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1 Einleitung

Die industrielle Spriihtrocknung ist ein in der chemischen oder Lebensmittelindustrie
weit verbreitetes Verfahren zur Herstellung von pulverférmigen Produkten, welches
eine Vielzahl an Méglichkeiten zur Kontrolle der Partikeleigenschaften bietet [1(1-2)].
Dabei ist neben der eigentlichen Trocknung die Zerstaubung der Flissigkeit der
zentrale Prozessschritt. Hierzu kommen zumeist Zentrifugal-, Druck- oder pneumati-
sche Zerstauber zum Einsatz, wobei der Betrieb von pneumatischen Zerstaubern bei
hohen Durchsatzen im industriellen MaBstab aufgrund des benétigten Zerstau-
bungsgasmassenstroms kostenintensiv ist. Daher werden diese nur in speziellen
Fallen eingesetzt, wenn andere Zerstauberformen beispielsweise aufgrund hoher
Viskositat der Flassigkeit nicht in der Lage sind die bendtigte TropfengrdéBe zu erzie-
len. Pneumatische Zerstauber sind gut fir hochviskose und polymerhaltige Flissig-
keiten geeignet [1(41-8)].

Bei der Zerstauberauswabhl ist auch zu beachten, ob eine enge oder breite Verteilung
der TropfengréBen erforderlich ist. Zumeist ist es unerwiinscht, eine breite Verteilung
zu haben, da dabei feine Tropfen eine zu hohe thermische Belastung erfahren und
groBe Tropfen nur unvollstandig trocknen. Dies kann zum Beispiel bei Lebensmitteln
negative Effekte auf die Erhaltung von Inhaltsstoffen oder die Lagerstabilitat haben
[2(141-57)].

Die ,effervescent atomization“ ist eine spezielle Form der pneumatischen Zerstau-
bung, bei der bereits vor dem Austritt aus dem Zerstauber eine Zweiphasenstrémung
in einer Mischkammer vorliegt, die die Zerstdubung positiv beeinflusst. Die ,efferves-
cent atomization® zeichnet sich bei einfacher, wartungsarmer Bauweise durch einen
vergleichsweise geringen Zerstdubungsgasmassenstrom und -druck und eine groBe
Austritts6ffnung aus. Letztere ist vorteilhaft um Verstopfungsprobleme zu vermeiden
[3]. Neben einer Vielzahl von grundlegenden Untersuchungen gibt es diverse Arbei-
ten mit dem Ziel, die ,effervescent atomization in der Verbrennungstechnik [4,5]
oder zur Einbringung von Klebe- oder Verkapselungsmaterial [6,7] einzusetzen.

Nach Kenntnis des Autors gibt es bisher keine Arbeiten zum Einsatz der ,efferves-
cent atomization” in der Spriihtrocknung. Die bisher berichteten Charakteristika ver-
sprechen aber eine gute Eignung, da sie fur schwierig, sonst nur kostenintensiv mit
herkbmmlichen pneumatischen Zerstdubern handhabbare Flissigkeiten vorteilhaft

sind. Bei der Spruhtrocknung von Lebensmitteln sind viele Flissigkeiten polymerhal-
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tige Systeme wie beispielsweise Kohlenhydratlésungen, die mit steigendem Tro-
ckensubstanzgehalt ein rheologisch komplexes Verhalten — hohe Viskositat, elasti-
sches Verhalten — aufweisen kénnen. Da es sich zumeist um natirliche Grundstoffe
handelt, ist je nach Zusammensetzung von einer Schwankung der Stoffeigenschaf-
ten — unter anderem der Viskositat — auszugehen [8]. Viele Lebensmittelflissigkeiten
liegen als mehrphasige Systeme wie zum Beispiel Emulsionen vor, in denen in einer
flissigen Phase eine oder mehrere weitere fliissige Phasen dispergiert sind. Je nach
Zielsetzung — Erhalt oder gezielte Beeinflussung der inneren Struktur — ist eine Ver-
anderung dieses mehrphasigen Systems durch Belastungen bei der Zerstaubung
erwlnscht oder nicht. Eine kostengtinstige Erhéhung der bei der Zerstdubung hand-
habbaren Viskositat ist eine Randbedingung um die Kapazitat vorhandener Sprih-
trockner ohne kostenintensive Veranderung an der bestehenden Anlage durch héhe-
ren Trockensubstanzgehalt der Flussigkeitszufuhr zu steigern.

Far den Einsatz der ,effervescent atomization® in der Sprihtrocknung von den be-
schriebenen rheologisch komplexen einphasigen und mehrphasigen Fllssigkeiten ist
es entscheidend, Kenntnis Uber die Auswirkung der Stoff- und Prozessparameter auf
das resultierende Spray und die Beanspruchung der Flissigkeiten selbst zu haben.
Dies ist das zentrale Ziel dieser Arbeit. Darlber hinaus soll die grundséatzliche An-
wendbarkeit der ,effervescent atomization“ in der Sprihtrocknung gezeigt werden.
Die aus dieser Motivation und dem Stand des Wissens folgende, konkrete Zielset-
zung far die vorliegende Arbeit wird in Kapitel 3 ausgefihrt.
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2 Stand des Wissens

2.1 Grundlagen der Zerstaubung

2.1.1 Tropfenbildungsmechanismen

Nach Lefebvre [9(1)] ist Zerstdubung der Vorgang der Zerteilung einer zusammen-
hdngenden Masse Flissigkeit in Einzeltropfen. Dieser Vorgang arbeitet gegen die
zusammenhaltende Wirkung der Oberflachenspannung, die die Flussigkeit bei Ab-
wesenheit angreifender Krafte in Kugelform bringt — den Zustand minimaler Oberfla-
chenenergie. Die Flussigkeitsviskositat dampft die Wirkung der angreifenden aero-
dynamischen Krafte, wobei der dampfende Effekt mit steigender Viskositat starker
wird. Ein Aufbruch der zusammenhangenden Masse tritt ein, sobald die angreifenden
Krafte gréBer als die zusammenhaltenden Kréafte sind.

Der Aufbruch von FlUssigkeit kann in zwei Teilvorgange unterteilt werden: Primarer
Aufbruch beispielsweise eines Strahls und sekundarer Aufbruch eines Tropfens
[9(37)]. Im einfachen Fall eines aus einer Blende austretenden Flissigkeitsstrahls in
ruhende Umgebung kann der primére Aufbruch in flinf unterschiedliche Formen der
Tropfenbildung eingeteilt werden, die sich durch die ansteigende Austrittsgeschwin-
digkeit der Fllssigkeit aus der Blende unterscheiden [9(44-5),10(31-7)]:

e Abtropfen — der Austritt wird alleine durch die Erdbeschleunigung und die re-
sultierende Gewichtskraft bewirkt, dem die Oberflachenspannung der Flissig-
keit am Austritt entgegenwirkt. Der Zerfall erfolgt direkt an der Blende. Die re-
sultierende TropfengréBe ist in Bezug auf den Blendendurchmesser verhalt-
nismasig grof3.

e Rayleigh Zerfall (auch als Zertropfen bezeichnet) erfolgt aufgrund des Wachs-
tums asymmetrischer Schwingungen an der Oberflache, die durch die Ober-
flachenspannung verursacht werden. Der Zerfall tritt erst in einer Entfernung
von vielen Strahldurchmessern vom Strahlaustritt auf. Die resultierenden
Tropfen sind gréBer als der Strahldurchmesser.

e Erster windinduzierter Zerfall erfolgt aufgrund Verstarkung des Oberflachens-
pannungseffekts durch Bildung einer Verteilung des statischen Drucks an der
Oberflache, die durch Relativgeschwindigkeit von Flissigkeit und Gas verur-
sacht wird. Der Zerfall tritt erst in einer Entfernung von vielen Strahldurchmes-
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sern vom Strahlaustritt auf. Die resultierenden Tropfen sind etwa so groB3 wie
der Strahldurchmesser.

e Zweiter windinduzierter Zerfall erfolgt aufgrund instabilen Wachstums kurzwel-
liger Schwingungen an der Oberflache, die durch die Relativgeschwindigkeit
von FlUssigkeit und Gas verursacht wird. Die Oberflachenspannung wirkt die-
sem Effekt entgegen. Der Zerfall tritt erst in einer Entfernung von vielen
Strahldurchmessern vom Strahlaustritt auf. Die resultierenden, mittleren Trop-
fengréBen sind kleiner als der Strahldurchmesser.

e Zerstaubung — direkt beim Austritt erfolgt der vollstandige Zerfall des Strahls.
Die resultierenden, mittleren TropfengréBen sind viel kleiner als der Strahl-
durchmesser.

Vereinfachend werden erster und zweiter windinduzierter Zerfall auch unter der Be-
zeichnung Zerwellen zusammengefasst. Die durch die Austrittsgeschwindigkeit be-
stimmte Relativgeschwindigkeit zwischen FlUssigkeit und umgebendem Gas steigt
von Rayleigh-Zerfall Uber die windinduzierten Zerfallsformen zur Zerstaubung hin.
Diese vier Formen der Tropfenbildung werden als Strahlzerfall bezeichnet. Die unter-
schiedlichen Formen des Strahlzerfalls sind in Abbildung 2.1 schematisch dargestellt.

M v (2a) (2b) (3)

O O

Abbildung 2.1: Schematische Darstellung der unterschiedliche Formen des Strahlzerfalls
[nach 10(36)]. Rayleigh-Zerfall (1), Erster windinduzierter Zerfall (2a), Zweiter windinduzierter
Zerfall (2b), Zerstaubung (3).

Rayleigh [11] hat in einer der ersten theoretischen Arbeiten die Bedingungen be-
schrieben, die vorliegen missen, damit ein FlUssigkeitsstrahl bei geringer Relativge-
schwindigkeit aufbricht. Weber [12] hat dies um den Einfluss der rheologischen Ei-
genschaften der FlUssigkeit erweitert. Die hier gezeigte Einordnung dieser vier Zer-

fallsformen hat Reitz basierend auf der Arbeit von Ohnesorge [13] beschrieben [9(44-
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5)]. Ohnesorge hat den Einfluss der Oberflachenspannung auf die Zerfallsformen
beschrieben. Die Ohnesorge-Zahl Oh wurde von Ohnesorge als Z mit der Fllssig-
keitsviskositat 7, der Flissigkeitsdichte p;, der Oberflaichenspannung ¢ und dem
Dlsen- bzw. Strahldurchmesser dp eingefiihrt — siehe Gleichung 2.1. Sie beschreibt
dabei den Zusammenhang zwischen den Zahigkeitskraften und den Oberflachenkraf-
ten [13].

n
Oh=——— (2.1)

Py 0 -dp
Der Einfluss der Relativgeschwindigkeit zwischen Flissigkeit und umgebendem Gas
wird durch die Flussigkeits-Reynolds-Zahl Re; berticksichtigt — siehe Gleichung 2.2
mit der Geschwindigkeit v.. Unter Annahme einer ruhenden Umgebung entspricht die
Geschwindigkeit der Flussigkeit der Relativgeschwindigkeit. Die Reynolds-Zahl be-

schreibt den Zusammenhang von Tragheitskraften und Zahigkeitskraften.

_Ppvedy

Re, 7, (2.2)
In Abbildung 2.2 ist die Einordnung der Formen des Strahlzerfalls nach Reitz [9(45)]
in Abhangigkeit von Reynolds-Zahl und Ohnesorge-Zahl dargestellt. Durch steigende
Relativgeschwindigkeit wechselt mit steigender Reynolds-Zahl der Zerfall von Ray-
leigh-Zerfall Uber die windinduzierten Zerfallsformen zur Zerstdubung bei unveréan-
derter Ohnesorge-Zahl. Ebenso kann durch Veranderung der Oberflachenspannung
und damit der Ohnesorge-Zahl bei konstanten Reynolds-Zahl ein Wechsel Uber alle
vier Zerfallsformen hinweg beobachtet werden.
Neben der Relativgeschwindigkeit spielt auch die Strébmungsform bzw. das Ge-
schwindigkeitsprofil innerhalb des Flissigkeitsstrahls eine Rolle. Wahrend bei einem
laminar ausstrémenden Strahl erst mit einigem Abstand zum Austritt aufgrund von
Reibung und Oberflachenspannung ein Aufbruch beobachtet wurde, wurde flr einen
turbulent ausstrémenden Strahl auch bei geringen Relativgeschwindigkeiten bereits
nahe am Austritt ein Aufbruch beobachtet, der alleine auf die Turbulenz zuriickzufih-
ren ist [9(45-7)].
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Abbildung 2.2: Einordnung der Formen des Strahlzerfalls durch Reitz in Abhangigkeit von
Reynolds- und Ohnesorge-Zahl nach Lefebvre [9(45)].

Als sekundéarer Aufbruch wird der Vorgang bezeichnet, bei dem ein sphéarischer
Tropfen mit einer Relativgeschwindigkeit zu einer Gasstrdomung vorliegt und durch
die angreifenden aerodynamischen Krafte nicht nur deformiert, sondern weiter auf-
gebrochen wird [14]. Unterschiedliche Zerfallsformen wurden dabei beobachtet:
Schwingungszerfall, Taschenzerfall, Taschen- und Stamenzerfall, Lamellenzerfall
und katastrophaler Zerfall sowie unterschiedliche Ubergangsformen [14]. Die Abhén-
gigkeit der Deformations- bzw. Zerfallsformen von den Eigenschaften des Tropfen
und den Prozessbedingungen lasst sich durch die Ohnesorge-Zahl und die Gas-
Weber-Zahl We, beschreiben — siehe Gleichung 2.3 mit Dichte des Gases p,, der
Relativgeschwindigkeit v,.; und der TropfengréBe x [15]. Die Ohnesorge-Zahl ist in
diesem Fall anstatt auf den Strahldurchmesser ebenfalls auf die TropfengréBe als
charakteristische Lange bezogen.

_ Py Vo X
Weg = T (2.3)
In Abbildung 2.3 ist die Abhangigkeit der Deformations- und Zerfallsformen von Oh-
nesorge-Zahl und Gas-Weber-Zahl auf Basis von experimentellen Daten von Hsiang
und Faeth [15] dargestellt. Hierbei haben die Autoren wie in den meisten bekannten

Forschungsarbeiten — u. a. zusammengefasst von Guildenbecher et al. [14] — Trop-
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fen betrachtet, die entweder durch einen Drucksto3 oder Eintritt in eine kontinuierli-
che Strémung beschleunigt werden. Dies entspricht zumeist nicht dem Vorgang im
Spray, wird aber Ublicherweise dennoch darauf Gbertragen. Bei konstanten Eigen-
schaften des Tropfens (konstanter Ohnesorge-Zahl) kann mit steigender Relativge-
schwindigkeit (steigende Weber-Zahl) zunachst die Deformation und dann der Zerfall
des Tropfens in der genannten Reihenfolge beobachtet werden. Bei niedrigen Ohne-
sorge-Zahlen wird kein Einfluss der Stoffeigenschaften des Tropfens beobachtet, bei
héheren Ohnesorge-Zahl zeigt sich dahingegen eine Abhangigkeit. Der Ubergang
liegt im Bereich der Ohnesorge-Zahl von 0,05 bis 0,5. Oberhalb dieses Ubergangs
treten die Deformations- und Zerfallsformen mit steigender Ohnesorge-Zahl bei gro-
Beren Gas-Weber-Zahlen auf. D. h. bei konstanter TropfengréBe und Gasdichte tritt
erst bei héherer auBerer Beanspruchung sekundarer Aufbruch auf.

3 .
107 3 , 3
5 T
/
. /
— Lamellenzerfall ,
%0 2 o~
> 1 0 E /'_.-" L 3
= : Ub fall o ]
= ] ..» ergangszertall e K
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= 101 - Deformation _ - N
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o) .
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Abbildung 2.3: Abhangigkeit der Deformations- und Zerfallsformen von Ohnesorge-Zahl Oh
und Gas-Weber-Zahl We, nach Hsiang und Feath [15].

Es kann also zusammengefasst werden, dass bei konstantem Strahl- oder Tropfen-
durchmesser die StoffgroBen Viskositat, Oberflachenspannung sowie Dichte von
beiden Phasen und die ProzessgréBe Relativgeschwindigkeit zwischen Fllssigkeit

und Gas entscheidend flr den Zerstaubungsvorgang sind.
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2.1.2 Zerstauberformen
Fir die Zerstaubung von Flussigkeiten gibt es eine Vielzahl von Zerstduberformen,
die sich hinsichtlich der Einbringung der benétigten Energie unterscheiden [10(58)]:

e Druckzerstauber (auch als Einstoffdiisen bezeichnet)

e Pneumatische Zerstauber (auch als Zwei- oder Mehrstoffdlisen bezeichnet)

¢ Rotations- oder Zentrifugalzerstauber

e Ultraschallzerstduber

e Elektrostatische Zerstauber und weitere spezielle Formen
Strahlbildende Druckzerstauber (Abbildung 2.4 links) sind dabei eine der einfachsten
Formen, die direkt mit dem zuvor beschriebenen Strahlzerfall vergleichbar sind. Hier
wird die Energie ausschlieBlich tber die kinetische Energie der Flissigkeit zugefihrt.
Bei Zentrifugalzerstaubern (Abbildung 2.4 Mitte) wird die Flissigkeit durch Fliehkrafte
beschleunigt. Bei der Ultraschallzerstdubung wird die Flissigkeit in Schwingung
versetzt, wodurch sich Kapillarwellen bilden und Tropfen abgel6st werden kdnnen.
Bei pneumatischen Zerstaubern wird die bendtigte Energie hauptsachlich durch die

kinetische Energie des Zerstdubungsgases aufgebracht.

L L

Abbildung 2.4: Schematische Darstellung eines Druckzerstaubers (links), eines Zentrifugal-
zerstaubers (Mitte) und eines auBenmischenden pneumatischen Zerstaubers (rechts).

Pneumatische Zerstaduber werden je nach Ort des Zusammentreffens der flissigen
und gasférmigen Phase in zwei Untergruppen unterteilt: Pneumatische Zerstauber
innen- oder auBenmischender Form. Letztere Form ist in Abbildung 2.4 rechts dar-
gestellt; das Zerstdubungsgas trifft erst auBerhalb des Zerstaubers auf den Flissig-
keitsstrom. In innenmischenden pneumatischen Zerstaubern wird das Zerstaubungs-
gas im Gegensatz zur auBenmischenden Form bereits innerhalb des Zerstaubers in
Kontakt mit dem FlUssigkeitsstrom gebracht und die beiden treten in einer Zweipha-

senstrdomung gemeinsam aus der Dise aus. Neben geometrischen Faktoren ist das
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JAir-to-Liquid Ratio by mass“ ALR (dt.: Luft-FlUssigkeit-Verhaltnis bezogen auf die
Masse; haufig auch als Beladung bezeichnet) bei der pneumatischen Zerstaubung

relevant — siehe Gleichung 2.4 mit Gas- und FlUssigkeitsmassenstrom sz, bzw. 7,
[10(67-8)].
ALR =1, [m, (2.4)

Der Flussigkeitsaufbruch bei einfachen, auBenmischenden pneumatischen Zerstau-
bern kann auch mit den grundlegenden Strahlzerfallsformen beschrieben werden, da
hier eine langsamer ausstromende FlUssigkeit mit einem schneller ausstrémenden
Gas beaufschlagt wird, wodurch eine Relativgeschwindigkeit vorliegt und die zuvor
beschriebenen Zerfallsformen auftreten kdénnen. Die Relativgeschwindigkeit wird
dabei unter anderem vom ALR beeinflusst. Es ist aber zu bertcksichtigen, dass sich

ein Geschwindigkeitsprofil innerhalb des Flissigkeitsstrahls ausbildet.

2.2 ,effervescent atomization®

Die ,effervescent atomization® ist eine spezielle Form der innenmischenden pneuma-
tischen Zerstaubung, bei der das Zerstaubungsgas vor dem Austritt aus dem Zer-
stduber mit vergleichsweise geringer Geschwindigkeit in die Fllssigkeit fein verteilt
eingebracht wird und sich so eine blasenférmige Zweiphasenstromung bildet. Hier-
durch liegt im Dusenkanal nur ein dinnes FlUssigkeitsfilament vor, welches kranz-
férmig austritt und durch die Expansion des Gases zunéchst in Ligamente und dann
Einzeltropfen aufbricht [3]. Abbildung 2.5 zeigt die schematische Darstellung eines
.effervescent atomizer. Andere Formen innenmischender pneumatischer Zerstau-
ber, die auch als Mischdlisen bezeichnet werden, sind solche mit Vorkammer, mit
separater Mischkammer, Abwandlungen der Venturi-Dise und Y-Zerstauber [10(70-
3),16,17(110-7)]. Diese Formen unterscheiden sich in Bau und Funktionsweise stark
voneinander, weshalb fir die in der vorliegenden Arbeit untersuchten Zerstaubung
die Bezeichnung ,effervescent atomization“ verwendet wird, da keine eindeutige
deutsche Bezeichnung bekannt ist. Das Adjektiv ,effervescent* wird aus dem Engli-
schen als schaumend, sprudelnd oder aufbrausend Ubersetzt und stammt vom latei-
nischen Verb ,effervescere®, im Deutschen sieden oder aufbrausen.
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Abbildung 2.5: Schematische Darstellung eines "outside-in" "effervescent atomizer".

