige Ringwirbelstromung; TMW (A): turbulente modulierte Wavy-Vortex Stromung;
TRA (V): Ubergangsstromungsregime; TV=TVS (w): turbulente Vortex Stromung; TWV (o): turbulente Wavy-
Vortex Stromung; WV=WVS (®): Wavy-Vortex Stromung

Hingegen werden die Ringwirbel bei hohen Re-Zahlen (Re>5) deformiert (siehe Bild 2-3) und
es entstehen spiralformige Stromungsmuster (siehe Bild 2-4), wie die helixformige Taylor-

Vortex Stromung (HV), die helixférmige Wavy-Vortex Stromung (HWYV), die chaotische



2 Das Taylor-Vortex System 13

Wavy-Vortex Stromung (RMV) oder die stationédre helixformige Ringwirbelstromung (SHV)
(Lueptow et al., 1992). Auller bei der SHV, driften die spiralférmigen Wirbel hierbei analog
den nicht deformierten Ringwirbeln axial durch den Spalt. Bei sehr hohen Ta- und Re-Zahlen
ist zusitzlich ein Ubergangsstromungsregime (TRA) moglich, bei dem turbulente, turbulente
wellenformige und turbulente helixformige Ringwirbel innerhalb von kurzen Zeitperioden
sequenziell entstehen.

Neben der Generierung weiterer Stromungsmuster hat die axiale Stromung auch einen
stabilisierenden Einfluss auf die Stromung. Diese Stabilisierung bedeutet, dass prinzipiell alle
Stromungsiibergdnge mit steigender Re-Zahl geringfiigig zu hoheren Ta-Zahlen verschoben
werden. Dieses Verhalten konnte fiir den ersten Stromungsiibergang (CS—LTVS) theoretisch
mit Hilfe der linearen Stabilitdtsanalyse der Stromung (siehe Kapitel 2.3, Bild 2-9) bestimmt,

sowie auch experimentell bestitigt werden (Lueptow et al., 1992; siehe Bild 2-3).

Bild 2-4: Mittels rheoskopischer Fluide visualisierte Vorderansichten der deformierten Ringspaltstromungen bei
hohen axialen Fliissen (Lueptow et al., 1992). a) helixférmige Taylor-Vortex Stromung (HV), Ta=130, Re=10;
b) helixformige Wavy-Vortex Stromung (HWYV), Ta=150, Re=10; c¢) stationdre helixformige
Ringwirbelstromung (SHV), Ta=150, Re=5; d) chaotische Wavy-Vortex Stromung (RMV), Ta=600, Re=40

Im folgenden werden nur die Geschwindigkeitsfelder bei moderatem axialen Fluss diskutiert,
da in der vorliegenden Arbeit moderate Re-Zahlen (Re<2) untersucht wurden. Die
Stromungsfelder ergeben sich generell anhand des Superpositionsprinzips, wobei diejenigen
ohne axialen Fluss (siehe Bild 2-2) jeweils mit dem der Poiseuille Stromung (PS) vektoriell
iberlagert werden (Wereley und Lueptow, 1999).

Das axiale Stromungsfeld (u;, ue, uZ)T der PS in Zylinderkoordinaten (r, ®, z) (siehe Bild 2-5)

kann analytisch aus den Navier-Stokes Gleichungen und der Kontinuitétsgleichung hergeleitet



14 2 Das Taylor-Vortex System

werden. Hierbei werden ein unendlich langer Spalt (L—) sowie die Haftbedingung (u,=0

bei r=r; und r=r,) angenommen.

2
2 r r
Uu=0 ; Upg=0 ; U, =—U,|1-|—| =DIn 2 2.4
r Q) z C ax [I‘o] [r] (2-4)
mit C=(1-n*)/(1-n)-(1-n®)/In(1/m); D=(1-n?)/In(1/n); n=ritq
fo Radius Stator in m r; Radius Rotor in m
Uax axiale Leerspaltgeschwindigkeit in m/s
r
— > li lo

e e e s e e e e > e o > =t =t > = =]

> > = > > > > > > > > =
R e e e
s P D e ey
R e T I e,

Bild 2-5: Mittels (2-4) berechnetes Geschwindigkeitsfeld im Ringspaltlingsschnitt (r-z Ebene) der Poiseuille
Stromung; Re=2,0.

Die Geschwindigkeitsfelder, wie sie sich nach dem Superpositionsprinzip aus der
Uberlagerung der rotationsbedingten Ringwirbelstromungen mit moderater, axialer Stréomung
ergeben, sind im folgendem Bild 2-6 exemplarisch anhand der axial propagierenden WVS
dargestellt.

Charakteristisch bei allen propagierenden Ringwirbelstrémungen ist, dass sich jeweils ein
Bypassstrom um die einzelnen Wirbelzentren windet. Dieser ist je nach Stirke des axialen
Flusses mehr oder weniger stark ausgeprdgt, muss aber aufgrund der Superposition auch
schon bei sehr geringen Fliissen auftreten. Im weiteren ist in Bild 2-6 das Driften der
Wirbelzentren entlang des Ringspaltes zu erkennen, was aufgrund der Oszillationen der WVS
hier nicht gleichméBig stattfindet. Im Falle der LTVS wiirden die Wirbelzentren mit einer
konstanten Driftgeschwindigkeit ug durch den Ringspalt stromen (Wereley und Lueptow,

1999; Hwang und Yang, 2004).
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Bild 2-6: Anhand numerischer Stromungssimulation  berechnete  Geschwindigkeitsfelder im
Ringspaltlangsschnitt (r-z Ebene) mit axialem Fluss fiir die Wavy-Vortex Stromung zu verschiedenen
Zeitpunkten t; Ta=139, Re=4,9. Der schwarze Punkt kennzeichnet das Zentrum eines durch den Ringspalt
driftenden Ringwirbel; uy/u,=1,15 (Hwang und Yang, 2004).

Die Driftgeschwindigkeit ug, mit welcher die Wirbelkerne der LTVS bei Tac;, durch den
Spalt wandern, ist mit Hilfe der linearen Stabilititsanalyse berechenbar. Sie fillt hierbei etwas
hoher aus als die axiale Leerspaltgeschwindigkeit u,x (ug/u.x=1,2; Recktenwald et al., 1993).
Eine theoretische Vorhersage der Driftgeschwindigkeit uq fiir hohere Ta-Zahlen (Ta>Tac)
und Stromungsmoden ist nicht moglich. Ebenso sind bisher nur wenige experimentelle Daten
der Ringwirbeldriftgeschwindigkeit ugq in den verschiedenen Regimes verfiigbar (siehe Bild
2-7). Es konnte jedoch beobachtet werden, dass die Ringwirbel der LTVS sowie der WVS
teilweise sehr langsam durch den Ringspalt driften und bis zur vollstindigen Stagnation
kommen. Ebenso ist kein Trend in der Abhéngigkeit der Driftgeschwindigkeit ug bzw.
relativen Driftgeschwindigkeit ug/u,x von den Stromungskennzahlen (Ta/Re) zu erkennen
(siehe Bild 2-7), was auf ein mogliches Bifurkationsverhalten der Stromung hinweist
(Wereley und Lueptow, 1999).

Jedoch konnte bisher eine Bifurkation der Ringspaltstromung nur fiir ein nicht axial
durchstromtes System theoretisch vorhergesagt (Kogelman und DiPrima, 1970) und
experimentell nachgewiesen werden (Coles, 1965; Burkhalter und Koschmieder, 1973, 1974;
siehe Bild 2-8). Aufgrund der Bifurkation bilden sich je nach Spaltlinge, Startbeschleunigung
des Rotors, Randbedingungen des Spaltes, Art und Weise der Ringspaltfiillung mit Fluid oder

Weg, iiber welchen der Stromungszustand eingestellt wird, bei ein und der selben Ta-Zahl
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verschiedene stabile Stromungszustinde. Hierbei bleibt die grundlegende Stromungsform
zwar erhalten, aber die axiale Ausdehnung lwp der einzelnen Wirbelpaare (sieche Bild 2-8),

sowie die Anzahl der azimutalen Wellen bei der WVS kann variieren.

2,5-
] O
2,0-
— ] 8 lineare Stabilitatsanalyse
—_ i (Recktenwald et al., 1993)
% 1,57 = i
3 Smo A
35 - - - - ]
: -
1,01 > %A I%A
il = A |
i @ n
0,5 - ™
4 A ]
: y =
0,0'_|_|-|-|'rm| L | S“SIII" | ||||l'_-.-|-|'|'rm|
1 10 100 1000 10000
Ta/Re [

Bild 2-7: Literaturdaten der relativen Ringwirbeldriftgeschwindigkeit ug/u,x dargestellt fiir verschiedene
Stromungsregime als Funktion von Ta/Re (Giordano et al., 1998; Wereley und Lueptow, 1999). laminare
Taylor-Vortex Stromung (B,0);Wavy-Vortex Stromung (A); helixformige Taylor-Vortex Stromung (H);
helixformige Wavy-Vortex Stromung (A);chaotische Wavy-Vortex Stromung (O); aus der linearen
Stabilitdtsanalyse (— —; ug/u,=1,2; Recktenwald et al., 1993)

lwp

lwp

Bild 2-8: Anhand eines rheoskopischen Fluids visualisierte Bifurkation der Ringspaltstromung ohne axialen
Fluss bei Ta=250, (Burkhalter und Koschmieder, 1974). a) nach plétzlichem Rotorstart, lwp/d=1,530; b) nach
gleichmifBiger Erhohung der Rotordrehzahl, lwp/d=2,020; ¢) nach einem Fiillexperiment des Ringspaltes,
1wp/d=2,405
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2.3 Auftreten und Berechnung von Stréomungsinstabilitdaten

Rayleigh (1917) formulierte erstmals anhand einer Analyse der kinetischen Energie eines
theoretischen, nichtviskosen Fluids ein allgemeines Stabilitdtskriterium fiir die
Ringspaltstromung. Der Durchbruch in der Stabilititsanalyse gelang jedoch erst Taylor
(1923), in dem er experimentell und theoretisch das Auftreten von Instabilititen der CS
untersuchte. Fiir seine theoretischen Vorhersagen entwickelte er die lineare Theorie der
Stabilitéit, wie sie prinzipiell bis heute noch angewandt wird (sieche Anhang A2).

Heutzutage wird die lineare Stabilitdtsanalyse mittels computergestiitzter, numerischer
Néherungsverfahren durchgefiihrt. Somit sind Berechnungen der linearen Stabilitit der CS in
einem weiten Parameterbereich vorhanden (0<Re<20, 0,1<ri/r, <0,975; Recktenwald et al.,
1993; siehe Bild 2-9).

Bei der Berechnung des ersten Stromungsiiberganges wird bei der linearen Stabilitidtsanalyse
von einem unendlichen langem Ringspalt ausgegangen (L—0), so dass Effekte an den
axialen Begrenzungen vernachlissigt werden. In realen Zylindersystemen mit endlicher
Spaltlinge treten allerdings Randeffekte auf. Sie bewirken, dass fiir Ta<Tac; an den axialen
Begrenzungen sogenannte ,,Geister*-Ringwirbel entstehen konnen (Burkhalter und
Koschmieder, 1973). Mit Anndherung an den kritischen Punkt bilden sich immer mehr, so
dass erst bei Tac; der gesamte Ringspalt mit Taylorwirbeln ausgefiillt und somit die LTVS
vollstindig ausgebildet ist. Der Einfluss einer endlichen Spaltlinge auf die Vorhersage der
ersten Stromungsinstabilitit ist somit von untergeordneter Bedeutung (Cole, 1976), was auch
die sehr gute Ubereinstimmung mit experimentellen Daten zeigt (siehe Bild 2-9 a).

Die Ergebnisse der linearen Stabilititsanalyse zeigen, dass der Ubergang zwischen der CS
und der LTVS stark von der Ringspaltbreite abhingt, wobei der Einfluss fiir sehr schmale
(ri/ro—1) bzw. sehr breite Spalten (ri/r,—0) am stirksten ausgeprigt ist (siche Bild 2-9 a).

Der stabilisierende Effekt des axialen Flusses, und somit eine Erhohung der kritischen Ta-
Zahl Tac,, wird erst bei hoheren Re-Zahlen (Re>5) signifikant (siehe Bild 2-9 b).

Ebenso ergibt sich, dass ein bei der kritischen Ta-Zahl Tac; gerade gebildeter Ringwirbel
unabhingig der Re-Zahl einen Durchmesser nahe der Spaltbreite d aufweist und mit etwa der
1,2-fachen Leerspaltgeschwindigkeit u,x entlang des Spaltes driftet (ug/uu,=1,2). Mit
zunehmender Spaltbreite (ri/r,—0) wird das Propagieren der Ringwirbel beschleunigt, wobei
sie axial gestreckt werden (siehe Bild 2-9 ¢, d). Hierdurch verlieren sie ihren anfinglichen

nahezu gleichmifigen Querschnitt und werden axial deformiert.
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Bild 2-9: Ergebnisse der linearen Stabilitdtsanalyse (— Recktenwald et al., 1993) und experimentelle Daten
(X Taylor, 1923, 87<L/d<383; O Andereck et al., 1986, L/d=30; O Lueptow et al., 1992, L/d=41) fiir die erste
Stromungsinstabilitiat (CS—LTVS).

Die oben diskutierten Ergebnisse der linearen Stabilitdtsanalyse geben sehr gut den
Stromungsiibergang zwischen CS und LTVS bei Tac; wieder. Allerdings ist es mit der
linearen Stabilititsanalyse nicht moglich, das Stromungsverhalten fiir Ta>Tac; zu analysieren.
Es existieren in der Literatur weitere theoretische Ansdtze, um auch die
Stromungsinstabilitdten bei hoheren Ta-Zahlen (LTVS—WVS; WVS—TVS) zu beschreiben,
wie die erweiterte lineare Stabilitdtsanalyse (Krueger et al., 1966; sieche Anhang A3) oder die
nichtlineare Stabilititsanalyse (Davey et al., 1968; siche Anhang A4). Jedoch ist deren
mathematische Beschreibung sehr komplex, so dass in der Literatur bisher nur Arbeiten mit
starken Vereinfachungen (z. B. schmaler Spalt: ri/r,—1; kein axialer Fluss) publiziert wurden.
Selbst die experimentelle Untersuchung der Stromungsiibergiinge bei hoheren Ta-Zahlen
beschrénkt sich zumeist auf den Fall, dass der Ringspalt nicht axial durchstromt wird. Da in

der vorliegenden Arbeit jedoch nur moderate axiale Strome (Re<2) untersucht wurden,
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konnen hierfiir stellvertretend die in der Literatur beschriebenen Stromungsiibergédnge ohne
axialen Fluss betrachtet werden.

Aus experimentellen Arbeiten (sieche Tabelle 2-3) ist bekannt, dass der zweite
Stromungsiibergang (LTVS—WVS) im Bereich von 1,08<Tacy/Tac;<1,24 auftritt, wobei er
mit zunehmender Spaltbreite d zu hoheren Ta-Zahlen verschoben wird. Coles (1965) stellte
zusitzlich fest, dass Oszillationen der Ringwirbel nur auftreten konnen, wenn r./ri<1,4 gilt.
Ergédnzend zeigte Cole (1976), dass neben der Spaltbreite d auch die Spaltlinge L hier einen
sehr starken Einfluss auf das Auftreten der zweiten Instabilitit hat, im Gegensatz zur ersten
Stromungsinstabilitét.

Das Auftreten erster Turbulenzen und damit die dritte Stromungstransformation
(WVS—TVS) konnte in experimentellen Arbeiten in einem sehr weiten Bereich von

5,5<Tacs/Taci1<12,5 nachgewiesen werden (siehe Tabelle 2-4).

Tabelle 2-3: Experimentelle Daten fiir das Auftreten von azimutalen Oszillationen (LTVS—WYVS) ohne axialen
Fluss.

Autoren ri/T, L/d Tacy/Tac1
Andereck et al. (1986) 0,883 30 1,2
Fenstermacher et al.(1979) 0,877 20 1,2
Cole (1976) 0,954 107 1,08
0,933 67 1,07
0,914 61 1,10
0,894 45 1,12
0,954 20 1,24
0,933 20 1,21
0,914 20 1,21
0,894 20 1,21

Lueptow et al. (1992) 0,848 41 1,16
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Tabelle 2-4: Experimentelle Daten fiir das Auftreten von ersten Turbulenzen (WVS—TVS) ohne axialen Fluss.

Autoren r;i/T, L/d Tacs/Tac:

Schultz-Grunow und Hein (1956) 0,840 50 =10
Coles (1965) 0,874 27,9 =11
Fenstermacher et al. (1979) 0,877 20 =12
Walden und Donelly (1979) 0,875 18 bis 80 =11
Koschmieder (1979) 0,896 123 =10
Mobbs et al. (1979) 0,908 65 =5,5

Lueptow et al. (1992) 0,848 41 =12,5

Andereck et al. (1986) 0,883 30 =11,3
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3 MISCHEN IN REAGIERENDEN SYSTEMEN

3.1 Grundprinzipien und GréBenskalen des Mischens

Das Mischen gehort zu den wichtigsten Grundoperationen der Verfahrenstechnik. Speziell in
der chemischen Verfahrenstechnik miissen in Reaktoren (z.B. Riihrkessel) Edukte
zusammengebracht werden, damit diese schlieflich reagieren konnen. Durch den Grad der
Vermischung werden hier sehr stark Umsitze sowie Selektivititen chemischer Reaktionen
bestimmt und somit die Wirtschaftlichkeit des gesamten Verfahrens beeinflusst. Bei der
Auslegung eines chemischen Reaktors spielen somit die Kenntnis und Beschreibung der
Vermischung eine sehr wichtige Rolle.

Im Allgemeinen wird unter Mischen das Verteilen von Masseteilchen in einem Volumen
verstanden, wobei sie sich in mindestens einer Stoffeigenschaft unterscheiden miissen. Solche
Eigenschaften sind z. B. die chemische Zusammensetzung, die Temperatur, die Farbe usw.
Ziel des Mischens st die gleichmédlBige Verteilung der kleinstmoglichen
Mischungsbestandteile (Partikel, Molekiile, usw.) und somit eine Homogenisierung der
verschiedenen Komponenten, um die Produktqualitit und/oder die Ausbeute eines Verfahrens
zu erhohen. Hierfiir muss eine Relativbewegung zwischen den einzelnen Komponenten
vorhanden sein, welche im Detail eine Verteilung, Deformation, Scherung und/oder Zerfallen
einzelner Komponentenbereiche beinhaltet.

Es wird allgemein zwischen zwei Mischarten unterschieden. Beim distributiven Mischen
werden einzelne Volumenelemente gegeneinander verschoben, wihrend das disperse Mischen
neben dem Verteilen noch ein Zerteilen beinhaltet. Hierbei konnen vereinfachend jeweils drei
Teilschritte (siehe Bild 3-1) des eigentlich sehr komplexen Mischvorganges voneinander
abgegrenzt werden (Villermaux, 1983):

e grobe Verteilung der Komponenten ineinander und Vereinheitlichung der
durchschnittlichen Zusammensetzung ohne die urspriingliche lokale Konzentration zu
verdndern

¢ Reduzierung der GréBe der Bereiche mit identischer Zusammensetzung

¢ mischen durch molekulare Diffusion.

Die drei Teilschritte des Mischens (verteilen, verkleinern, diffundieren) konnen nacheinander
oder parallel ablaufen, wobei die molekulare Diffusion die letzte Stufe darstellt und eine
molekulare Homogenitit bei ineinander 16slichen Komponenten ermdoglicht. Erst auf dieser

molekularen Ebene kann eine anschliefende chemische Reaktion stattfinden.
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Durch die ersten zwei Mischvorginge (verteilen, verkleinern) werden der Wérme- und
Stofftransport zwischen den Fluidballen stark beschleunigt, da sich ihre gesamte
Austauschoberflache vergroBert, sowie die mittlere Distanz zwischen ihnen (Mittelpunkt-
Mittelpunkt) verkiirzt wird. Als logische Folge hieraus ergibt sich, dass die Zeitspanne bis zur
erwiinschten molekularen Homogenitédt deutlich gegeniiber dem reinen diffusiven Mischen
verkiirzt werden kann. Dies ist ein duBlerst wichtiger Aspekt sofern neben dem Mischen noch

ein zeitlich abhingiger Vorgang wie eine chemische Reaktion, ablduft.

disperses Mischen

. ® o
‘ verkleinern | o L °
> o e ON\%
[ I ) <
‘. o ©

S
> &
verkleinern

distributives Mischen

Bild 3-1: Teilschritte des dispersen bzw. distributiven Mischens.

Die weitere Vorgehensweise bei der Formulierung des Mischens hingt sehr stark vom
Blickwinkel auf das Mischproblem ab, wobei zwischen einer Eulerschen (ortsfesten) und
Lagrangeschen (materiefesten) Betrachtungsweise unterschieden werden muss.

Der in der Stromungsmechanik verbreitete Eulersche Ansatz fiihrt zu sehr komplexen
Differentialgleichungssystemen, die das Mischen (auch turbulent) beschreiben, bzw. zu
Modellen fiir das turbulente Mischen, welche sich aus der statistischen Theorie der Turbulenz
ableiten. Der Vorteil hierbei ist, dass eine detaillierte rdumliche Beschreibung des Mischens
vorliegt sofern das Problem mathematisch 16sbar ist.

Der in der chemischen Verfahrenstechnik iibliche Lagrangesche Ansatz, kann das Mischen
nicht rdumlich auflésen. Aber durch die einfachere Herangehensweise werden auch sehr
komplexe, reale Systeme mathematisch handhabbar.

Die materiefeste Betrachtung des Mischens, wie sie auch in der vorliegenden Arbeit
angewandt wurde, fiihrt zu dem in der chemischen Verfahrenstechnik sehr verbreitetem

Konzept der Verweilzeitverteilung und Mikromischung. Hierbei wird das Mischen in
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kontinuierlich  durchstromten Systemen durch zwei Teilprozesse unterschiedlicher

GroBenskalen beschrieben:

Makromischung: Sie definiert groBflichige Verteilungs- und Stromungsvorgéinge und

entspricht in kontinuierlich durchstromten Systemen der Verweilzeitverteilung von
Fluidelementen bzw. Molekiilen. Sie ist unabhingig von der Mikromischung zu
betrachten.

Mikromischung: Sie definiert alle weiteren lokalen Einfliisse, sowie auch die Historie

und Zeitpunkt des Mischens einzelner Fluidelemente bzw. Molekiile. Aulerdem wird

sie von der Makromischung beeinflusst, da diese ihre Randbedingungen definiert.
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3.2 Makromischung im Taylor-Vortex System

3.2.1 Theorie der Verweilzeitverteilung

Die Theorie der Verweilzeitverteilung betrachtet Elemente, welche in ein System eintreten, es

durchstromen und es wieder verlassen. Das Alter eines Elements beim letztendlichen Austritt

aus dem System wird Verweilzeit t genannt und wird offensichtlich durch die

Stromungsverhiltnisse bzw. die Makromischung des Systems beeinflusst. Notwendigerweise

sind bei der Theorie der Verweilzeitverteilung folgende Axiome zu postulieren (Nauman und

Buffham, 1983):

Das stromende Fluid besteht aus konservierten Elementen (z. B. Partikel, Molekiile,
Fluidballen), die sich nicht neu bilden oder im System zerfallen.

Jedes Element hat einen urspriinglichen Eintritt und einen letztendlichen Austritt aus
dem System. Es befinden sich also keine Elemente von Anfang an in dem System und
bleiben auch nach unendlich langer Zeit nicht im System zuriick (keine
Akkumulation).

Das System besteht aus einem definierten endlichen Volumen, in welches die
Elemente iiber definierte Verbindungen ein- und austreten.

Es gibt keine Mehrdeutigkeit, und ein Element ist somit immer eindeutig innerhalb
oder auflerhalb des Systems.

Die Elemente, welche in das System eintreten, haben ein Alter von null und altern
entsprechend der Zeit, die sie dort verbringen. Tritt ein Element aus dem System aus,

stoppt das Altern und wird beim erneuten Wiedereintritt fortgesetzt.

Diese sehr essentiellen Grundgedanken erlauben das Behandeln von komplexen, nicht-

isothermen Systemen mit einer Vielzahl von Ein- bzw. Ausldssen, instationdren Stromen,

zeitabhingigen Systemgrenzen und mehreren Phasen. Um die sehr allgemeine Theorie der

Verweilzeitverteilung weiter zu vereinfachen, werden ergéidnzend zu den obigen Axiomen

weitere in der chemischen Verfahrenstechnik iibliche Annahmen getroffen:

Das System wird stationdr durchstromt.
Es gibt nur jeweils einen Ein- und Ausgang.
Das System ist homogen, d.h. es ist einphasig.

Das System ist isotherm.

Die folgende Methodik und die spiter eingefiihrten Verweilzeitmodelle fiir Taylor-Vortex

Systeme (siche Kapitel 3.2.4) gelten zwar streng nur fiir einphasige Systeme, sind aber auch
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auf mehrphasige Systeme anwendbar. Hierbei muss dann die starke Vereinfachung einer
Quasi-Homogenitit getroffen werden. Dies ist gerechtfertigt, wenn das mehrphasige Gemisch
gleichmiBig verteilt vorliegt oder keine Stofftransportlimitierungen zwischen den Phasen
herrscht.

Sollte die Bedingung der Quasi-Homogenitit und/oder Isothermie nicht erfiillt werden
konnen, gibt es die Moglichkeit das System heterogen zu betrachten und das Verweilzeit-
Konzept auf Kontaktzeit- bzw. Temperaturzeit-Konzepte zu erweitern (Villermaux, 1983;
Nauman und Buffham, 1983) und somit spezielle heterogene Modelle zu entwickeln (Wen
und Fan, 1975a).

Wird nun ein einfaches, kontinuierlich durchstromtes und homogenes System (siche Bild 3-2)
betrachtet, in das am Eingang schlagartig zum Zeitpunkt t=0 ein Kollektiv von markierten
Elementen eingebracht wird, kann am Ausgang jeweils deren Menge n erfasst werden, welche

in den darauf folgenden Zeitintervallen At das System verlassen.

Emgang=( Sys tem \ Ausgang > Strémung

Bild 3-2: Ein einfaches Stromungssystem.

Hieraus ergibt sich ein Histogramm der individuellen Verweilzeiten t; einzelner Elemente, aus
welchem fiir At—0 und entsprechender Normierung, die Verweilzeitverteilung E(t) gemil

(3-1) hervorgeht (siehe Bild 3-3).

(3-1)

mit n(t) Menge markierter Elemente [-]

Es ist offensichtlich, dass je nach Stromungsverhiltnissen und makroskopischer Vermischung
im System die individuelle Verweilzeit t; einzelner Elemente unterschiedlich sein kann. Somit
charakterisiert die Verweilzeitverteilung E(t) eindeutig den Stromungszustand bzw. die

Makromischung im betrachteten System.
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Bild 3-3: Histogramm der Verweilzeiten einzelner Elemente (links) und die sich daraus ergebende
Verweilzeitverteilung E(t) (rechts).

Der Ausdruck E(t)-dt in Bild 3-3 beschreibt anschaulich ausgedriickt den Anteil an
Elementen, welche die Zeit t bis t+dt im System verbracht haben bzw. die
Wahrscheinlichkeit, dass Elemente des Kollektivs eine Verweilzeit t im Intervall (t, t+dt)
aufweisen. Hierbei muss logischerweise (3-2) giiltig sein, da eine Akkumulation von

Elementen im System per Axiom nicht erlaubt ist.

[E(t)dt =1 (3-2)

Aus der Verweilzeitverteilung E(t) lassen sich weitere praktische Verteilungsfunktionen

ableiten.
t oo
F(t)= [E()dt ; W =[E)dt ; FH)+W()=1 (3-3)
0 t’

Die kumulative Verweilzeitverteilung F(t) beschreibt hierbei den Anteil an Elementen bzw.
deren Wahrscheinlichkeit eine Verweilzeit kleiner t° zu haben. Die sogenannte
Auswaschfunktion der Verweilzeitverteilung W(t) gibt hingegen den Anteil an Elementen

bzw. deren Wahrscheinlichkeit an, eine Verweilzeit groBBer t” zu haben (siehe Bild 3-4).
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1_

Verteilungsfunktion

Verweilzeit t [s]

Bild 3-4: Die verschiedenen Verteilungsfunktionen der Verweilzeit.

Ein analytischer Ausdruck fiir die Verweilzeitverteilung E(t) kann den Kurvenverlauf exakt
beschreiben. Eine andere Moglichkeit besteht darin, die Verweilzeitverteilung E(t) durch ihre
sogenannten Momente n-ter Ordnung zu definieren. Oftmals kann die Verweilzeitverteilung
E(t) ausreichend (aber nicht exakt) durch zwei Parameter bzw. Momente beschrieben werden.
Das Moment erster Ordnung ist die mittlere Verweilzeit Ty entsprechend (3-4), welche in
einer volumenstabilen Stromung (Dichte konstant) auch anhand des durchstromten Volumens

V und dem Volumenstrom Q bestimmt ist.
T =—=[tE(® dt (3-4)

mit V  Volumen in m’ Q Volumenstrom in m*/s

E(t) Verweilzeitverteilung in 1/s

Das Moment zweiter Ordnung ergibt gemiB (3-5) die Varianz 6 der Verteilung und ist ein

MabB fiir die Breite der Verteilungsfunktion.

2

o’ =|tPE@{)dt-T? (3-5)

Oty 8

mit Ty mittlere Verweilzeit in s E(t) Verweilzeitverteilung in 1/s
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Um die Verteilungsfunktionen E(t), F(t) und W(t) verschiedener Systeme unabhingig von
deren absoluten Verweilzeiten t vergleichen zu konnen, ist es zweckmiBig sie entsprechend
(3-6) jeweils auf die mittlere Verweilzeit Ty zu normieren.

TLK=@ . Ee®) =T E(t) ; Fo(®) =F(t) ; Wg(®) =W(t) (3-6)

mit Ty mittlere Verweilzeit in s ® normierte Verweilzeit [-]

3.2.2 Messmethoden der Verweilzeitverteilung

Es ist bei der experimentellen Bestimmung der Verweilzeitverteilung grundlegend zwischen
physikalischen und chemischen Methoden zu unterschieden.

Bei der physikalischen Vorgehensweise, wie sie auch in der vorliegenden Arbeit angewandt
wurde, wird die Verweilzeitverteilung anhand des Konzentrationsverlaufs von nicht-reaktiven
Spurstoffen (Tracer) ermittelt. Die Anforderungen an einen Tracer und die entsprechende
Zugabe lassen sich wie folgt zusammenfassen:

e vollstandige Loslichkeit und &@hnliche Dichte/Viskositidt, wie das zu untersuchende
Fluid;

e keine Adsorption oder Desorption im System (Katalysator, Reaktorwand, usw.);

e Unterschied zum untersuchendem Fluid in mindestens einer messbaren physikalischen
Eigenschaft (Leitfihigkeit, Brechungsindex, usw.), welche proportional der
Tracermenge ist;

e Zugabe von sehr geringen Mengen iiber den gesamten Stromungsquerschnitt, um die
eigentliche Stromung moglichst wenig zu beeinflussen;

e gute Aufzeichnung und Detektierbarkeit der physikalischen Eigenschaft auch in sehr
geringen Mengen mit moglichst linearer Abhédngigkeit zum Messgeritesignal.

Abhidngig vom zu untersuchenden Stoffsystem werden in fliissigen Phasen meist
Salzlosungen (z. B. NaCl, KCI, NaNQOs), Farbstofflosungen (z. B. Alizarin, KMnOy4) oder

140, Sbm) verwendet, wobei die Analytik mit

radioaktive Substanzen (z.B. Ba
Konduktometern, Photometern oder Geiger-Zihlern erfolgt.

In gasformigen Systemen finden hingegen Tracergase Anwendung wie z. B. CO,, He, Hy,
NHj;, Cs;Hg. Die hierfiir passenden quantitativen Messgerite sind Wirmeleitfahigkeit-
Detektoren, Infrarotspektrometer oder auch Flammenionisation-Detektoren (Wen und Fan,

1975).
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Im vorherigen Kapitel 3.2.1 wurde nur der Fall betrachtet, wenn schlagartig markierte
Elemente (Tracer) in das System eingebracht werden entsprechend der Idealvorstellung eines
unendlich schmalen und unendlich hohen Impulses, dem sogenannten Dirac-Impuls d(t-a). Er
ist entsprechend (3-7) definiert.

o(t—a)= lim
e—>04/27E

2
exp{— ( ;2) } (3-7)

mit a Abszissenverschiebung Dirac-Impuls in s

Fiir diesen Fall ergibt sich am Ausgang als Systemantwort direkt die Verweilzeitverteilung
E(t). Wird nun am Fingang ein beliebiges Tracer-Signal c.iy(t) aufgegeben, kann anhand der
Laplace-Transformation gemidfl (3-8) die Systemantwort c,(t) bei Kenntnis der
Verweilzeitverteilung E(t) mit (3-9) ermittelt werden oder auch umgekehrt die

Verweilzeitverteilung E(t).

f'(s)=[ef(t) it (3-8)
0
mit f(s) Laplace-transformierte Funktion [-] f(t) urspriingliche Funktion in 1/s
Caus () =Cein($)-E (5) (3-9)

mit C*aus(S) Laplace-transformiertes Ausgangsignal Tracer [-]
C*ein(S) Laplace-transformiertes Eingangsignal Tracer [-]

E'(s) Laplace-transformierte Verweilzeitverteilung [-]

Es haben sich aber aufgrund der einfacheren Auswertung Puls- und Sprungexperimente als
Messmethoden fiir die Verweilzeitverteilung etabliert.

Beim Pulsexperiment wird als Eingangsignal c.in(t) ein Dirac-Impuls d(t-a) des Tracers bzw.
eine moglichst gute Anndherung davon aufgegeben. Die Verweilzeitverteilung E(t) ergibt sich

dann direkt aus dem Ausgangsignal c,u(t) entsprechend (3-10).

E(t) — Caus(t)

_[Caus (t) dt
0

(3-10)

mit  Caus(t) Ausgangsignal Tracer; Einheit entsprechend
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Bei den Sprungexperimenten wird hingegen ein positiver (Cein(t<0)=0, cein(t>0)=konstant)
oder negativer (Cin(t<O)=konstant, c.j,(t>0)=0) Tracersprung dem System aufgeprigt. Es
ergeben sich die Verteilungsfunktionen F(t) bzw. W(t) wiederum direkt aus dem
Ausgangsignal c,us(t) gemif (3-11).

C aus (t)

positiver Sprung: F(t)=
Caus (t 4 00)
(3-11)

Caus (t)
c..(t=0)

aus \* T

negativer Sprung: W(t) =

mit  Caus(t) Ausgangsignal Tracer; Einheit entsprechend

Aus praktischer Sicht ldsst sich nie ein idealer Dirac-Impuls bzw. Sprung realisieren. Die
Verfilschung der gemessenen Verteilungsfunktion ldsst sich aber bei guter
Experimentierweise vernachldssigen, wenn z. B. die Pulszugabe bzw. der Sprung sehr viel
kiirzer ausfillt als die mittlere Verweilzeit Ty im System.

Ebenso konnen die Zuleitungen ab der Tracerzugabestelle bis in das zu untersuchende System
sowie die eigentliche Messzelle am Systemausgang die gemessene (gesamte)
Verweilzeitverteilung E(t) verfdlschen, da sie jeweils ein in Reihe geschaltetes Subsystem
reprasentieren. Abhilfe wird hierbei durch schmale Zuleitungen, kleine Messzellen oder
zusitzliche Einbauten erreicht, so dass sich hier eine Kolbenstrémung ausbildet.

Die chemische Methode, um experimentell Verweilzeitverteilungen E(t) zu ermitteln, besteht
aus der Anwendung von Testreaktionen erster Ordnung. Nach Danckwerts (1953) kann der
Reaktionsumsatz X einer Reaktion erster Ordnung bei stationdrem Reaktorbetrieb

entsprechend (3-12) eindeutig aus der Verweilzeitverteilung E(t) bestimmt werden.

C; T
L =1-X=[e* E@)dt (3-12)
Cio 0
mit ¢ stationire Ausgangskonzentration Spezies i in mol/m’
Cip stationdre Eingangskonzentration Spezies i in mol/m’

ki Geschwindigkeitskonstante erster Ordnung in 1/s

Im umgekehrten Fall kann mit (3-12) anhand des gemessenen Reaktionsumsatzes X die
Verweilzeitverteilung E(t) bestimmt werden. Durch Vergleich mit (3-8) ist zu erkennen, dass
(3-12) formal einer Laplace-Transformation entspricht. Wird nun fiir verschiedene

Geschwindigkeitskonstanten k; der stationdre Reaktionsumsatz X gemessen, kann aus dem
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grafisch oder analytisch bestimmten Zusammenhang 1-X=f(k;) die Verweilzeitverteilung E(t)
durch eine entsprechende Riicktransformation extrahiert werden.

Eine groBe Schwierigkeit bei dieser Messmethode ist, dass die Geschwindigkeitskonstante k;
variiert werden muss (z. B. liber Temperaturdnderung), ohne die Verweilzeitverteilung E(t)
des Reaktors zu beeinflussen. Ebenfalls fiihrt die notwendige (numerische)
Riicktransformation zu groBen Ungenauigkeiten.

Aus diesen Griinden stellt die Ermittlung der Verweilzeitverteilung mittels chemischer
Methoden einen Spezialfall dar, welcher eher selten in der Praxis Anwendung findet. Ein
Beispiel hierfiir ist die Bestimmung von Kontaktzeit-Verteilungen in Wirbelschichten anhand

der Zersetzungsreaktion von Ozon an Eisenoxidpartikeln (Orcutt et al., 1962).

3.2.3 Makromischung im System ohne axialen Fluss

In der Literatur werden ein Vielzahl von Arbeiten diskutiert, in denen die makroskopischen
Stofftransportvorgénge in einem Taylor-Vortex System ohne axiale Durchstrbmung meistens
anhand von Spurstoffversuchen aber auch mit modernen laseroptischen Methoden untersucht
wurden. Die im folgenden dargestellten makroskopischen Stofftransportmodelle entsprechen
natiirlich keinen Verweilzeitmodellen, spiegeln aber wichtige FEigenschaften der
Mischcharakteristik auch fiir durchstromte Taylor-Vortex Systeme wider.

Die Untersuchungen beschriankten sich immer auf eine zylindrische Rotorgeometrie, wobei
meist die Vermischung im Ringspaltlingsschnitt (r-z Ebene) betrachtet wurde. Diese
Vereinfachung ist zuléssig, da die Zeitkonstante der Vermischung in Umfangsrichtung meist
sehr viel kleiner ausfillt, als in axialer oder radialer Richtung (Desmet et al., 1996b).

Das makroskopische Stofftransportverhalten wurde bisher grundlegend durch zwei
Modelltypen beschrieben.

Vereinzelt kam ein theoretischer Dispersionsansatz (in Zylinderkoordinaten: r, ®, z) gemal
(3-13) zur Anwendung, welcher in den Grundziigen dem im folgenden Kapitel 3.2.4
vorgestelltem axialem Dispersionsmodell @hnelt und daher hier nicht weiter diskutiert wird

(Desmet et al., 1996b; Tam und Swinney, 1987).
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i _unde,,, 10%,,, 0% (3-13)
oty 90 r2 902 922
mit Ci Konzentration Spezies i in mol/m’
Dian; Doy tangentialer bzw. axialer Dispersionskoeffizient in m?/s

Gitan mittlere tangentiale Geschwindigkeit in m/s
i mittlere Ringspaltdurchmesser in m
Hauptsédchlich wurden aber empirische Zellenmodelle (ein oder mehrparametrig) entwickelt,
welche sich von phidnomenologischen Stromungseigenschaften der Ringwirbelstromung
ableiten (Desmet et al., 1996a, 1997; Campero und Vigil, 1997; Ohmura et al., 1997; Racina
et al., 2005).
Die empirischen, einparametrigen Zellenmodelle greifen den zelluldren Stromungscharakter
der Taylor-Vortex Stromung auf (vergleiche Kapitel 2.2.1), so dass die Ringwirbel oder
teilweise auch Ringwirbelpaare (Ohmura et al., 1997) als jeweils perfekt vermischte Einheit
betrachtet werden. Mit steigender Ta-Zahl und den entsprechenden Stromungsiibergiingen
(LTVS—TVS) geht der zelluldre Charakter der Ringspaltstromung allméhlich verloren und
Stofftransfer zwischen angrenzenden Zellen setzt deutlich ein. Hierbei wird der
Stoffaustausch zwischen den Zellen bei der LTVS noch von der molekularen Diffusion
dominiert (Desmet et al., 1996b), steigt aber mit zunehmender Ta-Zahl durch konvektive
Anteile (WVS) und einsetzende Turbulenz (TVS) sehr stark an.
Das mehrparametrige Multizonen-Modell (siehe Bild 3-5) von Desmet et al. (1996a, 1997)
stellt eine allgemeine Form der oben erwihnten Zellenmodelle dar. Es beriicksichtigt im
Vergleich zu den vorherigen Ansétzen erstmals, dass ein Ringwirbel im Inneren nicht immer
perfekt vermischt ist. Hierfiir werden die einzelnen Ringwirbel in perfekt vermischte
Subbereiche unterteilt wobei abhidngig vom Vermischungsgrad der Ringwirbel
unterschiedlich starker Stofftransport zwischen benachbarten Subbereichen auftritt.
Mit diesem generalisierten Modell kann nun abgebildet werden, dass besonders bei den
laminaren Stromungsregimen (LTVS, WVS) das Fluid in den Wirbelgrenzschichten sehr viel
schneller entlang des Ringspaltes verteilt wird, als jenes in den Wirbelkernen (Desmet et al.,
1996a). Die Stoffmengenbilanz fiir das Multizonen-Modell mit N Ringwirbeln (exemplarisch
fir zwei Zonen, siehe Bild 3-5) wird durch folgendes System (3-14) gekoppelter
Differentialgleichungen erster Ordnung beschrieben. Da die Austauschoberflichen A;,

Volumina V; und die Anzahl N der Ringwirbel aufgrund der Systemgeometrie als vorgegeben
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zu betrachten sind, wird hier der axiale Stofftransport durch die Stofftransportkoeffizienten [3;

charakterisiert.

ﬁﬂf

%bﬂc j+1

i}ﬂ Co,j+1 \

Ac\\ A j

Bild 3-5: Multizonen-Modell nach Desmet et al. (1996a, 1997); exemplarisch fiir zwei Zonen

Kernbereich:
dc

VCFC’]: Ac Bc (Co,j _Cc,j)
Randbereich:

dc

Vo d;J = Ai Bi (Co,z _Co,1)+ Ac Bc (Cc,1 _Co,1)
dc,;

Vo dt = Ai Bi (Co,j-1 _2Co,j +Co,j+1)+Ac Bc (Cc,j _Co,j)
dc,y

V0 dt‘ = Ai Bi (Co,N—1 _Co,N)+Ac Bc (Cc,N _Co,N)

mit N Anzahl der Ringwirbel
Be; Bi  Stofftransportkoeffizient innerer bzw. duBlerer Bereich in m/s
Co,j; Ccj Konzentration Rand- bzw. Kernbereich in mol/m’
Vo: V. Volumen Rand- bzw. Kernbereich in m’

Ai; Ac  Austauschoberfliche Rand- bzw. Kernbereich in m?

(3-14)
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3.2.4 Makromischung im System mit axialem Fluss

Bei den Verweilzeitmodellen fiir ein kontinuierlich durchstromtes Taylor-Vortex System
kann zwischen empirischen und theoretischen Modellen differenziert werden. Die
empirischen Verweilzeitmodelle basieren auf den Zellenmodellen ohne axialen Fluss
(vergleiche Kapitel 3.2.3) und wurden ebenfalls bei zylindrischer Rotorgeometrie angewandt.
Die einfacheren, einparametrigen Modelle betrachten wiederum einen Ringwirbel (Kataoka et
al., 1975) oder ein Ringwirbelpaar (Kataoka und Takigawa, 1981) als perfekt vermischten
Bereich mit Stoffaustausch zu den angrenzenden Zellen, welcher nun aber aufgrund der
axialen Durchstromung mit der axialen Leerspaltgeschwindigkeit u,x entlang des Ringspaltes
wandert.

Ebenso wurde das Multizonen-Modell von Desmet et al. (1997) direkt adaptiert (siehe Bild
3-5), wobei der dullere Bereich (Randbereich) axial durchstromt wird (Haut et al., 2003).

Das mehrparametrige Modell nach Syed und Friih (2003) beriicksichtigt das Auftreten eines
Bypassstromes, welcher sich aufgrund des axialen Flusses um die Ringwirbel windet
(vergleiche Kapitel 2.2.2). Hierbei wird der Ringspalt zwischen den Ringwirbeln und dem
Bypassbereich aufgeteilt. Wie bei den vorherigen Modellen tritt Stofftransport zwischen den
Ringwirbeln auf. Zusitzlich wird aber auch Materie mit dem Bypassstrom ausgetauscht,
wobei die Dispersion entlang des Bypassbereiches ebenfalls beriicksichtigt wird (siehe Bild

3-6).

5 >

=" —
j+2
j+1

j

j-1
j-2

- <> —

Bild 3-6: Modell fiir ein axial durchstromtes Taylor-Vortex System mit Bypassstromung (Syed und Friih, 2003).
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Giordano et al. (2000a) betrachteten zusitzlich zu dem Bypass, dass die Ringwirbel am
Ringspaltausgang schrumpfen, kollabieren und schlieBlich mit dem Vorherigen einen neuen
Ringwirbel formieren.

Die entsprechende Stoffbilanz fiir das Modell von Syed und Friith (2003) (siehe Bild 3-6)
ergibt folgendes System (3-15) gekoppelter Differentialgleichungen erster Ordnung, wobei
hier die Makromischung durch die verschiedenen Dispersionskoeffizienten D; sowie die
relative Driftgeschwindigkeit U, zwischen Bypass und Ringwirbel beeinflusst wird.

Das axiale Voranschreiten der Ringwirbel wird dadurch beriicksichtigt, dass das
Gleichungssystem (3-15) iterativ in den Zeitintervallen At gelost wird. Die Zeitspanne At
entspricht hierbei der Zeit, die ein Ringwirbel benétigt, um einmal dem Wirbeldurchmesser d
entsprechend in axialer Richtung mit der Driftgeschwindigkeit ug zu wandern (At=d/ug). Der
Zellenindex j wird nach jeder Zeitspanne At inkrementell erhoht, wobei die letzte (N-te)
Ringwirbel- bzw. Bypasszelle aus dem System austritt. Aus deren Mittelung ergibt sich dann
die Austrittskonzentration aus dem Taylor-Vortex System. Zeitgleich treten am Eingang die
entsprechenden neuen Zellen mit der Eintrittkonzentration ein.

Ein Ausdruck fiir die Verweilzeitverteilung E(t) bzw. die normierte Verweilzeitverteilung
Ee(®) muss hier, wie bei allen Zellenmodellen, aus der Losung der Stoffbilanz und dann
entsprechend mit (3-10) sowie mit (3-6) bestimmt werden. Die Randbedingungen der
Stoffbilanzen sind durch ein fiktives Tracerexperiment festgelegt (t=0: cy,1=co und ¢, j=c;;=0).
In Bild 3-7 sind ausgewihlte Ergebnisse der Verweilzeitmodellierung von Syed und Friih
(2003) fiir ein moderat durchstromtes Taylor-Vortex System (18 Ringwirbel, d=8,2 mm,
Re=0,71) dargestellt. Vereinfachend wurde angenommen, dass alle Dispersionskoeffizienten
identisch sind (D=D,=D,=Ds=Dy). Der Ringspalt wurde zu gleichen Teilen zwischen dem
Bypassbereich und den Ringwirbeln aufgeteilt, wobei die relative Driftgeschwindigkeit der
Ringwirbel ug/u,c entsprechend experimenteller Beobachtungen (vergleiche Kapitel 2.2.2)
zwischen ug/u,x=0 (vollstindige Stagnation) und ug/u,x=1,1 variiert wurde.

Durch entsprechende Zunahme der Riickvermischung kann sich das Verweilzeitverhalten des
Taylor-Vortex Systems von einem anndhernden Kolbenstromreaktor bis zu einem nahezu
perfekten Riihrkessel dndern. Zusitzlich beeinflusst aber auch ein auftretender Bypassstrom

(ug/u.x#1) deutlich das Verweilzeitverhalten.
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Ringwirbel :

dcy 1 D D D
Vy —l = Svi = (Cs,1 —Cy,1 )+ Svo =2 (Cs,2 —Cy,1 )"‘ Sv3 =3 (Cv,3 —Cy,1 )
dt l4 lo I3
dcyj D D
Vy — = Sv1 _1(Cs,j _Cv,j)"' Sv2 =2 (Cs,j-1 —2Cy +Cs,j+1)
dt l4 lo
D
+Sy3 |_33 (Cv,j-2 —2Cy j+ Cv,j+2)
dcy N D D D
Vy YR = Svi _1( sN _CV,N)+ Sy2 =2 (CS,N-1 _CV,N)+ Sv3 = (CV,N-2 _CV,N)
dt l4 lo 3
Bypass : (3-15)
dcg 4 D D D
Vg—22 =8 (Cv,1 —Cs 1 )"‘ Syp 2 (Cv,2 —Cs,1 )+ As > (Cs,2 _Cs,1)
dt l4 lo ls
+Asg |Ur| (Cs,jﬂ _Cs,j)
o8] 5011 o -0s, )+ 2 22 |
Vs at Sv1B1(Cv,j—Cs,j)+Sv2 K Cv,j-1 ~2Cs,j+Cy j+1
D
+As |_S (Cs,j-1 —2Cg j+Cg ji1 )+ As |Ur| (Cs,ji1 _Cs,j)
s
Vs—g —Svibi lun—csn)+Suz |—22 Cun-1—Con)+As = (csn-1-Csn)
s
+Ag |Ur| (Cs,jﬂ _Cs,N)
mit N Anzahl der Ringwirbel
D, D, D3, Ds Dispersionskoeffizienten in m*/s
Cv,j; Cs,j Konzentrationen im Ringwirbel bzw. Bypass in mol/m’
Vy; Vs Volumina der Ringwirbel bzw. Bypass in m’
Svi; As Austauschoberflichen der Ringwirbel bzw. Bypass in m”
U, relative Geschwindigkeit zwischen Ringwirbel/Bypass in m/s

l4, Io, 13, Is charakteristische Langen in m
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Bild 3-7: Verweilzeitmodellierung fiir ein moderat durchstromtes Taylor-Vortex System (Syed und Friih, 2003),
18 Ringwirbel, d=8,2 mm, Re=0,71, D=D=D,=D;=D;). Das Ringspaltvolumen wurde zu gleichen Teilen
zwischen den Ringwirbeln und der Bypassstromung aufgeteilt.

Neben den verschiedenen empirischen Verweilzeitmodellen wurde auch das axiale
Dispersionsmodell, wie es konventionell fiir Rohr- und Festbettreaktoren benutzt wird,
verwendet, um die Makromischung in einem kontinuierlich betriebenen Taylor-Vortex
System zu beschreiben (Yim et al., 1998; Pudjiono et al., 1992; Enokida et al., 1989; Moore
und Cooney, 1995). Vereinfachend zu den phidnomenologischen Zellenmodellen wird hier
versucht, die Makromischung lediglich durch einen Modellparameter zu beschrieben, welcher
nun alle Makromischungseinfliisse beriicksichtigen soll. Meist kann aber hiermit der reale
Verlauf der Verweilzeitverteilung nur unzureichend wiedergegeben werden, weshalb in der
vorliegenden Arbeit phidnomenologische Zellenmodelle angewandt wurden (siehe
Kapitel 4.3).

Das theoretische Dispersionsmodell basiert auf der Diffusions-Konvektions-Gleichung, wie
sie sich aus einer differentiellen Massenbilanz am Ort (X, y, Z)T fiir eine stationére, isotherme

Stromung eines inkompressiblen Fluids entsprechend (3-16) ergibt.
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ac; ac; ac; ac; 9%c; 9%c; 9%
—+uy—+uy—t+u,—+=D et 3-16
ot X oX y ay z 0z m aX2 ayz 822 ( )
mit Ci Konzentration Spezies i in mol/m? D, mol. Diffusionskoeffizient in m?/s

Uyx,Uy,U, Stromungsgeschwindigkeiten in m/s

Meist sind die Stromungsverhiltnisse sehr komplex und/oder turbulent, so dass eine
angemessene mathematische Losung von (3-16) nicht zuginglich ist. Hierfiir sind zur
Modellierung der Verweilzeitverteilung weitere Vereinfachungen zu treffen, welche
letztendlich zum Dispersionsmodell fiihren.

Es wird hierbei angenommen, dass das System mit einer konstanten mittleren
Geschwindigkeit 1 axial durchstromt wird. Die Einfliisse des realen Geschwindigkeitsprofils
sowie der molekularen Diffusion auf die makroskopische Vermischung werden in den
Dispersionskoeffizienten D; zusammengefasst.

Fiir ein zylindrisches System (z. B. Rohr, Taylor-Vortex System) in Zylinderkoordinaten (r,

0, z), welches axial durchstromt wird, kann (3-16) somit zu (3-17) vereinfacht werden.

ac; — JC; 820i 1dc; 1 92¢; 9%¢;

— 4+ Uay — = ——t— |+ Dy — L+ D ! 3-17
o Uax o rad[ 52 tor tan 2392 a2 (3-17)
mit Ci Konzentration Spezies i in mol/m’

Dyag ;Dvan; Dax radialer, tangentialer bzw. axialer Dispersionskoeffizient in m?/s

Oax mittlere axiale Geschwindigkeit in m/s

Die radiale und tangentiale Dispersion kann gegeniiber der axialen Dispersion meist
vernachldssigt werden, wenn das System sehr viel ldnger als breit ist. Hierfiir vereinfacht sich

das Dispersions-Modell nach (3-17) weiter zum axialen Dispersionsmodell entsprechend

(3-18).

aCi = aCi 820i
—Ltuax =L =Dgy —2 (3-18)
ot oz ¥ 572
mit ¢ Konzentration Spezies i in mol/m’ 0., Mittlere axiale Geschwindigkeit in m/s

Dy axialer Dispersionskoeffizient in m*/s

Durch Losen der Differentialgleichung (3-18) konnen  Ausdriicke fiir die
Verweilzeitverteilung E(t) bzw. die normierte Verweilzeitverteilung Ee(®) bestimmt werden.

Je nach betrachtetem System (siehe Bild 3-8) gelten verschiedene Randbedingungen der
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Konzentration c¢; bzw. des Dispersionskoeffizienten D,x am Systemeintritt (z=0) und
Systemaustritt (z=L) (vergleiche Anhang AS5), welche stark den Verlauf der

Verweilzeitverteilung beeinflussen (siehe Bild 3-9).

gegeniiber Dispersion offenes System gegeniiber Dispersion geschlossenes System
(z.B. unendlich langes Rohr) (z.B. Riihrkessel)

z=0 z=L z=0 z=L

gegenliiber Dispersion halboffenes System gegeniiber Dispersion halbgeschlossenes System

i T TN A T~y
¥_/V \—’v
— == — — - = —»
e N S 2
z=0 z=L z=0 z=L

Bild 3-8: Modellsysteme, welche moglichen Randbedingen des axialen Dispersionsmodells entsprechen.

Nur fiir die Fille eines gegeniiber Dispersion offenen Systems (Nauman und Buffahm, 1983)
bzw. geschlossenen Systems (Yagi und Miyauchi, 1953) kann jeweils ein analytischer
Ausdruck fiir die normierte Verweilzeitverteilung Ee(®) gemidl (3-19) gefunden werden
(siche Bild 3-9). Fiir den Fall eines gegeniiber Dispersion halboffenen bzw.
halbgeschlossenen Systems ist lediglich ein numerisches Losen der Differentialgleichung
(3-18) moglich.

gegenulber Dispersion offenes System :

1 -(1-0)°
£ 0= s o o 0|

(3-19)
gegenulber Dispersion geschlossenes System :

E@(@):igﬁ.(s;n/?ﬁz/ll D cosA) xp[ - (Z)_Q)ﬂf@}
T DA D 2D 4
mit COthi=AD~ (4MD)" ; D=Dur/(Uax L)
® dimensionslose Verweilzeit [-] L Lénge System in m

D,y axialer Dispersionskoeffizient in m?/s

(i Mittlere axiale Geschwindigkeit in m/s
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Der dimensionslose Ausdruck D in (3-19) wird Dispersionszahl genannt und ist beim axialen
Dispersionsmodell im Gegensatz zu den Zellenmodellen die einzige KenngroBe fiir die
Makromischung. Sie stellt das Verhéltnis aus dispersivem zu rein konvektivem Stofftransport
dar. Bei den idealen Grenzféllen der Makromischung gilt

¢ Kolbenstromreaktor (,,plug flow reactor*, PFR) D—0;

e idealer Riihrkessel (,,continuous stirred tank reactor®, CSTR) PD—>co.
Wie in Bild 3-9 zu erkennen ist, konvergiert die normierte Verweilzeitverteilung Eg(®) fiir
kleine Dispersionszahlen (2D < 0,01) unabhingig von den Randbedingungen zu einer

gemeinsamen Losung entsprechend (3-20).

2
1 -(1-09)
Ee(0)= exp (3-20)
Van D 4D
mit fD:Dax/(':lax I—)
® dimensionslose Verweilzeit [-] L Liange System in m
Day axialer Dispersionskoeffizient in m*/s
Ol mittlere axiale Geschwindigkeit in m/s
gegentiber Dispersion offenes System gegeniiber Dispersion geschlossenes System
2 2 T
D-o01f
=001]: * konvergiert zu konvergiert zu
: / Gleichung (3.20) Gleichung (3.20)
o
3 Ihl:l
1.5 T 1.5
|
{ ..
— 0021 | —
= i 1" =
D 1 | D 1
;Lé 0.05::_-' l E
0.5 .
. CSTR
0 T
0 0.5 1.0 1.5 2.0

Bild 3-9: Normierte Verweilzeitverteilungen Eg(®) entsprechend dem axialen Dispersions-Modell (3-19) in
einem gegeniiber Dispersion offenen (links) und geschlossenen (rechts) System (Levenspiel, 1999).
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3.2.5 Korrelation der Makromischung im System mit axialem Fluss

Moore und Cooney (1995) untersuchten mit Hilfe von Markierungsversuchen die
Makromischung im kontinuierlich durchstromten Taylor-Vortex System fiir eine Vielzahl
zylindrischer Rotoren (19,05 mm<r;<26,75 mm; 24,50 mm<r,<31,15 mm;
70 mm<L<252 mm) in einem weiten hydrodynamischen Bereich (200<Ta<20000;
0,25<Re<15). Sie entwickelten anhand des axialen Dispersionsmodells eine
Makromischungskorrelation mit Wasser als Medium (v**=1,0-10° m%s) und bestdtigten
durch weitere Experimente mit 25 % m/m (\/25°C=1,8-10'6 mz/s) und 45 % m/m (V250C=3,7-10'
® m?/s) Wasser-Glycerin Losungen, dass die Viskositidtsabhédngigkeit (lediglich) mit der Ta-
Zahl und der Re-Zahl ausgedriickt werden kann. Im weiteren verifizierten sie im untersuchten
Bereich die Unabhingigkeit der Makromischung von der molekularen Diffusion, indem sie
Dextranblau (Dm:8-10'12 mz/s) und Natriumbenzoat (Dm:8‘10']0 m2/s) als Tracer
verwendeten.

Die dimensionsbehaftete Makromischungskorrelation gemal (3-21) von Moore und Cooney
(1995) (siehe Bild 3-10) zeigt, dass der axiale Dispersionskoeffizient D,y im untersuchten
Bereich hauptsidchlich durch die Ta-Zahl und kaum durch die Re-Zahl beeinflusst wird.
Ebenso hat die Spaltlinge bzw. Rotorlinge L bei ausreichend langen Systemen keinen
Einfluss.

dimensionsbehaftet :
0,28
D (—J -(2Re)®*" =7,2.10° cm?/s - Ta'®

(3-21)
dimensionslos:

0,28
D=7,2-10" (gj (%dj(Q Re) ™% . Tq'%
r

mit D=D,/(Uax L)
d Spaltbreite in m r, Radius Rotor in m
uax axiale Leerspaltgeschwindigkeitin m/s L Spaltlinge bzw. Rotorlidnge in m

. . . .. . 2
D,y axialer Dispersionskoeffizient in m/s

Ergéinzend sind in Bild 3-10 weitere in der Literatur verfiigbaren experimentellen Daten der
Makromischung von Enokida et al. (1989), Pudjiono et al. (1992) sowie Kataoka und

Takigawa (1981) dargestellt (vergleiche Tabelle 3-1), welche die Korrelation verifizieren.
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Die dimensionslose Dispersionszahl 2 wurde exemplarisch (r;=35 mm; d=5 mm, L.=352 mm,
Re=0,2...5,0) mit der dimensionslosen Makromischungskorrelation (3-21) berechnet und in
Bild 3-11 dargestellt. Wie zu erwarten sinkt mit steigender Re-Zahl die Dispersionszahl D, da
die konvektiven Anteile zunehmen. Dennoch zeigt ein Vergleich mit Bild 3-9, dass das
Makromischungsniveau im untersuchten Bereich sehr hoch ist und mit weiter steigender Ta-

Zahl sehr schnell das auf das Level eines perfekten Riihrkessels ansteigt.

Tabelle 3-1: Untersuchte Parameterbereiche der in Bild 3-10 dargestellte Makromischung; Lingen und Radien
sind in mm und kinematische Viskosititen in 10° m*s angegeben.

Moore und Enokida et al. Pudjiono et al. Kataoka und
Cooney (1995) (1989) (1992) Takigawa (1981)
Ta 200...20000 3000...16000 229...458 316...794
Re 0,25...15 65...223 1,79...5,49 4,5...22,8
r; 19,05...26,75 44.5; 57,0 24,0 30,0
To 24,15...31,15 75,0 25,5 50,0
L 70...252 500; 400 225 295
v e 1,0; 1,8; 3,7 1,0 1,0 3,0
10’

10-3 LA ALL | LA ALL | AL AR L ] LLRRLLI
10 100 1000 10000 100000

Ta [-]

Bild 3-10: Dimensionsbehaftete Makromischungskorrelation (3-21) (—) und Datenpunkte (X) von Moore und
Cooney (1995), sowie weitere Daten von Enokida et al. (1989) (O), Pudjiono et al. (1992) (O), Kataoka und
Takigawa (1981) (A). Die jeweiligen untersuchten Parameterbereiche sind in Tabelle 3-1 zusammengefasst.
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103

Re=0,2
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Bild 3-11: Dimensionslose Makromischungskorrelation (3-21) von Moore und Cooney (1995) exemplarisch
berechnet fiir ;=35 mm, d=5 mm, L=352 mm und Re=0,2...5,0.
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3.3 Mikromischung im Taylor-Vortex System

3.3.1 Theorie der Mikromischung

Wie in Kapitel 3.2.2 bereits erwihnt wurde, reicht die Kenntnis der Makromischung bzw. der
Verweilzeitverteilung E(t) nur im Falle einer Reaktion erster Ordnung aus, um den
Reaktionsumsatz X in einem kontinuierlich durchstromten Reaktor entsprechend (3-22)
eindeutig vorherzusagen. Nur fiir diesen Fall ist der Reaktionsverlauf unabhingig von der

Mikromischung (Danckwerts, 1953).

¢ T
—L=1-X=[e " E()dt (3-22)
CIO 0
mit C; stationdre Ausgangskonzentration Spezies i in mol/m’

Cip stationdre Eingangskonzentration Spezies i in mol/m’

ki  Geschwindigkeitskonstante erster Ordung in 1/s

E(t) Verweilzeitverteilung in 1/s

Bei der Vielzahl von Reaktionen werden nun generell diejenigen von der Mikromischung
beeinflusst, deren Geschwindigkeiten von der Konzentration mehrerer Edukte und/oder
Produkte abhéngt.
Um die Mikromischung in Reaktoren zu beschreiben, existieren in der Literatur eine Vielzahl
von unterschiedlichsten Modellvorstellungen (Villermaux, 1983). Diese Modelle der
Mikromischung lassen sich grob in drei Gruppen einteilen (David et al., 1984):

e Modelle welche verschiedene Altersbereiche definieren;

e Modelle abgeleitet aus der Turbulenz-Theorie;

e phinomenologische Modelle, welche einfache physikalische Vorginge aufgreifen

(Koaleszenz, turbulente Erosion, Diffusion, laminare Scherung, Auflésung).