Erste Verdffentlichungen zur ,effervescent atomization finden sich bei Chawla (deut-
sche Patente zur Idee) ab 1977 [18,19] und (Abhandlung Uber Bildung der Zweipha-
senstrdbmung) ab 1981 [20], bei der Forschungsgruppe um Lefebvre (erste verdffent-
lichte experimentelle Zerstdubungsdaten) ab 1988 [21] und erneut bei Chawla (inter-
nationale Patente zur technischen Umsetzung des Zerstaubers) ab 1990
[22,23,24,25,26]. Chawla nennt dabei als wichtigste Charakteristik, ,daB die Aus-
trittsgeschwindigkeit gleich der Schallgeschwindigkeit des Zweiphasen-Gemisches
wird und daB das Gemisch beim Austritt aus der Mischkammer eine sprunghafte
Druckerniedrigung erfahrt“ [18]. Die von Chawla entwickelten Zerstduber werden von
der Fa. CALDYN Apparatebau GmbH als ,Zweistoffdiise CSL" vermarktet aber weit
verbreitet als ,Caldyn-Disen” [10(72)] bezeichnet. Lefebvre et al. [21] fUhrten sie
zunachst als ,aerated-liquid pressure atomizer® ein, wechselte aber bereits 1989 zur
Bezeichnung ,effervescent atomizer [9(142)]. Da die Dicke bzw. der Durchmesser
eines FlUssigkeitsvolumens nach Rizk und Lefebvre [27] entscheidend flr die resul-
tierende TropfengrdBe ist, sehen Lefebvre et al. [21] als wichtigste Charakteristik der
.effervescent atomization®, dass die FlUssigkeit durch die Gasphase im DlUsenkanal
in kleine Fetzen und Ligamente gepresst wird. Sowohl Chawla [18] als auch Lefebvre
et al. [21] hoben bereits in den ersten Veroffentlichungen hervor, dass mit einem
geringen Zerstdubungsgasstrom ein Ergebnis erzielbar ist, woflr sonst héhere Dri-
cke (Druckzerstauber) oder Zerstdubungsgasstréme (pneumatische Zerstauber)
bendtigt werden. Lefebvre et al. [21] wiesen auch auf den vergleichsweise groBen

DlUsenkanaldurchmesser hin, was von Vorteil beim Zerstduben von Suspensionen
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oder FlUssigkeiten mit hoher Viskositat ist, die zur Verstopfung anderer Zerstauber
mit kleineren Querschnitten neigen.

In der Literatur finden sich zwei weitere Zerstdubungsverfahren, bei denen die Trieb-
kraft zur Zerstdubung unter anderem die Expansion von Gas ist: Die Zerstaubung
Uberhitzter FlUssigkeiten (engl.: ,flash atomization®) [28] und die Zerstaubung mittels
Uberkritisch eingeléstem Gas (engl.: ,supercritical assisted atomization“) wie bei-
spielsweise in den Verfahren ,Particles from Gas Saturated Solutions” (PGSS) und
,Concentrated Powder Form“ (CPF) [29]. Im ersten Fall erhdlt man durch den Uber-
gang des Wassers in die Gasphase und im zweiten Fall durch das Auslésen des
eingelésten Gases das Zerstdubungsgas, das durch Expansion und die Relativge-
schwindigkeit zur flissigen Phase die Zerstaubung bewirkt. Die Zerstdubung mittels
Uberkritischem eingeléstem Gas hat bereits Lefebvre [21] zur ,effervescent atomiza-
tion“ abgegrenzt, da bei der ,effervescent atomization* das Ein- und wieder Auslésen
aufgrund von Verlusten der zur Zerstdubung verfligbaren Energie unerwilnscht ist.
Ebenso kann die Zerstaubung Uberhitzter Flissigkeiten zur ,effervescent atomizati-
on“ abgegrenzt werden, da bei der Zerstaubung Uberhitzter Flissigkeiten zunéchst
thermische Energie zugeflhrt werden muss anstatt direkt eine komprimierte Gas-
phase. Die Abgrenzung der .effervescent atomization® zu den beiden genannten
Verfahren wird allerdings in der Literatur nicht einheitlich dargestellt. In der vorlie-
genden Arbeit wird als ,effervescent atomization ausschlieBlich das nach Lefebvre
[21] definierte Verfahren verstanden.

Es wurden in der Vergangenheit eine Vielzahl von Untersuchungen zur ,effervescent
atomization“ veroéffentlicht, die unter anderem von Sovani et al. [3] und in jlingster
Zeit von Konstantinov et al. [30] zusammengefasst wurden. Den unterschiedlichen
Beschreibungen ist gemein, dass eine der entscheidenden Eigenschaften fir die
.effervescent atomization“ die Form der Strémung in der Mischkammer und im Du-
senkanal ist. In der Mischkammer soll demnach eine mdglichst feine, homogene
Blasenstrémung vorliegen und je nach Betriebsbedingungen (ALR, Driicke, Stoffei-
genschaften der Fluide, Disengeometrie) bildet sich im Disenkanal eine Blasen-,
Pfropfen-, Schwall-, oder Ringstrémung aus [3]. Die unterschiedlichen Strémungs-
formen sind in Abbildung 2.6 dargestellt. Spritzer- und Ringstrémung unterscheiden
sich hinsichtlich vorliegender oder nicht vorliegender Tropfen (,Spritzer®) in der Gas-

phase.
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Pfropfenstromung (Ring-/)Spritzerstromung

Abbildung 2.6: Darstellung unterschiedlicher zweiphasiger Strémungsformen veréandert nach
Richter [17(92)].

Die im Vergleich zum Dlsenkanaldurchmesser dinnen Flissigkeitsfilamente werden
beim Austritt aus dem Disenkanal durch das schnell expandierende Gas zunéachst in
Ligamente und weiter in einzelne Tropfen aufgebrochen — der primare Aufbruch.
Abhangig von Prozess- und Stoffparametern kann es anschlieBend noch zum se-
kundaren Aufbruch kommen.

Zur Injektion des Gases in die Flissigkeit gibt es unterschiedliche Bauformen. Ent-
weder wird das Gas von auBen in die Mischkammer mit der FlUssigkeit eingebracht,
sogenannte ,outside-in“ Geometrie, siehe auch Abbildung 2.5, oder durch einen
zentralen Gasinjektor, um den die FlUssigkeit gefuhrt wird. Das Gas wird entweder
durch definierte Injektionslécher oder Uber porése Materialien eingebracht. Zum
Einfluss der Injektionsgeometrie gibt es einige Untersuchungen, auf die in Kapitel
2.2.2 eingegangen wird.

Zur Auslegung eines ,effervescent atomizer® haben Chin und Lefebvre [31] auf Basis
der Untersuchungen von Baker zu unterschiedlichen Strémungsgebieten ein Vorge-
hen beschrieben, um die gewilnschte Blasenstrémung in der Mischkammer zu erzie-
len. Hierbei werden die Stoffeigenschaften Dichte p, Oberflachenspannung ¢ und
Viskositat der Flissigkeit 5, entsprechend der Gleichungen 2.5 und 2.6 sowie die
Volumenstrdme V und der Gasmassenstromflux G liber den Rohrquerschnitt beriick-
sichtigt. Alle StoffgréBen werden mit der korrespondierenden Stoffeigenschaft von
Wasser bzw. Luft bei Standardbedingungen normiert, was mit dem Apostroph °

kenntlich gemacht wird. Entsprechend Abbildung 2.7 kann daraus unter Annahme
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einer vollstandig ausgebildeten Strémung die vorliegende Strémungsform bestimmt

werden.
¢=(p,p,) (2.5)
y=0)" ) (o, ) 26)

100_: / _E

ISpritzerstr.

N'.CA 10—: E
£
= Blasenstr.
fe)
X
X 14 Schwallstr. 4
@) ]
0’1_ T rorrTTTT L | L | T """'T
0,1 1 10 100 1000
Ey (Vv -

Abbildung 2.7: Ubersicht unterschiedlicher Strémungsgebiete nach Baker (nach Chin und
Lefebvre [31]), gestrichelte Linien durch Autor extrapoliert.

Die in Abbildung 2.7 dargestellte Ubersicht von Baker bezieht sich auf horizontale
Strémungen. Da in Fallen wie beispielsweise der schnellen Entspannung einer Zwei-
phasenstrdmung in einem Zerstduber aber die Tragheits- und Druckverlustterme
vollstandig gegenuber der Schwerkraft dominieren [32(68-9)], kbnnen die Zusam-
menhange nach Baker auf die Zweiphasenstrémung im vertikal ausgerichteten ,ef-
fervescent atomizer Gbertragen werden. In weitere Arbeiten — unter anderem von
Steiner, Hewitt und Roberts sowie Taitel und Dukler [in 33] — wurden Zweiphasen-
strdomungen in ahnlichen Strdmungskarten anhand der gleichen oder abgeleiteten
Stoff- und Prozessparameter beschrieben. Im Fall vertikaler Stromungen (Gasbewe-
gung aufwarts) wurde darliber hinaus die Schwerkraft beriicksichtigt. Diese Stro-
mungskarten beschreiben die gleichen Trends aber mit leichten Abweichung, was
auf die unterschiedlichen untersuchten Systeme zurlckzuflhren ist, in den meisten
Arbeiten zur ,effervescent atomization® werden die Daten aber anhand der Stro-
mungskarte nach Baker diskutiert werden.
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Zur Bestimmung der fur die Stromungsform idealen Gasinjektionsquerschnittsflache
A; haben Chin und Lefebvre [31] die in Gleichung 2.7 gezeigte Beziehung in Abhan-
gigkeit der DUsenkanalquerschnittsflache Ap und des ALR empirisch aufgestellt.
A,/A, =63 ALR (2.7)
Chin und Lefebvre [31] haben weiterhin gezeigt, dass das Verhaltnis von Disenka-
nallange I, zu Disenkanaldurchmesser dp einen signifikanten Einfluss auf das Zer-
stdubungsergebnis besitzt. So verringert sich mit sinkendem Ip/dp die mittlere Trop-
fengréBe, was sie auf geringere Reibungsverluste im Disenkanal zurtckflhrten.
Zur Relevanz der sekundéaren Aufbruchs zeigten unter anderem Buckner und Sojka
[34,35] und einige von Konstantinov et al. [30] zitierte Arbeiten, dass dieser aufgrund
hoher Relativgeschwindigkeiten zumeist das Zerstaubungsergebnis maBgeblich
beeinflusst. Xiong et al. [36] beobachteten in Simulationen fiir hdhere Gasinjektions-
driicke ebenfalls einen relevanten sekundaren Aufbruch, im Falle kleinerer Disenka-
naldurchmesser zeigte sich aber, dass der primare Aufbruch dominiert.

2.2.1 Sprayunstetigkeit bei der ,,effervescent atomization*

Luong und Sojka [37] verdffentlichten eine der ersten Arbeiten, die spezifisch die
Sprayunstetigkeit bei der ,effervescent atomization“ adressiert, verweisen aber auf
frihere Beobachtungen in anderen Arbeiten. Es stellte sich vor allem die Strdbmungs-
form als relevant fur die Unstetigkeit heraus, wobei mit steigendem ALR die Blasen-
strdmung zunéachst in eine Schwall-/Propfenstrémung (orig.: ,chugging flow*) und
dann in eine Ringstrémung Ubergeht. Im Bereich der Schwall-/Propfenstrémung
kommt es verstarkt zu Unstetigkeit. Kim und Lee [38] konnten diese Beobachtungen
spater auch bestatigen. Gadgil und Raghunandan [39] konnten zeigen, dass die
starke Unstetigkeit bei niedrigem ALR auf das Zerplatzen vereinzelt auftretender
Gasblasen zurtickzufihren ist. Mit steigendem ALR liegt eine kontinuierliche Zwei-
phasenstrdomung vor, wodurch eine kontinuierliche Gasexpansion zu einer geringe-
ren Unstetigkeit flhrt.

Die in Abbildung 2.8 dargestellten Hochgeschwindigkeitsaufnahmen zeigen exempla-
risch der Einfluss des ALR auf die Zerstdubung bei konstanten Stoffeigenschaften.
Es sind fur einen niedrigen ALR (0,07; oben) und einen hohen ALR (0,50; unten)
jeweils finf Aufnahmen zu unterschiedlichen Zeitpunkten dargestellt. Bei niedrigem
ALR ist zeitweise eine vollstandige Zerstaubung zu beobachten, die von Phasen des
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Ausstrdmens eines durchgangigen Flissigkeitsstrahls unterbrochen wird. Bei hohem
ALR ist hingegen zu allen Zeitpunkten eine vollstandige Zerstdubung zu sehen [40].

Abbildung 2.8: Hochgeschwindigkeitsaufnahmen der ,effervescent atomization“ von
verkleisterten Maisstarkesuspensionen mit sichtbarer Unstetigkeit. 4,5 gew.-% bei ALR =
0,07 (oben) und ALR = 0,50 (unten) [40].

Luong und Sojka [37] zeigten, dass bei niedrigerem ALR und einer Blasen- oder
Schwallstrémung die Unstetigkeit durch niedrige Viskositat und/oder hohe Oberfla-
chenspannung geférdert wird, und dass Turbulenzen in der Gasphase nicht fir die
Sprayunstetigkeit verantwortlich sind. Fir hohe ALR und eine Ringstrdmung zeigten
die FlUssigkeitseigenschaften hingegen kaum Einfluss. In einigen Untersuchungen
[37,41] wurde weiterhin beobachtet, dass die Sprayunstetigkeit zum Rand des
Sprays hin zunimmt. Liu et al. [42] konnten dies hinsichtlich des Abstands zum Zer-
stauber differenzieren. Bei einem Abstand von 20 cm zeigte sich mit steigendem
Radius ein Abfall der Sprayunstetigkeit wohingegen in gréBeren Abstédnden ebenfalls
ein Ansteigen der Unstetigkeit zum Rand des Sprays hin zu beobachten war.

2.2.2 EinflussgréBen bei der ,effervescent atomization®

Air-to-Liquid Ratio by mass (ALR)

Flr die pneumatische Zerstaubung ist der ALR entscheidend. Dies ist auch Ubertrag-
bar auf die ,effervescent atomization“. Sovani et al. [3] fassten zusammen, dass der
Sauterdurchmesser x;, der zerstdubten Flissigkeit eine nichtlineare Funktion des
ALR ist und mit steigendem ALR sinkt, wie exemplarisch in Abbildung 2.9 [43] darge-
stellt ist. Ebenso wiesen sie auf mehrere Arbeiten hin, die zeigten, dass sowohl fir
newtonsche als auch flr nichtnewtonsche Flissigkeiten mit Viskositaten gréBer
10 mPa-s der Injektionsdruck bei konstantem ALR keinen Einfluss auf die Tropfen-

groéBe zeigt. Konstantinov et al. [30] geben basierend auf anderen Arbeiten einen
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ALR-Bereich von 0,08 bis 0,2 als ideal fir die ,effervescent atomization® an, da hier
vorwiegend eine Ringstrdmung beobachtet wird. Sie sehen dies aber nicht als abso-
lute Grenzen des Betriebsbereichs an.
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Abbildung 2.9: Sauterdurchmesser von zerstédubten Polyethylenoxidlésungen (PEO; in Gly-

cerin-Wasser-Gemisch mit Verhaltnis 60:40) mit unterschiedlicher molekularer Masse My, bei
konstanter Konzentration von 0,15 % in Abh&ngigkeit vom ALR nach Geckler [43].

Der ALR beeinflusst weiterhin den Spraywinkel. Chen und Lefebvre [44] beobachte-
ten bei Zerstdubungsdriicken im Bereich von 1 bis 20 bar und ohne Abstufungen am
Austritt des Disenkanals Spraywinkel zwischen 10° und maximal 23°, die mit stei-
gendem ALR zunéachst anstiegen, aber bei Werten gréBer 0,08 wieder abfielen. Sie
zeigten weiterhin, dass steigende Viskositat und/oder Grenzflachenspannung den

Winkel weiter verringerte.

Flussigkeitseigenschaften

In der Literatur werden die Viskositat und die Oberflachenspannung als die Fliissig-
keitseigenschaften mit dem gr6Bten Einfluss auf die Zerstdubung aufgefihrt [3,30].
Neben der Zerstdubung beeinflussen diese auch die Strémungsbildung im Zerstau-
ber — siehe Abbildung 2.7. Die Oberflachenspannung zeigte in gezielten Untersu-
chungen der Arbeitsgruppe Sojka gegensatzliche Effekte auf den Sauterdurchmes-
ser. Unter anderem Lund et al. [45] beobachteten mit steigender Oberflachenspan-

nung eine Verringerung des Sauterdurchmessers wahrend Sutherland et al. [46] fUr
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den gleichen Bereich der Oberflachenspannung einen gegensatzlichen Trend beo-
bachtete. Bei letzterer Untersuchung kam allerdings ein Zerstauber mit einem por6-
sen Einsatz im Disenkanal zum Einsatz, der mdglicherweise den Zerstaubungsme-
chanismus beeinflusst. Insgesamt zeigt die Oberflachenspannung aber nur einen
geringen Einfluss auf den Sauterdurchmesser.

Zum Einfluss der Viskositat bzw. der rheologischen Eigenschaften findet sich oft die
allgemeine Aussage, dass die mittlere TropfengréBe des Sprays weitgehend unab-
hangig von der FlUssigkeitsviskositat ist [3]. Dies wird von verschiedenen Untersu-
chungen gestitzt, die keinen oder nur sehr geringen Einfluss der Viskositat feststell-
ten [34,35,45,46,47]. Es finden sich aber auch Arbeiten, die einen starkeren Einfluss
der Viskositat zeigen, wie beispielsweise die Arbeit von Santangelo und Sojka [48].
Sie zeigten, dass mit steigender Viskositat der Durchmesser der sich ausbildenden
Ligamente und der resultierende Sauterdurchmesser anwachst, was aber erst bei
einem Viskositatsanstieg oberhalb von 400 mPa-s stark ausgepragt ist. Polymere
bzw. deren Kettenlange und die daraus resultierende molekulare Masse beeinflussen
die rheologischen Eigenschaften ihrer LOsungen, worauf in Kapitel 2.2.3 eingegan-

gen wird.

Gaseigenschaften

Wie Sovani et al. [3] zusammengefasst haben, beeinflussen die Dichte des Zerstéu-
bungsgases und der Atmosphare, in die zerstaubt wird, die Zerstaubung. So steigt
der Spraywinkel und sinkt die mittlere TropfengréBe mit steigender Dichte des Zer-
stdubungsgases. Mit steigender Atmospharendichte verschlechtert sich zunachst die
Zerstaubung, da die Druckdifferenz zwischen Zerstdubungsgas und Atmosphére
sinkt und das Zerstaubungsgas damit seine Wirkung verliert. Bei weiterem Dichtean-
stieg verbessert sich die Zerstaubung wieder, was durch den Anstieg der Weber-Zahl
(siehe Gleichung 2.3) erklarbar ist. Die Dichte des Zerstaubungsgases zeigt dartber
hinaus ebenso wie die Flussigkeitseigenschaften einen Einfluss auf die Strémungs-
form im Zerstauber, siehe Abbildung 2.7. Rahman et al. [49] zeigten aber, dass eine
Verringerung der Gasdichte um Gber 70 % ausgehend von Luft nur einen geringen
Einfluss auf die Strdmung bzw. die BlasengréBe im Zerstduber und den Sauter-
durchmesser im Spray hat.
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Disengeometrie

Um die Strémungsform unabhangig von den Stoff- und Prozessparametern zu beein-
flussen, haben mehrere Arbeitsgruppen den Einfluss der Gasinjektionsgeometrie
untersucht. In den meisten Fallen wurden durch kleinere Durchmesser der Injektions-
|6cher [41] oder feinere pordse Medien [50] eine Reduzierung der Unstetigkeit erzielt.
Ghaemi et al. [50] konnten hierbei auch eine Verkleinerung der Gasblasen zeigen
und eine Verringerung des Anteils groBer Tropfen im Spray. Liu et al. [51] beobach-
teten fir eine VergréBerung angewinkelter Injektionsldcher fir ein Glycerin-Wasser-
Xanthan-Gemisch die zu erwartende Erhéhung der Sprayunstetigkeit, aber im Falle
von Wasser zeigte sich ein entgegengesetzter Trend. Dies lasst sich bei konstantem
ALR moglicherweise durch eine andere Strémungsform aufgrund der Stoffeigen-
schaften erklaren. Liu et al. [51] zeigten weiterhin, dass ein Anwinkeln der Injektions-
l6cher keinen Einfluss hat. Jedelsky et al. [41] stellten fest, dass eine kurze Misch-
kammer (Bereich der Gasinjektion und Distanz Gasinjektion bis Disenkanal) vorteil-
haft ist, um die Unstetigkeit zu reduzieren.

Jedelsky et al. [52] beobachteten in weiteren Arbeiten, dass eine Verlangerung des
Dusenkanals durch bessere Strdmungsausbildung die Turbulenz im Spray reduziert,
was unter anderem in einer Verringerung des Spraywinkels resultiert.

Die Mehrheit der bisherigen Arbeiten zur ,effervescent atomization“ nutzten Zerstau-
ber mit einem flachen, rechtwinkligen Auslass des Disenkanals. Arbeiten mit einem
abgestuften, rechtwinkligen Auslass von Sathapathy et al. zeigten nach Sovani et al.
[3] durch das Abbremsen der Tropfen und der daraus folgenden Koaleszenz deutlich
gréBere TropfengrdBen. Sovani et al. [3] zitieren Arbeiten von Whitlow et al., die mit
Hilfe eines ,conical-sheet effervescent atomizer® ein Hohlkegelspray mit einem gro-
Beren Spraywinkel als den sonst beobachteten maximal 23°. Der Spraywinkel der
,effervescent atomization® ist im Vergleich zu anderen Zerstaubern sehr gering.
Druckzerstauber erreichen Winkel Gber 100° und Zentrifugalzerstauber bedingt durch

das Zerstaubungsprinzip bis zu 180°.

2.2.3 ,effervescent atomization“ von Polymerlésungen

Zur .effervescent atomization® von Polymerlésungen haben unter anderem Buckner
und Sojka [34,35] Untersuchungen durchgefiihrt. Anhand von wéssrigen Xanthan-
Glycerin-Lésungen stellten sie hierbei die Annahme auf, dass sich aufgrund von
FlieBgrenzen die Zerstaubung im Vergleich zu newtonschen Lésungen unterschei-
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det. Geckler und Sojka [43] zeigten flr Polyethylenoxidlésungen, dass die molekula-
re Masse im Bereich von 10* bis 10° Da bereits bei geringer Konzentration von bis zu
0,5 % und Nullviskositaten von bis zu 18.2 mPa-s einen entscheidenden Einfluss auf
das Zerstaubungsergebnis hat — siehe Abbildung 2.9.

Mit der ,effervescent atomization® wassriger Lésungen von Polyvinylpyrrolidon (PVP)
haben sich in der Vergangenheit zwei Forschungsgruppen befasst und dabei Poly-
mere mit molekularer Masse im Bereich von 4,5:10* - 5,5:10* Da (K30) und 1,2:10° -
2,0:10° Da (K90) eingesetzt. Petersen et al. [6] untersuchten dabei PVP-K30-
Lésungen bis zu 30 % (angegebene Scherviskositat 30 mPa's) und PVP-K90-
Lésungen bis zu 5 % (angegebene Scherviskositat 25 mPa-s) und Mischungen der
beiden Polymere. Die gemessenen Sauterdurchmesser dieser Mischungen in Ab-
hangigkeit vom ALR sind in Abbildung 2.10 dargestellt. Mit steigendem Anteil des
langkettigeren Polymers (K90) steigt dabei der Sauterdurchmesser. Die Werte wur-
den im Abstand von 15 cm vom Zerstauber mit einem Laserbeugungsspekirometer
(Malvern 2600c, 100 mm Linse, Messbereich 1,9 - 188 um) ermittelt.
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Abbildung 2.10: Sauterdurchmesser bei der ,effervescent atomization® von 5 %igen PVP-
Lésungen mit unterschiedlichen Verhaltnissen der mittleren molekularen Masse in Abhéan-
gigkeit vom ALR nach Petersen et al. [6].

Nielsen et al. [7] untersuchten die Zerstaubung von PVP-K90-Lésungen mit einer
Konzentration von bis zu 15 % (angegebene Scherviskositat (Ostwald-Gesetz) 5 %
32 mPa-s mit Index 0,90, 10 % 175 mPa-s mit Index 0,85) und verglichen pneumati-



20 Stand des Wissens

sche Zerstdubung und ,effervescent atomization®. Sie konnten allerdings bei maximal
11,7 bar Zerstdubungsgasdruck keine Experimente mit Konzentrationen Uber 10 %
durchfihren. Fir Konzentrationen von bis zu 10 % und einem ALR von 1,4 wurden
Sauterdurchmesser kleiner 20 um beobachtet. Die Werte wurden im Abstand von
15 cm vom Zerstauber mit einem Laserbeugungsspekirometer (Malvern Spraytec,
200 mm Linse, Messbereich unbekannt) ermittelt.

Neben Polymeren flr den Einsatz in der chemischen oder pharmazeutischen Verfah-
renstechnik wurde ebenfalls die Zerstaubung wassriger, verkleisterter Suspensionen
des Biopolymergemischs Starke, bestehend aus Amylose (My = 1,5-10° - 7,5-10° Da)
und Amylopektin (My = 5-10” - 5:10% Da), untersucht [47]. Dabei zeigte sich im unter-
suchten Konzentrationsbereich bis zu einer Scherviskositdt von 100 mPa-s nur ein

geringer Einfluss der Konzentration auf den Sauterdurchmesser.

2.2.4 Raumliche Abhangigkeit der TropfengroBenverteilung

Hinsichtlich der Verteilung der TropfengréBen innerhalb des Spraykegels haben
einige von Sovani et al. [3] zusammengefasste Arbeiten Ubereinstimmend gezeigt,
dass bei einphasigen FlUssigkeiten mit steigendem radialen Abstand zur Spraymitte
der Sauterdurchmesser ansteigt, was mit dem gréBeren Impuls gréBerer Tropfen zu
erklaren ist. Dieser Trend der Sauterdurchmesser ist in Abbildung 2.11 anhand von
Daten von Lund [53] exemplarisch fur unterschiedliche axiale Abstdande zur Dise
dargestellt. Ein Radius von 0 entspricht dem Sprayzentrum. In einigen Fallen zeigte
sich aber ein Abweichen von diesem Verhalten. Panchagnula und Sojka [54] beo-
bachteten bei Versuchen mit unterschiedlichen Glucosesirupkonzentrationen eine
weitgehende Unabhéangigkeit des Sauterdurchmessers vom Radius, was durch eine
starke Turbulenz begriindet wurde.

FOr mehrphasige Systeme beobachteten Schmidt und Mewes [55] anhand von Glas-
kugelsuspensionen einen gegensatzlichen Trend. Wie in Abbildung 2.12 zu sehen
ist, bildet sich im Sprayzentrum ein Maximum fir den Sauterdurchmesser, was bei
geringem Gasvolumenanteil am starksten ausgepragt ist. Dies wird mit der hdheren
Konzentration partikelbeladener Tropfen in der Mitte des Sprays und der dort
dominierenden Wirkung des Zerstaubungsgases begriindet, wahrend am Rand des
Sprays die Interaktion mit der ruhenden Umgebung entscheidend sein soll.
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Abbildung 2.11: Sauterdurchmesser in Abh&ngigkeit vom Radius und axialen Abstand zur
Dlse (ALR = 0,034, p = 3,77 bar) nach Lund [53].
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Abbildung 2.12: Lokal aufgeléste Sauterdurchmesser zerstdubter Glaskugelsuspensionen
bei konstantem Ausgangsdruck von 6,5 bar und Glaskugelpartikeldurchmesser zwischen 40
und 80 um in Abh&ngigkeit des Gasvolumenstromanteils 50 mm unterhalb des Zerstaubers
nach Schmidt und Mewes [55].

Sovani et al. [3] fassten zusammen, dass in den meisten Arbeiten in groBem Abstand

zum Zerstauber ein leichter Anstieg der TropfengrdBe zu beobachten ist.



22 Stand des Wissens

2.2.5 Modellierung der SpraytropfengroBe
Um die Zusammenhange der Einflussfaktoren bei der Zerstdubung auf das Ender-
gebnis — die TropfengréBenverteilung im Spray oder einer davon abgeleiteten, repra-
sentativen TropfengréBe wie dem Sauterdurchmesser — einschatzen zu kdnnen,
wurden fir alle Formen der Zerstdubungen eine Vielzahl von Korrelationen oder
Modellen postuliert. Als Korrelationen werden in dieser Arbeit rein auf Basis experi-
menteller Daten empirisch ermittelte Zusammenhange bezeichnet, wohingegen Mo-
delle die mechanistischen (Teil-)Schritte der Zerstdubung zu beschreiben versuchen
und daraus eine resultierende TropfengrdBe oder Verteilung bestimmt wird.
Lefebvre [56] entwickelte ein einfaches Modell zur Berechnung des Sauterdurch-
messers bei direkter pneumatischer Zerstdubung, bei der Strdmungs- und Oberfla-
cheninstabilitdten nicht zum Tragen kommen. Zur Uberwindung der Oberflachenkréf-
te bertcksichtigt er ausschlieBlich die kinetische Energie des Gases. Fur den Fall der
Leffervescent atomization gilt dies nur bei hohem ALR oder hohen Zerstdubungsdru-
cken. Als relevante Schichtdicke postuliert Lefebvre die mittlere Flissigkeitsdicke
zwischen angrenzenden Gasblasen.
Lund et al. [45] haben ein detaillierteres Modell zur ,effervescent atomization* verof-
fentlicht. Hierbei wird die Zerstaubung in drei Teilschritte unterteilt — siehe auch Ab-
bildung 2.13 Mitte:

1. Berechnung der Filamentschichtdicke s um die Gasphase,

2. Berechnung des Ligamentdurchmessers d;,

3. Berechnung der kritischen Wellenlange nach Weber.

I**o

3.\
®

Abbildung 2.13: Vorgehensweise des Modells von Lund [45]. Schematische Darstellung
eines "outside-in" "effervescent atomizer" mit Markierung des relevanten Bereichs (links);
schematische Darstellung des durch das Modell beschriebenen Prozessbereichs mit Lokali-
sierung der einzelnen Teilschritte und des rechts dargestellten Schnitts (Mitte); Schnitt durch
Dlsenkanal mit Durchmesser dp, Kerndurchmesser dg und Filamentschichtdicke s (rechts).
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Im 1. Schritt wird die Schichtdicke des Flissigkeitsfilaments unter der Annahme einer
idealen Ringstrdomung berechnet. Hierzu missen zusatzlich zum ALR das Schlupf-
verhdltnis (engl.: slip ratio) sr und die Dichten von Flissigkeit p, und Gas p, bertick-
sichtigt werden. Da die Geschwindigkeiten von Gas v, und Flussigkeit v; nicht be-
kannt sind, muss der Gasphasenanteil a bestimmt werden. Hierzu schlagt Lund die
Nutzung der iterativen Methode von Ishii vor. Der dadurch gegebene Zusammen-

hang von Schlupfverhéltnis und Gasphasenanteil ist in den Gleichungen 2.8 und 2.9

dargestellt.
v, _|p Ja
sr=—t= L. (2.8)
Vv, P, 1+75-(1-«) '
_ 1
O e (2.9)
P, ALR

Mit Kenntnis des Schlupfverhaltnisses und des Disenkanaldurchmessers dp kann
der Durchmesser des Gaskerns dx entsprechend Gleichung 2.10 und daraus die

Schichtdicke des Flissigkeitsfilaments sr entsprechend Gleichung 2.11 berechnet

werden.
. p;-ALR-d},
K P, ALR+p, -sr (2.10)
d,—d
st% (2.11)

Im 2. Schritt wird ohne Berlcksichtigung von Stoffeigenschaften auf Basis von Du-
senkanaldurchmesser und der zuvor berechneten Schichtdicke der Durchmesser des
Ligaments bestimmt, welches nach Austritt aus dem DUsenkanal durch Aufbruch des
Filaments entsteht. Entsprechend Gleichung 2.12 wird der mittlere Umfang des Fila-
mentrings durch die Schichtdicke geteilt, um die Anzahl n der Ligamente zu bestim-
men, in die das Filament aufbricht. Die Querschnittsflache eines Ligaments A; mit
Durchmesser d; entspricht dementsprechend der durch n geteilten Querschnittsfla-
che des Filaments Ar, siehe Gleichung 2.13. Aus Gleichungen 2.10 bis 2.13 ergibt

sich Gleichung 2.14 zur Bestimmung des Ligamentdurchmessers.
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w-d,—s
n=—(D r) (2.12)
Sk
T 2 2
= —-d
f.d2=A:AF=4(D K) (2.13)
4 * Yoo n '
dD_dK

_T (2.14)

Im 3. Schritt wird die kritische Wellenlange fir den Ligamentzerfall unter Berticksich-
tigung der Fllssigkeitsviskositat, -dichte und Grenzflachenspannung ¢ nach Weber
[12] bestimmt. Anhand des Ligamentdurchmessers und der kritischen Wellenlange
wird entsprechend Gleichung 2.15 der Durchmesser einer Kugel mit gleichem Volu-
men berechnet. Lund et al. [45] definieren dies als Sauterdurchmesser x;,, welcher
im Vergleich zum volumenspezifischen Mediandurchmesser xs3 eine bessere Uber-
einstimmung mit den experimentell gemessenen TropfengrdBenverteilungen aufweist
[40].
3 37 .

Ao = Edz‘/a”\/l"'—f (2.15)

\/pf'o-'dL

Hervorzuheben ist, dass im 1. und 2. Schritt die Viskositaten der beiden Phasen und

die Grenzflachenspannung vernachlassigt werden. Das Modell beschreibt weiterhin
nur den primaren Aufbruch und vernachlassigt unter Annahme geringerer Relativge-
schwindigkeiten den sekundaren Aufbruch.

Das von Lund beschriebene Modell wurde in einigen Forschungsarbeiten genutzt
und zeigte weitestgehend eine gute Ubereinstimmung mit den experimentellen Er-
gebnissen [40,43]. Sutherland et al. [46] haben eine Erweiterung des Modells zur
Berucksichtigung der Relativgeschwindigkeit zwischen Ligament und umgebendem
Gas eingeflhrt. In weiteren Arbeiten, die auf unterschiedliche Weise den sekundéren
Aufbruch und die weitere Beschaffenheit des Sprays beschreiben, wird zur Bestim-
mung der TropfengréBe nach dem primaren Aufbruch das Modell von Lund bezie-
hungsweise Erweiterungen dessen herangezogen [36,57,58,59,60]. So haben Qian
et al. [57,58,60] die L6sung der linearen Stabilitdtsanalyse nach Senecal et al. [61]
zur Bestimmung der Wachstumsrate von Oberflachenstérungen berlcksichtigt.
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Das Modell von Lund et al. [45] und auch die Erweiterungen beispielsweise von Qian
et al. [57,58,60] nutzen zur Bestimmung des Gasphasenanteils « im Disenkanal die
iterative Methode von Ishii. Diese bertcksichtigt nicht die Dichte und die Viskositat
der Gas- und FlUssigkeitsphase. Butterworth [62] hat einige Korrelationen zur Be-
schreibung von Zweiphasenstrdomungen zusammengefasst, die das Verhéltnis der
Dichten und Viskositaten berticksichtigen. Anstatt des ALR wird dabei der Massen-
stromanteil x entsprechend Gleichung 2.16 verwendet. Die Korrelation von Baroczy
ist in Gleichung 2.17 dargestellt, die von Thom in Gleichung 2.18 und die von Turner
& Wallis in Gleichung 2.19.

X=———"" (2.16)
l_az(l_xjo'm. & 0.65. ]7_f 0.13 2 17
- ; P, 0. (2.17)
0.89 0.18
1—a=(1—x)_ P, (7, -
. x )1, 0. (2.18)
1_a Z(l_xjo'n. & 0.4 | 77_f 0.08 2 19
- ; o)\, (2.19)

Zur Beschreibung der Filamentdicke am Austritt haben Esfarjani und Dolatabadi [63]

und Rhamamurthi et al. [64] zweiphasige Simulationen der Gas-FlUssigkeit-Stromung
innerhalb des Zerstaubers durchgefihrt und konnten verschiedene Strdomungsformen
beobachten. Im ersten Fall wurde die Simulation dreidimensional durchgefiihrt und
zur Beschreibung des Einflusses von suspendierten Partikeln wurde die Dichte und
Viskositat der Fliissigkeit angepasst. Es konnte eine Ubereinstimmung der Filament-
dicke mit Literaturdaten erzielt werden. Im letzteren Fall war die Simulation zweidi-
mensional und es konnten im Vergleich mit experimentellen Daten gute Uberein-
stimmungen der Strdmungsformen erzielt werden.

Gadgil und Raghunandan [65] haben unter Annahme einer idealen Blasenstromung
einen weiteren Ansatz beschrieben. Das Modell beschreibt die ,effervescent atomi-
zation“ unter Berucksichtigung von Energie bzw. Energieerhaltung und Entropie des
Systems. Beim primaren Aufbruch wird dabei davon ausgegangen, dass die expan-
dierenden Gasblasen die Flissigkeit zerteilen. Die Krafte die durch die umgebende
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Luft auf die resultierenden Tropfen beim sekundaren Aufbruch wirken werden eben-
falls berlcksichtigt.

Zur Beschreibung des Einflusses molekularen Masse bei der ,effervescent atomiza-
tion“ haben Broniarz-Press et al. [66] eine Korrelation flr den resultierenden Sauter-
durchmesser aufgestellt, die ausschlieBlich den Disenkanaldurchmesser, die mole-
kulare Masse und den ALR bericksichtigt. Sie ist allerdings nur flr eine konstante

Konzentration und in einem Bereich der molekularen Masse von 1-10° bis 8:10° Da

gultig.

2.3 Zerstaubungseffizienz

Zur Beurteilung der Energieumwandlung bei Zerstdubungsvorgangen hat Walzel [67]
den Effizienzkoeffizienten e eingefihrt, der als Verhaltnis der zur Oberflachenerzeu-
gung bendtigten Leistung P, und der in das System eingebrachten Leistung P defi-
niert ist, siehe Gleichung 2.20. Die Leistung P, ergibt sich entsprechend Gleichung
2.21 aus der Oberflache, die bei einem Sauterdurchmesser x;, der TropfengréBen-

verteilung und einem Flissigkeitsvolumenstrom Vf erzeugt wird, und der Oberfla-

chenspannung o. Der so definierte Effizienzkoeffizient berlcksichtigt allerdings nicht
die zur Beschleunigung der Tropfen bendtigte Leistung, die gerade bei hohem Gas-

anteil im sich bildenden Spraykegel signifikant sein kann.

F,
P
p :6-Vf-0'

) = (2.21)
X2

e= (2.20)

Die durch Flissigkeits- und Gasstrom eingebrachten Leistungen P, und P, im Fall
von Druck- oder pneumatischen Zerstdubern kénnen entsprechend Gleichungen
2.22 und 2.23 vereinfacht berechnet werden. Unter Annahme der Inkompressibilitat
im vorliegenden Druckbereich setzt sich die Leistung P, aus der Druckdifferenz dem
absoluten Flussigkeitsdruck pr und dem Umgebungsdruck p, und dem Flissigkeitsvo-
lumenstrom zusammen. Fir Druckzerstauber ergibt sich daraus der Effizienzkoeffi-

zient als Verhéltnis von P, zu P;.

P, =(p,=p,)V, 2.22)
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Die Leistung P, ist dabei entsprechend der thermischen Zustandsgleichung idealer

Gase vereinfacht ein Produkt aus dem Gasmassenstrom », der spezifischen Gas-

konstante R,, der Temperatur T (in Kelvin), dem absoluten Gasdruck p, und dem
Umgebungsdruck. Fir auBenmischende pneumatische Zerstauber kann davon aus-
gegangen werden, dass in das System alleine durch den Gasstrom Leistung einge-
bracht wird, da hier die durch die Flissigkeit eingebrachte Leistung vernachlassigt
werden kann. Da allerdings die innere Flissigkeit durch die duBere FlUssigkeit im
Strahl abgeschirmt wird und nicht die volle Gasgeschwindigkeit erfahrt, ist nach Wal-
zel [67] davon auszugehen, dass nur maximal 25 % das Gasenergie auf die Fllssig-
keit Ubertragen werden kann.

P,=m, R, -T-ln(pg/po) (2.23)
In Abbildung 2.14 sind Daten fir den Effizienzkoeffizienten bei pneumatischer Zer-
staubung in Abhangigkeit vom normierten Sauterdurchmesser dargestellt. Zur Nor-
mierung wird der hydraulische Durchmesser — hier gleich dem Durchmesser des
Disenkanals — genutzt. Die Gas-Weber-Zahl beschreibt hierbei den Energieeintrag
durch die Gasgeschwindigkeit, das Fliissigkeit-Gas-Massenverhéltnis u (siehe Glei-
chung 2.24) die effektiv wirkende Gasgeschwindigkeit. Flr u << 1 wirkt die Gasge-
schwindigkeit anndhernd vollstandig. Fir u = 1 wird in Abbildung 2.14 die héchste
Effizienz erzielt, was sich nach Walzel mit der Aussage deckt, dass im |dealfall ma-
ximal 25 % der Gasenergie in kinetische Fllssigkeitsenergie umgewandelt werden
kénnen. Dieser Fall tritt ebenfalls fir u = 1 ein.

u=M, /M, =i fir, ] = ALR" 2.24
Flr innenmischende pneumatische Zerstauber darf die durch die Flissigkeit einge-

brachte Leistung nicht vernachlassigt werden, weshalb sich der Effizienzkoeffizient
entsprechend Gleichung 2.25 ergibt.