Die Pionierarbeiten zur Beschreibung der Mikromischung gehen auf Danckwerts (1958) und
Zwietering (1959) zuriick. Sie zeigten durch zwei voneinander unabhingige
Betrachtungsweisen, dass fiir den allgemeinen Fall einer beliebigen Reaktion n-ter Ordnung
(n#1) die Historie und der Zeitpunkt des Mischens (Mikromischung) einzelner Fluidelemente
bzw. Molekiile einen signifikanten Einfluss auf den Reaktionsverlauf nimmt.
Wird erst einmal der Fall betrachtet, dass ein einzelner molekular vermischter Eduktstrom
einem Reaktor zugefiihrt wird, konnen zwei Grenzfille der Mikromischung betrachtet

werden:
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e vollstindige Segregation bzw. spiteste Vermischung;

¢ maximale Vermischung bzw. fritheste Vermischung.
Zwietering (1959) beschrieb die Grenzfille der Mikromischung anhand des Zeitpunktes der
Vermischung. Hierfiir betrachtete er zwei ideale Kolbenstromreaktoren mit seitlichen Ein-
bzw. Auslidssen, welche je nach Gestaltung dieser Seitenstrome jede beliebige, aber fiir beide
Modifikationen immer identische, Makromischung bzw. Verweilzeitverteilung E(t) darstellen
konnen.
Ein individuelles Molekiil, welches nun durch diese Systeme stromt, besitzt zu jedem
Zeitpunkt t seiner Verweilzeit im Reaktor ein bestimmtes Alter o (Zeit nach Eintritt) und eine
restliche Lebenserwartung A (Zeit bis Austritt), welche iiber (3-23) miteinander verkniipft
sind.

t=a+A (3-23)

mit Systemeintritt : 0=0, A=t; Systemaustritt : o=t, A=0

o Alterins A Lebenserwartung in s

Fir den Grenzfall der frithesten Vermischung (siehe Bild 3-12, links) haben nun die
Molekiile, welche im System aufeinandertreffen die gleiche Lebenserwartung A, aber ein
unterschiedliches Alter a. Bei der spitesten Vermischung (siehe Bild 3-12, rechts) hingegen,

haben Molekiile mit der selben Lebenserwartung A auch das selbe Alter o.

 EEEEEEEREREEE YV NN Y WYY Y
Kolbenstrémung —{ Kolbenstrémung
A o
friiheste Vermischung spateste Vermischung

Bild 3-12: Grenzfille der Mikromischung fiir einen molekular vermischten Eduktstrom bei jeweils identischer
Verweilzeitverteilung E(t) (nach Zwietering, 1959).

Aus einer jeweiligen differentiellen Bilanz fiir die beiden Grenzfille der Mikromischung kann
der Reaktionsumsatz X bestimmt werden. Fiir den Fall der spitesten Vermischung ergibt sich
der Reaktionsumsatz X entsprechend (3-24) bzw. fiir den Fall der frithesten Vermischung

ergibt er sich geméf (3-25).
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C. o0
2o q-X = j Cg(a) E(a) do (3-24)
Cio 0
mit Ci stationdre Ausgangskonzentration Spezies i in mol/m’
Cio stationire Eingangskonzentration Spezies i in mol/m’
E(o) Verweilzeitverteilung in 1/s

Cs(a)=ci(a)/cip  relative Konzentration im segregierten Element [-]

dc; dX E(\) Cdey
= _¢cyg—==Ri——"[cig-c(V)] ; =L=0 fir A 5o ]

mit ci(A) Ausgangskonzentration Spezies i in mol/m’
Cip stationdre Eingangskonzentration Spezies i in mol/m’
Ri Reaktionsgeschwindigkeit Spezies i in mol/s
E(A) Verweilzeitverteilung in 1/s
(

A) kumulative Verweilzeitverteilung [-]

Der Ansatz von Danckwerts (1958) betrachtet die Grenzfille der Mikromischung
anschaulicher, in dem er das Fluid in einzelne Elemente bzw. ,,Punkte® aufteilt und somit eine
Mikrostruktur definiert (siehe Bild 3-13). Ein Fluidelement (,,Punkt*) ist per Definition sehr
viel kleiner, als das gesamte System, aber immer noch ausreichend groff um statistisch

gesehen viele Molekiile zu beinhalten.
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.(;)qo‘l ogo.° c"go°o°|oo,D ¢
# e|le®_oO # 0 o.lo
04 © o 9.0 o% .OO+ °|’e
C e o .oo= %:> 88.(: Jo . O.°|:>
O_o
|:> .o.. ° .g.o. |::> o °'o°$°c9°°
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0® P ¢ o ® 3o:o..o.ooq
a) maximale Vermischung b) vollstandige Segregation

Bild 3-13: Grenzfille der Mikromischung fiir einen molekular vermischten Eduktstrom bei jeweils identischer
Verweilzeitverteilung E(t) (nach Danckwerts, 1958).

Fiir den Fall der maximalen Vermischung (siehe Bild 3-13), wird das Fluid beim Einstromen
sofort auf molekularer Ebene vermischt. Ein Molekiil wird somit augenblicklich mit einem

beliebigen Molekiil vereint, mit welchem es schlieBlich das System verldsst. Entsprechend
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Zwietering (1959) werden hier nun Molekiile mit der selben Lebenserwartung A miteinander
vermischt, unabhingig von ihrem Alter o.

Vollstindige Segregation bedeutet hingegen (siehe Bild 3-13), dass das Fluid beim Eintritt in
das System zwar in kleine Elemente fragmentiert wird (Element = idealer Riihrkessel), aber
die Molekiile, welche beim Systemeintritt in einem Fluidelement vereint waren, bis zum
Austritt zusammen bleiben. Hier sind also entsprechend der Vorstellung von Zwietering
(1959) immer Molekiile in einem Fluidelement vereint, welche das gleiche Alter o und die
gleiche Lebenserwartung A haben.

Normalerweise werden Reaktoren mit zwei oder mehreren getrennten Eduktstromen
betrieben. Hierbei ist nach David et al. (1984) ergiinzend zu oben mindestens ein weiterer

Grenzfall der Mikromischung denkbar (siehe Bild 3-14).
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Bild 3-14: Grenzfille der Mikromischung fiir getrennt zugefiihrte Edukte bei jeweils identischer

Verweilzeitverteilung E(t) (nach David et al., 1984).

Die Grenzfille der maximalen Vermischung und der vollstdndigen Segregation bleiben auch
bei getrennt zugefiihrten Eduktstromen erhalten (siehe Bild 3-14).

Als dritter Fall der Mikromischung ist hier die reale Vermischung zu betrachten (siehe Bild
3-14, unten). Bei diesem Vermischungsgrad gibt es nun Fluidelemente, welche sowohl dem
Grenzfall der maximalen Vermischung als auch dem Grenzfall der vollstandigen Segregation
zugeordnet werden konnen. Manche Elemente sind allerdings diesen Grenzfillen nicht

zugehorig, da sie irgendwann im System vermischt wurden und nun segregiert sind. Der
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Reaktionsumsatz X wird abhéngig von der Makromischung fiir den Fall der maximalen
Vermischung am hochsten sein und mit zunehmender Segregation abfallen. Anschaulich
ausgedriickt konnen in einem vollstindig segregierten Reaktor die Edukte dann nur noch an
den Grenzflichen der Fluidelemente zusammen treffen und reagieren. Ist auBerdem die
Verweilzeit im Reaktor noch sehr kurz, sinkt bei vollstindiger Segregation der
Reaktionsumsatz X gegen null.

Die in Bild 3-14 dargestellten Vermischungszustinde werden durch drei sich gegenseitig
beeinflussende Vorginge im Reaktor verursacht (David et al., 1984). Zum einen steht der
durch Scherung, Turbulenz und molekulare Diffusion verursachte Stofftransport mit der
Stromung im Reaktor in Konkurrenz, und zum anderen werden durch eine chemische
Reaktion selbst wieder Konzentrationsgradienten verursacht, welche durch die Vermischung
abgebaut werden miissen.

Durch gegenseitiges Abwédgen der charakteristischen Zeitkonstanten dieser drei Vorginge
konnen nun die Grenzfille der Mikromischung bei getrennter Eduktzufiihrung (siehe Bild
3-14) voneinander abgegrenzt werden (siehe Tabelle 3-2). Die entsprechenden
charakteristischen Zeitkonstanten stellen hierbei die mittlere Mikromischzeit T,, der lokalen
Ausgleichsvorgidnge zwischen den Fluidelementen, die mittlere Verweilzeit Ty im Reaktor

und die Relaxationszeit T, einer chemischen (hier dquimolaren) Reaktion dar.

& Vv 1

Tm : Tk == : T = (3-26)
Dm

mit df charakteristische Lange Fluidelement in m
D molekularer Diffusionskoeffizient in m?/s
V  Volumen in m’

Q Volumenstrom in m*/s

n Reaktionsordnung [-]

ko Geschwindigkeitskonstante n-ter Ordnung in m*™"/(s mol™™")

Co iquimolare Eduktkonzentration in mol/m’

Im Gegensatz zu den Definitionen der Relaxationszeit T, und der mittleren Verweilzeit Ty
existieren je nach verwendetem Modell der Mikromischung (vergleiche Kapitel 3.3.2 und
3.3.3) eine Vielzahl von Ausdriicken fiir die Mikromischzeit Ty,. Da unabhéngig von der
Modellvorstellung der letzte Schritt der Mikromischung immer die molekulare Diffusion
darstellt, kann mit (3-26) eine allgemeine Definition der Mikromischzeit T, angegeben

werden. Der charakteristische Durchmesser des Fluidelements df wird je nach Modellansatz
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der Mikromischung z. B. durch das Verhiltnis von Volumen zu Oberfldche des Fluidelements
(Diffusionsmodell) oder durch die Kolmogorovsche Wirbellinge Ax (statistische Theorie der

Turbulenz, siehe Kapitel 3.3.2) ausgedriickt (Villermaux, 1983).

Tabelle 3-2: Abschitzung der Grenzfille der Mikromischung mittels charakteristischen Zeitkonstanten; die
entsprechenden Grenzfille a), b) und c) sind in Bild 3-14 dargestellt.

T:>>Thy T=Tm Ti<<Tn
totale Segregation mit
T, >>Tm Fall ¢) Fall e)
Reaktion, Fall d)
Tw=Tn,  Fall e), geringer Umsatz Fall e) Fall d)

totale Segregation ohne
Tk<<Tm Fall d) Fall d)
Reaktion, Fall d)

3.3.2 Messmethoden der Mikromischung

Durch die beim Mischen mit Rithrwerken auftretende Verteilung, Scherung und Zerteilung
von Komponentenbereichen bzw. Fluidballen wird kinetische Energie im Fluid dissipiert,
welche iiber den Riihrer eingebracht werden muss und so eine einfache Moglichkeit der
Untersuchung der Mikromischung liefert.

Dies kann durch die statistische Theorie der homogenen, isotropen Turbulenz nach
Kolmogorov (1958) veranschaulicht werden. Sie beschreibt das Zerteilen/Zerfallen von
Fluidelementen (Mikromischung) in einer turbulenten Stromung durch eine Energiekaskade.
Die kinetische Energie wird durch den Riihrer iiber makroskopische Stromungswirbel in das
Fluid eingebracht und durch deren Zerfallen an immer kleiner Strukturen weitergegeben. Erst
ab den kleinst moglichen Fluidballen mit der sogenannten Kolmogorovschen Wirbelldnge Ak

dominieren viskose Krifte, und die kinetische Energie dissipiert vollstindig.
1/4
VS
A = (_J (3-27)

mit v kinematische Viskositit in m?/s ¢ dissipierte spezifische Energie in W/kg
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Die mittlere Mikromischzeit Ty, welche die Fluidelemente der GroBe Ak bendtigen, um ihre
Identitdt zu verlieren und sich vollstindig in der Umgebung aufzul6sen, kann nach

Kolmogorov (1958) mit (3-28) abgeschitzt werden.
\%
T. = |— 3-28
m =% (3-28)

mit v kinematische Viskositit in m*/s € dissipierte spez. Energie in W/kg

Mit (3-27) und (3-28) wird deutlich, dass mit Zunahme der dissipierten Energie € das Fluid in
immer kleinere Ballen zerteilt wird und die Zeitspanne fiir deren vollstindige Auflésung
immer geringer wird, womit offensichtlich die Intensitdt der Mikromischung zunehmen muss.
Mit der Annahme, dass die vom Riihrer eingebrachte mechanische Energie vollstindig der
(turbulenten) Energiedissipation € im Fluid entspricht, kann sie direkt aus dem makroskopisch
zuginglichem Drehmoment M, der Riihrerwelle entsprechend (3-29) bestimmt werden.

e = P :Mt'(ﬂ
p-V p-V

(3-29)

mit p Dichte in kg/m’ V' Volumen in m’

o Winkelgeschwindigkeit in 1/s P Riihrenergie in W

M; Drehmoment in Nm

Ein Dimensionsanalyse zeigt, dass als integrale Groe der Mikromischungsintensitit der
dimensionslose, spezifische Energieeintrag IT des Riihrers gemdll (3-30) definiert werden
kann. Im Vergleich zur Bestimmung einer Mikromischzeit T, miissen hier keine
Modellannahmen (z. B. homogene, isotrope Turbulenz) getroffen werden, wodurch dieser
Ausdruck allgemeine Giiltigkeit erlangt.

e0-° ~I(2;
1,5

I = (3-30)

v
mit v kinematische Viskositit in m*/s ¢ dissipierte spez. Energie in W/kg

lc charakteristische RiihrergroBe in m (z. B. Radius r;)

Der gemessene, spezifische Energieeintrag II des Riihrers kann selbstverstindlich keine
lokale Information iiber den Vermischungszustand liefern. Da die Mikromischung aber ein
stark lokal geprigter Prozess ist, stellen weitere ortsabhingige bzw. ortsauflosende Methoden

eine notwendige Ergidnzung dar.
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Bei diesen Messmethoden zur Mikromischung dominiert bis heute die Anwendung von
mikromischungssensitiven, chemischen Testreaktionen gegeniiber physikalischen Methoden.
Das Problem bei den physikalischen Ansétzen, welche sich auf die konduktometrische oder
optische Messung von Konzentrations- oder Geschwindigkeitsfluktuationen beziehen, ist
deren einschrinkte zeitliche und rdumliche Auflosung. Moderne laseroptische Verfahren
(,,Jaser induced fluorescence®, LIF oder ,particel image velocimetry*, PIV) sind zwar
leistungsstirker, aber immer noch auf eine rdumliche Auflosung >10 m beschrinkt (Houcine
et al.,, 1996). Bei chemischen Testreaktionen fungieren hingegen die Molekiile selbst als
Messsonden und erlauben so durch Bestimmung des Reaktionsverlaufes die Untersuchung der
Mikromischung bis zur molekularen GréBenordnung von 10 m.
Bei der Untersuchung der Mikromischung in durchstromten Systemen mittels chemischer
Methoden werden in der Literatur eine Vielzahl von Reaktionen diskutiert, welche von David
et al. (1984) und Fournier et al. (1996a) iibersichtlich zusammen gefasst wurden. Es konnen
hierbei jeweils folgende Reaktionsschemen unterschieden werden:

e cinfache Reaktionen (A + B — P);

e konkurrierende Folgereaktionen (A + B - R, R+ B — S);

e konkurrierende Parallelreaktionen (A+ B — R, C+ B — S);

e autokatalytische Reaktionen (A + B — B + B).
Eine geeignete Testreaktion sollte verschiedene essentielle Anforderungen erfiillen, wie z. B.
einfaches Reaktionsschema, einfache Analyse von moglichst wenigen Reaktionsprodukten,
bekannte Reaktionskinetik in der Groenordnung der Mikromischzeit, hohe Sensitivitit und
Reproduzierbarkeit.
Einfache Reaktionen zweiter Ordnung (A + B — P) wurden héufig bei der experimentellen
Untersuchung der Mikromischung herangezogen, da es eine ganze Reihe von ihnen gibt, bei
denen der Reaktionsverlauf sehr einfach experimentell bestimmt werden kann und die
Reaktionskinetik ausreichend bekannt ist (David et al., 1984).
Ein populidres Beispiel hierfiir ist die alkalische Verseifung von Ethylacetat (EtAc) mit
Natriumhydroxid (NaOH) in Wasser entsprechend (3-31) (Goto et al., 1975; Larosa und
Manning, 1964; Lintz et al.,, 1975; Makataka und Kobayashi, 1976; Zoulalian und
Villermaux, 1970; Hanley und Mischke, 1978; Elenkov et al., 1986), die auch in der
vorliegenden Arbeit verwendet wurde.

CH;COO0C:Hs(aqg) + OH(aqg) + Na*(ag) — C,HsOH(aq) + CH;COO(aq) + Na*(aq)  (3-31)
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Generell kann die Verseifungsreaktion nicht nur in alkalischen, sonder auch in sauren oder
neutralen Medien stattfinden. Nach Kirby (1972) ist jedoch die neutrale Verseifung bei EtAc
vernachlidssigbar langsam. Die Reaktionsgeschwindigkeit der alkalischen Verseifung von

EtAc ergibt sich dann gemal (3-32) (sieche Anhang AS).

dc
~ =% =KoH- CEtAc COH- (3-32)
mit Cgiac Konzentration EtAc in mol/m’ Con- Konzentration OH  in mol/m’

kon- Geschwindigkeitskonstante alkalische Verseifung in m’/(mol-s)

Wie in Bild 3-15 dargestellt, wurde die Kinetik bzw. der Geschwindigkeitskoeffizient kop. in
einem weiten Temperaturbereich (0 °C < 9 < 60 °C) vielfach experimentell bestimmt, woraus

mittels Regression ein Arrhenius-Ausdruck entsprechend (3-33) angegeben werden kann.

kJ
mol-s 89 ol (3-33)
In| KoH- - 3 =10.26 ——— Mol -
m R-T
mit T Temperatur in K R ideale Gaskonstante = 8,314 J/(mol-K)
107 4 X@
- ] hS
® &
=
m-E 10™ -
E ]
T ] A
< N
] N
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Bild 3-15: Geschwindigkeitskonstanten koy. aus der Literatur fiir die alkalische Verseifung von EtAc mit NaOH:
Robinson und Tester (1990) (O), Elenkov et al. (1987) (®), Goto et al. (1974) (®), Myers et al. (1952) (O),
Tommila et al. (1952) (M), Saldick und Hammett (1950) (W), Smith und Olsson (1925) (<), Reicher (1886) (),
Warder (1881) (#), Zoulalian und Villermaux (1970) (A), Salmi und Korte (1940) (A), Makataka und Kobayashi
(1976) (A), Vilcu and Ciocazanu (1969) (+).
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Werden nun die Grenzfélle der Mikromischung bei getrennter Eduktzufuhr (siehe Bild 3-14)
fiir die alkalische Verseifung von EtAc betrachtet, ergeben sich die in Bild 3-16 dargestellten
Reaktionsumsitze X fiir jeweils perfekte Makromischung. Bei der entsprechenden
Berechnung der Damkohler-Zahl (Daj-Zahl) wurde die Relaxationszeit T, fiir eine dquimolare
Eduktzusammensetzung (Cgiac=Con-=Co) bestimmt.
Da = -IT-_t = % Koh- Co (3-34)
mit T=V/Q; T,=1/(Kon--Co)
Q Volumenstrom in m’/s V' Volumen in m’
Co #quimolare Eduktkonzentration in mol/m’

kon- Geschwindigkeitskonstante alkalische Verseifung in m3/(m01-s)

Je nach Abwigung der charakteristischen Zeitkonstanten zueinander (siehe Tabelle 3-2)
konnen aufgrund unzureichender Mikromischung deutliche Umsatzunterschiede beobachtet
werden. Bild 3-16 verdeutlicht somit, dass mit einer Testreaktion zweiter Ordnung bei
getrennter Eduktzufuhr der Reaktionsumsatz X eindeutig als Mal} fiir die Mikromischung
dienen kann, sofern der Makromischungseinfluss auf die Reaktion identisch bleibt und die

mittlere Verweilzeit Ty sehr viel groBer als die Mikromischzeit Ty, ist (T>>Ty).

1,0
] Fall ¢): maximale Vermischun
0,8- ) / g
— 0,67
> -
0’4_ Fall e): reale Vermischung
0,24
4 Fall d): vollstdndige Segregation
0llll|llll|llll|llll|llll

0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5
1/Day [-]

Bild 3-16: Umsatzverlauf einer Reaktion zweiter Ordnung bei stochiometrischer, getrennter Eduktzufuhr,
perfekter Makromischung (CSTR) und Ty >>T,,.. Die eingezeichneten Grenzfille der Mikromischung sind in Bild
3-14 erldutert.
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3.3.3 Mikromischung im System ohne axialen Fluss

Im Vergleich zur Makromischung wurde die Mikromischung in Taylor-Vortex Systemen
bisher wenig untersucht. Die existierenden Arbeiten beschrinken sich zudem meist auf
absatzweisen Betrieb (kein axialer Fluss, Re=0) und/oder ein turbulentes Stromungsregime
fiir Systeme mit ausschlielich zylindrischer Rotorgeometrie.

Als diagnostisches Werkzeug wurden chemische Testreaktionen wie die Oxidation von lodid
mit Wasserstoffperoxid (Ohmura et al., 2002), die Neutralisation von Salzsédure parallel zur
sdaurekatalysierten Zersetzung von 2,2-Dimethoxypropan (Forney et al., 2005) sowie ein
konkurrierendes lodid-Iodat Reaktionssystem (Liu und Lee, 1999; Judat et al., 2004)
angewandt, wobei manche Arbeiten durch laseroptische Methoden (LIF, PIV) erginzt
wurden.

Racina und Kind (2006) bestimmten mittels PIV die Verteilung lokaler Mikromischzeiten ty,
im Ringspaltquerschnitt fiir verschiedene Fluide (Wasser; 20 % m/m bis 50 % m/m Wasser-
Glycerin Losungen) und Ringspaltgeometrien (r,=100 mm; 63 mm<r;<89 mm; L=390 mm)
im turbulenten Stromungsbereich (800<Ta<25000; Re=0). Zur Beschreibung der
Mikromischung wihlten sie die statistische Theorie der Turbulenz nach Kolmogorov (1958)
(vergleiche Kapitel 3.3.2).

Aufgrund der begrenzten rdumlichen Auflosung der PIV war es notwendig, den integralen
Energieeintrag € des Riihrers als Referenzwert fiir die gemessenen lokalen
Energiedissipationen (€) zu benennen. Da der spezifische Energieeintrag € gemil (3-29)
berechnet wird, war es somit erforderlich eine Korrelation fiir das dimensionslose

Drehmoment G experimentell zu ermitteln.

3/2
G=213_1___ 11445 far 800 < Ta < 10%

(1-m)™
" (3-35)
G=0.1 13”—7/4 Tal78*  fur Ta>10%
(1-m)

mit G=Mt/(p-v?.L); n=rifo
L Linge Ringspalt bzw. Linge Rotorinm r; Radius Rotor in m
o Radius Stator in m p Dichte in kg/m’
v kinematische Viskositit in m?/s Ta Ta-Zahl [-]

Mt Drehmoment in Nm

In Bild 3-17 ist exemplarisch fiir steigende Ta-Zahlen die Verteilung der lokalen

Mikromischzeiten t; iiber den Ringspalt dargestellt. Wie auch aus anderen Arbeiten zu
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erwarten war, nimmt mit steigender Ta-Zahl der Energieeintrag des Riihrers zu und die
mittlere Mikromischzeit T, nach Kolmogorov (1958) (siehe (3-28)) wird entsprechend
reduziert bzw. das Mikromischungslevel intensiviert. Es ist jedoch zu erkennen, dass selbst
bei einer turbulenten Ringspaltstromung (TVS, Ta=2900) die Intensitit der Mikromischung
noch ungleichmiBig verteilt ist.

Wie auch Ohmura et al. (2002) beobachteten, dehnen sich die intensiv vermischten
(Rand)Bereiche der Ringwirbel mit steigender Ta-Zahl und Turbulenz (LTVS—TVS) weiter
aus, so dass die Mikromischungsintensitit im Ringspaltquerschnitt zunimmt.

Die Ergebnisse (siehe Bild 3-17) von Racina und Kind (2006) bzw. Ohmura et al. (2002)
legen nun nahe, das Multizonen-Modell von Desmet et al. (1996a, 1997) auch zur
Beschreibung der Mikromischung bzw. der Segregation der Ringwirbel anzuwenden und es

nicht nur auf die Modellierung der Makromischung zu beschrinken.

Ta=2900 Ta=5300 Ta=11500 Ta=16800 Ta=22200
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Bild 3-17: Exemplarische Verteilung der lokalen Mikromischzeiten t,, (statistische Theorie der Turbulenz) im
Ringspalt (r;=76 mm, r,=100 mm, L=390 mm) ohne axialen Fluss (Re=0) bei turbulenter Ringwirbelstromung
(TVS) mit Wasser als Fluid (Racina und Kind, 2006).

Liu und Lee (1999) untersuchten ebenfalls die Mikromischung in einem diskontinuierlich
betriebenen Taylor-Vortex Reaktor (r;=40 mm, r,=45 mm, L=300 mm, 170<Ta<7000, Re=0)
mittels eines konkurrierendes lodid-Iodat Reaktionssystems und schitzten mit dem

phdnomenologischen Vereinigungs-Modell (3-36) nach Fournier et al. (1996b) die mittleren
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Mikromischzeiten Ty, in einem weiten Stromungsbereich (laminar bis turbulent) anhand
(3-37) ab.

dci _ (.. oy 1 dot) o
ot _(CI10 Cl)g(’[) ot +R; (3-36)

mit g(t) Auflosungsterm [-] Ri Reaktionsterm Spezies i in mol/(m>-s)
ci Konzentration Spezies i in mol/m’

Cito Umgebungskonzentration Spezies i in mol/m’

Die Modellvorstellung des Vereinigungs-Modells beschreibt ein Fluidelement (Konzentration
ci), welches in einen Reaktor eintritt und sich mit dem Umgebungsfluid (Konzentration c;jo)
allmihlich vereint. Die Auflosungsrate dg(t)/dt driickt hierbei die Geschwindigkeit des
Losungsvorganges aus, mit der das Fluidelement seine Identitét verliert.

Bisher existieren jedoch keine Informationen iiber die Natur des Auflosungsterms g(t) in
Taylor-Vortex Reaktoren oder anderen realen Systemen. Fournier et al. (1996b) schlugen
daher zwei empirischen Ansétze gemil (3-37) vor.

linearer Ansatz : a(t) =1 +_|_L

m

(3-37)

exponentieller Ansatz: g(t)= exp(%]

m

mit T, mittlere Mikromischzeit in s

Fiir beide Modellansitze driickt eine groe Mikromischzeit Ty, eine kleine Aufldsungsrate
dg(t)/dt und somit eine schlechte Mikromischung aus, bzw. im umgekehrten Fall fiihrt eine
kleine Mikromischzeit Ty, zu einer intensiven Mikromischung.

Das folgende Bild 3-18 zeigt die mittels des Vereinigungs-Modell berechneten mittleren
Mikromischzeiten T, fiir verschiedene Ringspaltstromungen, wobei sowohl der lineare als
auch der exponentielle Ansatz fiir den Auflosungsterm g(t) verwendet wurde.

Bei kleinen Ta-Zahlen im laminaren Stromungsregime (LTVS) ist die Mikromischung sehr
gering, was zu groflen Mikromischzeiten von bis zu 5 s fiihrt. Mit steigender Ta-Zahl und
einsetzender Ringwirbeloszillation (WVS) und Turbulenz (TVS) kann die Mikromischung
deutlich intensiviert werden und die Mikromischzeit T,, unter das Niveau eines Riihrkessels
(Industriekessel: 1 s<T,<10s; Laborgefil: 107 s<Tm<10'1 s) auf 10*s bis 107 s reduziert

werden. Hierdurch ist nun auch bei schnell ablaufenden Reaktionen (z.B. Fillung,
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Neutralisation, Polymerisation) kein limitierender Einfluss der Mikromischung auf den
Reaktionsverlauf mehr zu erwarten.

Wie auflerdem in Bild 3-18 zu erkennen ist, besitzt der Auflosungsterm g(t) einen
signifikanten Einfluss auf die berechneten Mikromischzeiten Ty,. Aufgrund der mangelnden
Kenntnis des wirklichen Auflosungsterms g(t) miissen die hiermit berechneten
Mikromischzeiten T, kritisch betrachtete werden und konnen, wenn iiberhaupt, nur grob die

GroBenordung wiedergeben.

10’

E|
3 E\
] i
10° {
3 q
. \ exponentieller
1 i Ansatz
@ 1073
£ ]
- T .
-2 linearer
10 ? Ansatz/'
10° - N
D0
10_4 LTVS WVS TVS
100 1000 10000

Ta

Bild 3-18: Nach Liu und Lee (1999) abgeschitzte mittlere Mikromischzeiten T, (ph&nomenologisches
Vereinigungs-Modell) in einem absatzweise betriebenen Taylor-Vortex Reaktor (r;=40 mm, r,=45 mm,
L=300 mm, 170<Ta<7000, Re=0)
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4 UNTERSUCHUNGEN ZUR MISCHCHARAKTERISTIK

4.1 Beschreibung der Versuchsanlage

Alle Experimente zur Untersuchung der Mischcharakteristik mittels Spurstoffversuchen und
Messung des spezifischen Riihrenergieeintrages wurden bei Umgebungstemperatur (2413 °C)
mit vollentsalzten, wéssrigen Losungen mit 40 % m/m oder 60 % m/m Glyceringehalt
(wasserfrei, Reinheit>99 %, MERCK) gefahren. Die kinematischen Viskosititen der
entsprechenden Fluide ergaben sich entsprechend zu v?'¢=2,85.10° m*/s (40 % m/m) oder
v?¥€=7,55-10° m*/s (60 % m/m) (Chen und Pearlstein, 1987).

Das FlieBbild der Versuchsanlage sowie der schematische Aufbau der untersuchten Taylor-
Vortex Systeme (rippenformiger oder zylindrischer Rotor) sind in Bild 4-1 bzw. Bild 1-1
dargestellt. Ein Schema der untersuchten Rotortypen und deren Dimension findet sich in
Tabelle 4-1. Die detaillierte technische Gesamtzeichnung der Reaktorsysteme ist im

Anhang A7 aufgefiihrt.

Tracer

<l
il

g
C

Abfall wassrige
Glycerin-Lésung

ay
YA

Abfall

Bild 4-1: Experimenteller Versuchsaufbau

Der Boden sowie der Kopf der Taylor-Vortex Einheit wurden aus rostfreiem Edelstahl

gefertigt. Der zylindrische Stator bestand hingegen aus transparentem Acrylglas
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(Polymethylmethacrylat), um die visuelle Beobachtung der Stromung zu ermoglichen. Zwei
rippenformige Rotoren A und B sowie ein zylindrischer Rotor C wurden bei dieser Studie
untersucht, welche jeweils aus Aluminium hergestellt waren. Die beiden rippenférmigen
Rotoren waren in 20 identische Mischzellen unterteilt, wobei die Hohe hy, der Rippen und
somit auch die Linge L der Rotoren als Versuchsparameter variierte. Alle Abmessungen der

untersuchten Konfigurationen sind in Tabelle 4-1 zusammengefasst.

Tabelle 4-1: Dimensionen der untersuchten Rotoren in mm und die entsprechenden Reaktorvolumina in mL.
Die Symbole sind in Bild 1-1 definiert.

C

To 40,0 40,0 40,0

r; 35,0 35,0 35,0
T'rib 39,0 39,0 -
hyip 8,0 2,0 -
heen 10,0 10,0 -

L 352,0 238.,0 280,0

\Y% 260,7 2324 329.9

Die Rotoren wurden mit einem elektronisch geregeltem Riithrwerk (RZR 2102 control,
HEIDOLPH), welches iiber eine integrierte Torsionswelle zur Drehmomentmessung verfiigte,
im Drehzahlbereich von 12-700 U/min (40<Ta<2500) angetrieben. Eine Magnetkupplung
(Minex-S SA 60/8, KTR) dichtete die Verbindung zwischen Rotor und Antrieb gegeneinander
ab. Das Fluid stromte iiber einen Konus am Boden des Taylor-Vortex Systems quer iiber den
Ringspaltquerschnitt ein, um eine Beeinflussung der Ringspaltstromung durch
Einstromeffekte zu minimieren. Eine elektronisch geregelte Taumelkolbenpumpe (Antrieb:
MCP-CPF control; Pumpenkopf: QP Q1.CSC-W; ISMATEC) generierte den Durchfluss im
Bereich von 3,5 bis 22,0 mL/min (0,03<Re<0,51). Um einen konstanten Fliissigkeitsspiegel
einzustellen, musste der Kopfraum des Systems mit Uberdruck (Stickstoff <0,7 bar)

beaufschlagt werden.
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4.2 Versuchsdurchfiihrung und Auswertung

4.2.1 Strémungsvisualisierung

Fiir die Sichtbarmachung und Abgrenzung der einzelnen Stromungsbereiche voneinander,
wurden rheoskopische Fluide angesetzt, in dem den entsprechenden Wasser-Glycerin
Losungen 0,5 g/l Iriodin® (Iriodin® silber-weil Pigment, MERCK) zugegeben und mit
einem Ultraschallbad dispergiert wurden. Diese Substanz bestand aus mikroskopisch kleinen,
Licht reflektierenden Plittchen (J<25 um), welche sich aufgrund von viskosen Kriften
entlang der Stromungslinien orientierten (vergleiche Kapitel 2.2.1).