P

o

P +P,

(2.25)

Walzel [67] stellt fUr unterschiedliche Zerstauberformen folgende Bereiche des Effizi-
enzkoeffizienten dar: Druckzerstauber 0,001 - 0,1, Zentrifugalzerstauber 0,001 -
0,01, pneumatische Zerstauber 0,00001 - 0,01. Als thermodynamisches Limit gibt er
0,6 an.
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Abbildung 2.14: Theoretische Daten fir Effizienzkoeffizienten bei pneumatischer Zerstau-
bung von Wasser nach Walzel [67].

2.4 Grundlagen des Tropfenaufbruchs in Emulsionen

Ein heterogenes System von wenigstens zwei flissigen Phasen, wovon eine als
kontinuierliche Phase vorliegt und die weiteren Phasen in Tropfen in der kontinuierli-
chen Phase dispergiert sind, wird als Emulsion bezeichnet und die Herstellung dieser
als Emulgieren [68].

Emulsionen bestehen aus einer oder mehreren hydrophilen (wassriger) und einer
oder mehreren lipophilen (éliger) Phasen. Abhangig davon welche Phase die konti-
nuierliche Phase bildet, wird von Ol-in-Wasser- oder Wasser-in-Ol-Emulsionen ge-
sprochen. Sie sind durch die erzeugte Oberflache thermodynamisch nicht stabil und
streben daher danach, die Oberflache beispielsweise durch Koaleszenz wieder zu
minimieren. Um dies zu vermeiden, kommen Emulgatoren und/oder Stabilisatoren
zum Einsatz — sowohl in industriellen als auch in nattrlichen Emulsionen wie bei-
spielsweise Milch. Emulgatoren adsorbieren an der Grenzflache zwischen hydrophi-
ler und lipophiler Phase. Dadurch kénnen sie unter anderem Koaleszenz der Tropfen
vermeiden und es wird die Grenzflachenspannung zwischen den beiden Phasen
verringert. Stabilisatoren sind meist in der kontinuierlichen Phase Iéslich und verrin-
gern durch Viskositatserhbhung die Tropfengeschwindigkeit, was unter anderem

Koaleszenz und Sedimentation verlangsamt [69].
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Die mechanische Herstellung von Emulsionen lasst sich grundlegend in drei Ab-
schnitte unterteilen:

1. Zusammenbringen der beiden Phasen (Premix),

2. Aufbruch der inneren Phase durch mechanische Energie (Zerkleinerung),

3. Erhalt der Tropfen durch Emulgatoren und/oder Stabilisatoren (Stabilisierung).
Die Verfahren zur Einbringung mechanischer Energie lassen sich in die folgenden
Systeme einteilen: Rotor-Stator- bzw. Rotor-Rotor-Systeme, Ultraschallhomogenisa-
toren, Membransysteme, Hochdruckhochhomogenisatoren und Kombinationen die-
ser Systeme. Je nach Verfahren wird die Tropfenzerkleinerung durch laminare
Scher- und Dehnstrébmungen, turbulente Strémungen und/oder Kavitation erreicht
[69].

Der Einfluss von Materialeigenschaften und die Belastung beim Tropfenaufbruch in
Emulsionen kann mit der Kapillarzahl Ca beschrieben werden, die das Verhaltnis von
deformierenden zu formerhaltenden Kréaften beschreibt. In Gleichung 2.26 ist die
Definition der Kapillarzahl in laminarer Scherstrdomung in Abhangigkeit von der Vis-
kositat der kontinuierlichen Phase #;, der Scherrate 7, der TropfengréBe x und der

Grenzflachenspannung y dargestellt.

Ca=" V% (2.26)

2-y
Um die fUr einen Tropfenaufbruch bendtigte Belastung zu erzielen, muss der Wert
der kritischen Kapillarzahl erreicht oder Uberstiegen werden. Dieser Zustand muss
wenigstens fur die kritische Deformationszeit #,4« vorliegen, welche entsprechend
Gleichung 2.27 von der deformierenden Spannung . der Viskositat der dispersen
Phase 5, und dem Kapillardruck p. — und damit der AusgangstropfengréBe — abhangt

[70].

Lief erit = M (2.27)

Taer — Pe
Grace [71] zeigte, dass das Viskositatsverhaltnis 1 (Verhaltnis der Viskositaten von
dispersen Phase zur kontinuierlichen Phase, siehe Gleichung 2.28) entscheidend fir
den Wert der kritischen Kapillarzahl ist. Grace zeigte weiterhin, dass fir newtonsche
Flissigkeiten in laminarer Scherstrémung die kritische Kapillarzahl ein Minimum fir
Viskositatsverhaltnisse im Bereich zwischen 0,5 und 1 aufweist und dass fur Viskosi-

tatsverhéltnisse gréBer 4 kein Aufbruch in laminarer Scherstrémung maglich ist. Dies
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ist in Abbildung 2.15 am Verlauf der kritischen Kapillarzahl fir « = 0 zu sehen. a
beschreibt den Typ der Strébmung, die an dem Tropfen angreift. Ein Wert von 0 be-
schreibt dabei reine Scherstrdomung, ein Wert von 1 reine Dehnstrémung [72].

A=1n,/n (2.28)

Bentley und Leal [72] haben den Einfluss von Dehnstrémung auf den Tropfenauf-
bruch von newtonschen FlUssigkeiten bei unterschiedlichen Anteilen von Dehn- und
Scherstrdomung untersucht. Die Kapillarzahl muss in diesem Fall mit einem Ge-
schwindigkeitsgradienten anstatt der Scherrate berechnet werden, um sowohl die
Dehn- als auch die Scherstrobmung zu bertcksichtigen. Mit steigendem Anteil von
Dehnstrébmung (ansteigendes o in Abbildung 2.15) wurde grundsatzlich ein Abfall der
kritischen Kapillarzahl beobachtet. AuBerdem konnte mit steigendem Dehnanteil

Tropfenaufbruch bei steigenden Viskositatsverhaltnissen groBer 4 festgestellt wer-

den.
104— =00
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Abbildung 2.15: Verlauf der kritischen Kapillarzahl in Abh&ngigkeit vom Viskositatsverhaltnis
A (nach Gleichung 2.28) bei unterschiedlichen Anteilen von Dehn- und Scherstrémung (o = 0
reine Scherstrémung, a = 1 reine Dehnstrémung) nach Grace [71] und Bentley und Leal [72].

Armbruster [73] und Jansen et al. [74] haben gezeigt, dass im Fall konzentrierter
Emulsionen die Viskositat der Emulsion 7, anstatt der Viskositat der kontinuierlichen
Phase zur Berechnung von 1 benutzt werden muss — siehe Gleichung 2.29.

A=n,/1. (2.29)
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In vielen Anwendungen weisen die eingesetzten FlUssigkeiten allerdings kein new-
tonsches Verhalten auf. Im Fall von strukturviskosem Verhalten kénnen bei Kenntnis
der auftretenden Scherraten im Prozess die rheologischen Eigenschaften berlick-
sichtigt werden. Viele Forschungsgruppen haben den Effekt von viskoelastischem
Verhalten auf den Tropfenaufbruch untersucht, was unter anderem von Guido [75]
zusammengefasst worden ist. Demnach haben zwar theoretische Untersuchungen
gezeigt, dass newtonsche Tropfen in viskoelastischer Matrix geringere Deformation
aufwiesen, aber einige experimentelle Untersuchungen zeigten einen gegenteiligen
Trend.

2.5 Zerstaubung von Emulsionen

Die Zerstaubung von Emulsionen ist weit verbreitet in technischen Prozessen: So
werden beispielsweise in der Produktion von milchhaltigen Instantgetranken und
Babynahrung milchhaltige Konzentrate fiir die Sprihtrocknung zerstaubt. Ein wichti-
ges Ziel hierbei ist die Verkapselung des Fettanteils in einer amorphen Matrix um
Fettoxidation zu vermeiden [76]. Die Verkapselung von gezielt eingebrachten Nahr-
stoffen oder pharmazeutischen Wirkstoffen in der dispersen Phase ist bei der Spriih-
trocknung ebenfalls eine haufige Aufgabe [77,78,79]. Uber die Lebensmittel- oder
Pharmaindustrie hinaus ist die Zerstdubung von Emulsionen beispielsweise in der
Verbrennungstechnik von Interesse: Wasser-in-Diesel- oder Diesel-in-Wasser-in-
Diesel-Emulsionen werden eingesetzt, um die Emissionen von Stickoxiden und RuB
zu reduzieren und gleichzeitig die Verbrennungseffizienz zu steigern [80]. Bei der
Zerstaubung von Diingemitteln wird durch den Einsatz von Ol-in-Wasser-Emulsionen
eine TropfengréBenverteilung des Sprays erreicht, die den Drift des Sprays reduziert
und so eine gezieltere Ausbringung erlaubt [81]. Es wurde dariber hinaus auch die
Formulierung einer Emulsion fiir die Spruhtrocknung direkt im Zerstauber untersucht
[82].

Einige Untersuchungen in eigenen Arbeiten haben gezeigt, dass mit ansteigender
Belastung aufgrund der Zerstaubung eine Verringerung der TropfengrdéBe der dis-
persen Phase zu beobachten ist [83,84,85]. In einigen Anwendungen ist die Belas-
tung aufgrund der Zerstaubung zwar nicht ausreichend um einen Tropfenaufbruch zu
verursachen, aber es wird angenommen, dass die Deformation der Tropfen die Form

der Spraybildung beeinflusst [81].
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Die unterschiedlichen Prozesse, bei denen Emulsionen zerstaubt werden, haben
gemein, dass die TropfengrdBe der dispersen Phase und somit auch der Einfluss der
Zerstaubung auf diese relevant fir den Gesamtprozess sind: Bei der Verkapselung
von Aromen wurde durch die Verringerung der TropfengréBe der dispersen, mit
Aroma beladenen Phase eine verringerte Retention beobachtet [86]. Der gleiche
Trend wurde in weiteren Publikationen hinsichtlich der Verkapselungseffizienz von
Aroma und Ol festgestellt, wie Jafari et al. [77] zusammengefasst haben. Als sehr
entscheidend hat sich die TropfengréBe auch im Bereich der Verbrennung von Was-
ser-in-Diesel-Emulsionen erwiesen. Eine zu geringe TropfengrdBe der dispersen
Phase verursacht kleinere Verpuffungen an der Spraytropfenoberflache und verhin-
dert somit Mikroexplosionen der ganzen Spraytropfen und sekundaren Aufbruch,
was aber flr die Emissionsreduzierung von Stickoxiden und anderen Schadstoffen
erforderlich ist [87].

Nach aktuellem Kenntnisstand gibt es bisher keine Untersuchungen zur ,effervescent
atomization“ von Emulsionen und zum Einfluss auf die TropfengréBenverteilung der

dispersen Phase.
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3 Zielsetzung

Motiviert durch das Potential fir einen Einsatz der ,effervescent atomization® in der
Spruhtrocknung rheologisch komplexer und mehrphasiger Fllssigkeiten ergeben
sich die folgenden Zielsetzungen fir diese Arbeit:

e Es soll untersucht werden, ob der ,effervescent atomizer eine effiziente Zer-
stdubung in einem weiten Bereich der rheologischen Eigenschaften von rheo-
logisch komplexen und mehrphasigen Flissigkeiten erméglicht und zur her-
kébmmlichen auBenmischenden pneumatischen Zerstaubung vergleichbare

KenngréBen aufweist.

e Um den Einfluss der Stoff- und Prozessparameter auf die SpraytropfengréBe
zu beschreiben soll ein Modell fur die untersuchten rheologisch komplexen

und mehrphasigen Flissigkeiten aufgestellt und validiert werden.

e Es soll untersucht werden, ob ein Zusammenhang von Spraybild — u. a. Ste-
tigkeit und Pulsation — und der SpraytropfengréBenverteilung besteht und wie
dieser von Stoff- und Prozessparametern beeinflusst wird. Es soll geklart wer-
den, in welcher Form dies genutzt werden kann um die flr die Sprihtrocknung
wichtigen KenngréBen (mittlere TropfengréBe und Breite der Verteilung) ge-

zielt zu beeinflussen.

e Bei der ,effervescent atomization® mehrphasiger Flissigkeiten soll untersucht
werden, ob durch die Beanspruchung beim Zerstdubungsvorgang abhangig
von den Stoffeigenschaften die innere Struktur der Flissigkeit beeinflusst wird

und ob dies gezielt kontrolliert werden kann.

e Es soll geklart werden, ob und unter welchen Rahmenbedingungen mit dem
.effervescent atomizer® in vorhandenen Sprihtrocknern ein stabiler Betrieb

und Partikelherstellung méglich ist.

Far die angedachte Anwendung in der industriellen Spriihtrocknung begrenzen sich

die relevanten Stoff- und Prozessparameter dabei auf die Flissigkeitseigenschaften,
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Zuflhrung der Fluide (Druck, Volumen-/Massenstrdme) sowie die Disengeometrie.
Eine Anpassung des Zerstaubungsgases (Dichte) oder eine Veranderung der Atmo-
sphéare (Dichte, Druck) ist in der industriellen Sprihtrocknung irrelevant.

Wie einleitend erwahnt wurde, weisen natlrliche Grundstoffe oft eine starke
Schwankung der Stoffeigenschaften auf. Daher wird in dieser Arbeit anstatt eines
nattrlichen Polymers — beispielsweise Starke — ein synthetisches Polymer zur repro-

duzierbaren Einstellung der rheologischen Eigenschaften eingesetzt.
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4 Materialien und Methoden

4.1 Verwendete Stoffsysteme
Fir die Untersuchungen wurden zwei Stoffsysteme eingesetzt: Als einphasiges Sys-
tem wurden wassrige Polyvinylpyrrolidonldsungen verwendet und als zweiphasiges

System Ol-in-Wasser-Modellemulsionen.

4.1.1 Polyvinylpyrrolidon

Polyvinylpyrrolidon (PVP) ist ein wasserlésliches Polymer, welches aus dem Mono-
mer Vinylpyrrolidon hergestellt wird. Die Eigenschaften von PVP hangen stark vom
Polymerisationsgrad und, im Fall von Lésungen, von der Konzentration ab. Der
Polymerisationsgrad wird in der Polymerchemie Ublicherweise mit dem sogenannten
K-Wert charakterisiert, der mit steigendem Wert einen steigenden Polymerisations-
grad anzeigt. PVP wird unter anderem weit verbreitet als Klebe- oder pharmazeuti-
sches Bindemittel eingesetzt [88].

Zur Herstellung der PVP-Lésungen wurden pulverférmiges Luvitec K30 (My = 4,5-10*
- 5,5-10* Da) und Luvitec K90 (My = 1,2:10° - 2,0-10° Da) (beide BASF SE) und de-
mineralisiertes Wasser verwendet. Der Wassergehalt der Pulver wurde regelmaBig
Uberprift und bei der Herstellung der Lésungen berlcksichtigt. Alle Prozentangaben

sind Massenprozent.

4.1.2 Ol-in-Wasser-Modellemulsion

Auf Basis vorangegangener Untersuchungen [85] wurde eine Modellemulsion einge-
setzt, deren kontinuierliche Phase sich aus demineralisiertem Wasser, Maltodextrin
(MD, Cargill C*Dry MD 01910, Dextrosedquivalentwert 12,5 - 15,5, My, = 10* Da [89])
und Milchprotein (Arla Foods GmbH Lacprodan 87) als Emulgator zusammensetzte.
Bei der dispersen Phase handelte es sich um reines Pflanzendl (St. Wendeler Olsaa-
ten). Der Dispersphasenanteil wurde auf 20 % der Gesamtmasse eingestellt, der
Anteil des Emulgators auf 2 % der Gesamtmasse. Die Viskositat der kontinuierlichen
Phase wurde durch unterschiedliche MD-Anteile im Bereich von 0 bis 50 % der kon-
tinuierlichen Phase festgelegt.

Zur Herstellung der Emulsion wurde eine Kolloidmuhle (FrymaKoruma MZ80/A)
eingesetzt. Um die Herstellung bei konstanten Stoffbedingungen (u. a. Viskositét)
durchzufihren und dadurch eine konstante AusgangstropfengréBe fur alle Rohemul-

sionen zu erzielen, wurden zur Herstellung einer Voremulsion nur die disperse Phase
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sowie der Emulgator und 18 % Wasser (Flissigkeitsvolumen 4,8 |) bei einer Spalt-
weite von 0,3 mm und einer Rotordrehzahl von 2885 min™ fir 8 min emulgiert. Das
verbleibende Wasser und das MD wurden separat zu einer Lésung vermischt. Ab-
schlieBend wurden die Voremulsion und die MD-Lésungen mit unterschiedlichen
MD-Konzentrationen zusammengegeben um unterschiedliche Viskositatsverhaltnis-
se zu erzielen. Dies wurde vorsichtig vermischt um die TropfengréBenverteilung der

Rohemulsion nicht zu beeinflussen.

4.2 Materialcharakterisierung

Fir die eingesetzten Stoffsysteme wurden die bei der Zerstaubung relevanten Stoff-
gréBen charakterisiert: rheologische Eigenschaften (4.2.1), Oberflachen- und Grenz-
flachenspannung (4.2.2) und Dichte. Die Dichte wurde mittels eines Messzylinders
(meist 100 ml) und einer Waage in Dreifachmessung ermittelt. Mit Hilfe eines Refrak-
tometers (Carl-Zeiss) wurde fir die transparenten PVP-Ldsungen der Brechungsin-
dex in Dreifachmessung gemessen. Zur Charakterisierung der Emulsionen wurde

deren OltropfengrdBenverteilung vor und nach der Zerstaubung bestimmt (4.2.3).
4.2.1 Rheologische Eigenschaften

Grundlagen
Rheologie ist die Wissenschaft, die das FlieBen beschreibt [90(3)]. Eine der einfachs-
ten Beschreibungen von FlieBen ist die Scherung eines Fluids. Den Zusammenhang

zwischen der Scherrate 7 und der Schubspannung t beschreibt die (dynamische)

Scherviskositat # wie in Gleichung 4.1 gezeigt [91(5)].

n=- 4.1
7 (4.1)

In Abbildung 4.1 sind drei grundlegende rheologische Verhalten dargestellt. Ein new-
tonsches Fluid (1, beispielsweise Wasser) weist keine Abhangigkeit der Schervisko-
sitédt von der Scherrate auf. Ein strukturviskoses Fluid (2, auch als scherverdiinnend
bezeichnet) zeigt hingegen eine Abh&ngigkeit und die gemessene Scherviskositat
sinkt mit steigender Scherrate. Bei einem dilatanten Fluid (3, auch als scherverdi-
ckend bezeichnet) steigt im Gegensatz hierzu die gemessene Scherviskositat mit
steigender Scherrate an [91(6)].
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>

Abbildung 4.1: Beispielhafte Abhangigkeit der Scherviskositat # von der Scherrate 7 ; new-
tonsches (1), strukturviskoses (2) und dilatantes (3) Verhalten.

Die zuvor beschriebene Theorie ist in der Lage rein viskose Fluide zu beschreiben,
kann aber kein elastisches Verhalten beschreiben. Aus oszillatorischen Messungen
kénnen das Speichermodul G und das Verlustmodul G*“ bestimmt werden [91(12-
8)], die mit den viskosen und elastischen Eigenschaften korrespondieren. Fir G* =0
liegt ideal viskoses Verhalten vor und umgekehrt fir G*“ = 0 ideal elastisches Verhal-
ten [90(53)].

Die rheologischen Eigenschaften von Polymerlésungen werden stark von der Ketten-
lange der Polymere und der Konzentration der Lésungen beeinflusst. Mit steigender
Konzentration steigt allgemein die, bei konstanter Scherrate gemessene, Viskositat.
Bei niedrigen Scherraten haben die Lésungen meist ein quasinewtonsches Verhal-
ten, bei hohen Scherraten tritt hingegen oft ein strukturviskoses Verhalten auf. Diese
Effekte verstarken sich meist mit steigender Kettenlange, da hierdurch die Kontaki-
wahrscheinlichkeit der MolekUlle ansteigt [90(127-8)]. In Abhangigkeit der Kettenlan-
genverteilung und der Konzentration treten in vielen Polymerldsungen auch elasti-
sche Eigenschaften auf [90(150-1)].