Die Dokumentation der mit dem rheoskopischen Fluid sichtbar gemachten Stromungsformen
erfolgte anhand einer CCD-Kamera (Powershot A95, CANON), welche fiir Nahaufnahmen
mit einer Makrolinse (LA-DC52D, CANON) nachgeriistet war.

4.2.2 Verweilzeitverteilung eines Spurstoffes

Die Verweilzeitverteilungen wurden durch Spurstoffversuche mit Kaliumchlorid (KCl,
Reinheit>99,5 %, MERCK) gelost in vollentsalztem Wasser (25 % m/m) bestimmt. Zum
Zeitpunkt t=0 injizierte eine zweite Taumelkolbenpumpe (Antriecb: MCP-CPF control;
Pumpenkopf: QP Q2.CSC-W; ISMATEC) iiber eine Spritzennadel einen praktisch idealen
Tracerpuls (300 uL in 0,5 s). Der molekulare Diffusionskoeffizient fiir KCl in wissrigen
Glycerin-Losungen (Hosokawa et al., 1975) betrug hier D25°cm01:8’7'10_10 m?/s (40 % m/m
Glycerin) oder D 0=5,7-10"" m¥s (60 % m/m Glycerin). Unabhédngig vom Rotortyp
wurde der Tracer jeweils in den Kern des ersten am Reaktorboden gebildeten Ringwirbel
injiziert.

Das Leitfiahigkeitssignal x(t), welches hier proportional der Tracerkonzentration ist, wurde
unmittelbar am Reaktorausgang in einem Durchflussgefil mit einer Leitfdhigkeitsmesszelle
(Konduktometer: Cond 340i, Messzelle: TetraCon 325 ,WTW) kontinuierlich erfasst und
gespeichert. Um Verfilschungen der Verweilzeitverteilung zu verhindern, war die
Durchflusszelle mit kleinen Glaskugeln (J=1 mm) gefiillt, so dass sich ein effektives
Fliissigkeitsvolumen von lediglich 2 mL ergab. Aus den gemessenen Verldufen des
Leitfahigkeitsignal «(t) konnten letztendlich mit (3-6) und (3-10) die normierten

Verweilzeitverteilungen Eg(®) berechnet werden.
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4.2.3 Spezifischer Energieeintrag des Rotors

Das Rotordrehmoment konnte mittels einer in das Riihrwerk integrierten Torsionswelle
bestimmt werden. Allerdings musste vor jeder Messung ein Nullabgleich des Drehmomentes
gemacht werden, da Aufgrund der Lagerreibung des Rotors sonst die Messwerte verfilscht
worden wéren. Hierfiir wurde ohne Fluid im Ringspalt das Drehmoment bei einer
Rotordrehzahl von 400 U/min iiber einen Zeitraum von 10 min gemessen und bei Konstanz
das endgiiltige Drehmoment als Bezugspunkt gewihlt. Nach Fliissigkeitsfiillung des Taylor-
Vortex Systems wurde das Drehmoment bei der entsprechenden Rotordrehzahl iiber eine
Zeitspanne von 10 min aufgezeichnet. Aus dem arithmetische Mittelwert des Drehmomentes
Mt konnte mit (3-29) der spezifische Riihrenergieeintrag € berechnet werden, woraus sich
schlieBlich als integrale KenngroBe fiir die Mikromischung der dimensionslose, spezifische
Energieeintrag I gemif (3-30) ermitteln lieB. Als charakteristische Riihrergrofle 1. in (3-30)

wurde der fiir alle untersuchten Rotoren identische Rotorradius r; gewdhlt.
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4.3 Modellierung der Makromischung

4.3.1 Modellwahl und KenngréBen

Die Makromischung bzw. die Verweilzeitverteilung im Taylor-Vortex System kann, wie in
Kapitel 3.2.4 diskutiert, am wirklichkeitsnahsten mit mehrparametrigen Zellenmodellen
beschrieben werden.
Da die Stromungsvisualisierung (siche Kapitel 4.4.1) grundlegend verschiedene
Stromungseigenschaften der beiden untersuchten Rotortypen (zylindrisch, rippenférmig)
zeigte, war es notwendig fiir jede Rotorform individuelle Zellenmodelle (siehe Kapitel 4.3.2
und 4.3.3) zu verwenden. Auf eine Unterteilung der Ringwirbel in mehrere Mischzonen
(Multizonen Modell) konnte unabhéngig vom Rotortyp jedoch verzichtet werden. Wie spiter
gezeigt wird (siehe Kapitel 4.4.2), war es bei dieser Untersuchung ausreichend, die
Ringwirbel jeweils mit einer perfekt vermischten Zone zu beschreiben. Diese Vereinfachung
war nur moglich, da ausreichend lange Verweilzeiten im System (15 bis 60 min) eine
angemessen Vermischung des Spurstoffes innerhalb der Ringwirbel bis zum Systemaustritt
ermoglichten.
Um unabhingig vom verwendeten Rotortyp und Modell eindeutig die Makromischung
vergleichen zu konnen, muss eine KenngroBe aus den individuellen Parametern der
verwendeten Zellenmodelle abgeleitet werden.
Entsprechend Ohmura et al. (1997) kann ein axialer Dispersionskoeffizient D, aus den
Parametern der Zellenmodelle (vergleiche Kapitel 4.3.2 und 4.3.3) gemil (4-1) bestimmt
werden. Als charakteristische Linge einer Mischeinheit (Ringwirbel) dient hier der
Ringwirbeldurchmesser, welcher der Spaltbreite d entspricht.
1 1

Day =K -d ;Ez jB_j 4-1)

mit  K; Stoffdurchgangskoeffizient in m/s B; Stofftransportkoeffizient j in m/s

d Spaltbreite in m

Mit dem axialen Dispersionskoeffizienten D, kann analog dem axialen Dispersionsmodell
(siche Kapitel 3.2.4) die dimensionslose Dispersionszahl 2D entsprechend (4-2) gebildet

werden. Sie beschreibt als KenngroBe der Makromischung anschaulich das Verhiltnis von

dispersivem zu konvektivem Stofftransport in einem kontinuierlich durchstromten System.
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D
Pp=_T8X_ .
Uax L (+2

mit Dgay ax. Dispersionskoeffizient in m%s Uz ax. Leerspaltgeschwindigkeit in m/s

L Léange Spalt bzw. Linge Rotor in m

4.3.2 Modell fir einen zylindrischen Rotor

Wie in Bild 4-2 gezeigt, wurde zur Modellierung der Makromischung beim zylindrischen
Rotor der Ringspalt in N perfekt vermischte Zonen mit dem Volumen Vy und dem
Durchmesser d=r,-1; aufgeteilt, welche aufgrund des axialen Flusses u,x mit einer
Driftgeschwindigkeit ug stromabwirts wandern. Ein moglicher Bypass trat hier nicht als
gesonderter Bereich auf, sondern wurde indirekt durch ein Verlangsamung der Ringwirbel
beriicksichtigt. Somit ist die Driftgeschwindigkeit ug der Ringwirbel nur ein Anteil f des
gesamten axialen Stromes u,c. Axialer Stofftransport zwischen den Ringwirbeln iiber die
ringformige Kontaktfliche Ay wurde durch einen Stofftransportkoeffizienten By beschrieben,

welcher zusitzlich auch den Einfluss eines Bypasses beriicksichtigt.

e . —
VV\‘ ~/|'
Cha1
P } A= 3
A, ‘ 3
S—
Cn I
A o
o 3
- B,
Cn-1
 —— ) L

Bild 4-2: Schema des makroskopischen Stofftransportes in einem Taylor-Vortex System mit zylindrischem
Rotor.
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Die Stoffbilanz des Spurstoffes im System ergibt folgendes gekoppelte System einfacher
Differentialgleichungen erster Ordnung (DGL-System).
Ringwirbel 1 :

dc
Vd_t1:Av By (02_01)

Ringwirbel n :
deg
Y odt

(4-3)
=Ay By (Cn-1 —-2¢Cp +Cn+1)

Ringwirbel N :

dc
Vvd_tN = Av 'Bv (CN-1 _CN)

mit N Anzahl der Ringwirbel
By Stofftransportkoeffizient in m/s
Cn Konzentration im n-ten Ringwirbel in mol/m’
V, Volumen Ringwirbel in m’

A, Austauschoberfliche Ringwirbel in m*

Die schrittweise Berechnung der Dispersion startete jeweils mit der initialen (t=0)
Tracerkonzentration ¢;=cy; c,=cn=0 mol/m’. Danach wurden die Ringwirbel virtuell eine
Mischzone stromabwirts bewegt, in dem der Zellenindex n auf n+1 erhoht wurde. Hierbei
verlieB der N-te Ringwirbel mit der Auslasskonzentration cy den Reaktor und ein frischer
Ringwirbel mit ¢,;=0 mol/m’ trat in das System ein. Die inkrementelle Zeitspanne zwischen
den Ringwirbelspriingen stromabwirts betrug hierbei At=d/uy. Diese Routine wurde so oft
wiederholt, bis die Auslasskonzentration cy einen Wert von praktisch null erreichte.

Mittels dem so zugénglichen Verlauf der Ausgangskonzentration cn(t) des Tracers konnte
anhand (3-6) und (3-10) die modellierte Verweilzeitverteilung Eg(®) bestimmt werden. Die
dimensionslosen Dispersionszahlen D fiir das System mit einem zylindrischen Rotor konnten
letztendlich durch die im folgenden Kapitel 4.3.4 beschriebene Schidtzung der
Modellparameter (By, f) entsprechend der folgenden Zusammenhinge (4-4) berechnet
werden. Abweichend zu (4-2) muss hier bei der Berechnung der Dispersionszahl D der
Einfluss des Bypassstromes auf den konvektiven Stofftransport anhand des Bypassfaktors f

beriicksichtigt werden.
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1 1 1

_— =+

ke By By s
Dy ke-d

TFelgg L frugy L
mit ke Stoffdurchgangskoeffizient in m/s
By  Stofftransportkoeffizient in m/s
f=ug/Uax Bypassfaktor [-]
Ug  Driftgeschwindigkeit Ringwirbel in m/s
Uax  axiale Leerspaltgeschwindigkeit in m/s
d Spaltbreite in m
L Linge Spalt bzw. Linge Rotor in m

Da  axialer Dispersionskoeffizient in m*/s

4.3.3 Modell fiir einen rippenférmigen Rotor

Das Makromischungsmodell fiir den rippenféormigen Rotor musste im Vergleich zum Modell
fiir den zylindrischen Rotor modifiziert werden (siehe Bild 4-3).

Die Stromungsvisualisierung (siehe Kapitel 4.4.1) zeigte, dass immer ein gegeneinander
rotierendes Ringwirbelpaar entsteht, welches eine axial immobilisierte Mischzelle (Index n)
definiert. Jedes dieser Wirbelpaare wurde wiederum als perfekt vermischte up-Zone (Index u)
und down-Zone (Index d) betrachtet (Volumen Vv, Durchmesser d). Das Volumen des
Ringspaltes zwischen einer Rippe und dem Stator wurde nicht separat beschrieben, sondern
aufgeteilt und zu den jeweils angrenzenden Wirbeln hinzugefiigt (siehe Bild 4-3). Fiir die
Beschreibung des Stofftransports innerhalb eines Wirbelpaares iiber die Kontaktfliche A; war
es ausreichend den Stofftransportkoeffizienten P; einzufiihren. Der Stofftransport zwischen
zwel Mischzellen, welche durch die Rippen getrennt werden, erfolgte hingegen iiber die
Grenzfliche A, mit dem Stofftransportkoeffizienten [,, wobei zusitzlich hier ein rein

konvektiver Beitrag durch den axialen Fluss Q auftritt.
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Bild 4-3: Schema des makroskopischen Stofftransportes in einem Taylor-Vortex System mit rippenférmigem
Rotor.

Eine Tracerbilanz im Taylor-Vortex System mit rippenformigen Rotor fiithrt zu dem
folgenden gekoppelten DGL-System (4-5).

Aus dessen Losung ergibt sich direkt der Konzentrationsverlauf cn,(t) des letzten (N-ten)
Ringwirbels, woraus mit (3-6) und (3-10) die modellierte Verweilzeitverteilung Eg(®)
bestimmt werden kann. Die gesamte Dispersionszahl 9 fiir das System mit einem
rippenformigen Rotor ergab sich aus der im folgenden Kapitel 4.3.4 beschriebene Schitzung
der Modellparameter (B;, Bo). Falls jede der 20 Mischzellen wie ein idealer Riihrkessel
arbeiten wiirde, wire das theoretische Minimum der Makromischung fiir diesen Rotortyp
erreicht  (Bi—oo; [o=0 m?/s). Das gesamte System hédtte demnach die minimale

Dispersionszahl einer Kaskade aus N=20 idealen Riihrkesseln (DRKK:2,566-10'2; siche

Anhang A10). Die Dispersionszahlen 9D des realen Systems sind hoher und ergeben sich nach

(4-6).
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Ringwirbel 1 :
dcq g
down -Zone : V, dt, =A; B (01 u—C1 ,d)
. dcy u
up-Zone : Vy — = =-Q-C1y —Ai B (c1u-c1a)-AoBo (c1u—Caa)
Ringwirbel n :
dc d
down - Zone : V, d:’ =Q-Cnqy—Aji-Bi (Cn,d _Cn,u)_ Ao Bo (Cn,d —Cn- ,u) (4-5)
. dc4 u
up-Zone: V, 4t =-Q-cny—Ai B (Cn,u _Cn,d)_ Ao Bo (Cn,u —Ch+ ,d)
Ringwirbel N :
dCN d
down -Zone : Vy — = =Q-Cn-1 u = Aj By (eng—cnu)-Ao -Bo (g —CN-1u)
dCN
up-Zone: V, Tu =-Q-cny—Aj-Bi lonu—Cng)
mit N Anzahl der Ringwirbel
Bi, Bo innerer bzw. duBlerer Stofftransportkoeffizient in m/s
Cnd, Cnu Konzentration im n-ten (down oder up) Ringwirbel in mol/m’
Vy Volumen Ringwirbel in m’
Q Volumenstrom in m*/s
A, A, innerer bzw. duBere Austauschoberfliche Ringwirbel in m>
1 1 1 1
ke Bo Bi Bo
- 1; ke -2d (+6)
D = DR +—=- = DRk +-°
mit K,  Stoffdurchgangskoeffizient in m/s
Bi, Bo innerer bzw. dullerer Stofftransportkoeffizient in m/s
By  Stofftransportkoeffizient in m/s
Drkk Dispersionskoeffizient Kaskade idealer Riihrkessel (N=20) [-]
Uax  axiale Leerspaltgeschwindigkeit in m/s
d Spaltbreite in m
L Linge Spalt bzw. Lange Rotor in m
Da  Dispersionskoeffizient in m*/s
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4.3.4 Numerische Modellparameteranpassung mittels MATLAB®

Die Modellparameterpassung ,,TaylorDatenFit.m*“ wurde in MATLAB® 7.0 (R14)
programmiert und ihr Ablauf ist in Bild 4-4 schematisch dargestellt, wobei die Quellcodes der
Programme und Unterprogramme im Anhang A8 bzw. A9 dokumentiert sind. Mit ihr war es
moglich, aus den experimentellen Verweilzeitverteilungen entsprechend den
Makromischungsmodellen (zylindrischer oder rippenférmiger Rotor) die Modellparameter zu

schitzen und daraus als Kenngro3e der Makromischung die Dispersionszahl 2 zu berechnen.

Um fiir die Parameteranpassung die modellierte Verweilzeitverteilung Egmoa berechnen zu
konnen, mussten zuvor die Stoffbilanzen der entsprechenden Makromischungsmodelle (siehe
Kapitel 4.3.2 und 4.3.3) gelost werden. Die Stoffbilanzen, welche jeweils durch ein
gekoppeltes  Differentialgleichungssystem erster Ordnung (DGL-System) beschrieben
werden, wurden mit dem Unterprogramm ,,TaylorDGL.m* generiert und anschlieBend mittels
eines in MATLAB® verfiigbaren moderat steifen Runge-Kutta Algorithmus (ode23t) gelost.

Als Methode der Parameterschitzung diente die iterative Minimierung der
Fehlerquadratsumme A zwischen der experimentellen Verweilzeitverteilung Egexp und der

mit Modellparametern berechneten Verweilzeitverteilung Eg mod-

A= Z (EG),exp - E(i),mod)2 “-7)

mit Egexp experimentelle Verweilzeitverteilung [-]

Eomod modellierte Verweilzeitverteilung [-]

Um die optimalen Modellparameter zu ermitteln, muss das globale Minimum der
Minimierungsfunktion (4-7) gefunden werden. Ungiinstigerweise besitzt diese aber neben
dem globalen Minimum immer auch mehrere lokale Minima. Der in MATLAB®
implementierte Minimierungsalgorithmus (,,least-squares nonlinear®, Isqnonlin) findet schnell
und beliebig genau ein Minimum von (4-7), welches aber je nach Startwerten nicht
notwendigerweise dem globalen Minimum entsprechen muss. Alternativ kann ein von der
University of Sheffield entwickelter, genetischer Minimierungsalgorithmus (,,genetic
algorithm toolbox v1.2%, genalg) verwendet werden, welcher sich theoretisch immer dem
globalen Minimum beliebig genau nihert. Allerdings ist hierbei der Rechenaufwand immens
grofl, wodurch sich eine Kombination beider Algorithmen als praktisch erwiesen hat

(Vorschitzung mit genalg, Anpassung mit Isqnonlin).
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Bild 4-4: Programmablaufplan der Modellparameteranpassung mittels MATLAB®.
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4.4 Ergebnisse und Diskussion

4.4.1 Strémungsvisualisierung

Bild 4-5 zeigt typische Stromungsmuster fiir den zylindrischen Rotor C bei vier
verschiedenen Ta-Zahlen, wie sie in Ubereinstimmung mit der Literatur (siche Kapitel 2.2.1
und 2.2.2) zu erwarten waren. Die gebildeten Ringwirbel bewegten sich hierbei immer ohne
eine Deformation in Reihe stromabwirts, wobei die Modellparameteranpassung das Auftreten
eines nicht mit den Stromungskennzahlen (Ta, Re) korrelierbaren Bypasses offen legte
(0,784<f=u4/u,x<0,945, vergleiche Kapitel 2.2.2, Bild 2-7). Innerhalb des untersuchten
Stromungsbereiches (0,03<Re<0,51), waren zudem alle beobachteten Stromungsiiberginge
praktisch unabhingig von der Re-Zahl, was durch deren moderates Niveau zu erkldren ist

(siehe Kapitel 2.2.2, Bild 2-3).

-

CS (Ta=72) LTVS (Ta=121)

=

WVS (Ta=181) TVS (Ta=1208)

Bild 4-5: Vorderansicht des kontinuierlich durchstromten Taylor-Vortex Systems mit dem zylindrischen
Rotor C, wobei typische Muster der Ringspaltstromung dargestellt sind (Re=0,13; rheoskopische Fluid: 0,5 g/L.
Iriodin® silber-weill Pigment dispergiert in 40 % m/m Glycerin-Wasser).
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Der erste Stromungsiibergang (CS—LTVS) trat im Bereich von Tac;=100 auf. Dieser Wert
und die praktisch vernachlédssigbare Abhingigkeit von der Re-Zahl entsprechen gut den von
Recktenwald et al. (1993) mit der linearen Stabilititsanalyse (sieche Kapitel 2.3)
vorhergesagten Werten fiir diese Ringspaltgeometrie (Tac;=117,42 bei Re=0,03; Tac;=117,44
bei Re=0,51). Das LTVS Regime war nur in einem sehr engen Ta-Bereich von etwa Tac;=100
bis Tacy=130 stabil (Tacy/Taci=1,3). Die WVS mit ihren charakteristischen
Ringwirbeloszillationen wurde nachgewiesen bis etwa Tac3=600 (Tacs/Tac;=6). Bei hoheren
Ta-Zahlen (Ta>600) setzten dann chaotische, turbulente Stromungsstrukturen ein, welcher der
TVS zuzuordnen sind.

Wie im vorherigen Kapitel 2.3 beschrieben, ist es bisher nicht moglich, die hoheren
Stromungsiibergdnge bei Tacy, (LTVS—WVS) bzw. Tacs (WVS—TVS) hinreichend zu
berechnen. Ein Vergleich mit verfiigbaren experimentellen Daten aus der Literatur zeigt
jedoch qualitativ eine gute Ubereinstimmung (1,08<Tacy/Taci<1,21; 5,5<Tacs/Taci<12,5),
obwohl diese Literaturdaten im Gegensatz zu hier ohne axialen Fluss (Re=0) bestimmt
wurden (siehe Kapitel 2.3, Tabelle 2-3 und Tabelle 2-4). Ein Vergleich ist aber dennoch
zuldssig, weil wie oben erwihnt, die Werte der hier untersuchten Re-Zahlen sehr klein waren
(0,03<Re<0,51).

Im Vergleich zum zylindrischen Rotor C traten mit den rippenférmigen Rotoren A
(hjp=8 mm) und B (h;,=2 mm) grundlegend andere Stromungsformen auf. Die drei
charakteristischen Ringspaltstromungen, wie sie sich exemplarisch mit dem Rotor A ergaben,
sind in Bild 4-6 dargestellt. Unabhingig von den untersuchten Strémungskennzahlen (Ta, Re)
bildeten sich ab der hier minimal einstellbaren Ta-Zahl (Ta=25) immer zwei gegenlidufig
rotierende Ringwirbel (Ringwirbelpaar) in einer Mischzelle zwischen zwei Rippen (helle
Binder in Bild 4-6). Wiederum waren alle auftretenden Stromungsmuster und
Stromungsiibergidnge unabhingig vom untersuchten Re-Zahlen Bereich (0,03<Re<0,51).

Die mit steigender Ta-Zahl beobachteten Stromungsidnderungen traten nicht in den
Mischzellen auf, sondern hauptsédchlich im schmalen Spalt zwischen Rippe und Stator (dunkle
Binder in Bild 4-6). Dort existierte zuerst eine laminare Scherstromung bis zu Ta=750,
welche charakteristisch fiir die sogenannte primére laminare Vortex Stromung (PLVS) war.
Die erste Transformation der Stromung war gekennzeichnet durch die Bildung von laminaren
Ringwirbeln aus dieser Scherstromung und fiihrte im Bereich 750<Ta<1200 zur sekundiren
laminaren Vortex Stromung (SLVS). Eine weitere Erhohung der Ta-Zahl (Ta<1200)
verursachte schlieBlich die Entstehung von turbulente Strukturen (tertidre turbulente Vortex

Stromung, TTVS).
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Trotz eines iiberlagerten axialen Flusses, wanderten die Ringwirbelpaare in den Mischzellen
nicht stromabwirts. Sie werden zwischen den Rippen immobilisiert. Ein Vergleich von Bild
4-5 mit Bild 4-6 zeigt eindeutig, dass die Rippen einen stabilisierenden Effekt auf die
Ringspaltstromung hatten. Keine azimutalen Oszillationen, wie im WVS Regime beim
zylindrischen Rotor C iiblich, wurden beobachtet, ebenso wenig wie eine Deformation oder
Uberlappung der Ringwirbel in den Mischzellen. Zusitzlich wurde die Entstehung von
Turbulenz zu hoheren Ta-Zahlen hin verschoben (zylindrischer Rotor C, TVS: Ta>600;
rippenformiger Rotor A und B, TTVS: Ta>1200).

PLVS (Ta=307)

TTVS (Ta=2209)

Bild 4-6: Vorderansicht des kontinuierlich durchstromten Taylor-Vortex Systems mit dem rippenférmigen
Rotor A, wobei typische Muster der Ringspaltstromung dargestellt sind (h,;,=8 mm; Re=0,19; rheoskopische
Fluid: 0,5 g/L Iriodin® silber-weifl Pigment dispergiert in 40 % m/m Glycerin-Wasser).
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4.4.2 Validierung der Makromischungsmodelle

Bild 4-7 vergleicht je eine normierte Verweilzeitverteilung aus den Spurstoffexperimenten
(Symbole) mit der entsprechend modellierten Verweilzeitverteilung aus der
Parameteranpassung (Kurve). Aufgrund der besseren Vergleichbarkeit (Symbole <> Kurve),
wurde nur ein Teil der Messpunkt dargestellt. Fiir beide Rotortypen zeigten sich hierbei eine
sehr gute Anpassung an die experimentellen Daten, wodurch belegt wird, dass die in
Kapitel 4.3.2 und 4.4.4 eingefiihrten Modelle die Makromischung im untersuchten Bereich
sehr gut abbilden.

O[]

Bild 4-7: Vergleich der modellierten (—) und experimentellen Verweilzeitverteilungen bei Einsatz des
zylindrischen Rotors C (O) und des rippenférmigen Rotors A (©); (60 % m/m Glycerin-Wasser; zylindrischer
Rotor C: Ta=447, Re=0,19; rippenférmiger Rotor A: h,;,=8 mm, Ta=503, Re=0,16).

Mit Bild 4-7 ist im weiteren ein erster Vergleich der Makromischungscharakteristik beider
Rotortypen moglich, da der hydrodynamische Bereich (Ta, Re) bei der Messwerterfassung
dhnlich war. Die Verweilzeitverteilung im Taylor-Vortex System fillt mit dem
konventionellen zylindrischen Rotor C sehr viel breiter aus als mit dem neuartigen
rippenformigen Rotor A. Die axiale Segmentierung des Ringspaltes durch die Rippen hatte
somit offensichtlich den erhofften Effekt und reduzierte die Makromischung. Die weitere,

detaillierte Untersuchung der Makromischung folgt in den Kapiteln 4.4.3 bis 4.4.5.
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4.4.3 Makromischung mit einem zylindrischen Rotor

Die dimensionslosen Dispersionszahlen D, welche fiir das System mit dem zylindrischen
Rotor C ermittelt wurden, sind in Bild 4-8 und Bild 4-9 fiir jeweils 40 % m/m und 60 % m/m
Glycerin-Wasser Losungen angegeben. Die Makromischung im CS Regime (Ta<100) wurde
aufgrund mangelnder praktischer Relevanz nicht untersucht.

Die geringsten PD-Werte zwischen 10 und 107 sind der LTVS zu zuordnen und
kennzeichnen hier ein Makromischungsniveau entsprechend einem Kolbenstromreaktor
(PFR). Der Wechsel in das WVS Regime (130<Ta<600) ist verbunden mit einem
ausgepragten Anstieg in der Dispersion, welcher sich durch die auftretenden Oszillationen
und dem damit verbundenen Fluidtransfer zwischen den Wirbelzellen erkldren lisst (siehe
Kapitel 2.2.1). Bei hohen Ta-Zahlen und einsetzender Turbulenz (TVS, Ta>600) erreicht die
Makromischung dann allméhlich ein Level entsprechend einem Riihrkessel.

Wie in Kapitel 3.2.5 mit (3-21) gezeigt wurde, ist der dimensionsbehaftete
Dispersionskoeffizient D,x nur eine schwache Funktion der Re-Zahl. Die in Bild 4-8 und Bild

4-9 erkennbare Abhingigkeit der Dispersionszahl 2D von der Re-Zahl, begriindet sich daher

per Definition von D (3-19) durch die Variation der axialen Leerspaltgeschwindigkeit u,y.

10" 3
10° 4 Re=0,13
3 Re=0,24
Re=0,51
ba—
1072 3 |E|
10-3 L) L) L LN ) L) L) LN B B B B )
100 1000 10000
Ta [-]

Bild 4-8: Verlauf der dimensionslosen Dispersionszahl D, wie sie mit dem zylindrischen Rotor C und einer
40 % m/m Glycerin-Wasser Losung ermittelt wurde; Re=0,13 (®), Re=0,24 (@), Re=0,51 (O).
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Bild 4-9: Verlauf der dimensionslosen Dispersionszahl D, wie sie mit dem zylindrischen Rotor C und einer
60 % m/m Glycerin-Wasser Losung ermittelt wurde; Re=0,05 (W), Re=0,10 (®), Re=0,19 (O).

Wie in Kapitel 3.2.5 bereits diskutiert, untersuchten unter anderem Moore und Cooney (1995)
mittels Spurstoffexperimenten die Makromischung im Taylor-Vortex System fiir eine
Vielzahl von Ringspaltgeometrien in einem weiten hydrodynamischen Bereich. Die von ihnen
abgeleitete Korrelation der Makromischung ist in dem von ihnen untersuchten
Stromungsbereich unabhidngig von der molekularen Diffusion des Tracers (8-10°
2 m%s <D< 8:10"'° m?/s). Ebenfalls scheint die Viskosititsabhiingigkeit im Bereich von
\/250(::1,8-10‘6 m?/s bis v¥ OC:3>,7-10'6 m?/s ausreichend in der Ta bzw. Re-Zahl beriicksichtigt
zu sein.

Diese Korrelation (3-21) von Moore und Cooney (1995) ist in Bild 4-10 zusammen mit
unseren experimentellen Daten fiir den zylindrischen Rotor C, sowie mit weiteren in der
Literatur verfiigbaren Versuchsdaten (Enokida et al., 1989; Pudjiono et al., 1992; Kataoka und
Takigawa, 1981) eingezeichnet.

Fiir den Fall der Losung, welche 40 % m/m Glycerin enthélt (VZSOC:2,85-10'6 mz/s), st eine
gute Ubereinstimmung zwischen Korrelation und unserer experimentellen Daten vorhanden.
Die Werte fiir die Losung mit einer hoheren Glycerinkonzentration weichen jedoch
systematisch ab. Sie zeigen, dass eine signifikant hohere Viskositit (V25°C=7,55- 10° mz/s) eine
geringfiigige Erh6hung des Makromischungsniveaus verursacht. Die
Makromischungskorrelation von Moore und Cooney (1995) scheint nur in einem niedrigen

Viskosititsbereich von V250C:1,8-10'6 m?/s bis \/ZSOC:3>,7-10'6 m?/s anwendbar zu sein. Der
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Viskosititseinfluss auf die axiale Dispersion scheint stirker ausgepréigt zu sein als er in den
Definitionen der Ta und Re-Zahl ausgedriickt wird (siehe (2-1) und (2-2)). In
Stromungsbereichen, welche durch Konvektion zwischen den Wirbelzellen stark beeinflusst
werden (WVS, TVS), wird bei einer hoheren Viskositit auch eine hohere Rotordrehzahl
benotigt, um die gleiche Ta-Zahl einzustellen. Als eine Folge hieraus, wird die
Stromliniengeschwindigkeit der Ringwirbel beschleunigt und somit auch der konvektive,

inter-Wirbel Fluidtransfer erhoht.

10°
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Bild 4-10: Makromischungskorrelation (—) und Daten (+) ermittelt von Moore und Cooney (1995), sowie
weitere Literaturdaten von Enokida et al. (1989) (o), Pudjiono et al. (1992) (), Kataoka und Takigawa
(1981) (»), jeweils verglichen mit experimentellen Ergebnissen fiir den zylindrischen Rotor C mit 40 % m/m (O)

und 60 % m/m (M) Glycerin-Wasser Losungen.

Fiir alle untersuchten Fiélle weichen jedoch die Versuchsdaten ab Ta<200 stark von der
Korrelation ab, und die Dispersionskoeffizienten D, erreichen eine fiir Diffusion
charakteristische GroBenordnung. Offensichtlich spielt in diesem niedrigen Ta-Zahlen
Bereich (z. B. LTVS) die Diffusion ein bedeutende Rolle, was durch die von Moore und

Cooney (1995) entwickelte, konvektionsdominierte Korrelation nicht beschrieben werden

kann.
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4.4.4 Makromischung mit rippenférmigen Rotoren

Wihrend die Makromischung mit steigender Rotordrehzahl (Ta-Zahl) in einem
konventionellen Taylor-Vortex System stetig erhoht wird, weicht das Verhalten bei
rippenformigen Rotoren hiervon ab. Die Daten in Bild 4-11 bis Bild 4-13 beziehen sich auf
zweil verschiedene Rippenhohen hy, und kinematische Viskositdten v und zeigen, dass die
Dispersion jeweils ein Minimum durchlduft. Wobei dieses Minimum im Strémungsbereich
der SLVS auftritt.

Innerhalb des selben hydrodynamischen Bereiches sollte die dimensionslose Dispersionszahl

D vom verwendeten Fluid unabhingig sein. Ein Vergleich von Bild 4-11 mit Bild 4-12 zeigt

jedoch, dass das Dispersionsminimum stédrker ausgeprigt ist, wenn das Fluid mit der hoheren
Glycerinkonzentration verwendet wurde. Nur fiir diesen Fall erreicht das
Dispersionsminimum des Taylor-Vortex Reaktors, welcher aus 20 Mischzellen besteht, das
theoretische Minimum einer idealen Kaskade bestehend aus 20 Riihrkesseln (gestrichelte
Linie in Bild 4-12). Wir schreiben den giinstigen Einfluss der hoheren Glycerinkonzentration
der Reduzierung des Diffusionskoeffizienten des Spurstoffes zu, wodurch die diffusiven
Beitrige zur Dispersion verringert werden. So senkt sich der molekularer
Diffusionskoeffizient des Tracers von D25°C=8,7-10'10 m?/s in einer 40 % m/m Glycerin-
Wasser Losung auf D*°=5,7-10"° m?/s in 60 % m/m.

Die Dispersionszahl D sollte per Definition (3-19) mit steigendem axialen Fluss bzw. Re-

Zahl sinken. Dies scheint hier in dem Ta-Zahl Bereich links des Makromischungsminimum
(kleine Ta-Zahlen) nicht zuzutreffen. Ein Erkldrung hierfiir ist ein Vorbeistromen von
schlecht in die Mischzellen eingemischtem Tracer, da die Wirbelstromung hier relativ
schwach ausgebildet ist im Vergleich zum Bypass verursachenden axialen Fluss.

Die Auswirkung der Rippenhohe hy, auf die Makromischung kann durch Vergleich von Bild
4-12 mit Bild 4-13 veranschaulicht werden. Grundlegend ist das Mischverhalten @hnlich, bis
auf die Tatsache, dass das Makromischungslevel beim Rotor B mit den schmalen Rippen
(hyip=2 mm) sich auf einem hoheren Niveau findet. Somit kann die Makromischung effektiver

mit breiten Rippen (h;i,=8 mm) reduziert werden.
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Bild 4-11: Verlauf der dimensionslosen Dispersionszahl D, wie sie mit dem rippenformigen Rotor A
(hj»=8 mm) und einer 40 % m/m Glycerin-Wasser Losung ermittelt wurde; Re=0,10 (A), Re=0,19 (A),

Re=0,39 (A).
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Bild 4-12: Verlauf der dimensionslosen Dispersionszahl D, wie sie mit dem rippenformigen Rotor A
(hj3=8 mm) und einer 60 % m/m Glycerin-Wasser Losung ermittelt wurde; Re=0,04 (#), Re=0,08 (®),

Re=0,15 (<).
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Bild 4-13: Verlauf der dimensionslosen Dispersionszahl D), wie sie mit dem rippenférmigen Rotor B
(hjp=2 mm) und einer 60 % m/m Glycerin-Wasser Losung ermittelt wurde; Re=0,03 (&), Re=0,06 (&),
Re=0,12 (+).

4.4.5 Einfluss der Rotorgeometrie auf die Makromischung

Die Auswirkungen der untersuchten Rotorgeometrien auf die Makromischung kann mit Bild
4-14 sofort erkannt werden. Um einen Vergleich zu ermoglichen sind Daten ausgewdhlt
worden, welche bei dhnlichen Re-Zahlen bestimmt wurden. Es ist offensichtlich, das ein
Taylor-Vortex System mit einem konventionellen, zylindrischen Rotor nur bei sehr kleinen
Ta-Zahlen ein geringes Makromischungsniveau besitzt, welches nach Verlassen des
laminaren Ringwirbelregimes (LTVS) stark ansteigt. Im Gegensatz hierzu, ermoglichen die
mit Rippen segmentierten Rotoren in einem weiten Betriebsbereich ein geringes bis

moderates Dispersionslevel.
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Bild 4-14: Vergleich des Makromischungsverhaltens der untersuchten Rotorgeometrien; 60 % m/m Glycerin-
Wasser Losung; Rotor A (#, h;;,=8 mm, Re=0,04), Rotor B (&, h,;;=2 mm, Re=0,03), Rotor C (M, Re=0,05).

4.4.6 Integrale Mikromischung

Wie im Detail in Kapitel 3.3.3 beschrieben, untersuchten Racina und Kind (2006) den
mechanischen Energieeintrag verschiedener zylindrischer Rotoren (31,5 mm<ri<44,5;
1,=50 mm) in diverse Fluide (Wasser; 20 % m/m, 30 % m/m und 50 % m/m Glycerin-Wasser
Losungen), woraus sie eine Korrelation im Bereich 800<Ta<10000 fiir das Rotordrehmoment
ableiteten. Aus dieser Korrelation (3-35) lie sich der dimensionslose Riihrenergieeintrag I1
nach (3-30) berechnen (extrapoliert bis Ta=100), welcher zusammen mit experimentellen
Werten fiir die Rotoren A, B und C in Bild 4-15 dargestellt ist.

Die gute Ubereinstimmung zwischen der Korrelation von Racina und Kind (2006) mit den
experimentellen Daten fiir den zylindrischen Rotor C zeigt, dass die Qualitit der Messungen
ausreichend war. Wie erwartet, steigt mit zunehmender Ta-Zahl der dimensionslose
Energieeintrag I1 bzw. die Intensitét der integralen Mikromischung.

Der Einfluss der Rotorform auf den Energieeintrag ist ebenso in Bild 4-15 dargestellt. Die
Trendlinie fiir die rippenformigen Rotoren liegt eindeutig iiber der Korrelation fiir den
zylindrischen Rotor. Dies bedeutet, dass mit rippenformigen Rotoren eine intensivere,

integrale Mikromischung erreicht werden kann.
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Bild 4-15: Dimensionsloser Riihrenergieeintrag IT (—) nach Racina und Kind (2006), sowie experimentelle
Daten fiir den rippenféormigen Rotor A (O, h;,=8 mm), rippenformigen Rotor B (A, h;=2 mm) und
zylindrischen Rotor C (O). Die Versuchsdaten wurden jeweils ermittelt fiir Losungen mit 40 % m/m und
60 % m/m Glycerin-Wasser.

Im Prinzip kann Energietransfer bei den rippenformigen Rotoren in die Mischzellen oder den
schmalen Spalt zwischen Rippe und Stator stattfinden. Beide rippenformigen Rotoren
verfligten iiber die gleiche Anzahl und GroBe der Mischzellen. Unterschiede ergaben sich
lediglich im Volumen des schmalen Spaltes zwischen Rippen und Stator. Falls der
Energieeintrag in das Fluid an dieser Stelle einen bedeutenden Beitrag liefern wiirde, miissten
die Ergebnisse einen hoheren Energieeintrag fiir den Rotor A mit den breiteren Rippen
zeigen. Wie in Bild 4-15 jedoch zu erkennen ist, verhalten sich die beiden rippenformigen
Rotoren A und B identisch. Daraus folgern wir, dass der Energieeintrag hauptsichlich in den
Mischzellen statt findet. Das hohere Level der integralen Mikromischung bei den
rippenformigen Rotoren A und B im Vergleich zum zylindrischen Rotor C kann vermutlich
der radialen Forderwirkung der Rippen zugeordnet werden. Hierdurch wird das Fluid in den

Mischzellen zusétzlich radial beschleunigt, wodurch letztendlich mehr Energie dissipiert.
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4.5 Zwischenfazit

Die Stromung und die Mischeigenschaften eines kontinuierlich betriebenen Taylor-Vortex
Reaktors konnen durch Verdnderung der Rotorform giinstig beeinflusst werden. In der in
diesem Kapitel vorgestellten Arbeit wurden erstmals neuartige Rotoren, welche mit Rippen
ausgestattet waren, in einem weiten Stromungsbereich mit einem konventionellen
zylindrischen Rotor verglichen.

Die mit bloBem Auge erkennbaren Einfliisse der Rippen auf die Ringspaltstromung sind zum
einen eine Immobilisierung und Stabilisierung der torusférmigen Wirbel und zum anderen ein
zu hoheren Ta-Zahlen hinausgezogertes Einsetzen von Turbulenz. Die hier durchgefiihrte
erste Analyse der Mischcharakteristik zeigte deutlich die Vorteile von rippenférmigen
Rotoren gegeniiber zylindrischen Rotoren. Durch die Modifikation der Rotoren mit Rippen
kann der spezifische Riihrenergieeintrag in das Fluid und somit die integrale Mikromischung
intensiviert werden, wéhrend zeitgleich die Makromischung ab Ta>130 betridchtlich reduziert
wird. Anhand diese ersten Ergebnisse ist eine deutliche Prozessintensivierung bei vielen
Anwendungen zu erwarten, wenn anstelle eines zylindrischen Rotors neuartige rippenférmige
Rotoren verwendet werden.

Um diese erwartete Intensivierung speziell bei kontinuierlich betriebenen, chemischen
Anwendungen nidher zu untersuchen und zu belegen, wurden weiterfithrend (siehe Kapitel 5)
die Auswirkungen der bisher verwendeten Rotorgeometrien (rippenformiger Rotor A,
zylindrischer Rotor C) auf den Reaktionsverlauf einer einfachen Testreaktion (alkalische
Verseifung EtAc) untersucht. Wie in Kapitel 3.3.2 ausfiihrlich diskutiert, ergibt sich aus der
Messung des Riihrenergieeintrages lediglich eine integrale, iiber das Ringspaltvolumen
gemittelte Information der Mikromischung. Anhand der gewdhlten,
mikromischungsempfindlichen Testreaktion, welche als Messsonde in molekularem Maf3stab
dient, konnten somit ergdnzend zur bisherigen Arbeit lokale Mikromischungseffekte

untersucht werden.
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5 ALKALISCHE VERSEIFUNG ALS TESTREAKTION

5.1 Beschreibung der Versuchsanlage und Versuchsdurchflihrung

Alle Versuche der alkalischen Verseifung von EtAc wurden bei Atmosphidrendruck und
dquimolaren Eduktkonzentrationen (co=Con-=Cgiac; 0,05 mol/L.<cy<0,35 mol/L) mit wissrigen
Losungen von EtAc (zur Synthese, Reinheit=99,5 %, MERCK) und NaOH (Pellets reinst,
MERCK) durchgefiihrt.

Bevor das EtAc und NaOH aufgelost wurden, musste das Wasser entgast werden, um
unerwiinschte Nebenreaktionen mit gelostem Kohlendioxid zu vermeiden. Hierfiir wurde voll
entsalztes Wasser in zwei Rundhalskolben (je 5 L) mit einem Ultraschallbad (Sonorex Super
RK 1028H, BANDELIN) und einer Wasserstrahlpumpe 10 min lang entgast und anschlieend
mit Stickstoff beliiftet. Diese Prozedur wurde dreimal wiederholt, so dass zuletzt keine
Gasentwicklung (CO,) mehr zu erkennen war.

Die kinematischen Viskosititen Vv der Edukt- und Produktlosungen (0,82-10°
6 m2/s<v<1,48-10'6 mz/s; Yaws, 1999) wurden bei den entsprechenden Reaktortemperaturen
(6 °C<9<30 °C) mit der Vereinfachung berechnet, dass es sich aufgrund des geringen
Konzentrationsniveaus jeweils um reines Wasser handelt (NaOH-Losung coy.=0,35 mol/L:
Vzooczl,IS m2/s; reines Wasser: VZOOC=1,O m2/s; Othmer und Silvis, 1950)

Das FlieBbild des Versuchsaufbaus sowie eine schematische Darstellung der untersuchten
Taylor-Vortex Systeme (rippenformiger oder zylindrischer Rotor) sind in Bild 5-1 bzw. Bild
1-1 dargestellt. Eine ergiinzende technische Gesamtzeichnung des Reaktorsystems findet sich
im Anhang A7.

Der Boden sowie der Kopf des Reaktors wurden aus rostfreiem Edelstahl hergestellt. Der
zylindrische Stator bestand wegen der notwendigen chemischen Resistenz und Transparenz
aus Borosilikatglas. Der Stator wurde von einem zweiten Hohlzylinder (110 mm) aus
Acrylglas (Polymethylmethacrylat) umgeben, um so einen Temperiermantel fiir den Reaktor
zu gestalten (siehe Bild 5-2).

Die Temperatur des Wassers, welches in diesem Temperiermantel zirkulierte, wurde durch
einen Umwilzthermostaten (Bad K, Thermostat F3 digital, HAAKE) so eingestellt, dass sich
Reaktortemperaturen 9r zwischen 6 °C und 30 °C ergaben. Hierdurch konnte in Kombination
mit dem untersuchten Eduktkonzentrationsbereich (co=con.=Cgiac; 0,05 mol/L<cy<0,35 mol/L)
die Relaxationszeit T, der alkalischen Verseifung im Bereich von 19 s bis 680 s variiert

werden.
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Der hier exemplarisch verwendete rippenformige Rotor A (20 Mischzellen) und der
zylindrische Rotor C entsprachen geometrisch denjenigen, welche zuvor in Kapitel 4
untersucht wurden (Schema und Abmessungen siehe Tabelle 5-1). Beide Rotoren bestanden
aus ausreichend chemisch resistentem Polyethylen und waren auf einer rostfreien
Edelstahlachse montiert, welche im Reaktorkopf kugelgelagert und mit einem Radial-

Wellendichtring abgedichtet war.

Leitf&higkeit

L
» T°

Umwalz-
thermostat

NaOH (aq) EtAc (aq)

=
_@ @ @ @ 1

m q

L J Abfall

Bild 5-1: Experimenteller Versuchsaufbau

Das Riithrwerk war mit einer elektronischen Drehzahlregelung sowie einer integrierten
Torsionswelle ausgestattet (RZR 2102 control, HEIDOLPH), womit Rotordrehzahlen von 12
bis 650 U/min (150<Ta<8000) erreichbar waren. Die Vorlagebehilter der Edukte (5 L) waren
durch eine Stickstoffatmosphire (p=0,5 bar) von der Umgebung isoliert, um ein Abdampfen
und Nebenreaktionen mit atmosphérischen Kohlendioxid zu vermeiden. Beide Eduktlosungen
wurden separat durch elektronisch geregelte Taumelkolbenpumpen (Antriebe: MCP-CPF
control, ISMATEC; Pumpenkopfe: QP Q1.CSC-W und QP Q2.CSC-W) zirkuliert, wobei
vom Kreislaufstrom (80 mL/min) jeweils der eigentliche Eduktstrom (Qo=Qgwac=Qomn.,
4,6 mL/min<Qo<21,0 mL/min) iiber Nadelventile abgezweigt bzw. eingestellt und durch
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Schwebekorperdurchflussmesser (RAGL41-TOSS-SSSBE-L632A-TTBLN, YOKOGAWA)
gemessen wurde. Hiernach wurden die Losungen vorgeheizt bevor sie getrennt iiber Diisen

(dnoz=1,8 mm) in den Reaktorboden einstromten (siche Bild 5-2).

Tabelle 5-1: Dimensionen der untersuchten Rotoren in mm und die entsprechenden Reaktorvolumina in mL.
Die Symbole sind in Bild 1-1 definiert.

C

Yo 40,0 40,0
ri 35,0 35,0
Ieib 39,0 -
heib 8,0 -
heen 10,0 -
L 352,0 280,0
\% 260,7 329,9

Um den Mischeinfluss zunehmender Einstromgeschwindigkeiten u,,, der Edukte in den
Reaktor zu untersuchen, wurden zusitzliche Experimente mit feineren Diisen (dy,,=0,9 mm)
durchgefiihrt. Die variierenden Eintrittsgeschwindigkeiten u,,, konnen mit einer

dimensionslosen Re-Zahl entsprechend (5-1) charakterisiert werden.

Ungs d 4Q
Renoz — “noz ¥Ynoz _ 0 (5-1)
% T dnoz V
mit v Kinematische Viskositit in m*/s Unoz FEintrittsgeschwindigkeit Diise in m/s
Qo Volumenstrom Edukt in m*/s dnoz Durchmesser Diise in m

Die Eintritts- und Austrittstemperaturen im Reaktor wurden mit Thermoelementen (Typ K:
NiCr Ni, &0,5 mm, THERMOCOAX) gemessen, wodurch isotherme Bedingungen bestitigt
werden konnten (AU10,5 °C). Nachdem bei jeder Messung konstante Volumenstrome,
Rotordrehzahlen und Reaktortemperaturen eingestellt waren, wurde direkt am

Reaktorausgang die spezifische Leitfdhigkeit ¥ in einem kleinen Durchflussgefdl (8 mL) mit
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einer Leitfahigkeitsmesszelle (Konduktometer: Cond 340i, Messzelle: TetraCon 325 ;WTW)
kontinuierlich gemessen. Typischerweise erreichte das Leitfdhigkeitssignal, welches ein Maf}

fir den Reaktionsumsatz ist, nach einer Periode von zweimal der mittleren Verweilzeit Ty den

stationdren Endwert (385 s<Ty<2209 s).

; Stator

Rotor |

\i

B e—
EtAc (aq) ——»

NaOH (aq) ——»

temperiertes
Wasser

Bild 5-2: Langsschnitt durch den Reaktoreinlass
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5.2 Versuchsauswertung

Wiihrend der alkalischen Verseifung von EtAc (siehe (3-31)) werden hoch mobile Hydroxid-
Ionen (OH") verbraucht und weniger mobile Acetat-Ionen (Ac’) gebildet. Nach Kohlrausch
wird mit (5-2) die spezifische Leitfahigkeit k¥ der Losung anhand der molaren Leitfdhigkeiten

A; ausgedriickt, welche jeweils ein MaB fiir die Beweglichkeit der Ionenspezies i darstellen.
N
K=Y AjC (5-2)
i=1

mit k spezifische Leitfdahigkeit in S/m ¢ Konzentration Spezies i in mol/m’

A; molare Leitfihigkeit Spezies i in S-m*/mol

Da aufgrund der unterschiedlichen Mobilitdt Aoy >>Ax.. gilt und die Leitfahigkeitsbeitrige
von EtAc und EtOH vernachldssigbar sind (Agiac =Agon =0), wird nach (5-2) mit
Voranschreiten der Verseifung die spezifische Leitfihigkeit k sinken.

Aus dem Ausdruck (5-2) kann der Umsatz X der Verseifung entsprechend (5-3) hergeleitet
werden, wenn &dquimolare Eduktkonzentrationen (co=cop.=Cpiac) und vernachldssigbare
Leitfahigkeitsbeitrige von EtAc und EtOH angenommen werden (Agiac =Agion =0).

:CO—Ci _ Kp — K
Co Ko — Koo

X

(5-3)

mit Cyp dquimolare Eduktkonzentration (t=0) in mol/m’
ci Konzentration Spezies i in mol/m’
k spezifische Leitfahigkeit in S/m
Ko spezifische Grenzleitfihigkeit fiir t=0 in S/m

K. spezifische Grenzleitfdhigkeit fiir t—co in S/m

Die Grenzwerte der spezifischen Leitfidhigkeit ko(t=0) und K.(t—c0) mussten zuvor bei den
entsprechenden Versuchsbedingungen durch zusitzliche Kalibrierexperimente bestimmt
werden (sieche Anhang A11), woraus sich dann mit (5-3) folgende Zusammenhinge (5-4) fiir

den Reaktionsumsatz X ergaben.
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<o =0,35mol/L:
0,1101 iﬁL +2,8955§—K
X = m-°C m
0,0675 iﬁL +1,9741§
m-°C m
o =0,20 mol/L:
S S
“_ 0’0649m~7°C O, +2’0341E_K (5-4)
0,0400i Y, +1 ,4146§
m-°C m
o =0,05mol/L:
0,0153i«t}L +0,6153§—K
X = m-°C m
S S

0,0079——— 9, +0,4341—
m-°C " m

mit Cp dquimolare Eduktkonzentration in mol/L.  k spezifische Leitfahigkeit in S/m

O Temperatur Leitfahigkeitsmesszelle in °C

Um eindeutig den Einfluss der Makro- und Mikromischung auf den Reaktionsumsatz X
betrachten zu konnen, miissen die hydrodynamischen Bedingungen (Ta, Re) sowie die
Reaktionsbedingung (Daj) identisch sein. Um aber verschiedene Grenzfille der
Mikromischung untersuchen zu konnen (vergleiche Kapitel 3.3.1, Tabelle 3-2), wurde die
Relaxationszeit T, der Verseifung im Bereich von 19 s bis 680 s iiber die Eduktkonzentration
(0,05 mol/L<cp<0,35 mol/L) sowie die Reaktortemperatur (6 °C< 9<30 °C) variiert, wodurch
aber auch jeweils die Reaktionsbedingung veridndert wurde. Um dieses Problem zu umgehen,
wurden alle gemessenen Reaktionsumsidtze X mit der Modellannahme eines Kreislaufreaktors
(siehe Bild 5-3) auf Da16=5 standardisiert. Eine Standardisierung auf Da19=5 war sinnvoll, da
hier der groBte Umsatzunterschied bei einer Reaktion zweiter Ordnung (n=2) zwischen den

idealen Grenzfillen der Makromischung (PFR, CSTR) auftritt.
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Co, Q _‘Er+1_)Q> ——r—c,Q

r-Q

r=0 PFR
r—0 CSTR

Bild 5-3: Schema eines Kreislaufreaktors

Vor der eigentlichen Standardisierung wurden zuerst die Riickfithrungsverhéltnisse r anhand
der stationdren Reaktorbilanz (5-5) aus den jeweiligen gemessenen Reaktionsumsitzen X
bestimmt (dquimolare Eduktstréme co=Con-=Cgiac, Reaktionsordnung n=2).
(= Da (1-X)-X
X —Day (1- X)?

(5-5)
mit Da; Da-Zahl bei Versuchsbedingungen [-] X gemessener Reaktionsumsatz [-]
AnschlieBend konnten hiermit die standardisierten Reaktionsumsitze X° aus der stationiren

Reaktorbilanz (5-6) berechnet werden, wie sie im Folgenden zur Diskussion der Makro —und

Mikromischung verwendet werden.

1+Daf +r+2rDa 1+Daf +r+2rDa’ ° r+1
Xe —_ I |+ I I _ (5-6)
2r Da|e 2r Da|9 r
mit Da’=5 standardisierte Da-Zahl [-] r Riickfiihrungsverhiltnis [-]

Fiir den Fall, dass die Mikromischung den Reaktionsverlauf nicht beeinflusst, konnen
theoretisch aus den gemessenen Umsdtzen als dimensionslose KenngroBe fiir die
Makromischung, Dispersionszahlen 9 berechnet werden, sofern ein geeignetes
Verweilzeitmodell bekannt ist.

Da aufgrund praktischer Limitierung die Genauigkeit und Reproduzierbarkeit der
Umsatzmessungen der alkalischen Verseifung von EtAc etwa AX=10,02 betrug, ergeben sich
speziell bei hohen (CSTR) und niedrigen (PFR) Makromischungsniveaus sehr stark streuende

Dispersionszahlen D (vergleiche Anhang A12). Somit wurde hier auf eine Berechnung von
dimensionslosen Dispersionszahlen 9D verzichtet, wodurch der folgende Vergleich in

Kapitel 5.3.1 mit der zuvor in Kapitel 4.4.3 und 4.4.4 beschriecbenen Makromischung

lediglich qualitativ moglich war.
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Wie in Kapitel 3.3.1 erwéhnt, werden in der Literatur eine Vielzahl von Modellen und
Ansitze fiir die Mikromischzeit T,, diskutiert, welche auch teilweise auf einen nicht
kontinuierlich durchstromten Taylor-Vortex Reaktor angewandt wurden (siehe Kapitel 3.3.3).
Da es aus der Literatur aber nicht ersichtlich ist, welche Modellvorstellung der
Mikromischung fiir den hier untersuchten weiten Stromungsbereich (laminar bis turbulent)
eines kontinuierlich betriebenen Taylor-Vortex Systems geeignet ist, wurde auf die

Berechnung einer Mikromischzeit Ty, verzichtet.
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5.3 Ergebnisse und Diskussion

5.3.1 Vorherrschaft der Makromischung bei langsamer Reaktion

Wie in Kapitel 3.3.1 beschrieben, konnen die Grenzfille der Mikromischung durch die
mittlere Verweilzeit Ty, die Relaxationszeit T, einer chemischen Reaktion und die
Mikromischzeit T, voneinander abgegrenzt werden (siche Tabelle 3-2). Bei ausreichend
langsamer Reaktion (T;>>T,) liegt homogene Vermischung auf molekularer Ebene vor
(Fallc in Bild 3-14), wodurch die Makromischung den Reaktionsverlauf bzw.
Reaktionsumsatz eindeutig dominiert. Mit zunehmender Reaktionsgeschwindigkeit (T, =Ty;
T, <<Ty,) gewinnt jedoch die Mikromischung immer mehr an Einfluss (Fall e bzw. d in Bild
3-14), was direkt am Reaktionsumsatz beobachtet werden kann (vergleiche Bild 3-16).

Bild 5-4 zeigt den standardisierten Reaktionsumsatz X° bei sehr langsamer
Reaktionsgeschwindigkeit (T,=680 s>>Ty,; aus Bild 3-18: Ty<10s), wie er sich in dem
Taylor-Vortex Reaktor mit zylindrischem Rotor C bzw. rippenférmigem Rotor A ergibt. Da
die eingestellten mittleren Verweilzeiten (385 s <Tx<2209 s) ebenfalls sehr lange ausfallen,
dominiert hier eindeutig die Makromischung den Reaktionsverlauf (vergleiche Tabelle 3-2:
T>>Ty, und Ty>>T,). Die zusitzlich eingezeichneten horizontalen Linien stellen die
Umsatzgrenzen fiir einen Kolbenstromreaktor (PFR, minimale Makromischung) sowie einen
idealen Riihrkessel (CSTR, maximale Makromischung) dar.

Das Makromischungslevel in dem Reaktor, welcher mit dem zylindrischen Rotor C
ausgestattet ist, steigt erwartungsgemidl mit zunehmender Rotordrehzahl (Ta-Zahl)
kontinuierlich von idealer Kolbenstromung bis zu intensiver Riickvermischung an, wodurch
der Reaktionsumsatz fillt. Bei hoheren axialen Fliissen (Re-Zahlen) bewegt sich die
Makromischung entsprechend dem erwarteten Dispersionsverhalten auf einem niedrigeren
Niveau.

In dem Taylor-Vortex Reaktor mit rippenformigem Rotor A hat die Variation der
Rotordrehzahl und des axialen Volumenstromes erwartungsgemidfl vollkommen andere
Auswirkungen. Die Daten in Bild 5-4 weisen hier ein Umsatzminimum (Maximum
Makromischung) bei Ta=400 auf, welches bei hohen Re-Zahlen am stédrksten Ausgeprigt ist
und durch eine Bypassstromung verursacht wird. Mit steigenden Ta-Zahlen kann ein
Umsatzmaximum (Minimum Makromischung) erreicht werden, welches in etwa dem Umsatz
einer idealen Riihrkesselkaskade (N=20, X"=0,821) entspricht und somit in der Grof3enordung

eines Kolbenstromreaktors (PFR, Xe:0,833) liegt. Nachdem das Umsatzmaximum bei etwa
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Ta=1500 iiberschritten wird, steigt die Makromischung wie erwartet nahezu unabhingig vom

Volumenstrom geringfiigig an.

1,0
0,9
PFR
'T'O’B
03_' Re=2,0
>
0,7 Re=15
—Re=10
0,6 ?_0,8
0,5""'l""l""l""l"'l
0 2000 4000 6000 8000 10000
Ta [-]
1,0
0,9:
PFR
—. 0,8 D
o, W
> 3
0,7
- I CSTR|
0,63
0,5:""l""l""l"lllllll
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Ta []

Bild 5-4: Standardisierte Reaktionsumsitze X, welche mit dem rippenformigen Rotor A und dem zylindrischen
Rotor C bei langsamer Reaktionsgeschwindigkeit (T,=680 s) bestimmt wurden, wenn nur die Makromischung
die Reaktorleistung bestimmt; Re=2,0 (W), Re=1,5 (¢), Re=1,0 (A), Re=0,8 (O).

Eine Gegeniiberstellung der in diesem Kapitel beschriebenen Makromischungsperformance
mit derjenigen, welche mit Spurstoffversuchen bestimmt wurde (siehe Kapitel 4.4.3 und

4.4.4), beschrinkt sich auf einen qualitativen Vergleich (vergleiche Kapitel 5.2). Es sind aber
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meist konsistente Trends der Makromischung zu erkennen, wodurch die gewihlte
Untersuchungsmethodik der Vermischung mit Hilfe der Testreaktion validiert wird. Im
weiteren wird bestitigt, dass die Reaktionsgeschwindigkeit (T;=680 s) ausreichend langsam
bzw. die mittleren Verweilzeiten (385 s <Tx<2209 s) ausreichend lange waren, um hier
eindeutig die Makromischung untersuchen zu konnen.

Der einzige erkennbare Unterschied zu der vorherigen Untersuchung der Makromischung
mittels Spurstoffversuchen (siehe Kapitel 4.4.4) bezieht sich auf die Lage des Minimums der
Makromischung (Umsatzmaximum) beim rippenférmigen Rotor A. Es wire bei Ta=800 statt
bei Ta=1500 erwartet worden. Ein erste Erkldrung fiir diese Abweichung sind die
unterschiedlichen  untersuchten axialen Fliisse  (Spurstoffversuche  Kapitel 4.4.4:
0,03<Re<0,51; hier: 0,8<Re<2,0 ). Ebenso wurden abweichende Stoffsysteme mit stark
unterschiedlichen Viskosititen untersucht, welche somit auch unterschiedliche molekulare
Diffusionskoeffizienten = aufweisen. @Da  beim rippenformigen Rotor A  das
Makromischverhalten durch diffusive Effekte beeinflusst wird, liegt hierin eine weitere

Erklarung fiir Abweichungen.

5.3.2 Zunehmender Einfluss der Mikromischung bei schneller Reaktion

Der Einfluss von steigenden Reaktionsgeschwindigkeiten und somit fallenden
Relaxationszeiten T, auf den standardisierten Umsatz X? sind fiir den zylindrischen Rotor C in
Bild 5-5 und fiir den rippenformigen Rotor A in Bild 5-6 dargestellt. Die Daten fiir eine
Relaxationszeit T,=680 s, welche zuvor schon in Bild 5-4 gezeigt wurden, sind jeweils als
Referenz fiir den Grenzfall angegeben, dass lediglich die Makromischung das
Reaktionsgeschehen beeinflusst.

Die Umsatzverldufe, welche mit dem Reaktor mit dem zylindrischen Rotor C bestimmt
worden sind, weisen immer eine unzureichende Mikromischungsintensitit und somit
segregierte Ringwirbel bei niedrigen Rotordrehzahlen (Ta-Zahl) nach. Bei geringstem axialen
Fluss (Re=0,8) konnen jedoch mit steigender Rotordrehzahl (Ta-Zahl) und Einsetzen von
Turbulenz die Mikromischzeiten auf Tp<<T;min=19 s reduziert und die Segregation der
Ringwirbel abgebaut werden. Dies ist konsistent mit Mikromischzeiten Tmzle'3 s in TVS,
welche von Racina und Kind (2006) fiir einen absatzweise betriebenen Taylor-Vortex Reaktor
(Re=0) veroffentlicht und mit Hilfe der statistischen Theorie der Turbulenz berechnet wurden

(sieche Kapitel 3.3.3). Wird allerdings der Volumenstrom von Re=0,8 auf Re=2,0 erhoht,
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treten auch bei hochster Rotordrehzahl (Ta-Zahl) immer noch signifikante Unterschiede
zwischen den Umsatzverldufen bei langsamster (T,=680 s) und schnellster (T,=19 s) Reaktion
auf. Dieses Verhalten ist durch einen Bypassstrom, welcher sich um die Ringwirbelkerne
windet und mit steigendem Volumenstrom (Re-Zahl) zunimmt, zu erkldren (siehe

Kapitel 2.2.2, Bild 2-6).

PFR PFR
T,=680s
T,=64s -
— _ Bl _
CSTR
0,5||III||||I|IIII|IIII|IIII 0,5||III||||I|IIII|IIII|IIII
0 2000 4000 6000 8000 10000 0 2000 4000 6000 8000 10000
Ta [-] Ta [-]
1,03 1,07
E Re=1,0 E Re=0,8
0,93 H 0,93 H
PFR PFR
__ 0,81 — 0,8
(0] (0]
> >
0,7
___________ CSTR]
0,6
0’5||||||||||||||||||||||||| 0’5|||||||||||||||||||||||||
0 2000 4000 6000 8000 10000 0 2000 4000 6000 8000 10000
Ta [-] Ta [-]

Bild 5-5: Standardisierte Reaktionsumsitze Xe, welche mit dem zylindrischen Rotor C bei verschiedenen Re-
Zahlen und steigender Reaktionsgeschwindigkeit bestimmt wurden; T,=680 s (W), T,=64 s (®), T,=19 s (O).