Neben der Scherrheologie ist flr die Zerstdubung auch die Dehnrheologie relevant,
da beispielsweise beim Ligamentaufbruch auch Dehnbelastungen auftreten kénnen.
Die Dehnviskositat 7, wird, nach Gleichung 4.2, aus der Schubspannung und der
Dehnrate € berechnet. Trouton [92] hat gezeigt, dass im Falle einer newtonschen
Flissigkeit und uniaxialer Dehnung die Dehnviskositat dem dreifachen der Schervis-
kositat entspricht — siehe Gleichung 4.3. Fir nichtnewtonsches Verhalten sind keine

Beziehungen bekannt.
T

nde Zz (42)

nde = 3 ) 77 (43)
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Bei der Messung der Dehnrheologie wird zumeist der zeitliche Verlauf des Faden-
durchmessers einer Probe, die zwischen zwei, unter definierten Bedingungen ausei-
nanderbewegten Platten aufgebracht ist, optisch erfasst und in Abhangigkeit von der
notwendigen Zugspannung betrachtet. Wird hierbei der Fadendurchmesser nur an
einer Position betrachtet, kann dies zu Fehlern flhren, da von einem Zylinderfaden
ausgegangen wird, der in vielen Fallen nicht vorliegt [93]. Dartiber hinaus kénnen bei
Polymerlésungen Effekte wie ,beads on a string“ die Erfassung des Fadendurch-
messers stéren [94]. Neben der Bestimmung der Dehnviskositat kann aber auch die
Fadenabrisszeit eine qualitative Auskunft Uber die Probe geben.

Messtechnik

Zur rheologischen Charakterisierung wurden beide Stoffsysteme bei 25 °C mit Hilfe
eines Rotationsrheometers (Anton-Paar Physica MCR 101 oder 301) mit steigender
Scherrate von 0,1 bis 1000 1/s untersucht. Mit einzelnen Proben wurden darlber
hinaus oszillatorische Messungen zur Bestimmung der elastischen Eigenschaften
durchgefihrt. Je nach Viskositat wurde eine Kegel-Platte-Geometrie (d = 50,0 mm,
Winkel 1° CP-50-1/TG) oder eine Koaxialzylindergeometrie (d; = 26,7 mm, d, =
28,9 mm, CC27) genutzt. Die Messungen wurden dreifach mit jeweils neuem Pro-
benmaterial durchgeflhrt.

Zur Bestimmung weiterer scherrheologischer und dehnrheologischer Eigenschaften
wurden die PVP-Lésungen bei 25 °C mit Hilfe eines Kapillarrheometers (Rosand
Rh2000, Kreiskapillare) und eines Dehnrheometers (HAAKE CaBER 1) untersucht.
Die Kapillare hatte einen Durchmesser von 0,315 mm und eine Lange von
149,75 mm. Die Messwerte wurden bei stabilisiertem Druck und fir PVP K30 drei-
fach bzw. fir PVP K90 zweifach aufgenommen. Im Dehnrheometer wurde mit einer
Startspaltweite von 3,0 mm und einem Plattendurchmesser von 6,0 mm gemessen.
Die Messwerte flr PVP K30 wurden vierfach, fur PVP K90 flnffach aufgenommen.
Die Messungen mittels Dehn- und Kapillarrheometer wurden bei der Firma BASF SE

im Rahmen des DFG Schwerpunktprogramm 1423 ,Prozess-Spray“ durchgefihrt.
4.2.2 Grenz- und Oberflaichenspannungen

Grundlagen
Die Oberflachenspannung o zwischen einer Flissigkeit und einer Gasphase bezie-
hungsweise die Grenzflachenspannung y zwischen zwei Flissigkeiten beschreibt die
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Arbeit AW, die erforderlich ist, um die Anderung der Ober-/Grenzflache AA zu erzie-
len [95(214)], siehe Gleichung 4.4. Die Berechnung von y ist analog zu ¢ und daher
im Weiteren nicht separat aufgefihrt.

AW

o=——

AA

Die Messung mit der Wilhelmy-Platte ist eine der grundlegendsten Méglichkeiten zur

(4.4)

Bestimmung der Ober-/Grenzflachenspannung, deren Aufbau in Abbildung 4.2 be-
schrieben ist. Zur Berechnung kann entsprechend Gleichung 4.5 vorgegangen wer-
den. Durch Verwendung einer Platinplatte mit einem Kontaktwinkel 8 von anndhernd
0° vereinfacht sich die Gleichung weiter (cos 6 = 1) [95(216-7)].

F
0-_2-(b+l)-cos6’ (4-9)

F F p
e

<

Abbildung 4.2: Schematische Darstellung der Oberflachenspannungsmessung mittels Wil-
helmy-Platte.

Bei der sogenannten ,pendant drop“ (dt.: hangender Tropfen) Messung wird ein
Tropfen definierten Volumens entweder in die Gasphase oder eine andere Flissig-
keit durch eine Spritze eingebracht. Mit einer Kamera und durch rechnergestitzte
Bildauswertung wird die Kontur des Tropfens erfasst. Der Messaufbau ist in Abbil-
dung 4.3 dargestellt [96].

Die Ober-/Grenzflachenspannung wird unter Berlicksichtigung der Flissigkeitsdichte
des Tropfens p;, der Erdbeschleunigung g, dem Aquatorialdurchmesser d; und dem
Formfaktor H entsprechend Gleichung 4.6 bestimmt. Der Formfaktor ist abhangig
von dem Durchmesserverhéltnis s, siehe Gleichung 4.7. Die Durchmesser d; und d,
sind in Abbildung 4.4 erlautert [97].
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Abbildung 4.3: Schematische Darstellung des ,pendant drop“ Messaufbaus nach Drusch et
al. [96].

Py 'g'dl2
= H(s) (4.6)
d,
§ =d— (4.7)
2

Abbildung 4.4: Exemplarisches Bild eines ,pendant drop“ mit Aquatorialdurchmesser d; und
Durchmesser d, in Hdhe d; von Tropfenende.

Beide beschriebenen Messverfahren erlauben es grundsatzlich Ober- und Grenzfla-
chenspannung und, bei vorhandener Temperierung, die Abhangigkeit dieser von der

Temperatur zu bestimmen.

Messtechnik

Die Oberflachenspannung der PVP-Lésungen und der Modellemulsionen sowie die
Grenzflachenspannung zwischen disperser und kontinuierlicher Phase der Modell-
emulsionen wurden mittels eines Tensiometers (DataPhysics Instruments DCAT 21)
und einer Wilhelmy-Platte bei Raumtemperatur dreifach bestimmt. Als Stabilitatskrite-

rium fir die Messung der Oberflachenspannung der Modellemulsionen wurde hier
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eine Veranderung von weniger als 0,3 mN/m in 10 s festgelegt. Weiterhin wurde die
Oberflachenspannung der kontinuierlichen Phase der Modellemulsionen mittels der
Lpendant drop“ (dt.: hangender Tropfen) Methode (DataPhysics Instruments OCA 20)
bei 25 °C zweifach bestimmt.

Die Nutzung des DataPhysics Instruments OCA 20 war in Zusammenarbeit mit Prof.
Stephan Drusch, Beuth Hochschule fir Technik Berlin (zwischenzeitlich Technische
Universitat Berlin), im Rahmen des DFG Schwerpunktprogramms 1423 ,Prozess-
Spray“ méglich.

4.2.3 OltropfengréBenverteilung

Zur Bestimmung der OltropfengréBenverteilung der Emulsionen wurde ein Laser-
beugungsspektrometer (Beckman Coulter LS 13320, Wellenlange 780 nm, zusétzlich
PIDS-Technologie) eingesetzt. Grundlegende Informationen zur Laserbeugungs-
spektrometrie finden sich in Kapitel 4.5.2. Die Streulichtdaten wurden unabhangig
von der MD-Konzentration nach der Theorie von Mie mit einem optischen Modell far
Pflanzendl in Wasser (Brechungsindex: Wasser Re. 1,332, Im. 0,0; Ol Re. 1,473, Im.
0,0) ausgewertet. Als KenngréBe fur die TropfengréBenverteilung wurde der volu-
menspezifische Mediandurchmesser verwendet. Die OltropfengréBenverteilung jeder
Probe wurde dreifach mit jeweils neuem Material der Probe gemessen.

Zur besseren Darstellung des Zerstaubungseinflusses wird der normalisierte Me-
diandurchmesser y entsprechend Gleichung 4.8 eingeflhrt.

l = x50,3;nach Zerstdubung / x50,3;vor Zerstidubung (48)

4.3 Zerstauber

Far die Versuche wurden ,effervescent atomizer® entsprechend der Auslegungsvor-
schrift von Chin und Lefebvre [31] konstruiert. Zur leichten Modifikation einzelner
Teile der Zerstauber wurde ein modulares Design gewahlt, welches Abbildung 4.5
zeigt. Die Flussigkeit wird zentral von oben zugefihrt und das Gas (Zuftihrung Gber
Kopfplatte, nicht dargestellt) von auBen durch Injektionslécher mit dem Durchmesser
d; in die Mischkammer mit dem Durchmesser d,, eingebracht. Das Zweiphasenge-
misch wird durch eine auswechselbare Disenplatte mit Durchmesser dp und Lange
Ip des Dusenkanals geférdert. Der Durchmesser der Disenplatte vor der Verjlingung
entspricht dy,. In Abbildung 4.5 sind die Befestigungsschrauben der Disenplatte noch
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aufliegend, im Laufe der Arbeit wurden diese zur besseren Spraybeobachtung ver-
senkt, siehe Foto in Abbildung 4.9.

— | =

L

. 100 mm ,

Abbildung 4.5: Skizze des modularen ,effervescent atomizer”. Von links Flissigkeitszufuhr,
Gaszufuhr Uber Kopfplatte (nicht dargestellt), rechts Sprayaustritt durch variable Disenplat-
te.

In Abbildung 4.6 ist die genaue Geometrie der Mischkammer und des Dlsenkanals
mit den relevanten GréBen dargestellt. Eine Auflistung der untersuchten Dlsengeo-
metrien sowie der verwendeten Bezeichnungen zeigt Tabelle 4.1.

Die Geometrien D15 bis D150 unterscheiden sich in der Disenkanalldnge Ip — im
Fall der Geometrie D150 wurde die Dicke der Dusenplatte verdoppelt. Die Geomet-
rien D10, D15 und D20 unterscheiden sich sowohl in Disenkanallange I, als auch
Dusendurchmesser dp. Diese wurden so gewahlt, dass ein konstantes Ip/dp Verhalt-
nis von 1 erreicht wurde. D15 und D15 minimix unterscheiden sich im Mischkammer-
durchmesser dy. Die Gasinjektionsbohrungen wurden entsprechend Abbildung A1.2
in Anhang 1 in zwei Ebenen asymmetrisch angeordnet, da dies laut Sojka [98] vor-
teilhaft fir die Strdomungsausbildung in der Mischkammer und das resultierende
Spray ist. Fir die meisten Untersuchungen wurde die in Abbildung 4.6 links darge-
stellte Injektionsgeometrie mit 9 Bohrungen mit Durchmesser d; = 0,5 mm genutzt.
Far einige Untersuchungen wurde die in Abbildung 4.6 rechts dargestellte Geometrie
mir 25 Bohrungen mit Durchmesser d; = 0,3 mm eingesetzt. Die die Querschnittsfla-
che der Gasinjektion blieb dabei konstant. Die Bohrungen wurden hier in fliinf Ebenen
entsprechend Abbildung A1.2 in Anhang 1 ,1. Ebene® mit jeweils 90° Versatz ange-
ordnet. Die Nutzung dieser Gasinjektionsgeometrie wird im Weiteren mit dem Zusatz
Jfein” bei der Disengeometrie angezeigt.
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Abbildung 4.6: Skizze der Diisengeometrie mit folgenden verédnderten GréBen: Durchmesser
der Mischkammer dy;, des Diisenkanals dp und Lange des Diisenkanals [p. Gesamtdicke der
Dlsenplatte immer 10 mm auBer fir D150 20 mm. Standardgasinjektionsgeometrie links (d;
= 0,5 mm), feine Gasinjektionsgeometrie rechts (d; = 0,3 mm).

Tabelle 4.1: Ubersicht der MaBe aller Diisengeometrien mit zugeordneten Bezeichnungen.

Bezeichnung dy/ mm Ip/ mm dp/ mm Ip/dp [ -
D15 6 1,5 1,5 1
D30 6 3,0 1,5 2
D45 6 4,5 1,5 3
D60 6 6,0 1,5 4
D150 6 15,0 1,5 10
D15 minimix 4 1,5 1,5 1
D10 6 1,0 1,0 1
D20 6 2,0 2,0 1

Far Vergleichsversuche wurde ein herkdbmmlicher, auBenmischender pneumatischer

Zerstauber eingesetzt, siehe Abbildung A1.3 in Anhang 1. Hierbei tritt die FlUssigkeit
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zentral (dr= 2,1 mm) und das Zerstaubungsgas durch den Ringspalt (dime, = 4,7 mm,

daugen = 5,2 mm) aus. Es wurden keine Variationen dieser Geometrie vorgenommen.

4.4 Sprihtrocknung

Far Sprihtrocknungsversuche wurden zwei Pilotsprihtrockner mit einer kompakten
Variante des ,effervescent atomizer® verwendet. Der Karlsruher Sprihtrockner (In-
dustriewerke Karlsruhe (IWK) C117A, Baujahr 1961, letzte Runderneuerung 2007,
Abbildung A12.1 in Anhang 12) hat einen Trocknungsraum mit einer Gesamthéhe
(Zylinder und Konus) von circa 1,5m und einen maximalen Durchmesser von
0,95 m. Das gesamte Produkt wird Uber den Zyklon vom Luftstrom abgeschieden.
Der Dortmunder Spriihtrockner (Eigenbau Prof. Peter Walzel et al., Abbildungen
A12.2 und A12.3 in Anhang 12) hat einen Trocknungsraum mit einer Gesamthéhe
(Zylinder und Konus) von circa 3,7 m und einen Durchmesser von maximal 2,7 m. Im
Gegensatz zum Pilotsprihtrockner in Karlsruhe wird nicht der gesamte Produktstrom
tber den Zyklon abgeschieden, sondern eine Grobfraktion am Unterende des Konus
und eine Feinfraktion Uber den Zyklon. Aus Erfahrungswerten liegt die Trennkorn-
gréBe zwischen den beiden Fraktionen an diesem Trockner bei circa 75 um. Ein
Schema zum Vergleich der Produktentnahme ist in Abbildung 4.7 dargestellt.

Dortmund

T

! !
l

Abbildung 4.7: Schema der beiden eingesetzten Sprihtrockner in Karlsruhe (links) und
Dortmund (rechts) zum Vergleich der Produktentnahme (graue Pfeile).

Karlsruhe

—4 —1

Die Nutzung des Dortmunder Pilotsprihtrockners war in Zusammenarbeit mit Axel
Mescher, Technische Universitat Dortmund, im Rahmen des DFG Schwerpunktpro-
gramms 1423 ,Prozess-Spray” mdglich.
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Die kompakte Variante des ,effervescent atomizer® ermdglicht ebenfalls das flexible
Austauschen der Disengeometrie. Eine Konstruktionsskizze ist in Abbildung A1.2 in
Anhang 1 abgebildet sowie ein Foto ist in Abbildung A1.1 rechts in Anhang 1. Vor
Durchfihrung der Sprihtrocknungsversuche wurde verifiziert, dass die Spraytrop-
fengréBenverteilungen vom modularen und kompakten Zerstauber vergleichbar sind,
siehe Abbildung A12.4 in Anhang 12.

4.5 Spraycharakterisierung

Zur Spraycharakterisierung wurde ein Versuchsstand aufgebaut, der es ermdglichte
die resultierenden Sprays unter definierten Prozessbedingungen mittels Laserbeu-
gungsspektrometrie und anhand von Schattenaufnahmen hinsichtlich der Spraytrop-
fengréBenverteilung, dem FlUssigkeitsaufbruchverhalten und der Sprayunstetigkeit

zu charakterisieren.

4.5.1 Versuchsstand und -durchfihrung

Der in Abbildung 4.8 schematisch dargestellte Versuchsstand erlaubt es, den
Flussigkeits- und Gasstrom zu regeln. Die Fllssigkeit wird volumetrisch durch eine
Pumpe (Exzenterschneckenpumpe (seepex MD 006-12) oder Zahnradpumpe (Dop-
pelzahnrad, Antrieb VEM K21R 63 K2)) pulsationsarm geférdert. Der FlUssigkeitsvo-
lumenstrom wird mit Hilfe eines Zahnradvolumenstromsensors (VSE VSI 04/16)
bestimmt. Der relative Druck wird vor der Zufiihrung in die Dise gemessen. Zum
Spulen und Anfahren des Systems kann die Flussigkeitszufuhr im Betrieb von Probe
auf Wasser und umgekehrt umgestellt werden. Die Druckluft wird gefiltert mit maxi-
mal 8 bar dem Hausversorgungnetz entnommen und durch einen Massenflussregler
(Bronkhorst High-Tech EL-FLOW) basierend auf Messung der Warmekapazitat ein-
gestellt. Es wird ebenfalls der relative Druck vor der Zuflhrung in die Dise gemes-
sen. Um Rickverwirbeln des Sprays in die Messzone zu vermeiden, befindet sich
unterhalb der Messzone ein Auffangbehalter durch den ein Geblase mit maximal
300 m*h den Luftstrom und das dadurch mitgefiihrte Spray leitet. Die Fliissigkeit
wird im Auffangbehalter gréBtenteils abgeschieden.

Bei allen Versuchen wurde zunachst mit Wasser bei hohem Volumenstrom das
Spray angefahren, um sicherzustellen, dass keine Lufteinschlisse im System vor-
handen sind. AnschlieBend wurde auf Probenflissigkeit umgestellt und der Volu-
menstrom flr alle Versuche konstant auf 12 I/h eingestellt. Nach Einstellung des
niedrigsten Gasmassenstroms wurde abgewartet bis das Messsignal (nur bei Laser-



46 Materialien und Methoden

beugungsspektrometrie) und die Fluiddricke konstant waren, um Anfahreffekte bei
der Messung auszuschlieBen. Im Weiteren wurden die gewlnschten Einstellungen
des Gasmassenstroms aufsteigend eingestellt und das Spray charakterisiert. In Ab-
bildung 4.9 ist ein Foto eines Sprayversuchs mit Laserbeugungsspekirometer zu
sehen.

Wasser

o ARE
AL

Messzone

Abbildung 4.8: FlieBbild des Versuchsstands mit Gas- und Flissigkeitszufihrung inkl. Druck-
und Durchflussmessung sowie Sprayauffangeinrichtung mit angeschlossenem Geblase.



Materialien und Methoden 47

Abbildung 4.9: Foto einer Spraymessung. ,effervescent atomizer mit Geometrie D15 (rechts
oben), Empfangerseite des Spraytec (links unten) und Leuchten des Lasers im Spray (rechts
unten).

4.5.2 Laserbeugungsspektrometrie

Grundlagen

Die Messung einer TropfengrdéBenverteilung mittels Laserbeugungsspekirometrie
(LBS) beruht auf der gréBenabhangigen Streuung von Licht an Tropfen durch Beu-
gung und, im Falle transparenter Tropfen, Brechung. Das Licht wird dabei umso
starker gebeugt, je kleiner ein Tropfen ist. Zur Messung wird hierbei monochromati-
sches Laserlicht eingesetzt und das Beugungsmuster wird entsprechend dem in
Abbildung 4.10 gezeigten Schema von Detektoren erfasst. Das Verhéltnis der Inten-
sitat des ungebeugten Laserlichts 7 und der Ursprungsintensitat I, wird als Transmis-
sion T bezeichnet, siehe Gleichung 4.9.

T'=— (4.9)

FOr monodisperse GrdBenverteilungen ergibt sich nach der Theorie von Fraunhofer
ein einfaches Beugungsmuster. Aber da in der Realitdt zumeist polydisperse Gro-
Benverteilungen vorliegen, wird eine Uberlagerung einer Vielzahl von Beugungsmus-
tern gemessen. Die Theorie von Fraunhofer ist allerdings nur fir vollstdndig intrans-
parente Tropfen glltig. Bzgl. der MindesttropfengréBe zur Anwendbarkeit der Theorie
von Fraunhofer unterscheiden sich die Angaben in der Literatur allerdings stark; so
gibt Merkes [99(264)] eine GrdBe von mindestens 50 um an. Nach ISO 13320
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[100(26-9)] ist im Bereich zwischen 2 und 50 um entscheidend, ob opake oder trans-
parente Tropfen vorliegen. Fir opake Tropfen erzielt in diesem Bereich die Theorie
nach Fraunhofer die gleichen Ergebnisse wie die Theorie von Mie [101]. Letztere
ermdglicht unter anderem durch Bericksichtigung von stoffspezifischen Brechungs-
indizes die Bestimmung von GréBenverteilungen transparenter Tropfen kleiner
50 um. Die Transparenz wird dabei Uber den Imaginarteil des Brechungsindex be-
ricksichtigt. In der Praxis wird bei der Laserbeugungsspektrometrie grundsatzlich die
Annahme sphéarischer Tropfen vorausgesetzt.