In dem Taylor-Vortex Reaktor, welcher mit dem rippenférmigen Rotor A ausgestattet ist,
zeigen die Umsatzverldaufe, dass das Segregationslevel mit steigender Rotordrehzahl (Ta-
Zahl) nicht reduziert werden kann und auch mit steigendem Volumenstrom (Re-Zahl) mehr

oder weniger konstant ist. Das Auftreten einer ausgeprigten Segregation, obwohl im
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Vergleich zum zylindrischen Rotor C ein hdherer Riihrenergieeintrag bzw. eine intensivere
integrale (volumengemittelte) Mikromischung erzielt werden kann (siche Kapitel 4.4.6),
suggeriert inhomogen iiber den Ringspalt verteilte Mikromischungsintensititen. Sowie die
Ringspaltstromung stabilisiert und die Mischzellen zwischen den Rippen immobilisiert
werden, scheint es moglich zu sein, dass die lokale Mikromischung in den
Wirbelrandschichten sehr intensiv und im Wirbelkern jedoch sehr gering ist. So eine
inhomogene Mikromischung tritt auch bei zylindrischen Rotoren auf, kann aber mit
steigender Rotordrehzahl (Ta-Zahl) weitgehend homogenisiert werden (vergleiche

Kapitel 3.3.3, Bild 3-17).
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Bild 5-6: Standardisierte Reaktionsumsiitze X°, welche mit dem rippenformigen Rotor A bei verschiedenen Re-
Zahlen und steigender Reaktionsgeschwindigkeit bestimmt wurden; T,=680 s (W), T,=64 s (H), T,=19 s (O0).
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5.3.3 Einfluss der Einstrémungsgeschwindigkeit

Neben der (hauptsidchlichen) Vermischungswirkung des Rotors, kann bei hohen
Einstromgeschwindigkeiten der Edukte die Makro- und/oder Mikromischung nahe der

Eintrittsdiisen im Reaktorboden signifikant beeinflusst werden.

1,07

PFR

0,5 L L ALL L I A L A L L L D D B B B N N B B )
0 2000 4000 6000 8000 10000
Ta [-]

1,07

PFR

0,5'llllllllllllllllllllllll

0 2000 4000 6000 8000 10000
Ta [-]

Bild 5-7: Standardisierte Reaktionsumsitze X, welche mit dem rippenférmigen Rotor A und dem zylindrischen
Rotor C bei Re=0,8 und verschiedenen Einstromgeschwindigkeiten der Edukte bestimmt wurden; T,=680 s:
Re,,,=66,5 (W), Re,,,=133,0 (O); T,=64 s: Re,,,=66,5 (@), Re,,,=133,0 (O).
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In Bild 5-7 und Bild 5-8 ist der Einfluss steigender Einstromgeschwindigkeiten auf den
standardisierten Reaktionsumsatz X° exemplarisch fiir den hochsten (Re=2,0) und niedrigsten
(Re=0,8) untersuchten Volumenstrom dargestellt. Eine Steigerung der
Eintrittsgeschwindigkeit der Edukte wurde durch eine Verringerung des Diisendurchmessers

(dnoz=1,8 mm — d;,0,=0,9 mm) erreicht.
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Bild 5-8: Standardisierte Reaktionsumsitze X, welche mit dem rippenfoérmigen Rotor A und dem zylindrischen
Rotor C bei Re=2,0 und verschiedenen Einstromgeschwindigkeiten der Edukte bestimmt wurden; T,=680 s:
Re,,,=166,3 (W), Re,,=332,6 (O); T,=64 s: Re,,,=166,3 (®), Re,,,=332,6 (O).
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Beim geringsten axialen Fluss (Bild 5-7, Re=0,8) hat eine gesteigerte
Eintrittsgeschwindigkeit, welche iiber die Rep.,-Zahl ausgedriickt wird, weder einen
erkennbaren FEinfluss auf die Makromischung (T,=680s) noch auf die Mikromischung
(T,=64 s).

Wird allerdings der hochste Volumenstrom (Bild 5-8, Re=2,0) betrachtet, verursacht die
gesteigerte Eintrittsgeschwindigkeit eine geringfligige Steigerung der Mikromischung,
wihrend die Makromischung wiederum unbeeinflusst bleibt. Dies wird dadurch ersichtlich,
dass in Bild 5-8 lediglich die hohlen Symbole (Re,,,=332,6) bei der Relaxationszeit T,=64 s
etwas iliber den entsprechenden ausgefiillten Symbolen (Re,.,=166,3) liegen.

Hiermit wird deutlich, dass die in den vorherigen Kapiteln 5.3.1 und 5.3.2 diskutierten
Makro- und Mikromischungseffekte hauptsachlich durch die Vermischungswirkung der
Rotoren verursacht werden und Einstromeffekte nur einen geringen Einfluss auf die

Mikromischung haben.
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5.4 Fazit

Die alkalische Verseifung von EtAc mit NaOH erwies sich als geeignet um die Makro- und
Mikromischung in einem kontinuierlich durchstromten Taylor-Vortex Reaktor zu
untersuchen. Hierfir wurde die Relaxationszeit T, der Reaktion mittels verschiedener
Eduktkonzentrationen cy und Reaktortemperaturen Og zwischen 640 s und 19 s variiert.

Die Analyse der Makromischungscharakteristik durch chemische Reaktion bei langen
Relaxationszeiten (T,=640 S) bestitigte unsere vorherigen Ergebnisse (siehe Kapitel 4), dass
in einem Taylor-Vortex Reaktor mit einem klassischen zylindrischen Rotor der
Riickvermischungsgrad mit steigender Rotordrehzahl stark ansteigt, wihrend bei Gebrauch
eines rippenformigen Rotors ein annidherndes Kolbenstromverhalten (PFR) iiber einem weiten
Betriebsbereich ermoglicht wird.

Wird hingegen durch Verkiirzung der Relaxationszeit (T,=64 s; T,=19 s) die Mikromischung
betrachtet, konnte gezeigt werden, dass bei getrennter Zufithrung die Reaktanten im Falle
eines Taylor-Vortex Reaktors mit rippenformigen Rotor segregiert bleiben, wogegen beim
zylindrischen Rotor mit steigender Rotordrehzahl die Segregation abgebaut werden kann.

Bei beiden Rotorformen dominierte im untersuchten Bereich der Vermischungseinfluss der
Rotoren, da durch eine Erhohung der Eintrittsgeschwindigkeiten der Eduktstréme nur die
Mikromischung (vernachldssigbar) gering erhoht wird.

Fir die reaktionstechnische Anwendung kann zusammengefasst werden, dass im
vorliegenden Fall ein Taylor-Vortex System mit einem zylindrischen Rotor bei schnellen
chemische Reaktionen (T;<19 s) bevorzugt werden sollte. Jedoch weist solch ein Reaktor bei
hohen Rotordrehzahlen, welche fiir eine intensive Mikromischung notwendig sind, eine
Makromischungsniveau wie ein Riihrkessel (CSTR) auf. Der Taylor-Vortex Reaktor mit
rippenformigen Rotoren ermdglicht eine Prozessintensivierung, wenn die interessierte
chemische Reaktion moderat schnell ablduft (T;>64 s) oder eine Reaktionsordnung nahe eins
aufweist, was bedeutet, dass sie nur sensitiv gegeniiber der Makromischung und nicht der

Mikromischung ist.
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6 ZUSAMMENFASSUNG

Ein Taylor-Vortex System ist prinzipiell aus zwei zueinander konzentrisch angeordneten
Zylindern aufgebaut. Sie bilden zwischen sich einen Ringspalt, welcher fiir einen
kontinuierlichen Reaktorbetrieb axial durchstromt werden kann. Bei den meisten
Anwendungen befindet sich der dufBlere Hohlzylinder (Stator) in Ruhe, wihrend der
gleichmiBig rotierende Innenzylinder (Rotor) als Rithrwerk fungiert.

Im Gegensatz zu einem konventionellen Riihrkessel bildet das Fluid im Ringspalt mit
steigender Rotordrehzahl eine Vielzahl von charakteristischen Ringwirbelstromungen aus.
Aufgrund dieser einzigartigen Stromungen in Kombination mit der baulich bedingten
Ringspaltgeometrie besitzt ein Taylor-Vortex System ein breites Einsatzspektrum (z. B.
Zellkultivierung, Biokatalyse, Polymerisation, Féllung) mit Vorteilen gegeniiber klassischen
Reaktorkonzepten (z. B. Riihrkessel).

Als ungiinstig fiir viele reaktionstechnische Anwendungen stellt sich jedoch die
Mischcharakteristik in einem Taylor-Vortex Reaktor dar. So ist zwar bei niedriger
Rotordrehzahl die groBflichige Riickvermischung (Makromischung), dhnlich einer idealen
Kolbenstromung, duBerst gering, aber die hier sehr schwache lokale Vermischung in den
Ringwirbeln (Mikromischung) kann nur durch eine drastische Erhohung der Zylinderrotation
intensiviert werden. Durch letzteres wird aber ungiinstigerweise die Mischcharakteristik eines
idealen Riihrkessels erreicht.

So war es das Ziel der vorliegenden Arbeit, die Mischeigenschaften eines kontinuierlich,
moderat durchstromten Taylor-Vortex Systems durch Variation der Rotorform so zu
verbessern, dass die Makromischung selbst bei hohen Rotordrehzahlen, welche fiir eine
intensive Mikromischung notwendig sind, auf einem moglichst geringem Niveau gehalten
wird. Vielversprechend hierfiir schien eine neuartige Rotorform, welche den Ringspalt anhand
von Rippen axial unterteilt. Somit wurde in dieser Arbeit die Vermischung von zwei
rippenformigen Rotoren, welche sich lediglich durch die Hohe (2 mm, 8 mm) ihrer Rippen
unterschieden, mit einem zylindrischen Rotor experimentell verglichen.

Da je nach Rotorform und Drehzahl unterschiedliche Ringspaltstromungen zu erwarten
waren, wurden diese jeweils mit einem rheoskopischen Fluid visualisiert und dokumentiert.
Die Makromischung konnte durch Spurstoffversuche bestimmt und anhand von eigens
entwickelten phinomenologischen Verweilzeitmodellen quantitativ ausgewertet werden. Zur
Untersuchung der Mikromischung wurde unter anderem der spezifische Energieeintrag der

Rotoren in das Fluid gemessen. Da aber hiermit lediglich ein integrales, iiber den Ringspalt
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gemitteltes MaB fiir die Mikromischung zugénglich war, wurde ergiinzend eine Testreaktion
(alkalische Verseifung von Ethylacetat) als Messsonde der Vermischung angewandt. Mit ihr
war es bei entsprechend schneller Reaktionsgeschwindigkeit moglich, Mikromischeffekte bis
zur molekularen Grofenordung zu untersuchen.

Die durchgefiihrten Stromungsvisualisierungen ergaben, dass beide rippenformige Rotoren
unabhédngig vom axialen Durchfluss einen deutlich stabilisierenden Einfluss auf die
Ringspaltstromung ausiibten. Dies zeigte sich zum einen dadurch, dass im Gegensatz zum
zylindrischen Rotor eine periodische Deformation der torusformigen Wirbel unterdriickt
wurde, und zum anderen, dass die Bildung von Turbulenz zu weitaus hoheren
Rotordrehzahlen verschoben war.

Die quantitative Auswertung der Experimente zur Makromischung bestitigten das erwartete
Verhalten fiir ein Taylor-Vortex System mit zylindrischem Rotor. Es konnte eindeutig gezeigt
werden, dass hier die Makromischung mit steigender Rotordrehzahl sehr schnell vom
niedrigen Niveau einer Kolbenstromung auf das ungiinstige, sehr hohe Level eines
Riihrkessels ansteigt. Bei dem Einsatz der rippenformigen Rotoren konnte hingegen die
Makromischung iiber einen weiten Drehzahlbereich auf einem geringen Niveau gehalten
werden, welches entsprechend der Anzahl der Rippen im giinstigsten Fall (hohe Rippen:
8 mm) einer Kaskade aus idealen Riihrkesseln entsprach.

Die Messung des spezifischen Energieeintrages der Rotoren zeigte, dass unabhingig von der
Rippenhohe die iiber den Ringspalt gemittelte Mikromischung bei gleicher Rotordrehzahl
deutlich intensiver war, als im Vergleich mit dem zylindrischen Rotor. Jedoch legte die
mikromischungssensitive Testreaktion (alkalische Verseifung von Ethylacetat) bei
rippenformigen Rotoren offen, dass im Gegensatz zum zylindrischen Rotor mit steigender
Rotordrehzahl die Segregation in den Ringwirbelkernen nicht abgebaut wurde. Im
Zusammenhang gesehen mit dem gemessenen, hoheren Riihrenergieeintrag der
rippenformigen Rotoren, konnte somit gefolgert werden, dass die Intensitit der
Mikromischung lediglich in den Randzonen eines Ringwirbels hoher war.

Fiir die Anwendung eines Taylor-Vortex Reaktors kann abschlieBend zusammengefasst
werden, dass aufgrund der mit steigender Rotordrehzahl stark zunehmenden Mikromischung
ein zylindrischer Rotor bei schnellen chemischen Reaktionen bevorzugt werden sollte. Jedoch
tritt in solch einem Reaktor bei den hohen Rotordrehzahlen, welche fiir eine intensive
Mikromischung notwendig sind, vollstindige Riickvermischung wie in einem idealen

Rithrkessels auf.
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Der Taylor-Vortex Reaktor mit rippenformigen Rotoren hat hingegen das Potential, den
Verlauf von Reaktionen mit Ordnungen n>0 giinstig zu beeinflussen und hier die Raum-Zeit-
Ausbeuten deutlich zu erhohen. Allerdings darf die interessierte chemische Reaktion nur
moderat schnell ablaufen oder muss eine Reaktionsordnung nahe eins aufweisen, da die
Mikromischungsintensitit sonst nicht ausreicht um Segregation abzubauen.

Ein weiterer interessanter Aspekt fiir heterogen katalysierte Anwendungen ergibt sich
dadurch, dass bei den rippenformigen Rotoren die Intensitit der Vermischung in den
Randzonen der Ringwirbel nahe der Reaktorwand sehr hoch ist. Hierdurch konnte der
Wirme- bzw. Stofftransport zu den katalytisch aktiven Rotor- bzw. Statoroberfldchen giinstig

beeinflusst werden.
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7 SUMMARY

A Taylor-Vortex device consists of two concentric cylinders. They form an annular gap,
which can be passed through to obtain a continuous reactor mode. Normally, the outer hollow
cylinder (stator) is static while the inner one (rotor) rotates constantly and acts as an agitator.
In contrast to a conventional stirred tank, the fluid forms different characteristic toroidal
vortex flows in the annular gap, depending on the rotational speed. The combination of the
characteristic flows and the annular geometry allows many applications to be carried out in a
Taylor-Vortex system (e. g. cell cultivation, biocatalysis, polymerisation, precipitation) with
advantages compared to classical reactor designs (e. g. stirred tank). The mixing characteristic
of a Taylor-Vortex device, however, is often disadvantageous for applications in chemical
engineering. On the one hand, the level of large-scale backmixing (macromixing) is very low
and close to ideal plug flow behaviour at low rotational speed, but on the other hand the level
of the local mixing (micromixing) in the toroidal vortices is undesirably low, too. To achieve
a more intense micromixing a dramatic increase of the rotational speed is required, but this
finally results in a mixing characteristics of a well stirred tank.

The aim of the present work was to improve the mixing characteristics of the Taylor-Vortex
system by rotor shape modification. This was done by using a ribbed rotor instead of a
cylindrical one to divide the annular gap into segments. The novel rotor shape was expected
to lead to a low macromixing level at high rotational speed, which is necessary for intensive
micromixing. In the present work, the mixing characteristics of two ribbed rotors, which
differed only in rib height (2 mm, 8 mm), were experimentally compared to a cylindrical
rotor.

Depending on rotor shape and rotation, different flow regimes were expected to occur.
Therefore the flow patterns were visualised with a rheoscopic fluid. The macromixing was
investigated by tracer experiments and quantified by the use of phenomenological residence
time distribution models. In order to determine a measure for micromixing the specific power
input of the tested rotors was determined. Since the rotor power input just gave an integral
information on micromixing, a test reaction (alkaline saponification of ethylacetate) was
additionally used as micromixing probe. When the reaction rate of the test reaction was
adequately fast, micromixing effects could be determined up to molecular scale.

The flow visualisation experiments offered that both ribbed rotors stabilise the flow in the

annular gap independent of the axial stream. In comparison with the cylindrical rotor, no
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periodical deformations of the toroidal vortices were observed and the formation of
turbulence was shifted to much higher rotor rotation.

The quantitative analysis of the tracer experiments approved the expected macromixing
characteristics of a Taylor-Vortex System equipped with a cylindrical rotor. It showed that
with increasing rotational speed the macromixing level is rapidly increased from near plug
flow to a well stirred tank. However, a low macromixing level near an ideal cascade of stirred
tanks was realised in a wide rotational speed range by the use of the novel ribbed rotors.

The measurement of the specific rotor power input showed that the averaged level of
micromixing is higher in the case of ribbed rotors. The micromixing sensitive test reaction
(alkaline saponification of ethylacetate), however, revealed that the segregation in the centre
of the toroidal vortices is not reduced with increasing rotor speed when a ribbed rotor is used.
In combination with the higher rotor power input of the ribbed rotors, this result leads to the
conclusion that the micromixing level was only enhanced in the boundary layer of a vortex
but not in its centre.

For practical reference, it can be summarised that a Taylor-Vortex reactor with cylindrical
rotor should be preferred for fast running chemical reactions. However, at high rotor speed
required for intense micromixing such a device exhibits a macromixing level like a well
stirred tank. A Taylor-Vortex reactor with ribbed rotor is useful for process intensification, if
the chemical reaction of interest is proceeding slowly, or when its reaction order is close to
one. In this case the conversion is sensitive to macroscopic backmixing but not to
micromixing. Additionally, the enhanced micromixing intensity inside the vortex boundary
layers of a ribbed rotor is of special interest for heterogeneously catalysed reactions, since

heat and mass transport to a catalytic rotor/stator surface could be affected beneficially.
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ABKURZUNGSVERZEICHNIS

CS Couette Stromung

Ac Acetat-Anion (CH;COOQ)

Cp Couette-Poiseuille Stromung

CSTR idealer Riihrkessel (,,continuous stirred tank reactor*)
DGL Differentialgleichung

EtAc Ethylacetat (C4H3O»)

HV helixformige Taylor-Vortex Stromung

HWV helixférmige wavy-Vortex Strémung

LIF ,.Jaser induced fluorescence*

LTVS laminare Taylor-Vortex Stromung

MWV modulierte wavy-Vortex Stromung

PFR Idealer Kolbenstromreaktor (,,plug flow reactor)
PIF ,particle image velocimetry*

PLVS primire laminare Vortex Stromung

PS Poiseuille Stromung

RMV chaotische wavy-Vortex Stromung

SHV stationdre helixformige Ringwirbelstromung
SLVS sekunddre laminare Vortex Stromung

™MW turbulente modulierte wavy-Vortex Stromung
TRA Ubergangsstromungsregime

TTVS tertidre turbulente Vortex Stromung

TVS turbulente Vortex Strobmung

TWV turbulente wavy-Vortex Stromung

WVS wavy-Vortex Stromung
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SYMBOLVERZEICHNIS

lateinische Symbole

a Abszissenverschiebung Dirac-Impuls S

Ai, Ao innerer bzw. dufere Austauschoberfldche Ringwirbel m>

Ai; Ac Austauschoberfliche Rand- bzw. Kernbereich m>

A, Austauschoberfliche Ringwirbel m’

C aus(S) Laplace-transformiertes Ausgangsignal Tracer [-]

C ein(S) Laplace-transformiertes Eingangsignal Tracer [-]

Co dquimolare Eduktkonzentration mol/m’
Caus(1) Ausgangsignal Tracer; Einheit entsprechend

Cein(t) Eingangsignal Tracer; Einheit entsprechend

CEtAc Konzentration EtAc mol/m’
Ci Konzentration Spezies i mol/m’
Ci stationire Austrittskonzentration Spezies i mol/m’
Cio stationdre Eingangskonzentration Spezies 1 mol/m’
Ci10 Umgebungskonzentration Spezies i mol/m’
Cn Konzentration im n-ten Ringwirbel mol/m’
Cnds Cnu Konzentration im n-ten (down oder up) Ringwirbel mol/m’
Co,js Cc,j Konzentration Rand- bzw. Kernbereich mol/m’
COH- Konzentration OH mol/m’
Cs relative Konzentration im segregierten Element [-]

Cv,j; Cs, Konzentration im Ringwirbel bzw. Bypass mol/m’
d Spaltbreite m

D1, Dy, D3, D Dispersionskoeffizienten m?/s
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D axialer Dispersionskoeffizient m?/s
ds charakteristische Linge Fluidelement m
Dm molekularer Diffusionskoeffizient m%/s
dnoz Durchmesser Diise m
Diog radialer Dispersionskoeffizient m?/s
Drrr Dispersionskoeffizient Kaskade idealer Riihrkessel [-]
Dyan tangentialer Dispersionskoeffizient m?*/s
E(t) Verweilzeitverteilung 1/s
E'(s) Laplace-transformierte Verweilzeitverteilung [-]
Ee(®) normierte Verweilzeitverteilung [-]
Eo.exp experimentelle Verweilzeitverteilung [-]
Eo.mod modellierte Verweilzeitverteilung [-]
F(t) kumulative Verweilzeitverteilung [-]
f(t) urspriingliche Funktion 1/s
f(s) Laplace-transformierte Funktion (-]
f=Ug/Uax Bypassfaktor [-]
Fo(0®) normierte kumulative Verweilzeitverteilung [-]
a(t) Auflosungsterm [-]
hcell Hohe Mischzelle m
hrib Hohe Rippe m
ke Stoffdurchgangskoeffizient m/s
Kn Geschwindigkeitskonstante n-ter Ordnung m’ /(s mol®™P)
Kon- Geschwindigkeitskonstante alkalische Verseifung m’/(mol-s)
L Linge System m

L Spaltlinge bzw. Rotorlidnge m
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|1; |25 |33 |S

le
lwp

M

ra®,z

fi

Ri

m

Frib

RZA

Svi; As

Ty

charakteristische Linge
charakteristische Riihrergrof3e
Lénge Ringwirbelpaar
Drehmoment Riihrerwelle
Anzahl der Ringwirbel
Reaktionsordnung

Menge markierter Elemente
Riihrenergie
Volumenstrom
Volumenstrom Edukt
Riickfiithrungsverhiltniss
ideale Gaskonstante

Zylinderkoordinaten

Reaktionsgeschwindigkeit Spezies

Radius Rotor

Reaktionsterm Spezies 1
mittlere Ringspaltdurchmesser
Radius Stator

Radius Rippe

Raum-Zeit-Ausbeute

Austauschoberflache Ringwirbel bzw. Bypass

Zeit
Verweilzeit
Temperatur

mittlere Verweilzeit

[-]
J/(mol-K)
m

mol/s

m

mol/(m3 -S)

m
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Tm Mikromischzeit S

tm lokale Mikromischzeit S
T, Relaxationszeit S
Uax mittlere Leerspaltgeschwindigkeit m/s
Olax mittlere axiale Geschwindigkeit m/s
Ug Driftgeschwindigkeit Ringwirbel m/s
Unoz Eintrittsgeschwindigkeit Diise m/s
U, relative Geschwindigkeit zwischen Ringwirbel/Bypass  m/s
Ur, Ug, Uz Stromungsvektor in Zylinderkoordinaten m/s
Gitan mittlere tangentiale Geschwindigkeit m/s
Ux, Uy, Uz Stromungsvektor in kartesischen Koordinaten m/s
\Y Volumen m’
Vo; Ve Volumen Rand- bzw. Kernereich m’
Vy Volumen Ringwirbel m’
Vy; Vs Volumen Ringwirbel bzw. Bypass m’
W(t) Auswaschfunktion der Verweilzeitverteilung [-]
We(0) normierte Auswaschfunktion der Verweilzeitverteilung  [-]
X Umsatz [-]
X, Y, 2 kartesische Koordinaten m

XO

standardisierter Umsatz
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dimensionslose Kennzahlen

Ta Taylor-Zahl [-]
Taci erste kritischeTaylor-Zahl [-]
Tacs zweite kritische Taylor-Zahl [-]
Tacs dritte kritische Taylor-Zahl [-]
D dimensionslose Dispersionszahl [-]
G dimensionsloses Drehmoment [-] [-]
Re Reynolds-Zahl [-] [-]
Reno: Diisen-Reynolds-Zahl [-] [-]
Da, Damkdhler-Zahl [-]
Da/’ standardisierte Damkohler-Zahl [-]
IT dimensionsloser Energieeintrag [-]

griechische Symbole

A Fehlerquadratsumme [-]

0 Temperatur °C

UL Temperatur Leitfdhigkeitsmesszelle °C

A molare Leitfahigkeit Spezies S-m*/mol
® normierte Verweilzeit [-] [-]

o Alter S

Be; Bi Stofftransportkoeffizient innerer bzw. dullerer Bereich ~ m/s

Bi, Bo innerer bzw. duferer Stofftransportkoeffizient m/s

By Stofftransportkoeffizient m/s

d(t-a) Dirac-Impuls [-]
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€ dissipierte spezifische Energie W/kg
(&) lokale dissipierte Energie W/kg
K spezifische Leitfahigkeit S/m
Koo spezifische Grenzleitfidhigkeit fiir t—oo S/m
Ko spezifische Grenzleitfihigkeit fiir t=0 S/m
A Lebenserwartung S

Ak Kolmogorovsche Wirbelldnge m

\% kinematische Viskositit m?/s
p Dichte kg/m’
0° Varianz s?

(0] Winkelgeschwindigkeit 1/s
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ANHANG

A1 Navier-Stokes Gleichungen und Kontinuitatsgleichung

In Zylinderkoordinaten (r, ®, z), mit konstanter Dichte p, konstanter kinematischer Viskositt

v und ohne duBlere Krifte gilt fiir den Geschwindigkeitsvektor (u,, ue, uZ)T und den Druck p:

ou, du, | Ug 9y du, Ug
at o Tr ez

2 42 (7-1)
_1op i(li(ru )}riﬂﬁ Uy _ 2 dug
ror ) 2 592

P or or 822 r2 00

ou ou Ug oU ou Ur u
=04y, 2042060, y,T0, T8 -

ot ar r 00 0z r 7-2)
_1dp i[li(w )j+iazu® ,9%Ue 2 3y
p3@ |orlror @72 592 " 522 (200

2
ou Jdu, Ug ou Jdu, u
Z .y z ) Z 1y z 0 _

ot T or r 00 ° oz r 73
2 2 -
J&{ﬁ(&}ia . ]

p 0z ror\ or 2 002  Jz2

la(r-ur)+1a(r-u®)+8uz
r o or r 00 0z

=0 (7-4)

mit p Dichte in kg/m’ v kinematische Viskositit in m*/s
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A2 Lineare Stabilitatsanalyse

Die Ausgangssituation der 1im folgenden gezeigten linearen Stabilitidtsanalyse
(Chandrasekhar, 1981) fiir das Auftreten der ersten Strdmungsinstabilitit ist die stationire
Basisstromung (u;, ue, u,)" bei dem Druck p. Sie ergibt sich in Zylinderkoordinaten (r, ®, z)
analytisch aus den Navier-Stokes Gleichungen und der Kontinuitédtsgleichung. Hierbei wurde
die Annahme eines unendlichen langen Ringspaltes (L—), sowie die Haftbedingung

(up=wr1j, u,=0 bei r=r;; ue=0, u,=0 bei r=r,) getroffen.

B 2 °
U =0 ; ug=V=Ar+— ; u, =W =—uy 1—[LJ —Dln(hj

r C r r
° (7-5)
pV?
p=P=[*—dr+[const.dz
r
_ A=on®/(1-n%); B=or?/(1-0%); C=(1-n")/(1-0%)-(1-n)/In(1/m);
mit

D=(1-n%)/In(1/m); n=r/ro

ro Radius Stator in m ri Radius Rotor in m

p Dichte in kg/m’ o Winkelgeschwindigkeit Rotor in 1/s

Uax mittlere Leerspaltgeschwindigkeit in m/s

Um nun die Stabilitit der obigen Basisstromung (7-5) zu iiberpriifen, wird sie mit
achsensymmetrischen und in axialer Richtung periodischen Geschwindigkeits- (U ue"u,)"
bzw. Druckstorungen p~ iiberlagert.

U =U, ; Ug=V+ug ; u,=W+u,” ; p=P+p’ (7-6)

Die Storungen (ur’,u@’,uz’)T bzw. p” (siehe (7-11)) sind hierbei per Definition sehr klein
gegeniiber dem Grundzustand.

Die Navier-Stokes Gleichungen und die Kontinuititsgleichung (siche Anhang A1) kdnnen mit
(7-6) vereinfacht werden, in dem nichtlineare Anteile der Storungsterme vernachlissigt

werden sowie deren Achsensymmetrie berticksichtigt wird.
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L w2l ug v[Vz r_g_gj_% (-7
a;?, +W agg' + (z—\:+¥Jur': v(Vzu@'—ur—g’j (7-8)
a;f’+wagzzl+d!:l ur':vvzuz'—%% (7-9)
%#’Tﬂ%:o (7-10)

mit V2 = i +li + o v kinematische Viskositit in m*/s

a2 ror 922

Die fiir (7-6) postulierten FEigenschaften der Geschwindigkeits- (ur’,u@’,uz’)T sowie

Druckstorung p” konnen jeweils mit folgender (r, z, t)-Abhédngigkeit beschrieben werden.
ur': U(r) ei(S t+Az) : U@IZ V(r) ei(S t+Az) : uz': W(r) ei(S t+Az) . p': p(r) ei(S t+Az) (7-11)
mit S Wachstum Stérung in 1/s A Wellenldnge Storung in 1/m

u, v, w Amplitude Stdrung in m/s p Amplitude Storung in Pa

Das Wachstum s der Storung in (7-11) ist eine komplexe Zahl, sofern der Ringspalt axial

durchstromt wird.
S=0-iwg (7-12)

mit ¢ Wachstumsrate Storung in 1/s s Oszillationsfrequenz Storung in 1/s

Aus (7-7) bis (7-10) ergibt sich durch (7-11) nach Umformung:

V(D D*—kz—ii—i&Wju+2Xv:D(p/p) (7-13)
v v r
V(D D*—xz—ii—i&ij+2xv =2Au (7-14)
vV v r
V(D* D—kz—ii—i&ij—uDW:ik(p/p) (7-15)
v v

mit D=d/dr ; D-=D+1/r
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Anhand (7-15) und (7-16) kann w eliminiert werden:
A%
2

(D* D)2 —iE—i&WjD* u+l( D W)u = (p/p) (7-17)
vV Vv A

Letztendlich wird (7-17) in (7-13) eingesetzt, um den Druck zu eliminieren. Nach einigen

Umformungen ergibt sich:

. 2
{D D. -2 —l(s+kW)}(D D. 32 Jutits U{D D*(Wﬂ AL (7-18)
\Y \Y r rv

Die linearen Storungsgleichungen (7-14) und (7-18) definieren ein Eigenwertproblem,
welches numerisch gelost werden kann.

Die Basisstromung (7-5) ist instabil, wenn es Losungen von (7-14) und (7-18) gibt, fiir welche
die Wachstumsrate der Storung ¢>0 ist. Am neutralen gerade noch stabilen Punkt ist die
Wachstumsrate der Storung 6=0. Die mathematische Losung des Problems bedeutet, dass fiir
vorgegebene Bedingungen (Ringspaltgeometrie, axialer Fluss, Viskositit) der kleinste Wert
der Rotorwinkelgeschwindigkeit ® (—Tac;) gesucht wird, der mit 6=0 das Eigenwertproblem
(7-14) und (7-18) 16st. Die hierbei verkniipften Ergebnisse fiir die Wellenldnge der Storung A
und die Oszillationsfrequenz der Storung s fithren im weiteren zur Driftgeschwindigkeit
ug=2ITwy/A sowie zur Linge lwp=2I1/A eines gerade formierten Ringwirbelpaares.