Gebeugtes Laserlicht
Ungebeugtes Laserlicht

Maximaler Arbeitsabstand

Detektoren Fourierlinse Probe Kollimatorlinse Laser

Abbildung 4.10: Schematische Darstellung des Messprinzips der Laserbeugungsspektromet-
rie. Das Laserlicht wird durch die Kollimatorlinse aufgeweitet und gleichgerichtet, durch die
Probe teilweise gestreut und durch die Fourierlinse geblindelt. Dabei wird das ungebeugte
Laserlicht in die Mitte gelenkt und das gebeugte auf die Detektoren. Die Brennweite der
Fourierlinse bedingt den maximalen Arbeitsabstand.

Die Streuung des Laserlichts wird allerdings auch durch Unterschiede im Brechungs-
index beeinflusst. Derartige Unterschiede kdnnen auch innerhalb der Gasphase
durch unterschiedliche Dichten der vorliegenden Gase, Druckdifferenzen bei der
Gasexpansion oder durch Beladung des Gases mit Losungsmittel verursacht wer-
den. Dieser Effekt wird zumeist als ,beam steering“ bezeichnet und wurde von einige
Autoren beschrieben [102,103]. Dies flhrt oft zu einer Phantommodalitat im oberen
MessgréBenbereich des Gerats, da die innersten, zur Laserachse nachsten Detekto-
ren durch diese Streuung ein nicht durch Tropfen verursachtes Signal aufnehmen.

Messtechnik

Zur Bestimmung der SpraytropfengréBenverteilung kam ein Laserbeugungsspektro-
meter (Malvern Spraytec, Wellenlange 632,8 nm) mit 750 mm Fourierlinse zum Ein-
satz, welches laut Hersteller einen GrdBenbereich von 2 bis 2000 um (xso3 5 bis

1600 um) abdeckt. Das Messsystem verflgt tber eine patentierte Option zum Aus-
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gleich von Mehrfachstreuung, die beispielsweise bei hoher Spraydichte (hohe Ab-
schattung, niedrige Transmission) zu erwarten ist. In der Untersuchung von Triballier
[104] zeigte sich allerdings, dass der Ausgleich flir inhomogene Sprays nicht zufrie-
denstellend funktioniert und bei Anwendung ohne vorliegende Mehrfachstreuung die
Messdaten verfalschen kann. Daher wurde bei den hier vorgestellten Messungen die
Option deaktiviert und eine Transmission von gréBer 0,4 angestrebt. Berrocal et al.
[105] geben den Bereich der Einfachstreuung fur eine Transmission gréBer 0,36 an.
Die Laserachse wurde bei der Messung rechtwinklig zur Sprayachse angeordnet und
befindet sich 25 cm (fir D150 24 cm) mittig unterhalb des DlUsenaustritts. Die Dise
ist so positioniert, dass der gesamte Kegel innerhalb des maximalen Arbeitsabstands
von 50 cm liegt. Zur Vermeidung von Ablagerungen auf der Fourierlinse oder der
Kollimatorlinse ist ein Spulluftsystem installiert, welches diese reduziert. Ein Schema
zeigt Abbildung 4.11.

il

I
] » ' -

Abbildung 4.11: Schematische Darstellung des Messaufbaus zur TropfengréBenmessung
mittels Laserbeugungsspektrometrie.

Die SpraytropfengréBenverteilungen wurden aus gemittelten Beugungssignalen von
wenigstens 20 s Messzeit mit 1 Hz Auflésung im ,,Continuous Mode* fiir jeden Mess-
punkt mindestens dreifach bestimmt. Die Messdaten der PVP-Lésungen wurden
entsprechend der Theorie von Mie mit den ermittelten Brechungsindizes, siehe Ta-
belle 5.1 in Kapitel 5.1, und einem Imaginarteil von 0 ausgewertet, da die Lésungen

vollstandig transparent sind. Die Messdaten der Emulsionen wurden aufgrund nur
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schwierig bestimmbarer Brechungsindizes und sehr niedriger Transparenz nach der
Theorie von Fraunhofer ausgewertet.

Bei den Messungen kam es zu ,beam steering“, welches vermutlich durch die Ex-
pansion der Gasphase und Verdunstungseffekte verursacht wurde. Zur Vermeidung
von Verfalschungen der ermittelten TropfengrdBenverteilung haben Mescher und
Walzel [103] als Vorgehen vorgeschlagen, die innersten, fir die Messung der Phan-
tommodalitat verantwortlichen Detektoren zu deaktivieren bzw. das von diesen auf-
genommene Messsignal nicht zu verwerten. In dieser Arbeit wurde die Abschaltung
nur der innersten beiden Detektoren als geeignet angesehen, um den Effekt des
,oeam steering“ zu reduzieren, ohne den tatsachlich vorhandenen Grobgutanteil zu
vernachlassigen.

FUr einige Messungen war die Phantommodalitat klar von den Modalitdten der
SpraytropfengréBenverteilung abtrennbar. Daher wurde die Anwendbarkeit einer
Korrektur Oberprift, bei der mit Hilfe einer an die Phantommodalitdt angepassten
Gaussfunktion (mittels OriginLab Origin 8G) die Phantommodalitat entfernt wurde. In
Abbildung 4.12 und Abbildung 4.13 ist der Sauterdurchmesser in Abhangigkeit vom
ALR bei Auswertung des Messsignals ab Detektor 1 (innerster Detektor), ab Detektor
3 und bei Korrekturberechnung mit angepasster Gaussfunktion fir PVP-K30-
Lésungen mit 20 und 40 % abgebildet. In Abbildung 4.14 und Abbildung 4.15 sind
korrespondierende volumenspezifische Verteilungssummen dargestellt — fir die
niedrige Konzentration mit einem hohen ALR (0,29), fir die hohe Konzentration mit
einem niedrigen ALR (0,14). Bei der niedrigen Konzentration konnte die Phantommo-
dalitat klar abgetrennt werden, fir die héhere Konzentration war dies besonders bei
geringem ALR nicht der Fall. Im Vergleich ist erkennbar, dass, im Falle einer klaren
Trennbarkeit der Phantommodalitat (20 %) durch die Korrekturberechnung mit ange-
passter Gaussfunktion, eine genauere Bestimmung der eigentlichen Spraytropfen-
gréBenverteilung mdglich ist. Sobald allerdings die klare Trennbarkeit nicht mehr
vorliegt (40 %), wird durch die Korrekturberechnung mit angepasster Gaussfunktion
der Grobanteil der eigentlichen SpraytropfengrdBenverteilung verfalscht, was zu den
abweichenden Werten in Abbildung 4.13 bei niedrigem ALR fuhrt. Anhand des Ver-
gleichs in Abbildung 4.12 und Abbildung 4.14 ist allerdings davon auszugehen, dass
durch die Deaktivierung der beiden innersten Detektoren eine leichte Uberschatzung
der tatsachlichen SpraytropfengréBenverteilung vorliegt. Dennoch fuhrt dieses Vor-
gehen insgesamt dennoch zu einer geringeren Verfalschung und ist auch fir eine
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groBe Anzahl an Messwerten anwendbar. In Anhang 2 ist in Abbildung A2.1 und
Abbildung A2.2 der korrespondierende Vergleich der Standardabweichung s, darge-
stellt sowie in den Abbildung A2.3 und Abbildung A2.4 die mit den in Abbildung 4.14
und Abbildung 4.15 gezeigten volumenspezifische Verteilungssummen korrespondie-
renden volumenspezifische Verteilungsdichten. Die dort dargestellten Daten bestéti-
gen die zuvor diskutierten Aspekte.

Daher wurden fir die Auswertung aller Versuche die Messdaten der innersten zwei
Streulicht erfassenden Detektoren nicht berlcksichtigt. Laut Hersteller sind diese
beiden Detektoren fir die Messung des Beugungssignals volumenspezifischer Me-
diandurchmesser von 949 und 798 um unter Annahme von Fraunhoferbeugung und
eines Punktstrahlers verantwortlich, siehe auch Tabelle A2.1 in Anhang 2. Die Soft-
ware extrapoliert allerdings das Beugungssignal und ermittelt dadurch eine Spray-
tropfengré Benverteilung im gesamten angegebenen GréBenbereich.
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Abbildung 4.12: Vergleich der Sauterdurchmesser x;, bei Auswertung des Messsignals ab
Detektor 1 (innerster Detektor), ab Detektor 3 und bei Korrekturberechnung mit angepasster
Gaussfunktion fir PVP K30 20 % (D15, nach Fraunhofer).
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Abbildung 4.13: Vergleich der Sauterdurchmesser x;, bei Auswertung des Messsignals ab
Detektor 1 (innerster Detektor), ab Detektor 3 und bei Korrekturberechnung mit angepasster
Gaussfunktion fir PVP K30 40 % (D15, nach Fraunhofer).
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Abbildung 4.14: Volumenspezifische Verteilungssumme Qs bei Auswertung des Messsignals
ab Detektor 1 (innerster Detektor), ab Detektor 3 und bei Korrekturberechnung mit ange-
passter Gaussfunktion fir PVP K30 20 % (D15, ALR = 0,29, nach Fraunhofer).
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Abbildung 4.15: Volumenspezifische Verteilungssumme Qs bei Auswertung des Messsignals
ab Detektor 1 (innerster Detektor), ab Detektor 3 und bei Korrekturberechnung mit ange-
passter Gaussfunktion fir PVP K30 40 % (D15, ALR = 0,14, nach Fraunhofer).

Charakteristische KenngréBen

Als charakteristische KenngréBen zur Beschreibung der SpraytropfengréBenvertei-
lung werden in der Literatur zumeist der Sauterdurchmesser x;, (nach DIN ISO
9276-2 [106] mit Makron, aber in dieser Arbeit ohne Makron dargestellt) oder der
volumenspezifische Mediandurchmesser x5, 5 als Mittelwert und der Span als MaB fir
die Verteilungsbreite verwendet. Der Sauterdurchmesser wird auch als gewogener
mittlerer Flachendurchmesser bezeichnet [106] und ist der Tropfendurchmesser
einer monodispersen Verteilung mit gleicher volumenbezogener Oberflache wie die
der charakterisierten polydispersen Verteilung [17(139)]. Der Span ergibt sich ent-
sprechend Gleichung 4.10 aus den Quantilen x;03 und x93 der volumenspezifischen

Verteilungssumme und dem volumenspezifischen Mediandurchmesser.

Span =203~ 703 (4.10)

X503
Zur Charakterisierung der SpraytropfengréBenverteilung wurde in dieser Arbeit der
Sauterdurchmesser als Mittelwert genutzt, da dieser auch die fiir die Sprihtrocknung
relevante Oberflache berilicksichtigt. Als MaB fiir die Breite wurde anstatt des Spans

die Standardabweichung s, der oberflachenspezifischen Verteilungssumme gewahit.
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Dies liegt darin begrindet, dass bei konstanter absoluter GréBe des Intervalls zwi-
schen den Quantilen eine Veranderung des Mediandurchmessers zu einer starken
Veranderung des Spans fiihrt. Die Standardabweichung gibt flir eine Normalvertei-
lung die Differenz der Ober- und Untergrenze vom Modalwert fiir den Bereich an, in
dem 68,3 % der Werte der Verteilung vorliegen und wird nicht durch den Medianwert
beeinflusst. Sie wird nach Gleichung 4.11 anhand der oberflachenspezifischen Ver-
teilungsdichte ¢, berechnet wird [106]. Im Weiteren wird das Formelzeichen s, im
Text mitgefihrt, um eine Verwechslung mit der Standardabweichung von Mehrfach-

messungen zu vermeiden.

57 = [(c=x,) - g, (x)dx (4.11)
4.5.3 Lokale SpraytropfengroBenverteilung — Abel Inversion

Mittels der Laserbeugungsspekirometrie ist es nur méglich, die integrale Tropfengro-
Benverteilung in der Schnittmenge des Sprays und des Laserstrahls innerhalb des
Messbereichs der Optik zu erfassen. Andere Messtechniken wie beispielsweise
Phasendoppleranemometer (PDA) oder Laserlichtschnittverfahren in Kombination
mit Bildanalyse sind in der Lage TropfengrdBenverteilungen an einem definierten Ort
im Raum zu bestimmen. Um dies auch mittels Laserbeugungsspektrometrie zu errei-
chen, haben unter anderem Schmidt und Mewes [55] die Abel Inversion zur Berech-
nung lokaler TropfengréBenverteilungen aus integralen Messdaten eingesetzt.

Die Abel Inversion ist eine mathematische Operation, die es erlaubt, integral be-
stimmte Daten (hier: Schnittmenge Laser und Spray) eines zweidimensionalen Da-
tensatzes (hier: Spray) in lokal aufgeléste Daten umzurechnen. Eine der wichtigsten
Voraussetzungen fur die Anwendbarkeit der Abel Inversion ist hierbei die radiale
Symmetrie bzw. die daraus folgende axiale Symmetrie der integral bestimmten Da-
ten. In Abbildung 4.16 links ist der Messvorgang flr ein Spray schematisch darge-
stellt, bei dem nacheinander an mehreren Messpositionen integrale Daten (hier:
TropfengréBenverteilungen) aufgenommen werden. In Abbildung 4.16 Mitte und
rechts sind beispielhaft die Funktionen in Abh&angigkeit der Messposition y (Mitte) und
des Radius r (rechts) gezeigt. Der mathematische Zusammenhang ist in den Glei-

chungen 4.12 (Abel Transformation) und 4.13 (Abel Inversion) dargestellt [107].
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Abbildung 4.16: Darstellung des Messvorgangs an mehreren y-Positionen fir die Abel Inver-
sion (links); Zusammenhang zwischen der linearen Funktion (Mitte) und der radialen Funkti-
on (rechts) nach Pretzler et al. [107].

h(y)=2[ f(r)———dr 412

(4.13)

Zur Bestimmung von lokal aufgelésten TropfengréBenverteilungen eines Sprays in
Abhéangigkeit vom Radius mussen die integral gemessenen Daten (Abbildung 4.17
oben) zunachst mit der jeweiligen Volumenkonzentration gewichtet werden, um den
Anteil an der gesamten TropfengrdéBenverteilung zu berticksichtigen (Abbildung 4.17
Mitte). Die Volumenkonzentration ¢, kann nach dem Lambert-Beerschen Gesetz mit
der Extinktion E, dem Streuquerschnitt A, und der durchstrahlten Weglange [ berech-
net werden, siehe Gleichung 4.14. Die Extinktion kann aus der bei der Laserbeu-
gungsspekirometrie gemessenen Transmission berechnet werden, siehe Gleichung
4.15. Der Streuquerschnitt ist abhangig von der TropfengrédBenverteilung sowie dem
Extinktionskoeffizienten. Zur Berechnung des von der TropfengréBe und der Laser-
wellenldange abhéngigen Extinktionskoeffizienten wurde die Software BH-Mie-
Rechner [108] verwendet [109(43-4)].

c,=E/(A,-]) (4.14)
E=—-In(T) (4.15)
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Fir jedes GrdBenintervall separat werden dann durch die Abel Inversion aus den
gewichteten Daten die lokal aufgelésten Daten rekonstruiert [109(43-9)]. Fir eine
weitere Auswertung mussen zunachst negative Werte (Interpolationsfehler) durch
Nullwerte ersetzt werden und die erhaltenen Verteilungsdichten wieder auf 1 normiert
werden (Abbildung 4.17 unten).

Da fir Messdaten meist keine Funktion bekannt ist, die die Abhangigkeit von der
Messposition beschreibt, kann die Abel Inversion nicht direkt zur Rekonstruktion
angewandt werden. Zur Bestimmung einer Funktion auf Basis von Messdaten kann
beispielsweise eine Interpolation durchgefihrt werden. Pretzler et al. [107] haben im
Vergleich unterschiedliche Methoden zur Funktionsbestimmung und Abel Inversion
von Daten die besten Ergebnisse durch Interpolation auf der f-Seite (Funktion mit
radialer Abhangigkeit) erhalten. Die von Hipp et al. [110] urspringlich zur Auswer-
tung in der Interferometrie entwickelte Software IDEA (Interferometric Data Evaluati-
on Algorithm) [111] verflgt darlber hinaus Uber eine auf Backus und Gilbert [112]
basierende Methode, die fUr die hier gezeigten Daten eingesetzt wurde. Da jegliche
Abweichungen von der axialen Symmetrie die Abel Inversion mathematisch unmdg-
lich machen, kann zur Wahrung der vollstdndigen axialen Symmetrie diese entweder
mittels der Software IDEA durch Ausgleich einer mdglichen Schraglage und Mitte-
lung der Daten oder durch manuelle Mittelung oder Spiegelung der Daten diese
hergestellt werden. Eine Korrektur darf nur zum Ausgleich durch die Messungenau-
igkeit begriindeter, minimaler Abweichungen durchgefihrt werden, da sonst die

Grundannahme der radialen Symmetrie fir die Abel Inversion verletzt ist.
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Abbildung 4.17: Beispielhafter Ablauf des Vorgehens zur Abel Inversion: Direkte Messdaten
der TropfengréBenverteilung (oben) und mit Volumenkonzentration gewichtete Messdaten

(Mitte) in Abhangigkeit der Messposition; mittels Abel Inversion rekonstruierte lokale Trop-
fengréBenverteilung in Abhangigkeit vom Radius (unten).
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4.5.4 Schattenaufnahmen

Zur optischen Bewertung des Zerstaubungsprozesses wurde ein System flr Schat-
tenaufnahmen (Hardware ILA, Software Oxford Lasers) eingesetzt. Dabei wird der
Schatten eines von hinten beleuchteten Objekts durch eine Kamera erfasst. Das
System besteht aus einer griinen LED-Beleuchtung und einer CCD-Kamera (PCO
2000, Brennweite der Linse 135 mm), die gegenlber der LED auf der anderen Seite
des Sprays positioniert ist. Der Aufbau ist Abbildung 4.18 dargestellt. Das System
wurde in vier Messpositionen eingesetzt: Direkt am DUsenaustritt sowie 7,75, 12,5
und 25 cm unterhalb des Dulsenaustritts. Die Bilderfassung wurde mit 14 Hz (PVP
K30 20 % 12 Hz) durchgeflhrt.

ulll

L] om

- . . Kamera LED

Abbildung 4.18: Schematische Darstellung des Messaufbaus fir Schattenaufnahmen.

Aus den Bildern kann mit Einschrankungen eine SpraytropfengréBenverteilung be-
stimmt werden: Es ist zu berlcksichtigen, dass nur die Tropfen in der Scharfeebene
erfasst werden und dass fir den verwendeten Aufbau TropfengréBen unterhalb
200 um nicht erfasst werden. Im Gegensatz zur Laserbeugungsspektrometrie kann
Uber ein Spharizitatskriterium festgelegt werden, welche Tropfen ausgewertet wer-
den um nicht vollstandig aufgebrochene Faden auszuschlieBen.

Aus den Uberlagerten Bildern einer Messung direkt am DlUsenaustritt — exemplarisch
in Abbildung 4.19 dargestellt — kann der Winkel des Spraykegels (im Weiteren
Spraywinkel) bestimmt werden. Der Spraywinkel wurde sowohl basierend auf dem
gesamten erfassten Spraybild als auch fir die Aufweitung 5 mm unterhalb des Du-
senaustritts bestimmt. Die Winkelangaben beziehen sich auf den gesamten Kegel.
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_ _

Abbildung 4.19: Uberlagerte Bilder einer exemplarischen Messung (D15, PVP K30 30 %,
ALR = 0,14).

Die Nutzung des Systems fUr Schattenaufnahmen war in Zusammenarbeit mit Astrid
Gulnther, Universitat Erlangen-Nirnberg, im Rahmen des DFG Schwerpunktpro-
gramms 1423 ,Prozess-Spray” mdglich.

4.5.5 Bestimmung der Sprayunstetigkeit

Zur Quantifizierung der Sprayunstetigkeit kann beispielsweise die Pulsationsfrequenz
des Sprays herangezogen werden. Diese wurde mit Hilfe hochfrequenter Laserbeu-
gungsspektrometrie sowie eines Stroboskops bestimmt. Weiterhin erlaubt die Aus-

wertung der Schattenaufnahmen eine Bewertung der Unstetigkeit.

Laserbeugungsspektrometrie

Zur Bestimmung der Pulsationsfrequenz wurde entsprechend dem in Kapitel 4.5.2
beschriebenen Vorgehen die SpraytropfengréBenverteilung fir jeden Messpunkt
mindestens dreifach im ,Rapid Mode“ bestimmt, was Messungen mit Aufnahmefre-
quenzen gréBer 1 Hz ermdglicht. Die Messungen wurden weitestgehend mit 250 Hz
durchgefuhrt, zur Validierung aber auch mit 50 und 1000 Hz. Anhand dieser wurde
der zeitliche Verlauf der charakteristischen KenngréBen x93, x503, X903 Und x;, Sowie
der Transmission T bestimmt. Ein exemplarischer Verlauf der Quantile x93 und xg3
ist in Abbildung 4.20 dargestellt.

Die Pulsationsfrequenz kann hier grundsétzlich durch Zahlen der Peaks pro Zeitein-
heit, durch eine Fourier-Analyse oder durch Anpassung einer Funktion an den zeitli-
chen Verlauf ermittelt werden. Die Anpassung durch eine Sinusfunktion (mittels
OriginLab Origin 8G) wies hierbei eine ausgepragte Robustheit auf und wurde daher
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fir die Auswertung genutzt. Die verwendete Sinusfunktion ist in Gleichung 4.16 am
Beispiel des mittleren, volumenspezifischen Tropfendurchmessers mit dessen Offset
X90.3:0, der Amplitude A, der Messzeit ¢, der Phasenverschiebung 7 und der halben
Periode 7 dargestellt. Die Pulsationsfrequenz f» kann entsprechend Gleichung 4.17

aus der Periode berechnet werden.
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Abbildung 4.20: Exemplarischer zeitlicher Verlauf der Quantile x99 3 und x;03 gemessen mit
250 Hz (D15, PVP K30 20 %, ALR = 0,32).

. r—t
Xoo3 = Xog30 T A sm(ﬂ'- i Oj (4.16)

fr= ﬁ (4.17)
Bei der Fourier-Analyse wurde anhand einer schnellen Fourier-Transformation (engl.:
Jfast Fourier transformation“ (FFT)) das Frequenzspektrum und dessen Maxima
mittels Matlab 7 (The MathWorks) bestimmt. Zur weiteren Uberpriifung wurde die
Pulsationsfrequenz mit Hilfe eines Stroboskops (Rheintacho Pocket LED), vergleich-
bar mit einer Drehzahlbestimmung, gemessen. Die beschriebene Vorgehensweise
zur Bestimmung der Pulsationsfrequenz auf Basis hochfrequenter Laserbeu-
gungsspektrometrie wurde bereits mit optischer und akustischer Erfassung vergli-

chen und zeigte eine gute Ubereinstimmung [113].
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Schattenaufnahmen

Die optische Konzentration ¢, der Schattenaufnahmen ist ein MaB fir den abge-
schatteten Anteil der Bilder. Da sich diese bei Unstetigkeit des Sprays ebenfalls
zeitlich verandert, kann sie auch zur Bestimmung der Unstetigkeit genutzt werden.
Um einen Vergleich verschiedener Sprays zu ermdglichen, wird die optische Kon-
zentration in den einzelnen Bildern mit der gemittelten optischen Konzentration aller
Bilder einer Messung normalisiert, siehe Gleichung 4.18. Der zeitliche Verlauf der
resultierenden normalisierten Konzentration = ist exemplarisch fur zwei Messungen
in Abbildung 4.21 dargestellt. Die Standardabweichung der normalisierten Konzent-
rationen der einzelnen Messungen wird im Weiteren als MaB zur Bewertung der

Sprayunstetigkeit verwendet.
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Abbildung 4.21: Exemplarischer zeitlicher Verlauf der normalisierten Pulsation = beim Zer-
stduben von zwei unterschiedlichen PVP-Lésungen (Messposition 12,5 cm, D15, ALR =
0,32).

4.6 Partikelcharakterisierung

Die in Spruhtrocknungsversuchen hergestellten PVP-Partikel wurden hinsichtlich des
Wassergehalts, der Partikelform und -gréBenverteilung untersucht. Der Wasserge-
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halt der Proben wurde mit Hilfe einer Infrarottrockenwaage (Kern MLS) bei 105 °C
bestimmt. Jede Probe wurde dreifach mit jeweils neuem Material der Probe gemes-
sen. Zur Beurteilung der Partikelform wurden mit Hilfe eines Lichtmikroskops (Carl
Zeiss Axiolab re, 10x VergrdoBerung) mit angeschlossener Digitalkamera Aufnahmen
gemacht.

Zur Bestimmung der PartikelgréBenverteilung wurde ein Laserbeugungsspektrome-
ter (Beckman Coulter LS 13320, Wellenlange 780 nm) mit einer Trockendispergie-
reinheit (Tornado) eingesetzt. Grundlegende Informationen zur Laserbeugungsspekt-
rometrie finden sich in Kapitel 4.5.2. Die Streulichtdaten wurden nach der Theorie
von Fraunhofer ausgewertet, wobei zu beachten ist, dass die PartikelgrdoBenvertei-
lungen sich im Grenzbereich der Anwendbarkeit (vergleiche Kapitel 4.5.2) befinden.
Da der Brechungsindex von festem PVP allerdings nicht bekannt ist, kann eine feh-
lerhafte Angabe des Brechungsindex bei der Auswertung nach der Theorie von Mie
ebenfalls zu Fehlern fihren [99(265)]. Gleiches gilt flir Partikel mit rauer Oberflache
[99(279)]. Als KenngréBe fir die PartikelgroBenverteilung wurde der Sauterdurch-
messer gewahlt. Jede Probe wurde dreifach gemessen.
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5 Materialcharakterisierung

Die relevanten Charakteristika der eingesetzten Materialien werden entsprechend
des zuvor vorgestellten Stand des Wissens wie folgt definiert: Fir die Zerstdubung
sind die Dichte, Oberflachenspannung sowie die rheologischen Eigenschaften rele-
vant. Fur die Modellemulsion sind dariber hinaus die rheologischen Eigenschaften
der einzelnen Phasen sowie die Grenzflachenspannung zwischen diesen relevant.
Diese GroBen wurden jeweils in Abhangigkeit von der Konzentration der Polymere
bzw. des Maltodextrins untersucht.

5.1 Polyvinylpyrrolidonlésungen

In Tabelle 5.1 sind die Messergebnisse fiir Dichte, Brechungsindex und Oberfla-
chenspannung in Abhangigkeit von der Konzentration und dem K-Wert des Polyvi-
nylpyrrolidons (PVP) aufgelistet. Die Dichte zeigt hierbei wie erwartet fir beide K-
Werte mit steigender Konzentration einen leichten Anstieg. Ebenso steigt der Bre-
chungsindex ausgehend von 1,33 (reines Wasser [114(B261)]) mit steigender Kon-
zentration flr beide K-Werte an. In Abbildung 5.1 ist die gemessene Oberflachen-
spannung in Abhangigkeit von der PVP-K30-Konzentration dargestellt. Unter Be-
riicksichtigung der Standardabweichung (zur Ubersichtlichkeit nur fiir einzelne Da-
tenpunkte dargestellt) ist weder im zeitlichen Verhalten noch hinsichtlich des
Absolutwerts eine signifikante Abhangigkeit erkennbar. Dies ist auch flr den in Ab-
bildung 5.2 dargestellte Abhangigkeit von der PVP-K90-Konzentration erkennbar. In
Anhang 3 ist die Abh&ngigkeit der Oberflachenspannung von niedrigeren und hdhe-
ren PVP-Konzentrationen fir K30 (Abbildung A3.1) und K90 (Abbildung A3.2) abge-
bildet. Auch dort ist auf Basis der Standardabweichungen keine signifikante Abhéan-
gigkeit der Oberflachenspannung von der Konzentration erkennbar. Bei allen Mes-
sungen erreichte die gemessene Oberflachenspannung keinen stabilen Bereich, was
gof. auf Verunreinigungen zurtckzuflhren ist. Daher sind zum Vergleich in Tabelle
5.1 die Werte bei 300 s Messzeit angegeben. Fir die in Kapitel 6.6 dargestellten
Ergebnisse der Modellierung wurde ein Mittelwert von 64,5 mN/m sowohl fir PVP
K30 als auch PVP K90 eingesetzt.
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Tabelle 5.1: Messwerte fur Dichte, Brechungsindex und Oberflachenspannung von PVP-
Lésungen in Abhangigkeit von K-Wert und Konzentration. Messwert der Oberflachenspan-
nung bei 300 s Messzeit.

K-Wert & Dichte / g/cm® | Brechungsindex /- | Oberflachenspannung o
Konzentration bei 300 s / mN/m

K30 15 % 1,02 £ 0,00 1,36 £ 0,00 -

K30 20 % 1,05 £ 0,00 1,37 £ 0,00 64,4+1,0

K30 30 % 1,06 £ 0,01 1,39 £ 0,00 65,2+0,2

K30 40 % 1,08 £ 0,00 1,41 £ 0,00 64,6 £0,2

K30 45 % 1,10 £ 0,01 1,42 £ 0,00 -

K30 50 % 1,14 £ 0,01 - 63,0 £ 0,1

K90 4 % 1,00 £ 0,00 1,34 £ 0,00 65,0 £0,6

K90 6 % 1,01 £ 0,00 1,34 + 0,00 64,6 +1,1

K90 8 % 1,01 £0,00 1,35+ 0,00 64,4+1,3
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Abbildung 5.1: Oberflachenspannung in Abhangigkeit der PVP-K30-Konzentration.
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Abbildung 5.2: Oberflachenspannung in Abhangigkeit der PVP-K90-Konzentration.

Die Scherviskositaten von PVP-Ldsungen in Abhangigkeit von der Scherrate und
Konzentration sind fir K30 in Abbildung 5.3 und fir K90 in Abbildung 5.4 dargestellt.
In Abbildung A3.3 in Anhang 3 sind Daten flir Konzentration von 5 bis 50 % PVP K30
wiedergegeben. Geschlossene Symbole stehen flr mit dem Rotationsrheometer
gemessene Werte, offene Symbole sind mit dem Kapillarrheometer gemessen. Zur
besseren Darstellung ist nur jeder zweite mit dem Rotationsrheometer gemessene
Messwert dargestellt, die tbrigen Werte stimmen mit dem Trend der dargestellten
tberein. Die mit unterschiedlichen Rheometern bestimmten Scherviskositaten stim-
men im Rahmen der Messgenauigkeit tUberein. Fir PVP-Lésungen beider K-Werte
zeigt sich mit steigender Konzentration ein Anstieg der Scherviskositat. Mit steigen-
der Scherrate geht ein quasinewtonsches Verhalten in ein strukturviskoses Verhalten
Uber. Dies setzt mit steigender Konzentration bei geringeren Scherraten ein. Ein
Anstieg des K-Werts flhrt ebenfalls zu einem Einsetzen des strukturviskosen Verhal-
tens bei geringeren Scherraten. Fir die in Kapitel 6.6 dargestellten Ergebnisse der
Modellierung werden die in Tabelle 5.2 aufgelisteten Scherviskositatswerte bei
1000 1/s verwendet. Diese Werte stimmen fir K30 nicht mit den bisherigen Arbeiten
zur effervescent atomization“ von PVP-L&sungen Uberein. So haben Petersen et al.
[6] flr 30 % eine Scherviskositat von 30 mPa-s angegeben. Hinsichtlich K90 stimmen
die Werte aber weitgehend mit denen von Petersen et al. (5 % 25 mPa-s) und Niel-
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sen et al. [7] (Ostwald-Gesetz, 5 % 32 mPa-s mit Index 0,9, 10 %, 10 % 175 mPa-s
mit Index 0,85) Uberein.
Tabelle 5.2: Ubersicht der fiir weitere Berechnungen verwendeten Scherviskositatswerte von

PVP-Lésungen in Abhangigkeit von K-Wert und Konzentration. Messung mit Rotationsrheo-
meter bei 1000 1/s.

K-Wert & Scherviskositat # /
Konzentration mPa-s
K30 15 % 13,3
K30 20 % 24,5
K30 30 % 102,7
K30 40 % 511,7
K30 45 % 1263,3
K30 50 % 37083,3
K90 4 % 25,3
K90 6 % 67,5
K90 8 % 123,9
101__' T ' ) —v—K3045 %|
] —4— K30 40 %}
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Abbildung 5.3: Mittlere Scherviskositat in Abhangigkeit der Scherrate und PVP-K30-Konzen-
tration. Geschlossene Punkte mittels Rotationsrheometer gemessen, offene Punkte mittels
Kapillarrheometer.
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Abbildung 5.4: Mittlere Scherviskositat in Abhangigkeit der Scherrate und PVP-K90-Konzen-
tration. Geschlossene Punkte mittels Rotationsrheometer gemessen, offene Punkte mittels
Kapillarrheometer.

In Abbildung 5.5 ist die Dehnviskositat von PVP-K30-Lésungen unterschiedlicher
Konzentrationen in Abhangigkeit von der Dehnrate aufgetragen. Nach Durchlaufen
des Anlaufbereichs (logarithmischer Abfall unabhangig von Konzentration) zeigen
alle Proben eine weitgehende Unabhangigkeit der Dehnviskositat von der Dehnrate.
Dieser Effekt ist mit steigender Konzentration starker ausgepragt. Die Linien stellen
entsprechend Gleichung 4.3 den dreifachen Wert der jeweils korrespondierenden
Scherviskositat bei 1000 1/s dar. Dies zeigt mit Ausnahme der 20 %igen L&sung
ebenfalls eine gute Ubereinstimmung, was entsprechend Kapitel 4.2.1 die Aussage
stltzt, dass die PVP-K30-Ldsungen im untersuchten Dehnratenbereich zumeist ein
quasinewtonsches Verhalten aufweisen.

Abbildung 5.6 zeigt die Dehnviskositat von PVP-K90-Lésungen unterschiedlicher
Konzentrationen in Abhangigkeit von der Dehnrate. Im Vergleich zu K30 ist hier we-
der ein ausgepragter Anlaufbereich noch ein klarer Trend bei weiterem Anstieg der
Dehnrate erkennbar. Bei einer Konzentration von 4 % ist bei drei von finf Messun-
gen ein konstantes Absinken und eine Stabilisierung zu beobachten. Die zwei weite-
ren Messungen bei 4 % zeigen wie alle Messungen bei héheren Konzentrationen
einen abrupten Anstieg der Dehnviskositat auf, was mdglicherweise auf eine nicht
ideale Ausbildung eines zylindrischen Fadens hinweist. Die Ausbildung eines zylind-
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rischen Fadens ist eine Grundannahme des Standard-CaBER-Experiments [93(1-5)].
Ein Nichtausbilden eines zylindrischen Fadens weist auf nichtnewtonsches, mégli-
cherweise elastisches Verhalten hin. Dies kann allerdings mit dem Standard-CaBER-
Experiment mit Fadenmessung nur am Mittelpunkt im Gegensatz zu einer Fadenkon-
turanalyse nicht verifiziert werden. Mit der verfliigbaren Messtechnik kann daher
keine klare Aussage Uber die dehnrheologischen Eigenschaften der PVP-K90-
Ldésungen gemacht werden.

Im Vergleich der PVP-Lésungen kann geschlossen werden, dass PVP-K30-
Lésungen ein quasinewtonsches dehnrheologisches Verhalten aufweisen und PVP-
K90-Lésungen im Gegensatz dazu kein newtonsches dehnrheologisches Verhalten

erkennen lassen.

PVP K30
" 50 %|]

Dehnviskositat n, / Pas

10° 10’ 10° 10° 10°*
Dehnrate £/ 1/s
Abbildung 5.5: Dehnviskositat in Abhangigkeit der Dehnrate und PVP-K30-Konzentration.

Linien stellen den dreifachen Wert der korrespondierenden Scherviskositat aus Tabelle 5.2
entsprechend Gleichung 4.3 dar.
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Abbildung 5.6: Dehnviskositat in Abhangigkeit der Dehnrate und PVP-K90-Konzentration.
Linien stellen den dreifachen Wert der korrespondierenden Scherviskositéat aus Tabelle 5.2
entsprechend Gleichung 4.3 dar.

In Tabelle 5.3 sind Fadenabrisszeiten in Abhangigkeit von der PVP-Konzentration
und dem K-Wert aufgelistet. Mit steigender Konzentration steigt die Fadenabrisszeit
fir beide K-Werte signifikant an. Im Vergleich zur Konzentrationsabhangigkeit der
Scherviskositat (vergleiche Tabelle 5.2) ist fir beide K-Werte jeweils ein bezlglich
der GréBenordnung vergleichbarer Anstieg der Fadenabrisszeit zu beobachten.

Tabelle 5.3: Ubersicht der Fadenabrisszeiten in Abhangigkeit von K-Wert und Konzentration
der PVP-L6sungen.

K-Wert & Konzentration | Fadenabrisszeit /s
K30 20 % 0,024 + 0,001
K30 30 % 0,039 £ 0,005
K30 40 % 0,158 + 0,001
K30 45 % 0,377 + 0,004
K30 50 % 0,962 + 0,006
K90 4 % 0,047 = 0,001
K90 6 % 0,051 = 0,001
K90 8 % 0,124 + 0,001
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Entgegen der in 4.2.1 beschriebenen Erwartung aus der Literatur, dass Polymerl6-
sungen meist einen elastischen Anteil aufweisen, kénnen fir die untersuchten PVP-
K90-Lbésungen bei oszillatorischen Messungen in Amplitudensweeps kein signifikan-
tes Speichermodul gemessen und kein linear viskoelastischer Bereich bestimmt
werden, siehe auch Abbildung A3.4 in Anhang 3. Daher wird im Weiteren davon
ausgegangen, dass keine relevanten elastischen Eigenschaften vorliegen. Fir PVP-
K30-Lésungen kann in Amplitudensweeps nur bei Konzentrationen ab 40 % in ein-
zelnen Messungen ein Speichermodul gemessen werden. Es wird daher hier davon
ausgegangen, dass auch bei hohen K30-Konzentrationen nur geringe elastische
Eigenschaften vorliegen.

AbschlieBend wird festgehalten, dass die Konzentration und der durch den K-Wert
beschriebene Polymerisationsgrad der Polymere am starksten die rheologischen
Eigenschaften beeinflusst. Die Verdnderung der Grenzflachenspannung liegt im
Bereich der Standardabweichung und ist somit vernachlassigbar. Die Veranderung
der Dichte wird bei den Berechnungen berlcksichtigt, zeigt aber nur eine geringe
Abhangigkeit von Konzentration und K-Wert.

5.2 Ol-in-Wasser-Modellemulsion

In Tabelle 5.4 sind die Messwerte der Dichte und der Oberflachenspannung der
Emulsion und kontinuierlichen Phase sowie der Grenzflachenspannung zwischen
den Phasen in Abhangigkeit von der Konzentration des Maltodextrins (MD) aufgelis-
tet. Die angegebenen Werte flir die Oberflachenspannung der kontinuierlichen Phase
und der Grenzflachenspannung wurden bei 300 s Messzeit bestimmt, da hier wie
beim PVP kein stabiler Wert erreicht wurde, was hier auf Verunreinigungen im Ol
zurUckzufihren ist. Bei der Herstellung der Emulsionen kommt es zu stabilen Luft-
einschlissen, was mit steigender Konzentration durch den stabilisierenden Effekt der
héheren Viskositat zunimmt. Da die stabilen Lufteinschlisse auch bei der Zerstau-
bung der Emulsion vorliegen, wurden diese auch bei der Dichtemessung berlcksich-
tigt. Mit steigender Konzentration wird im Allgemeinen eine Erhéhung der Dichte
erwartet. Dieser Trend ist fir die Emulsion nicht zu erkennen, was auf die Luftein-
schllsse zurtckzuflhren ist. Hierdurch sind auch die im Vergleich zur Dichtemes-
sung der PVP-Lésungen (siehe Tabelle 5.1) hohen Standardabweichungen begriin-
det. Die Oberflachenspannung der Emulsion o, zeigt keinen klaren Trend: Mit stei-

gender Konzentration werden steigende Mittelwerte beobachtet, der Anstieg liegt
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aber innerhalb der Standardabweichung der Messungen. Die Oberflachenspannung
der kontinuierlichen Phase o, steigt flr 0 bis 15 % MD im Mittel um 2,8 mN/m an,
schwankt aber bei weiterer Konzentrationserhéhung in einem Bereich von 1,6 mN/m.
Die Mittelwerte der Grenzflachenspannung sinken bis 35 % MD innerhalb der Stan-
dardabweichung ab. Die Messungen weisen eine hohe Standardabweichung auf,
was sich flir Konzentration gréBer 30 % MD nochmals verstarkt. Daher kann kein
klarer Trend festgestellt werden.

Tabelle 5.4: Ubersicht der Dichte, Oberflichenspannung der Modellemulsion und kontinuier-

lichen Phase sowie Grenzflachenspannung zwischen den Phasen in Abhangigkeit von der
MD-Konzentration.