Ohne den Einsatz von leistungsstarken Computern waren die numerischen
Losungsmoglichkeiten des Eigenwertproblems (7-14) und (7-18) sehr beschrinkt, weshalb
gerade in dlterer Literatur weitere Vereinfachungen getroffen werden mussten (z. B. ein

unendlich schmaler Spalt: ri/r,—1, kein axialer Fluss).
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A3 Erweiterte lineare Stabilitatsanalyse

Die lineare Stabilititsanalyse (siehe Anhang A2) kann lediglich das Auftreten der ersten
Stromungsinstabilitit beschreiben (CS—LTVS). Um auch den zweiten Stromungsiibergang
bei Tac; (LTVS—WVS) analysieren zu konnen, besteht eine Moglichkeit darin, die Annahme
von achsensymmetrischen Storungen durch nicht-achsensymmetrische Anteile zu erweitern
(Krueger et al., 1966). Hierfiir werden die bisherigen Storungsterme (7-11) um Wellen in
azimutaler Richtung erweitert, wobei die Anzahl m der Wellen ganzzahlig sein muss und

anschaulich ausgedriickt der azimutalen Oszillation der WVS entspricht.

u, = u(r) ei(s t+Az+mO) . u@'— v(r) ei(st+7»z+m®)
r= ; =
u, "= wir) oi(st+Az+me) . 0'=p(r) oi(s t+Az+me) (7-19)
z ’ -
mit S Wachstum Storung in 1/s A Wellenldnge Storung in 1/m
u, v, w Amplitude Stérung in m/s p Amplitude Storung in Pa

m Anzahl azimutaler Wellen

Mit (7-19) konnen analog zu (7-6) die Navier-Stokes Gleichungen und die
Kontinuitétsgleichung linearisiert werden, wobei im Vergleich zu (7-7) bis (7-10) die Beitriage
in Umfangsrichtung erhalten bleiben. Weitere Umformungen fiihren letztendlich wieder zu
Storungsgleichungen dhnlich (7-14) und (7-18) und damit wieder auf ein Eigenwertproblem,
welches fiir verschiedene ganzzahlige Werte fiir m>1 gel6st wird (siehe Tabelle 7-1). Auch
ohne axialen Fluss ist hierbei der Wachstum s der Stérung entsprechend (7-12) eine komplexe

Zahl.

Tabelle 7-1: Kritische Werte fiir die Ta-Zahl aus der erweiterten linearen Stabilitétsanalyse ohne axialen Fluss
nach Krueger et al. (1966) fiir r/r,—1.

Tacy(m 1)
" Tacy(m=0)
0 1

1 1,0018

2 1,0074

3 1,0168

4 1,0303

5 1,0483
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A4 Nichtlineare Stabilitdtsanalyse

Die hoheren Stromungsformen (Ta>Tac;) repriasentieren quasistabile Zustidnde fiir t—oo, bei
denen die Stérungen (u;’,ue’,u,’,p’) klein aber ungleich null sind. Da die bisher verwendeten
Storungsterme der linearen Stabilitdtsanalyse (7-11) oder (7-19) fiir t—co und Ta>Tac; keine
endlichen Werte liefern konnen, miissen diese Ansitze korrigiert werden.

Davey et al. (1968) konnten anhand der nichtlinearen Theorie (Stuart, 1960; Watson, 1960)
erstmals die Stabilitit der Ringspaltstromung ohne axialen Fluss formal analysieren. Sie
beschrieben die (dimensionslosen) Storungsterme jeweils durch eine Potenzreihe von
Amplitudenfunktionen A(t), wodurch das exponentielle Wachstum der Storung beeinflusst
wird und so stabile/endliche Stromungszustinde moglich sind. Fiir die dimensionslose

Storung U, (x, &, T) gilt mit dhnlichen Ausdriicken fiir U,”, Ug” und P":

Uy (%, &, 7) = A(T) Uy (x) Ey + A2(1) Uga (x) Eg +A(T)F Ugp(x) o
+ AT A ugq(x) Eq +A%(t) ugg(x) Eg +... 720
mit E=e'"*?); x=(r-r,)/d; £=z/d; t=t-v/d?
A Wellenldnge Stérung in 1/m I, Radius Stator in m
d Spaltbreite in m v kinematische Viskositit in m*/s

U Eigenwerte der Stérungsmoden [-]

A(t) (komplex wertige) Amplitudenfunktion [-]

Eagles (1971) berechnete mit diesem nichtlinearen Stabilititsansatz nach Davey et al. (1968)
den zweiten Stromungsiibergang (LTVS—WYVS), wenn der Ringspalt nicht axial durchstromt
wird. Die Amplitudenfunktionen in (7-20) wurden von ihm bis zur fiinften Ordnung
entwickelt und er fiihrte Berechnungen durch mit und ohne der ,schmaler Spalt*-
Approximation (ri/ro—1).

Der Vergleich dieser Daten (Tabelle 7-2) mit den Werten von Krueger et al. (1966) (Tabelle
7-1) zeigt, dass der hier berechnete Stromungsiibergang von der LTVS zur WVS bei etwas
hoheren Ta-Zahlen stattfindet. Ebenso hat die Anzahl m der azimutalen Wellen einen weitaus
geringeren Einfluss.

Aufgrund der Komplexitit der nichtlinearen Stabilitdtsanalyse sind bisher keine weiteren
Berechnungen fiir groBBere Spaltbreiten d publiziert. Auch der Fall eines axial durchstrémten

Ringspaltes wurde bisher nicht beschrieben. Ebenso kann keine Aussage iiber die bevorzugte
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Anzahl m an azimutalen Wellen getroffen werden, wobei Coles (1965) experimentell

nachwies, dass m=4 bevorzugt ist.

Tabelle 7-2: Kritische Werte fiir die Ta-Zahl aus der nichtlinearen Stabilitdtsanalyse ohne axialen Fluss nach
Eagles (1971).

(t/ro—1) (17/1,=0,952)
m Tacy(m 21) Tacy(m=>1)
Tacy(m=0) Tacy(m=0)
0 1 1
1 1,0405 1,0536
2 1,0413 1,0550

4 1,0461 1,0582
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A5 Randbedingungen des axialen Dispersionsmodells
%, o i p, 0 (7-21)
0z ax 822
mittlere axiale Geschwindigkeit in m/s

Konzentration Spezies i in mol/m’ Olax

mit G
D,y axialer Dispersionskoeffizient in m*/s

-t o
/:/
T~

gegeniiber Dispersion offenes System (Wen und Fan, 1975):
e N
e

—

T

— — " o~
z=0 z=L

- ac dJc
z=0: UxC,,—D,—" =-D,—| , C ___=C ;' Ci,0=Ciq
,Z= ’ ,z—0 ,z—0"? i,z=0 i,ein
e
Z= L : Ci,z:L = Ci,aus
gegeniiber Dispersion geschlossenes System (Wen und Fan, 1975):

T

—_ /\:74—/'\”\;: — —>

z=0 z=L
z<0: ¢;=c_ =0
i,z—0
- - oc.
z=0 uax'ci,z—>0+ —Uax- G ,_g _Daxa_I ) i,2=0 = Ci ein
Z |50t
ac
Ciz-L =Cj auss a_ =0
z z=L

(7-22)

(7-23)
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gegeniiber Dispersion halboffenes System (Wen und Fan, 1975):

— " " |,

N 4 ~—v
z=0 z=L
z<0: ¢;=c¢,, =0
: ' |
z=0 Uax Ci,z—>0+ _uaX'Ci,z:O :Dax J ’ Ci,z:O :Ci,ein (7'24)
z z—0*
Z:L: CI z=L :Ci,aus

gegeniiber Dispersion halbgeschlossenes System (Wen und Fan, 1975):

T
— =

\_/'
z=0 z=L
- ac; ac;

z=0: UxcC,,—-D, — =-D_—" ; . .=C._ .3 C, _,=C

i,z=0 ax aZ o ax aZ o i,z—0 i,z—0 i,z=0 i,ein

(7-25)
ac;

z=L: axa_I :O’ Ci,z:L :Ci,aus

z z=0
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A6 Alkalische Verseifung von Ethylacetat

Der Reaktionsmechanismus der alkalischen Verseifung von Ethylacetat (EtAc) ist in Bild 7-1
dargestellt. Im ersten Reaktionsschritt kommt es zum nucleophilen Angriff des Hydroxid-Ions
auf den Ester und zur Bildung eines Intermediats. AnschlieBend wird das Alkoholat-Ion vom
Intermediat abgespalten und es bildet sich die Carbonséure. Im letzten Reaktionsschritt findet
die Protoneniibertragung von der Carbonsiure zum Alkoholat-Ion statt.

Die ersten beiden Reaktionsschritte sind reversibel, wobei der nucleophile Angriff des
Hydroxid-lons auf den Ester den geschwindigkeitsbestimmenden Schritt der gesamten
Reaktion darstellt. Der letzte Schritt ist irreversibel, da die Gleichgewichtskonstante fiir den
Protonentransfer so hoch ist, dass eine Esterbildung unter alkalischen Reaktionsbedingungen

ausgeschlossen werden kann (Kirby, 1972).

o langsam 0 schnell o O
M v = ton == I+ RO —— R + ROH
R’ OR schnell R OR langsam R’ OH o)

R’= CHs R=C:Hs

Bild 7-1: Reaktionsmechanismus der alkalischen Verseifung von Ethylacetat (Kirby, 1972).

Die Verseifung von EtAc kann im sauren, neutralen oder alkalischen Medien stattfinden. Die
Reaktionsgeschwindigkeit ist gemif (7-26) erster Ordnung hinsichtlich der Konzentration der

OH -und H30"-Ionen (Kirby, 1972).

dcgia
—TC = cEtac (ko +KoH-CoH- +KH304CH30+) (7-26)
mit Ci Konzentration Spezies i in mol/m’
ko neutrale Geschwindigkeitskonstante in 1/s

kon-, KHzos  alkalische und saure Geschwindigkeitskonstante in m3/(mol-s)

Da bei der alkalischen Verseifung von EtAc die Geschwindigkeitskonstanten ko
vernachlidssigbar klein ist und im alkalischem Medium gilt cpsos<<con. (Kirby, 1972),

vereinfacht sich der Ausdruck fiir die Reaktionsgeschwindigkeit zu (7-27).

_ dcgac
dt

mit ¢ Konzentration Spezies i in mol/m’

=KOoH- CEtAc COH- (7-27)

Kon- Geschwindigkeitskonstante in m3/(m01-s)
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A7 Technische Zeichnungen der Taylor-Vortex Systeme

Rotor A Rotor B Rotor C

Anschlu
Magnetkupplung

AnschluB
Stickstoff i i i
n AR AR
[ [ !
i A i L i
1 =\ I \ I —
i [ [
1 1 i
 m——— N R —-s =
T fe D i i
] . ( 2 § i i
——1 ||° % i
] : ( : |
: C i :
] . ( : I
1 |
) i ( i i
1 ] ]
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1 ! I
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|
1 i
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Bild 7-2: Technische Lingsschnitte aller Taylor-Vortex Systeme, welche zur Untersuchung der
Mischcharakteristik mittels Spurstoffversuchen und Messung der Riihrenergieeintrages verwendet wurden
(vergleiche Kapitel 4).
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Rotor A

AnschluB Rithrwerk

AnschluB Ausgang

Reaktor AnschluB Ausgang

]

]

]

! .

i temperiertes Wasser
I

I

|

e U e U e U e U U e D e D e O s O s 0 U e U e O e O
I HHHHHHHHHH HMHHH

AnschluB Eingang AnschluB Eingang
temperiertes Wasser  AnschluB Eingang NaOH (aq)
EtAc (aq)

0 3050 100
g —

MaRstab in mm

Bild 7-3: Technische Langsschnitte aller Taylor-Vortex Systeme, welche bei der alkalischen Verseifung von
EtAc verwendet wurden (vergleiche Kapitel 5).
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A8 MATLAB® Programmcode zylindrischer Rotor C

TaylorDatenFit.m

b G S G S S S S5
%%% TaylorDatenFit.m J6HI6XI60606763676960696766 7676069626676 6 6769696676676 6 %6966 76 967696696626 96766966
%%% Hauptprogramm Modellparameter schatzen %%X%Ix%I6I6x%6962%60676X%6962%6967606967%%9696766%
BRI K6 I IR I K I IR I6HI6IIIKI6HI6 I IKI6HI6 I IKI6HI6HIoIKI6 NI I KK I IKI6HI6HHIKI6H I KKK 967669696

tic;

KI6X6I6X696267667 6769626 96267616 71626626676 9606 76067 9626676676 7616 7606766766766 1676 06 7660676 0676676676676 760676 0676676676 9696766
%%% DATEN EINLESEN VORBEREITEN 9%%6%36%696%06%696%696%60676696062606967606766%6 696760676626 6967606 766766
KI6KI6KIHK6HI6H 6K 6K X616 3676766167606 761673676676 6.16 761663676 3676 676616761676 9606761676 5676 56766 06761676 3676 6766269626766

% Exceldatei, die eingelesen werden soll:
readfile="D:\"verzeichnis"\"Dateiname".x1s";

% Arbeitsbldtter, die eingelesen werden sollen:
sheet=['"Arbeitsblattl"',
'"Arbe1tsb1att2"',
'"Arbeitsblatt3""',
'"Arbeitsblatt4"'
'"Arbeitsblatt5"',

[zeile,spalte]=size(sheet);
for x=1:1:zeile

KQ6%66766761676269676 676067676967 9676067676 676 9676066260676 967606967606 76676.0696 2606760676676 0696 760676676 06967606 7606761696 7606
%%% DATEN EINLESEN UND AUFARBEITEN 9%06%26%606%606%6%606%60676067%696%606 760676967696 76067%66%6
K%6%%%696%696%%6676%696 %1696 %7666 %9696 %766 67696967696 %766 %7696 67 16967606967 1696 %766 %676 %66 %1696 %2696 %67 %696

% Daten einlesen . .
% xlsread('Datei', 'Arbeitsblatt', 'Datenbereich')

% Matrix mit allen Messwerten: Spaltel: Theta_mess

% .. Spalte2: E_mess
mess_roh(:,1)=x]sread(readfile,sheet(x,1:15),'C4:C20000');
mess_roh(:,2)=xlsread(readfile,sheet(x,1:15), 'k4:K20000"');
Ta =x1sread(readfile,sheet(x,1:15),'Q16:Q16"');
Re =x1sread(readfile,sheet(x,1:15),'S19:519');

%696769626 761676269626 96767616 761676676676 7616 761676 67667667676 0676676676676 6 0676676626966 766766769606 76.06 766766769696 766
%%% VORBERELTEN DER ANPASSUNG %2%96%36%696%606%6%696%60676067667606967606 7662606967606 7662616967606
KI6X6IKHI6H 6K X6 D67606 71676676 6167616 7616765676 5676 616761676 3676 567661661676 J6 76 9626 606 6 5676 6 067626606 76 5676626263676

disp ('*************************************************************')

disp (sheet(x,1:15));

H]
dis ('*************************************************************')-
L}
- L} -
disp ('");

% Konstanten DGL-System siehe TaylorDGL.m
v_punkt =xlsread(readfile,sheet(x,1:15),"'S7:S7"');
V_ reaktor-(x1sread(readf11e sheet(x 1: 15) 'T11: 711" ))/1eb6;

r_a =x1sread(readfile, sheet(x i 15),'Q8:Q8");
r_i =x1sread(readfile,sheet(x,1:15), Q10 Q10');
L =x1sread(readfile,sheet(x,1:15),'Ql3:Q13"');
n =int16(L/(r_a—r_i));

% DGL Vorfaktoren erzeugen siehe TaylorDGL.m
Faktorl=zeros(n,n);
Faktor2=zeros(n,n);
Faktorl(l,1)=-1; Faktorl(l 2)=1;
for a=2:1:(n-1)
Faktorl(a,a-1)=1; Faktorl(a,a)=-1;
Faktor2(a,a)=-1; Faktor2(a,a+l)=1;

end;

Faktorl(n,n-1)=1; Faktorl(n,n)=-1;
[t,e]=size(mess_roh);
theta_max=mess_roh(t,1);
theta_ende=theta_max - 0.0099;
disp ('suche startwerte');

% Vorschdatzung der Parameter mit genalg
% genetic algorithm toolbox v1.2, university of Sheffield

NIND=5; % Anzahl der Individuen pro Subpopulation
MAXGEN=20; % maximale Anzahl der Generationen
GGAP=1; % Generationskonflikt, wieviele neue Individuen erzeugen

MUTAT=0.1; % wahrscheinlichkeit einer Mutation
KEEP=0.3; % wieviele Eltern in_die ndchste Generation iibernehmen
SUBPOP=1; % Anzahl der Subpopulationen
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PRECI=20; % Genauigkeit der bindren Vertretung
SEL_F="' rws ; % Name der Se1ekt1onsfunkt1on

% Sus = "Stochasic Universal Samp11ng
% rws = "Roulette wheel Selection"”
XOV_F="xovsh'; % Name der Rekombinationsfunktion Individuen

"single Point, suffix rs
"Double Point, suffix rs
"Shuffle, suffix rs
"Discrete Recombination"
"Line Recombination"

"Intermediate Recombination”

Reduced Surrogate"
Reduced Surrogate"
Reduced Surrogate"

R AW R RNRR
3
o
[a)
Q.
-
"]

MUT_F="mut'; % Name der Mutationsfunktion Individuen
% mut = "Binary and Integer Mutation"

OBJ_F='TaylorFIT_GA'; % Name der (objektiven) zielfunktion

% Grenzwerte der (objektiven) zielfunktion
FieldDR=[1le-10 0.5; 1 1.14];

% Anzahl der variablen in zielfunktion, in OBJ_F definiert
NVAR=size(FieldDR,2);

% Bilde "fielddescription" Matrix
Fie1dn_[rep([PRECI] [1,NVARD); ...
FieldDR;
rep([1; 1 1 1],[1,NVAR])];

% Bilde Population
Chrom=crtbp (NIND,NVAR*PRECI) ;

% Reset zdhlvariable
gen=1;

opt=1;

Best=NaN*ones (MAXGEN+1,1);

Lsg=[10000 0 0]; %wegen Abbruchbedingung Schleife

% Iteration Population
while (gen<MAXGEN)&&(Lsg(opt,1)>0.5)

% berechne (objektive) zielfunktion fiir Population
objv=feva(0BJ_F,bs2rv(Chrom, FieldD),theta_ende,mess_roh,Faktorl,

Faktor2,V_punkt,Vv_ reaktor n,r_a,r_i);

[Best(gen+1)row opt]_m1n(oij);

% sichern der gefundenen Minimas und der zugehérigen Parameter
if min(ObjVv)<=min(Best)
Parameter_aktuell=bs2rv(Chrom, FieldD);
opt=opt+1;
Lsg(opt, :)=[min(objVv) Parameter_aktuell(row_opt,:)];
q SCHRITTE=theta_ende*Lsg(opt,3)*double(n);
en

semilogy((Best),'ro');

grid on;

axis ([0 gen+5 le-3 1le3]);

title (['Ta=', int2str(Ta),' ; ', 'Re=', num25tr(Re)]),
ylabel ('\Sigma D1ffA{ 2} (bestes Individuum)');

x1abel ('Generation');

drawnow;

% zuteilung Fitness der gesamten Population
Fitnv=ranking(objVv);

% wéhle Individuen aus der Population
SelCh=select(SEL_F,Chrom,FitnV,GGAP);

% rekombiniere erwdhlte Individuen
selCh=recombin(X0V_F,Selch);

% mutieren Nachwuchs
selCh=mutate(MUT_F,Selch, [],MUTAT);

if GGAP>=1
% berechne (ob*ekt1ve) Zielfunktion fiir Nachwuchs
objvchild=feval (OBI_F,bs2rv(selch,FieldD), theta_ende,mess_roh,

Faktorl, Faktor2,v_punkt,v_reaktor,n,r_a,r_i);

% fuge Nachwuchs in die Popu1at1on ein und behalte KEEP Eltern
] Chrom=reins(Chrom,Selch,SuBrPopP,[1 1-KEEP],0bjVv,0bjvcChild);
else
% fuge Nachwuchs in die Population und ersetze unfite Eltern
d Chrom=reins(Chrom,Selch,suspropr,[],0bjV);
en

gen=gen+1;

end
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% Startwerte aus Vorschdtzung mit GA
p(l)=Lsg(end,2); %beta_a
p(2)=Lsg(end,3); %f

% Grenzen fiur Tsqnonlin beim "Large Scale Algorithmus"
untergrenze=[le-10 0.9999];
obergrenze =[1 1];

962696966616 H I NN HHHHHH KKK KKK 767676669696969696969696969696969696969696969696 969676660676 X676 X6/ Mo Do o 76767676
%%% START DER ANPASSUNG %%%%%6%66669669696969696969696969696 969626626666 %6 X6 0626 66662676 76.76.76.96.6.6
%%??%?%gg%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%
r(1)=1e99;

r(2)=1e98;

z=2;

disp('suche optimum');

while ((r(z -1 r(z))>0 000001);
zaehler=1;
z=z+1;

options=optimset ('LargesScale', 'off',...
LevenbergMarquardt' 'on', ..
D1agnost1cs 'off’',
'Display’, off' .
'MaxFunEva]s ,20
'MaxIter',20,
'TolFun',le-4,
'To1x ,le-4,
D1ffMaxChange ,1e100 v
'D1ffM1nChange ,le- 100 ...

%"Normierung" damit Parameter bei 1sqnonlin gleich behandelt werden
paraO_norm=p./p;

[paraopt_norm,r(z)]=1sgnonlin('TaylorFITlsq',paraO_norm,[],[],

options,p,theta_ende,mess_roh,Faktorl,Faktor2,v_punkt,v_reaktor,n,r_a,r_i);

% Ubergabe/Entnormierung Parameter-Startwerte ndachste Iteration
p_alle(z, :)=paraopt_norm.*p;
p=p_alle(z,:

end;

J6I6X6 606761623676 9676 6767606760676 76616360676 )67606)6 6166067667606 76616960696 06760676 96069606766 7667696769606 760676676 96.7696.6
%%% AUSGABE VORBEREITEN 96%%6%96%696%6961676767696769626966 766069606766 769676967696.06 7667696 766.7696.%6766
KI6X6HX616%67%6X696269616%676 562696269616 766 765626626616 76.16 76676676616 6.16 7696769616 763676562696 2696 167606 7656266269676 %6.6

%Betrag bilden der Parameter, falls durch Anpassung negativ!
beta_a_opt=abs(p_alle(z-1,1));
f_opt=abs(p_alle(z-1,2));

%%% LOsen des DGL-Systems mit optimalen Parametern
anfangswerte= zeros(l n);
anfangswerte(2)=1

% zédhler fiir Integration

i=1;
%lv8r1ab1e fiir zeitintervall indem oberster wirbel aus Reaktor wandert
t_

de1ta_theta—1/(f opt*double(n));

t2=tl+delta_theta;

schritte=theta_ende/delta_theta; % Anzahl der Integrationsschritte

% alle zeitintervalle 16sen

while (Tli<=schritte);
% Endewerte der vorher1 en Inte arion_num Anfangswerte
[theta,y] = ode23t('Tay orDGL' ?tl t2],anfangswerte(11,:),[],

Faktorl,Faktor2,Vv_punkt,Vv_reaktor,n,r_a,r_i beta_a_opt),

1i=1i+1;
[m,1]=s1ze(y);

% Ubergabe der Ergebnisse in Anfangswert-matrix
% i-te zZeile --> %i—l)-tes Zeitintervall
% k-te Spalte --> k-ter wirbel
anfangswerte(11,1)=0;
for k=2:1:(n);

4 anfangswerte(11 k)=y(m, (k-1));
end;

%1Ve55chiebung des zeitintervalls
tl=t2;

t2=tl+delta_theta;
end;



142

Anhang

K696X696267667676962696169606766 7606766769616 761676676676 6.16 760676676676 6.16 9606766069606 766 7606766769606 760676676676 96.16766
%%6% AUSGABE %96%6%%696%636%696760676676696760676676. 06967606 76.676.0696 2606760676676 0696760676676 06967606766 76.1696 7606
KK KH KKK KT KKK I6H KK 6D66)67616 75676676616 76)6 73676676 5626616660676 06763676 56766769626 7606 765676 6.%696.%6%6%6

% Ausgabe der verweilzeitverteilung E_mess und E_calc
E_calc_opt=[];
v_zelle=V_ reaktor/doub1e(n),

% Anfangsbedingung beachten -> Tracerzugabe!!!
E_calc_opt=f_opt*V_reaktor/v_zelle*anfangswerte(:,n);

% vektor mit Iterationsgrenzen (bei diesem Theta E berechnen)
% Anzahl der Integrationsschritte + 1 (Startbedingung)
theta_calc_opt=[];
for a = 1:1: (1+schr1tte)

d theta_calc_opt(a,l)= (a 1)*delta_theta;
end;

theta_mess=mess_ roh( ,1);
E_mess=mess_roh(:,2);

fi?ure;

d on;

plot (theta_calc_ opt E_ca1c opt,'-r','Linewidth', 2);
A=size(mess_roh(:,

schritt= 1nt16(A(1)/100),

p1ot (theta_mess(l schritt:end) ,E_mess(1l:schritt:end),'bs');
grid

axis ([0 50 3D;

title (['Ta=', int2str(Ta),' ; ', 'Re=',num2str(Re)]);
ylabel ('E_{\theta}');

x1abel ('\theta');

legend ('Modell', 'Messdaten');

hold off;

% Ausgabe der angepassten Parameter
Daten(x,1=Ta;Daten(x,2)=Re;Daten(x,3)=beta_a_opt;Daten(x,4)=Ff_opt;
Daten(x,5)= r(z 1),

. T
disp ('');
diSp '*************************************************************')-
L}

! - * ,
disp (['resnorm=' num2str(r(z-1))1)
disp '*************************************************************');

disp (['Ta=" int2str(Ta) ' ' 'Re=' num2str(Re)]);
d1sp ('*************************************************************'

disp (['beta_a='num2str(beta_a_opt) ' ' 'm/s' ' ' 'f="num2str(f_ opt)]),
disp Voedededededhedededededededededededehedededehededodededhededeededodedededdefhededhededdehededdededhededdehdeddeheddd )
disp (' ");disp (" ");disp (" ");
mess_roh=[];

end;

% speichern aller angepassten Parameter
% Exce]date1, die geschrieben werden soll

writefile="D:\"verzeichnis"\"Dateiname".x1s"';
% | Ta | Re | beta_a | f | resnorm |
% Daten = | .. e | ... . e
% | | I | v |

x1swrite(writefile,Daten);

figure;

% Ausgabe a11er angepassten beta_a

subplot (2,1

semilogx (Daten( ,1), Daten(:,3), '-gd','Linewidth' ..
MarkerEdgeCo]or ,'k'
'MarkerFacecColor','qg',...
'Markersize',5);

grid on;

axis ([1e1 1e4 0 0.11);

title (['Re=' ,num25tr(Re)]),

ylabel (' \beta_a [m/s]1');

xlabel ('Ta');

% Ausgabe a11er angepassten f (volumentstromanteile)

subplot(2,1

semilogx (Daten(.,l), Daten(:,4),"' , 'Linewidth', ..
MarkerEdgeCo1or ,'k'
'MarkerFacecColor','y',...
'Markersize',5);

grid o

axis ([1e1 1e4 0 1.2]1);
title (['Re=' ,num25tr(Re)]),
ylabel C'f [-1");

xlabel ('Ta');

clear all;
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TaylorDGL.m

F626%69676626967676 9676967696766 7667616967696 766 7616967696766 76.16 9676967667606 9676 6760676067606 606067667606 606067667606 %6%69676 9676
%%% Tay1orDGL .m %%%6X%%%%6%%I6%6%6%6%6967%676369696766 7969696 9676669676 69696766766 5696967696766 6969696 6%
%%% DGL-SYSTEM FUR klassischen TAYLOR-VORTEX REAKTOR 9%%3%6%96%%%%6%6%36%6%96%%6%6%
%%% (1 Zone Model1) 96%%I6%II6%HI6H% 6606606676676 676 667696676966769616696.167696626961676%66
F%696%66967%6%696 7676969677696 %6.76 6679696 % 766676967676 769672696 %76 6676069676066 6766676 0656767696 %066 %676 966 % %66 %76 96 %676 %6

% Funktion, welche in den ODE-Solver eingelesen wird:
funct1on dydtheta=TaylorDGL(theta,y, flag, Faktorl, Faktor2,v_punkt,V_reaktor,
n,r_a,r_i,beta_a)

% Konstanten DGL-System:

% V_punkt: volumenstrom durch Reaktor [mA3/s]
% n: Anzahl der Taylorwirbel [-]

% V_reaktor: Reaktorvolumen [mA3]

% v_zelle: volumen Taylorwirbel [mA3]

% A_a: Querschnitt R1ngspa1t [mA2]

% r_a: Radius Rotor aullen [m]
% r_i: Radius Rotor innen [m]
%

Parameter DGL-System:
% beta_a: stofftransportkoeffizient zwischen Taylorwirbel [m/s]

V_zelle=V_reaktor/double(n);
A_a=pi*(r_aA2-r_iA2);
K1l=(A_a*beta_a*v_ reaktor)/(v zelle*V_punkt);

% variablen DGL-System:
t: zeit .
ci: Konzentration im n-ten Taylorwirbel

Normierte variablen DGL-System:

c0: Konz7ntrat1on Taylorwirbel bei t=0
yi =

theta = V_punkt/V_reaktor * t

DGL-System fiir n Taylorwirbel

| Taylorwirbel 1| | (1) |
| Taylorwirbel 2| I 2) I
B | 'n" |

|Tay1oéﬁirbe1 n| n
Gleichungssystem auf welches die vorfaktoren Faktorl, Faktor2 basieren
siehe TaylorDatenFit.m

dydtheta = zeros (size(y));
%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%
%%% Mischzelle 1,a:
dydtheta(l) = -K1*( y(1)-y(2) );
969696676767676969696.76.7676767696 667626767696 96 6 9676767626966 96 9676767696966 96767676 %66 969696 96 96767663666 96 967676766966 96 767676 6%6
%%% Mischzelle k bis (n-1),a:
for a = 2:1:(n-1);

dydtheta(a) = +K1*( y(a-1)-y(a) ) -K1*( y(a)-y(a+l) );

end;
% K666 6206696626767 9663616776066 36 167626966 36 %6766 0696 96 3662606 966 36 6. K626 96 96 36 166 96 96 36 6.6 06 96 96 3667606 9696 %6 1676269696 %6%
% %%% Mischzelle n,a:
% dydtheta(n) = +K1*( y(n-1)-y(n) );

dydtheta=K1l*Faktorl*y+K1l*Faktor2*y;

RN IR RN RN RN RICRR 3R RRRRNRNRKR

TaylorFIT_GA.m

e I6 666066 6K 66066606 66K 66606660666 6966606966766 36760666066 %6 X6 96 36066 %6 X6 96 36606 96606 96 %66 06 %6606 9669696,
%%% TAYLORFIT_GA .M J60000060606060620606 626063660606 %066 36260606 066 %606 966066 %06 96 36 6066 % D6 96 %66 96 36 6066 %966
%%% Differenz bilden zwischen Messdaten und Model1 X%%%%%Hx%I6%6%6%%X%6%6%6%%X%6%
666 a6 666 o666 6660666 066 0696 606 6 060666066 %6 K6 6 666 %6 K6 6 36606 96606 96 %66 06660666696

% Funktion Fkt welche in GA eingelesen wird

function Fkt=TaylorFIT_GA(para,theta_ende,mess_roh,Faktorl,Faktor2,v_punkt,
v_reaktor,n,r_a,r_i)
Fkt =[];
count = 0; .
[NIND NPARAM] = size(para);
while count<NIND

count=count+1l;

% DGL_LOser
beta_a = para(count,l);
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.F

= para(count,2);

anfangswerte-zeros(l n);
anfangswerte(2)=1;

% .zdhler fir Integration

=1;

% variable fiir zeitintervall indem oberster wirbel aus Reaktor wandert

t1=0;
delt
t2=t
schr
E_me

% al
whil

a_theta—l/(f*doub1e(n)),
1l+delta_theta;

itte=theta_ende/delta_theta; % Anzahl der Integrationsschritte
ss=[1;

le zeitintervalle 16sen

e (11 <= schritte);

% Endewerte der vorher1gen Integar1on num Anfangswerte
[theta,y]l=ode23t('TaylorDGL", [tl t2], anfangswerte(11, D, [,

Faktorl, FaktorZ V_punkt,V_reaktor,n,r_a,r_i,beta_a

end;

end;

% Be
V_ze

% An

Ti=Ti+1;
%GroRe der y-Matrix, damit letzte zeile (Konz. bei t2) ilibergeben wird
[m,1]=size(y);

% Ubergabe der Ergebnisse in Anfangswert-matrix
i-te Zeile --> (i-1)-tes Zeitintervall

% k-te Spalte --> k-ter Wirbel
anfangswerte(11,1)=0;
for k=2:1:(n);
o anfangswerte(1i,k)=y(m, (k-1));
end;
%1Vegsch1ebung des zeitintervalls
tl=t

t2_tl+de1ta_theta,

rechnete verweilzeitverteilung E_calc %%%
11e=v_reaktor/double(n);

fangsbedingung beachten -> Tracerzugabe!!!

E_calc=f*v_reaktor/v_zelle*anfangswerte(:,n);

clear anfangswerte;

% Me

% ve
% (b

% An

for

end;

% Re
for

end;

% be
% Gr
% Au
% Ve

nge Datensdtze reduzieren, damit minimierende Funktion definiert

ktor mit Iterationsgrenzen

ei diesen Theta-Werten werden E-Werte errechnet)
zah1 der Integrationsschritte + 1 (Startbedingung)
a = 1:1:(1+schritte);

theta_calc(a,l) = (a-1)*delta_theta;

duzierung der Daten auf die werte bei den Integrationsgrenzen
E_i :1: (1+schritte);

wh11§ (mess roh(k,1l)<theta_calc(a,l));
+15

end;

theta_mess(a,1l)=mess_roh(k,1);
E_mess(a,1l)=mess_roh(k,2);

ide Matrizen mit 0 auffiillen: Durch Anderung von f wird auch die
6Re der vektoren E_calc, E_mess bei den durchldufen verdndert.
ffullen mit Null erganzt Werte immer auf 2000 Punkte, somit ist
ktorgroRe 1mmer konstant.

[q,w]l=size(E_ ca c);

for a = (g+1):1 150
E_calc(a,l) = 0
E_mess(a,l) =
end;
% Definition der zu minimierenden Funktion Fkt

differenz = (E_calc - E_mess); %Differenz mit schritte gewichten!

Fkt_
Fkt=

IND = sum(differenz.A2);
[Fkt; Fkt_IND];
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TaylorFITIsq.m

666066 K K66 I6 6 X6 6K 6660666 K6 966X 96626066 X6 96 36K 0660606 X K I6 60606 % K6 I6 36606 06 D6 I6 X6 J6 %6606 6% %66
%%% TAYLORFITI SQ.M %%6K%%62%6%626%6626%626%67696676%6676%67676676%69667696676966769667696.6 7696676966769
%%% Differenz bilden zwischen Messdaten und Model1 X%XHHHIXNI6I6I6%6X%HII66%%%6%
666 a6 666 e 6 66 66 K6 6 K66 066 K K6 6 KK J6 6 D66 KK 66606 % J6 K6 D6 06 K6 F6 X K Y66 6066 %%%6

%%% Funktion Fkt welche in Tsgnonlin eingelesen wird
function fkt=TaylorFITlsq(paraO_norm,p,theta_ende,mess_roh,Faktorl,Faktor2,
V_punkt,v_reaktor,n,r_a,r_i)

%%% DGL_LOser
para=abs(paraO_norm.*p); %Betrag bilden der Parameter, falls negativ!

beta_a = para(l);
f = para(2);

anfangswerte = zeros(l,n);
anfangswerte(2) = 1;

?_Zih1er fur Integration

i=1;

%1V8riab1e fir zeitintervall indem oberster wirbel aus Reaktor wandert
t1=0;

delta_theta=1/(f*double(n));

t2=tl+delta_theta;

schritte=theta_ende/delta_theta; % Anzahl der Integrationsschritte

% alle Zeitintervalle 16sen
while (li<=schritte);
% Endewerte der vorherigen Integarion num Anfangswerte
[theta,y]=ode23t('TaylorDGL',[tl t2],anfangswerte(li,:),[],Faktorl,
Faktor2,v_punkt,v_reaktor,n,r_a,r_i,beta_a);

T1i=11i+1;
%GroRe der y-Matrix, damit letzte Zeile (Konz. bei t2) iibergeben wird
[m,1]=size(y);

% Ubergabe der Ergebnisse in Anfangswert-Matrix
% i-te Zeile --> (i-1)-tes zeitintervall
% k-te Spalte --> k-ter wirbel
anfangswerte(1i,1)=0;

for k=2:1:(n);

d anfangswerte(11,k)=y(m, (k-1));

end;

% verschiebung des zeitintervalls

tl=t2;

t2=tl+delta_theta;
end;

% Berechnete verweilzeitverteilung E_calc %%%
V_zelle=V_reaktor/double(n);

% Anfangsbedingung beachten -> Tracerzugabe!!!
E_calc=Ff*v_reaktor/v_zelle*anfangswerte(:,n);

clear anfangswerte;

% Menge der Datensdtze reduzieren:
% Damit zu minimierende Funktion definiert werden kann

% vektor mit Iterationsgrenzen

%(bei diesen Theta-werten werden E-Werte errechnet

% Anzahl der Integrationsschritte + 1 (Startbedingung)
for a = 1:1: (1+schritte);

d theta_calc(a,1l)=(a-1)*delta_theta;

end;

% Reduzierung der Daten auf die werte bei den Integrationsgrenzen
for a = 1:1:(1+schritte);

wﬁiie (meﬁsiroh(k,1)<theta_ca1c(a,1));
=K+1;
end;
theta_mess(a,1l)=mess_roh(k,1);
d E_mess(a,l)=mess_roh(k,2);
end;

% beide Matrizen mit 0 auffiullen: Durch Anderung von f wird auch die GroéRe
% der vektoren E_calc, E_mess bei den durchldufen verdndert. Auffiillen

% mit Null ergdnzt werte immer auf 2000 Punkte, damit VvektorgroRe konstant.
[q,w]l=size(E_calc);

for a=(q+1):1:2000;

E_calc(a,1)=0;

E_mess(a,1)=0;

end;
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% Definition der zu minimierenden Funktion Fkt

differenz = (E_calc - E_mess); %differenz mit schritte gewichten!
fkt = differenz;

% Ausgabe alle 60s zur Kontrolle
resnorm_aktuell = sum(differenz.A2);
if mod(toc,60)<2;
disp(['zeit:"int2str(toc/60) ' ' 'min' ' ' 'Fehlerquadrat="'
nuﬂZStr(resnorm_aktue11)]);
end;
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A9 MATLAB® Programmcode rippenformige Rotoren A und B

TaylorDatenFit.m

b G S G S S S5
%%% TaylorDatenFit Xeo6oHI6xI60606796769606967667 6360696766766 6769696676676 66969676 967696 606962696 766966
%%% Hauptprogramm Modellparameter schatzen %%X%XIio6x%I6I6X%6I6706X%I6%6%667606967%6%96%6%6%
S S S S S S S L S S S S S S S S S S S S S S S S S S S S S S S TS e S oS

tic;

KI6X6I6X69626767 6769626 962676167 1626626676 9606 76067 96269676616 7616 7606766766766 1676 06 76606960676 6766766767606 760676676676 9696 766
%%% DATEN EINLESEN VORBEREITEN 9%%6%36%)696%06%6960696%067669626260696760676676 696760676626 6967606766%6.6
KI6KI6KIHK6H 6K 6K 6K 6067167367676 676760676167 3676 567660676166 36 76 36 X6 K067 0676 0676606760676 3676 6766 06760676 %676 676676962676 %6

% Exceldatei, die eingelesen werden soll:
readfile="D:\"verzeichnis"\"Dateiname".x1s";

% Arbeitsbldtter, die eingelesen werden sollen:
sheet=['"Arbeitsblattl"',
'"Arbe1tsb1att2"',
'"Arbeitsblatt3""',
'"Arbeitsblatt4"'
'"Arbeitsblatt5"',

[zeile,spalte]=size(sheet);
for (x=1:1:zeile);

KQ626%69676671676269676 6760676269676 9676067676 9676 9676069626067 967606967606 760676.0696 7606760676676 0696 7606766760696 7606 76.06%6.16967606
%%% DATEN EINLESEN UND AUFARBEITEN %2%6%6%96%36%%606%6%60676%696%606766%6967606 76626967606
K%66%6%696%696%%6676%1696 %7696 %7666 79696 %766 %7666 77696 %766 %7606 6% %696 %7696 %6696 %766 %676 9696 %7696 %266 %676 %696

% Daten einlesen . .
% xlsread('Datei', 'Arbeitsblatt', 'Datenbereich')

theta_mess=x1sread(readfile, sheet(x,1:15), 'C4:c5000');
E_mess =x1sread(readfile, sheet(x,1:15), 'K4:K5000');

Ta =x1sread(readfile, sheet(x,1:15), 'Ql6:Q16');
Re =x1sread(readfile, sheet(x,1:15), 'S19:519');

F6I6X6616 760626769676 96767616 761676676616 76.16 7606766766766 167606766766 166167606766 76 962696067696 7696.16 9606766766 766.7696.1676.6
%%% VORBEREITEN DER ANPASSUNG %%%%6%3%6%6%6069606%6%6069606%66%676967696769616766 7696769676966
KKK X6H K H6X66X66X67 6766766763616 7616765676676 616 7616769676626 62661676 9676 5626 %626 56766267616 7606 76 626626616766

disp ('");
disp ('**;**********************************************************')

disp (sheet(x,1:15));

H
dis ('*************************************************************')-
’

disp ('");
% Konstanten DGL-System siehe TaylorDGL.m

v_punkt =xlsread(readfile, sheet(x,1:15), 'S7:S7');

n =x1sread(readfile, sheet(x,1:15), 'T10:T10');
v_reaktor=(x1sread(readfile, sheet(x,1:15), 'T11:711'))/1eb6;
r_a =x1sread(readfile, sheet(x,1:15), 'Q8:Q8');

r_i =x1sread(readfile, sheet(x,1:15), 'Ql0:Q10');

r_ii =x1sread(readfile, sheet(x,1:15), 'Q9:Q9");

% Anfangsbedingungen -> Tr'acerzugabeI
anfangswerte = zeros(l 2*n);
anfangswerte(2) =

disp ('suche Startwerte');

% vorschdatzung der Parameter mit genalg
% genetic algorithm toolbox v1.2, uUniversity of Sheffield

NIND=5; % Anzahl _der Individuen pro Subpopulation
MAXGEN=20; % maximale Anzahl der Generationen
GGAP=1; % Generationskonflikt, wieviele neue Individuen erzeugen

MUTAT=0.1; % wahrscheinlichkeit einer Mutation

KEEP=0.3; % wieviele Eltern in die ndchste Generation ubernehmen
SUBPOP=1; % Anzahl der Subpopulationen

PRECI=20; % Genauigkeit der bindren vertretung

SEL_F="' rws ; % Name der Se1ekt1onsfunkt1on

% SUs = "stochasic Universal Samp11ng

% rws = "Roulette wheel Selection"”

XOV_F="xovsh"'; % Name der Rekombinationsfunktion Individuen
% xovsp = "Ssingle Point, suffix rs = Reduced surrogate

% xovdp = "Double Point, suffix rs = Reduced Surrogate

% xovsh = "Shuffle, suffix rs = Reduced Surrogate"
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"Discrete Recombination”
"Line Recombination"
"Intermediate Recombination”

% recdis
% reclin
% recint

MUT_F="mut'; % Name der Mutationsfunktion Individuen
% mut = "Binary and Integer Mutation"

OBJ_F='TaylorFIT_GA'; % Name der (objektiven) zielfunktion

% Grenzwerte der (objektiven) zielfunktion
FieldDR= [2e-3 2e-3; 5 5];

% Anzahl der variablen in zielfunktion, in OBJ_F definiert
NVAR=size(FieldDR,2);

% Bilde "fielddescription" Matrix
Fie1dn_[rep([PRECI] [1,NVARD); ...
FieldDR;
rep([1; 0 1 1], [1,NVAR])];

% Bilde Population
Chrom=crtbp(NIND, NVAR*PRECI);

% Reset zdhlvariable

gen=1;

opt=1;

Best=NaN*ones (MAXGEN+1,1);
BestE%)=1000; %wegen Abbruchbedingung
Lsg=L];

fi?ure;
old on;

% Iteration Population
while (gen<MAXGEN)&(Best(gen)>3)

% berechne (objektive) zielfunktion fiir Population
objv=feval(0OBJI_F,bs2rv(Chrom, FieldD));
[Best(gen+1l) row_opt] = min(0bjVv);

% Sichern der gefundenen Minimas und der zugehérigen Parameter
if min(0bjVv)<= min(Best)

Parameter_aktuell=bs2rv(Chrom, FieldD);

Lsg(opt, :)=[min(0ObjVv) Parameter aktue11(row_opt,:)];

opt=opt+1;
end
plot(Best, 'ro');
grid on;
axis ([0 MAXGEN 0 5*Best(gen)]),
title (['Ta=',int2str(Ta),"' ; 'Re="' ,numZStr(Re 3DD;

ylabel ('\Sigma D1ffA{ 2} (bestes Individuum)');
xlabel ('Generation');
drawnow;

% Zuteilung Fitness der gesamten Population
Fitnv=ranking(objVv);

% widhle Individuen aus der Population
selCh=select(SEL_F,Chrom,FitnV,GGAP);

% rekombiniere erwdhlte Individuen
selCh=recombin(XOV_F, Selch);

% mutieren Nachwuchs
selCh=mutate(MUT_F, Selch,[],MUTAT);

if GGAP>=1
% berechne (ob%ektive) Zielfunktion fiir Nachwuchs
objvchild=feval (OBJ_F,bs2rv(selch,FieldD));
% fige Nachwuchs in die Population ein und behalte KEEP Eltern
] Chrom=reins(Chrom,Selch,SuBpPoP,[1 1-KEEP],0bjVv,0bjvChild);
else
% fuge Nachwuchs in die Population und ersetze unfite Eltern
d Chrom=reins(Chrom,Selch,suBpropr,[],0bjV);
en

gen=gen+1;
en
hold off;
% Startwerte aus Vorschdatzung mit GA
p(1)=Lsg(end,2); %beta_i
p(2)=Lsg(end,3); %beta_a
% Grenzen fir 1sgnonlin beim "Large Scale Algorithmus"

untergrenze=[0 le-5];
obergrenze=[inf 1nf],
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FI6X6I6X6T162 6769676 6X6760676 167667667696 )676 67667661696 1676. 0676676967696 1676067667696 06766 7667696169606 7667696 7696.7696.1676.6
%%% START DER ANPASSUNG 9%6%%6%56%696%696167676769676962696676 606766766 769676961696.06 7667696 766.7696.16766
K6I6X6X61676266X6962696167676 62696169616 7616 766766269616 76.16 766765626616 616 769676626 %626 562696269616 760676 5626626616766

r(1)=1e99;
r(2)=1e98;
z=2;

disq ('suche optimum');
while (r(z-1)>r(2));
zaehler=1;
z=z+1;

%%% Randbedingungen fir die Anpassung fest1egen

options = optimset (' LargeScaTe y
LevenbergMarquardt'
'D1agnost1cs , 'off',
'Display’, 'off', ..
'MaxFunEvals' ,10
'MaxIter ,10, ..
'"TolFun',le- 100
'Tolx',1le-100,
'D1ffMaxChange 1e100 ves
D1ffM1nChange ,le ~100 ...

on, ...

%"Normierung" damit Parameter bei Tsqnonlin gleich behandelt werden
paraO_norm=p./p;

[paraopt_norm,r(z)]=1sgnonlin('TaylorFITlsq',paraO_norm,[],[], options);

% Ubergabe/Entnorm1erung Parameter-startwerte niachste Iteration
p_alle(z,: )—garaopt norm.*p;
p=p_alle(z

end;

F696X696267616 26769676 96767606 716769626676 96.06766 766766769616 7606 76676676616 6067606169606 766 7606769676 96.06 7606 766766769676 766
%%% AUSGABE VORBEREITEN 9%696%56%696%606%66%669676067667669676067606 7606766967606 7667606962606 76676.16967606
HI6X6IKHIeH KKK XeHI6H K6 6167616 761675676 56763616 76167 3676676626 761676 960676067636 76 5676676960676 06 76 5676626962676

beta_i_opt=abs(p_alle(z-1,1));
beta_a_opt=abs(p_alle(z-1,2));

% Losen des DGL- Systems
[theta, y]=ode23t('TaylorDGL',[0 10],anfan swerte [1,v_punkt,
beta_i_opt,beta_a_opt,n,Vv_reaktor,r_a,r_i,r_ii

KJ6X6IX6I06 2679676961696 16766769676 961696 16766766766 1696. 1676067667696 766167616 7660696. 0676676967696 1696. 067667696 7696.7696.1676.6
%96% AUSGABE %26%66%6%6269676961676 6766 76961626.06766760676 9626060676 06760676 9606960676 6769676 96.7696.06 76067696 7696.7696.6
KI6X6IHX616%67%6X6962696)6%67667696269616 7616765676 6.2696.16 7616 761676626616 6167696769616 69676562696 2696167606 7662662696 76766

% Aus?abe der verweilzeitverteilung E_mess und E_calc
v_zelle=V_reaktor/n;
V_a=0.5*v_zelle;

% Anfangsbedingung beachten -> Tracerzugabe!!!
E_calc=V_reaktor/v_a*y(:,(2*n));

1?ure;
old on;

plot (theta,E_calc, '-r', 'Linewidth',2);

A—s1ze(theta_mess)

schr1tt-1nt16(A(1)/100),

p1ot (theta_mess(l schritt:end),E_mess(l:schritt:end), 'bs');

gri

ax1s ([0 50 2D);

title (['Ta=', 1nt25tr(Ta), 7 ', "Re=', num2str(Re,3)]);
ylabel ('E_{\theta} );

x1abel ('\theta');

legend ('Modell1', 'Messdaten');

hold off;

% Ausgabe der angepassten Parameter

Daten(x,1)= Ta;Daten(x,2)=Re;Daten(x,3)=beta_i_opt;
Daten(x,4)=beta_a_opt;

Daten (x,5)=r(z-1);

disp ('*************************************************************');

disp (['resnorm=' num2str(r(z-1))]1);
diSp ('*************************************************************');

disp (['Ta="' int2str(Ta) ' ** ' 'Re=' num2str(Re,3)]);

d1sp ('*************************************************************');

disp (['beta_i="' numZStr(beta_1 _opt) 'm/s''¥%'
'beta_a="num2str(beta_a_opt) 'm/s']l);

d1sp ('*************************************************************');

disp C' ');

disp (' ");
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end;

% speichern aller angepassten Parameter

% Exceldatei, die geschrieben werden soll
writefile="D:\"Vverzeichnis"\"Dateiname".x1s"';

% | Ta | Re | beta_i | beta_a | resnorm |
% Daten = |... |... - | ... . |
% v Ieea | .n | ... | . |

x1swrite (writefile, Daten);

% Ausgabe aller angepassten beta

figure;

subplot(2,1,1);

semilogx (paten(:,1), Daten(:,3), '-gd','Linewidth',2,...
'Markeredgecolor’', 'k', ...
'MarkerFacecColor','qg’,...
'Markersize',5);

grid on;

axis ([lel 1le4 0 1le-2]);

title (['Re=',num2str(Re,3)]1);

ylabel ('\beta_i [m/s]');

x1abel ('Ta');

subplot(2,1,2);

semilogx (Daten(:,l1l), Daten(:,4), ':ys',6'Linewidth',2,...
'Markeredgecolor', 'k',...
'MarkerFacecolor’,'y',...
'Markersize',5);

grid on;

axis ([lel 1le4 0 1le-21);

title (['Re=',num2str(Re,3)]);

ylabel ('\beta_a [m/s]');

xlabel ('Ta');

clear all;

TaylorDGL.m

KJ6XI6X66X626)67 676626961696 )6766 769676961696 1676 6766 76961696.1696. 16766766 X696 169616766 760616 96067667696 7696.1696.06 7667606 2696.7696.1676.6
%%% Tay10rDGL 96%%I626HIHI6HII6HII6HHI6HI67676676 6769616766 3676 676 % 062676 6167666769666 9667666769666
%%% DGL-SYSTEM FUR rippenformige TAYLOR-VORTEX REAKTOR %X%%6X%%6%%%6%%6%6%%6%6%%6%%
%%% (1 zone Model1) 96X%%I%HIIIIHIHIHI6HI6III6HHI6H660696676366067661676 6676667696 6769636 769667696626
KI6K KK IeH KKK N6 I H 6K D606 76167 36766766167 J6 7 6D H6X6 60676067 0676 6769606760676 36766 7660676067636 76676676966

% Funktion, welche in_den ODE-Solver eingelesen wird:
function dyq§heta=Tay1orDGL(theta,y,f1ag,v_punkt,beta_1,beta_a,n,v_reaktor,
r_a,r_i,r_ii);

% Konstanten DGL-System:

% V_punkt: volumenstrom durch Reaktor [mA3/s]
% n: Anzahl der Mischzellen [-]

% V_reaktor: Reaktorvolumen [mA3]

% V_zelle: volumen Mischzelle [mA3]
r_a: Radius Rotor aufen [m]
r_i: Radius Rotor innen [m]
r_ii: Radius Rotor Rippe [m]

Parameter DGL-System: . . .
beta_i: Stofftransportkoeffizient in Mischzellen [m/s]
beta_a: Sstofftransportkoeffizient zwischen Mischzellen [m/s]

R:WR  RANR

V_zelle=V_reaktor/n;
A_a=pi*(r_aA2-r_iiA2);
A_iz=pi*(r_aA2-r_iA2);
V_a=0.5*v_zelle;

Kl=(A_iz*beta_i*Vv_reaktor)/(v_a*V_punkt);
K3=V_reaktor/v_a;
K4=(A_a*beta_a*v_reaktor)/(v_a*V_punkt);

% variablen DGL-System:
% t: Zeit . . .
é ci: Konzentration in der n-ten Mischzelle

% Normierte variablen DGL-System:

% c0: Konzentration Mischzellel,innen bei t=0
%yi =ci/c

% theta = V_punkt/v_reaktor * t
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% DGL-System fir n Mischzellen
% |[Mischzelle 1,u| | (1) |
é IM'ischze'I'Ie l,ol I 2) I
%~ |Mischzeile n,u|  [2*n-1]
% |IMischzelle n,o]| |2*n|

dydtheta = zeros (size

(¥));
%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%
%%% Mischzelle 1,u:
dydtheta(l)—-Kl*(y(l) y(2));

%%% Mischzelle 1
dydtheta(z)——KB*y(Z) K4*(y(2)-y(3))-K1*(y(2)-y(1));
9696969696769676 76616761 HHH KWK KK Ho Koo Yo X2 06766.7666 6666969696 9696969696 9696966 96676 X o Mo e e Mo Mo o e o Yo 2o 26 2606 7606 96969696
%%% Mischzelle k bis (n-1),u:
for a = 3:2:(2*n-3);
_dydtheta(a)= K3*y(a-1)-K4* (y(a)-y(a-1))-K1*(y(a)-y(a+1));

%%% Mischzelle k b1s (n-1),o0:
for a = 4:2:(2*n-2
dydtheta(a)-—K3*y(a) K4*(y(a)-y(a+1))-K1*(y(a)-y(a-1));

end;
é;gé%%%%%%%%%h _I2|6%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%
Mischzelle n
dydtheta(z*n—1)=K3*y(2*n—2)—K4* (y(2*n-1)-y(2*n-2))-K1*(y(2*n-1)-y(2*n));
%%% Mischzelle n,o:
dydtheta(2*n)=-K3*y(2*n)-K1*(y(2*n)-y(2*n-1));

TaylorFIT_GA.m

62X 6666762676966 6767626966366 7676696 967676769696 36 16767606 96 96 36767606 96 96 16762606 96 96 36606 96 96 36762606 96 96 3667606 96 96 36676969696 96%6
%%% TAYLORFIT_GA %%%X%%%696%6%62K%6966%67%X06966 3676766363606 X676 6963626066 36 360676969696 36 1676069696 36 %6766 9696 %6%
%%% Differenz bilden zwischen Messdaten und Model1 %UUXHHIIHHHHHHHHHK%H%K%X%X%k%
e 666X 0666626606 06666726 06 96 966726 06 96 36 167626 06 96 96 676X 06 J6 6 66K 26 96 96 3666 I6 96 I6 6.6 06 96 96 3667606 96 96 366762696966 %6

% Funktion Fkt welche in 1sqnonlin eingelesen wird
function Fkt=TaylorFIT_GA(para);

global theta_mess anfangswerte E_mess zaehler V_punkt n V_reaktor r_a r_i r_ii p;

Fkt=[1;
count=0;
[NIND NPARAM]=size(para);

while count<NIND
count=count+l;

% DGL_Lo6ser
beta_i=para(count,l);
beta_a=para(count,2);

[theta,y]fodeggg:('Tay'lorDGL' ,theta_mess,anfangswerte, [],V_punkt,beta_i,beta_a,n,V_reakt
or,r_a,r_i,r_ii);

% Berechnete verweilzeitverteilung E_calc
v_zelle=V_reaktor/n;
V_a=0.5*v_zelle;

% Anfangsbedingung beachten -> Tracerzugabe!!!
E_calc=V_reaktor/v_a*y(:, (2*%n));

% Definition der zu minimierenden Funktion Fkt
differenz=E_calc-E_mess;
Fkt_IND=sum(differenz.A2);

Fkt=[Fkt;Fkt_IND];

end;
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TaylorFITIsq.m

666066 K6 6K 0660666066 K 66K J6 66066 %K I6 K6 066 D6 06 K K J6 K6 K D6 6 D6 6 K6 J6 X K J6 6 06 6% K6 96 %% 966%
%%% TAYLORFITI Sq_ %K6X%%6X%6%62%6967696626%6626%676961676963676966 7696676 76066769667696. 67696676966 2696.67696.6
%%% Differenz bilden zwischen Messdaten und Model1 X¥%%HIHKNIHI6H6I6HHHI666%%%
6666666 e 6 6 66 066 6 K6 K 066 066 K K J6 K K J6 6 e J6 66 K6 D6 6 Kb J6 X K J6 K6 Y66 6%696 %%

% Funktion Fkt welche in 1sqnonlin eingelesen wird
unction Fkt=TaylorFITlsq(paraO_norm);

global theta_mess anfangswerte E_mess zaehler V_punkt n V_reaktor r_a r_i r_ii p;

% DGL_Loser
para=abs(paraO_norm.*p);

beta_i=para(l);
beta_a=para(2);

[theta,y]=0de23t('TaylorDGL',theta_mess,anfangswerte, [],V_punkt,beta_i,
beta_a,n,vV_reaktor,r_a,r_i,r_ii);

% Berechnete verweilzeitverteilung E_calc
V_zelle=V_reaktor/n;
v_a=0.5*v_zelle;

% Anfangsbedingung beachten -> Tracerzugabe!!!
E_calc=V_reaktor/v_a*y(:,(2*n));

% Definition der zu minimierenden Funktion Fkt
differenz=E_calc-E_mess;
Fkt=differenz;

% Ausgabe alle 60s zur Kontrolle

resnorm_aktuell=sum(differenz.A2);

if mod(toc,60)<0.5; )
disp(['zeit:'int2str(toc/60) '''min'"’'

'F§h1erquadrat=' num2str(resnorm_aktuel1)]);

end;
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A10 Abschétzung der Dispersionszahl D einer Riihrkesselkaskade
Fiir eine ideale Riihrkesselkaskade gilt:
oo =— 7-28
=N (7-28)

mit o> Standardabweichung der normierten Verweilzeitverteilung Eg [-]

N Anzahl der Riihrkessel einer Kaskade [-]

Nach dem axialen Dispersionsmodell gilt fiir ein geschlossenes System:
-1
6%229—2@2 (1—6_9 j (7-29)

mit G@2 Standardabweichung der normierten Verweilzeitverteilung Eg [-]

D  Dimensionslose Dispersionzahl [-]

Fiir geringe Dispersion kann aus (7-28) und (7-29) die Dispersionszahl Dgrgk einer
Riihrkesselkaskade abgeschitzt werden.

1 1

1
1o 7-30
Dk 2 V4 2N (7-30)

mit N Anzahl der Riihrkessel einer Kaskade [-]
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A11 Bestimmung der spezifischen Grenzleitfahigkeiten xp und x..

Da bei der alkalischen Verseifung von EtAc (vergleiche (3-31)) die Leitfahigkeitsbeitrdge von
EtOH und EtAc vernachléssigbar sind (Agiac =Agion =0), konnten theoretisch die spezifischen
Grenzleitfihigkeiten Ko(t=0) und K..(t—o) direkt mit wéssrigen NaOH- bzw. NaAc-Losungen
bestimmt werden (siche (7-31)).
Ko = AEtAc CEtAc,0 T ANa+ CNa+,0 + AOH- COH-,0 = ANa+ CNa+,0 * AOH- COH-,0 g
Koo = AEtOH CEtOH 0 + ANa+ CNa+,0 + AAc- CAc-e0 = ANa+ CNa+,0  AAc- CAc- 0
mit k spezifische Leitfahigkeit in S/m ¢ Konzentration Spezies i in mol/m’

A; molare Leitfdhigkeit Spezies i in S-m*/mol

Das EtAc und das EtOH beeinflussen jedoch die dielektrischen Eigenschaften der Losung im
untersuchten Konzentrationsbereich so stark, dass von ihnen dennoch ein bedeutender
Einfluss auf die spezifische Leitfihigkeit k ausgeht.

So mussten die spezifischen Grenzleitfihigkeiten Ky und K. mittels Kalibrierexperimenten

bestimmt werden (siche Bild 7-4).

€
2
n
E K.
“ R N
oOo+—r—/T—7Tr—TT7TTrTTTT
0 10 20 30 40

t [min]

Bild 7-4: Ausgewihlte Messpunkte (0) der spezifischen Leitfihigkeit k¥ und der mittels nichtlinearer Regression
bestimmte Kurvenverlauf (—) bei einem Kalibrierexperiment (cy=0,35 mol/L; 8=22°C).
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Hierfiir wurden je 100 mL der NaOH- und EtAc-Eduktldsung (Konzentration co=Con-=Cgiac)
in verschlieBbaren Gewindeflaschen (250 mL) in einem Wasserbad (Bad K, Thermostat F3
digital, HAAKE) temperiert und dann zum Zeitpunkt t=0 augenblicklich unter intensivem
Rithren (600 U/min, Magnetriihrer MR 3001 K, HEIDOLPH) zusammengeschiittet.
Anschlieend wurde die Reaktionslosung weiterhin geriihrt und temperiert, wobei anhand der
Leitfahigkeitsmesszelle (Konduktometer: Cond 340i, Messzelle: TetraCon 325 ,WTW) die
isotherme Temperatur ¥ und die spezifische Leitfdhigkeit k der Reaktionslosung
aufgezeichnet wurde (siehe Bild 7-4). Diese Kalibrierexperimente mussten entsprechend dem
untersuchten  Konzentrations- (0,05 mol/L<c¢<0,35 mol/L) bzw. Temperaturbereich
(6 °C< 9<30 °C) durchgefiihrt werden.

Anhand einer nichtlinearen Regression der Leitfihigkeitsmesswerte k¥ (NLSF RationalO,
OriginPro 7.5G SRS) waren schlieBlich die entsprechenden spezifischen Grenzleitfihigkeiten
Ko und K. iiber die Regressionskoeffizienten numerisch zugénglich (siehe (7-32) und Bild

7-5).

B+Ct
K= 7-32
1+At (752)
mit B=ky; C/A=x..
A Regressionskoeffizient in 1/s Ko spezifische Grenzleitfihigkeit (t=0) in S/m
B Regressionskoeffizient in S/m K. spezifische Grenzleitfihigkeit (t—o0) in S/m
C Regressionskoeffizient in S/(m:-s)
701 707
E Co=0,35 mol/L E
601 601
50 _ 507
£ E
% 407 €6=0,20 mol/L 3 405
£ ] g
— 304 “8 304
Q E ~ E €o=0,35 mol/L
201 201
. ] €p=0,20 mol/L
10 o e 10
] ] Co=0,05 mol/L
0."--|----|---- 0---------------
0 10 20 30 0 10 20 30
CARY AR

Bild 7-5: Abhingigkeit der Grenzleitfihigkeiten x, und x.. von der dquimolaren Eduktkonzentration ¢, und der
Temperatur 9.
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A12 Zusammenhang Umsatz und Dispersionszahl

0,1

0,01
0,60 0,70 0,80 0,90
X[-]
Bild 7-6: Abhingigkeit des Umsatzes X einer dquimolaren Reaktion zweiter Ordnung bei Dai=5 von der

dimensionslosen Dispersionszahl D. Als Verweilzeitmodell wurde exemplarisch das axiale Dispersionsmodell
gewihlt (siehe Kapitel 3.2.4).






Ein Taylor-Vortex Reaktor besteht prinzipiell aus einem
Hohlzylinder und einem dazu konzentrisch angeordneten
Innenzylinder. Bei vielen Anwendungen befindet sich der
duBere Hohlzylinder (Stator) in Ruhe, wahrend durch den
gleichmaBig rotierende Innenzylinder (Rotor) Ringwirbel-
strdbmungen im Ring-spalt gebildet werden. Als ungeeignet
fur viele reaktionstechnische Anwendungen stellt sich die
Mischcharakteristik in einem Taylor-Vortex Reaktor dar.
Ein Ansatz die Vermischung zu beeinflussen, ist es, von rein
zylindrischen Rotoren Abstand zu nehmen.

In der vorliegenden Arbeit wurde der Einfluss der Zylin-
dergeometrie (zylindrisch; rippenférmig) auf die Misch-
charakteristik eines kontinuierlich durchstrémten Taylor-
Vortex Reaktors untersucht. Hierftr wurde die Makro- und
Mikromischung mittels Spurstoffversuchen, Messung des
RUhrenergieeintrages und einer chemischen Testreaktion
bestimmt.
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