MD- Dichte Oberflachenspannung / mN/m | Grenzflachenspannung
Konzentration p. ! glem® bei 300 s bei 300 s
o, Ox y / mN/m
0% 0,99 + 0,00 46,0 £ 0,9 44,4 + 0,6 12,1 £ 0,1
10 % 1,01 £ 0,00 46,1+ 0,9 45,4 + 0,1 11,7+0,2
15 % 0,96 + 0,08 46,5+ 0,4 47,2 0,0 11,7+0,8
20 % 1,05 + 0,02 46,3+ 0,5 46,7 £0,2 11,4 +£0,6
30 % 1,01 £ 0,05 47,1 0,3 47,8 £0,0 10,6 + 0,4
35 % 1,01 £ 0,03 46,9 £ 0,2 47,2 +0,1 9,3+2,6
40 % 1,04 £ 0,07 47,0+ 0,7 47,0+ 0,0 12,3+1,7
50 % 1,02 £ 0,03 46,7 +1,8 48,3+ 0,2 12,8 £ 3,6

In Abbildung 5.7 ist die Scherviskositat der Modellemulsion fir unterschiedliche MD-
Konzentrationen in Abhangigkeit von der Scherrate dargestellt. Mit steigender Kon-
zentration steigt die Scherviskositat an und bis zu einer Konzentration von 30 % wird
im untersuchten Scherratenbereich ein quasinewtonsches Verhalten beobachtet. Der
Anstieg der Viskositat bei hohen Scherraten und Konzentrationen von bis zu 15 % ist
auf Taylorwirbel in der Messzelle zuriickzuflihren. Bei Konzentrationen von 35 bis
50 % wird dahingegen ein strukturviskoses Verhalten beobachtet. Das verwendete
Pflanzendl zeigte im untersuchten Scherratenbereich ebenfalls ein quasinewton-
sches Verhalten und eine Scherviskositat von 59,3 + 1,6 mPa-s. In Tabelle 5.5 sind
die Mittelwerte der Scherviskositat bei 1000 1/s sowie die Mittelwerte der mit Glei-
chung 2.29 berechneten Viskositatsverhalinisse gezeigt. Bei der ,effervescent atomi-

zation“ werden Scherraten von wenigstens 1000 1/s erwartet.
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Abbildung 5.7: Scherviskositat der Modellemulsion in Abhangigkeit der Scherrate und der
MD-Konzentration

Tabelle 5.5: Ubersicht der Scherviskositat bei 1000 1/s und des Viskositatsverhaltnisses
entsprechend Gleichung 2.29 in Abhangigkeit der MD-Konzentration. Fir Konzentrationen
bis zu 15 % sind extrapolierte Werte angegeben.

MD- Scherviskositéat Viskositats-
Konzentration ne/ mPa-s verhaltnis
bei 1000 1/s Al -

0 % 2,4+0,1 24,89 + 0,54
10 % 53+0,3 11,22 + 0,67
15 % 8404 7,11 £ 0,35
20 % 13,7+£0,2 4,33 + 0,06
30 % 45,8 +2,0 1,30 £ 0,06
35 % 88,2+4,8 0,67 £ 0,04
40 % 181,56+ 20,5 0,33 +£0,03
50 % 728,9 £ 83,2 0,08 + 0,01

Es kann festgehalten werden, dass auch fir die Modellemulsion die MD-
Konzentration die rheologischen Eigenschaften am starksten beeinflusst. Weder die
Grenz- und Oberflachenspannungen noch die Dichten zeigen eine eindeutige Ab-
héangigkeit, die Werte werden aber bei den weiteren Berechnungen beriicksichtigt.
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5.3 Scherrheologischer Vergleich der ein- und mehrphasigen Stoffsys-
teme

Wie in Kapitel 5.1 und 5.2 gezeigt wurde, hat die Konzentrationsdnderung der jewei-
ligen, gelésten Trockensubstanz fur alle untersuchten Stoffsysteme den starksten
Einfluss auf die rheologischen Eigenschaften. Zum direkten Vergleich der untersuch-
ten Stoffsysteme ist in Abbildung 5.8 die Scherviskositat flir ausgewahlte Konzentra-
tionsstufen dargestellt. Im Vergleich ist zu erkennen, dass die Modellemulsion das
ausgepragteste strukturviskose Verhalten im Scherratenbereich bis 1000 1/s zeigt.

MD K30 K90 |3
; ——50% ——45% —<—8 % |-
1O_§ —0—30% —*— 30 % +6°/o_§

100/0 —a—15% —0—4 % |]

Scherviskositat n/ Pas

10° 10’ 10° 10°
Scherrate y/ 1/s

Abbildung 5.8: Vergleich der Scherviskositat der untersuchten Stoffsysteme in Abh&ngigkeit
der Scherrate und der Konzentration der jeweiligen Trockensubstanz.

FOr einen direkten Vergleich der nachfolgenden Ergebnisse werden im Weiteren
teilweise vereinfacht die Scherviskositatswerte entsprechend Tabelle 5.6 genutzt. Es
ist hierbei nochmals hervorzuheben, dass damit die drei Stoffsysteme (Modellemul-
sion, PVP K30 und PVP K90) aufgrund ihrer unterschiedlichen inneren Struktur
(Polymerisationsgrad bzw. molekulare Masse, einphasig vs. zweiphasig) und die
daraus resultierenden, unterschiedlichen rheologischen Eigenschaften nicht vollstan-
dig beschrieben sind.



74 Materialcharakterisierung

Tabelle 5.6: Ubersicht der Scherviskositét bei 1000 1/s in Abhangigkeit der Konzentration der
jeweiligen Trockensubstanz flr die untersuchten Stoffsysteme.

MD Schervisk. | PVP K30 | Schervisk. | PVP K90 | Schervisk.
Konz./% | n/mPa-s Konz./% | n/mPa-s Konz./% | n/mPa-s
0 2,4 15 13,3 4 25,3
10 53 20 24,5 6 67,5
15 8,4 30 102,7 8 123,9
20 13,7 40 511,7 - -
30 45,8 45 1263,3 - -
35 88,2 50 3703,3 - -
40 181,5 - - - -
50 728,9 - - - -
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6 Spraymorphologie

Zur Untersuchung der Anwendbarkeit der ,effervescent atomization” fir die Sprih-
trocknung wurde das Spray in Abhangigkeit von den Stoff- und Prozessparametern
mit den in Kapitel 4.5 vorgestellten Methoden untersucht. Unter Spraymorphologie
werden hierbei die folgenden Eigenschaften zusammengefasst: Winkel des Spray-
kegels, Aufbruch der Flissigkeit bei der Zerstdubung, SpraytropfengréBenverteilung
im Gesamtspray sowie deren lokale Auflésung und die Stetigkeit des Sprays.

6.1 Spraywinkel

In Tabelle 6.1 sind Mittelwerte der anhand von Schattenaufnahmen ermittelten
Spraywinkel fir Polyvinylpyrrolidon (PVP) K30 und K90 in Abhangigkeit von den
Disengeometrien D15 und D60 und des ALR aufgelistet. Eine Erh6hung des ALR
fihrt zur VergréBerung der Spraywinkel. Eine Ausnahme bildet der Messwert flr
PVP K90 bei D15 und einem ALR von 0,14, was aber aufgrund der hohen Standard-
abweichung als Messfehler anzusehen ist. Zwischen den Disengeometrien ist kein
relevanter Unterschied erkennbar, aber fir PVP K30 werden grundsatzlich gréBere
Spraywinkel als fir PVP K90 beobachtet. Dies ist vermutlich auf den dampfenden
Effekt der vom Polymerisationsgrad abhangigen rheologischen Eigenschaften zu-
rickzuflhren, was aber anhand der Scherviskositdtsdaten und mangels aussage-
kraftiger Messungen der Dehnviskositéat nicht belegt werden kann. Insgesamt liegen
alle Spraywinkel im Rahmen der in der Literatur bekannten Werte fir vergleichbare
Zerstauber ohne Abstufungen am Austritt des Disenkanals (siehe Kapitel 2.2.2). Die
Auswertung des gesamten Sprayprofils im Vergleich zu dem bei 5 mm Abstand zum
Zerstauber zeigt zwar geringfligig kleinere Spraywinkel, aber die Abhangigkeit vom
ALR ist unveréandert. Siehe hierzu auch Abbildung A4.1 in Anhang 4.

Tabelle 6.1: Mittlere Spraywinkel (Vollwinkel) fir PVP K30 und K90 bei der Zerstdubung mit
DUsengeometrien D15 und D60 (Auswertung bei 5 mm Abstand zum Zerstauber).

PVP K30 (20, 30, 40 %) K90 (4, 6, 8 %)
D15 D60 D15 D60
ALR / - Spraywinkel / °
0,14 12,0+ 2,6 13,0 +1,7 14,7 + 5,7 9,3+2,3
0,23 13,0+ 1,0 13,3+1,2 9,0+2,0 9,7+1,5
0,32 16,7+2,5 15,7 + 3,1 14,7+1,5 10,3+2,5
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6.2 Flussigkeitsaufbruch

Anhand von Schattenaufnahmen kann der Aufbruch der Flissigkeit am Austritt des
Dlsenkanals beobachtet werden. In Abbildung 6.1 ist exemplarisch eine Schatten-
aufnahme bei der Zerstaubung einer 30 %igen PVP-K30-Lésung mit Disengeomet-
rie D15 und einem ALR von 0,23 zu sehen. Es ist der Austritt des ringférmigen Fila-
ments und der direkte Zerfall in einzelne Ligamente zu erkennen. Diese zerfallen mit

steigendem Abstand zum Austritt in Teilsticke bzw. Einzeltropfen.

Abbildung 6.1: Beispiel einer Schattenaufnahme (D15, PVP K30 30 %, ALR 0,23).

In Abbildung 6.2 sind Schattenaufnahmen bei der Zerstaubung von reinem Wasser
mit Disengeometrie D15 fUr unterschiedliche ALR zu sehen. FUr jeden ALR sind zwei
Aufnahmen zu unterschiedlichen Zeitpunkten abgebildet um ggf. vorliegende Unste-
tigkeit und deren Auswirkung zu aufzuzeigen. Mit steigendem ALR ist die zuvor be-
schriebene Aufweitung des Spraywinkels zu erkennen. Fir einen ALR von 0,14 sind
im Gegensatz zu héheren ALR eine starke Inhomogenitat und gréBere Einzeltropfen
zu erkennen. Insgesamt zeigt sich flr reines Wasser aber eine geringe Abhangigkeit
des Aufbruchs vom ALR.
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Abbildung 6.2: Schattenaufnahmen der ,effervescent atomization* von reinem Wasser flr
unterschiedliche ALR (D15). Je zwei Aufnahmen fir jeden ALR.

Schattenaufnahmen der Zerstaubung von PVP-K30-Lésungen mit Konzentrationen
von 20 bis 40 % mit Disengeometrie D15 flr unterschiedliche ALR sind in Abbildung
6.3 dargestellt. Mit steigender PVP-K30-Konzentration ist ein Ubergang von direktem
Aufbruch in Tropfen (20 %) zu Fadenbildung mit anschlieBendem Aufbruch in Trop-
fen (40 %) zu erkennen. Der ALR zeigt hier einen starken Einfluss. Fir 30 % ist bei
einem ALR von 0,23 noch eine Fadenbildung zu erkennen, bei einem ALR von 0,32
wird die Flissigkeit fast direkt zu Tropfen aufgebrochen. Fir 40 % ist erkennbar,
dass mit steigendem ALR die gebildeten Faden wesentlich feiner werden und der
Tropfenanteil im betrachteten Bereich zunimmt.

In Abbildung 6.4 sind Schattenaufnahmen der Zerstdubung mit Disengeometrie D15
von PVP-K90-Lésungen mit Konzentrationen von 4 bis 8 % flr unterschiedliche ALR
gezeigt. Fur alle Konzentrationen zeigt sich unabh&ngig vom ALR eine starke Faden-
bildung. Mit sinkender Konzentration und steigendem ALR sind deutlich feinere Fa-
den zu beobachten, aber es sind fast keine Tropfen im betrachteten Bildausschnitt zu
finden. Der nicht vollstandige Aufbruch im betrachteten Bereich geht einher mit den
in Tabelle 6.1 gezeigten, vergleichsweise kleinen Spraywinkeln. Dies ist vermutlich
durch die Tragheit der groBen Flissigkeitsfragmente gegenlber der Beschleunigung
durch das expandierende Gas begriindet.

Fiar K30 und K90 geht jeweils mit der steigenden Scherviskositat der schlechter wer-
dende Aufbruch der Flissigkeit mit steigender Konzentration einher. Der Unterschied
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im Aufbruch zwischen K30 und K90 kann nicht durch das scherrheologische Verhal-
ten beschrieben werden. Wie bereits in Kapitel 5.3 ausgefihrt wurde, kann die
Scherrheologie alleine nicht die rheologischen Unterschiede aufgrund des unter-
schiedlichen K-Werts beschreiben. Die durch den steigenden Polymerisationsgrad
(steigender K-Wert) verursachte Veranderung in den dehnrheologischen Eigenschaf-
ten (siehe Kapitel 5.1) ist hier vermutlich hauptverantwortlich: Das nichtnewtonsche
Verhalten der PVP-K90-Lésungen erschwert im Gegensatz zum quasinewtonschen
Verhalten PVP-K30-Lésungen den Aufbruch der FlUssigkeit.
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Abbildung 6.3: Schattenaufnahmen der ,effervescent atomization® von PVP-K30-Lésungen
unterschiedlicher Konzentration flir unterschiedliche ALR (D15). Je zwei Aufnahmen fir
jeden ALR.
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Abbildung 6.4: Schattenaufnahmen der ,effervescent atomization® von PVP-K90-Lésungen
unterschiedlicher Konzentration flir unterschiedliche ALR (D15). Je zwei Aufnahmen fir
jeden ALR.
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Der Vergleich der unterschiedlichen Disengeometrien (steigende Disenkanallange
fur D15, D30, D45, D60, D150; feine Gasinjektionsgeometrie fiir D15 fein; siehe
Kapitel 4.3) hinsichtlich des Flussigkeitsaufbruchs von PVP-K30-Lésungen mit einer
Konzentration von 20 % zeigt keinen erkennbaren Einfluss der Dusenkanalldange
bzw. der Injektionsgeometrie, sieche Schattenaufnahmen in Abbildung A4.2 und Ab-
bildung A4.3 in Anhang 4. Bei PVP-K30-Konzentrationen von 20 bis 40 % ist im
Vergleich der Disengeometrien D15 (Abbildung 6.3) und D60 (Abbildung A4.4 in
Anhang 4) kein Unterschied anhand der Schattenaufnahmen erkennbar.

Zur Charakterisierung des Verlaufs des Aufbruchs in gr6Berem Abstand zum Disen-
kanalaustritt sind Schattenaufnahmen der Zerstdubung mit Disengeometrie D15 von
PVP-Lésungen mit K30 Konzentration von 20 % (Abbildung 6.5) und K90 Konzentra-
tion von 8 % (Abbildung 6.6) direkt am Austritt des Disenkanals (0,0 cm) und einem
Abstand von 12,5 und 25,0 cm abgebildet. Fir die PVP-K30-Lésung zeigen sich eine
vollstdndige Zerstdubung nahe am Austritt und keine erkennbare weitere Verande-
rung (Koaleszenz bzw. sekundare Zerstaubung). Fir die PVP-K90-Lésung hingegen
ist nahe am Dusenkanalaustritt kein direkter Aufbruch in Tropfen zu erkennen. Bei
einem Abstand von 12,5 cm sind ebenfalls noch Faden, aber mit steigendem ALR
vermehrt Tropfen zu erkennen. Erst bei einem Abstand von 25,0 cm sind fir die
beiden héheren Werte des ALR hauptsachlich Tropfen, aber immer noch einzelne
Ligamente bzw. verbundene Tropfen zu erkennen. Beim niedrigsten ALR treten diese
verbundenen Tropfen noch verstarkt auf.

Wie in Abbildung 6.5 und Abbildung 6.6 zu erkennen ist, ist der Aufbruch der FlUs-
sigkeit beim Abstand von 25,0 cm (Messposition Laserbeugungsspektrometrie) nicht
fir alle untersuchten FlUssigkeiten vollstdndig abgeschlossen bzw. es kann nicht
immer von der Annahme sphérischer Tropfen ausgegangen werden. Dadurch kommt
es bei der Messung mittels Laserbeugungsspektrometrie zu einer Uberschatzung der
Breite der TropfengréBenverteilung, die zwar die Ergebnisse beeinflusst, aber die
Grundaussagen nicht verandert. Dies wird in Anhang 5 anhand von Messdaten im
Detail diskutiert.
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Abbildung 6.5: Schattenaufnahmen der ,effervescent atomization“ von PVP-K30-L&sungen
mit einer Konzentration von 20 % flr unterschiedliche ALR und mit unterschiedlichen Ab-
sténden zum Zerstauber (D15). Je zwei Aufnahmen fir jeden ALR.
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Abbildung 6.6: Schattenaufnahmen der ,effervescent atomization“ von PVP-K90-Lésungen
mit einer Konzentration von 8 % flr unterschiedliche ALR und mit unterschiedlichen Abstan-
den zum Zerstauber (D15). Je zwei Aufnahmen firr jeden ALR.
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6.3 TropfengréBenverteilung im Spray

Wie in Kapitel 2.2.3 und 2.5 ausgefihrt wurde, gibt es in der Literatur einige Arbeiten
zu resultierenden TropfengréBenverteilung bei der ,effervescent atomization® von
Polymerlésungen und keine von Emulsionen. Im Weiteren werden experimentelle

Daten flr diese Stoffsysteme und den Einfluss der Diisengeometrie betrachtet.

6.3.1 Einfluss der Stoffeigenschaften

Zum Vergleich der Stoffeigenschaften wird in diesem Kapitel nur die Disengeometrie
D15 mit unterschiedlichen Stoffsystemen betrachtet. In Abbildung 6.7 ist der Sauter-
durchmesser von zerstaubten PVP-K30-Lésungen mit unterschiedlicher Konzentrati-
on in Abhangigkeit vom ALR dargestellt. Die korrespondierende Standardabweichung
57 ist in Abbildung 6.8 zu sehen. Die Konzentration von 0 % entspricht reinem Was-
ser. Fur alle Konzentrationen wird das aus der Literatur (siehe 2.2.2) erwartete Ab-
sinken der beiden Kenngr6Ben mit steigendem ALR beobachtet. Dabei wird mit stei-
gendem ALR das Absinken der KenngrdBen geringer — ein ALR-unabhangiger Be-
reich wird allerdings nicht beobachtet. Bis zu einer Konzentration von 40 % ist dabei
fur beide KenngrdéBen nur ein geringer Einfluss der Konzentration zu erkennen, wo-
hingegen bei 45 % ein starker Anstieg der Kenngr6Ben zu beobachten ist. Bei L6-

sungen mit einer Konzentration von 50 % konnte keine Spraybildung mehr beobach-

tet werden.
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Abbildung 6.7: Sauterdurchmesser von zerstaubten PVP-K30-Lésungen mit unterschiedli-
cher Konzentration in Abh&ngigkeit vom ALR (D15).
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Abbildung 6.8: Standardabweichung s, von zerstadubten PVP-K30-Lésungen mit unterschied-
licher Konzentration in Abhangigkeit vom ALR (D15).
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Abbildung 6.9: Sauterdurchmesser von zerstdubten PVP-K90-Lésungen mit unterschiedli-
cher Konzentration in Abh&ngigkeit vom ALR (D15).
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Abbildung 6.10: Standardabweichung s, von zerstaubten PVP-K90-Lésungen mit unter-
schiedlicher Konzentration in Abhangigkeit vom ALR (D15).

Die charakteristischen KenngréBen der TropfengréBenverteilungen von zerstaubten
PVP-K90-Lésungen mit unterschiedlicher Konzentration in Abhangigkeit vom ALR
sind in Abbildung 6.9 (Sauterdurchmesser) und Abbildung 6.10 (Standardabwei-
chung s;) dargestellt. Die Konzentration von 0 % entspricht reinem Wasser und ist
dementsprechend identisch mit den Daten fiir 0 % in Abbildung 6.7 und Abbildung
6.8. Es wird ebenfalls das erwartete Absinken der beiden KenngréBen mit steigen-
dem ALR festgestellt, allerdings liegen die Werte mit steigender Konzentration deut-
lich oberhalb der Werte flir PVP-K30-Lésungen mit weit héheren Konzentration. Eine
mit PVP-K30-Lésungen vergleichbare Verringerung des ALR-Einflusses bei hohem
ALR ist im untersuchen Bereich flir PVP-K90-Lésungen nicht erkennbar.

Zur Einordnung der TropfengrdBenverteilungen anhand der scherrheologischen
Charakterisierung sind in Abbildung 6.11 die Sauterdurchmesser von zerstaubten
PVP-K30- und PVP-K90-Lésungen fur unterschiedliche Scherviskositaten in Abhan-
gigkeit vom ALR aufgetragen. Es handelt sich hierbei um die in Abbildung 6.7 und
Abbildung 6.9 gezeigten Sauterdurchmesser fiir reines Wasser (0 % PVP), 30, 40
und 45 % K30 sowie 4, 6 und 8 % K90. Zur besseren Darstellung sind die Standard-
abweichungen nicht wiedergegeben. Bei konstantem K-Wert steigt mit steigender

Scherviskositat der Sauterdurchmesser. Es ist aber erkennbar, dass die Schervisko-
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sitédt keinen Anhaltspunkt zum Vergleich der Zerstdubungsergebnisse von K30 und
K90 bieten kann. Mangels aussagekraftiger dehnrheologischer Messdaten (siehe
Kapitel 5.1) konnte kein Vergleich anhand der Dehnviskositat durchgefihrt werden.
Wie in Kapitel 6.2 diskutiert wurde, kann der Unterschied aber vermutlich auf das
unterschiedliche dehnrheologische Verhalten (K30 quasinewtonsches, K80 nichtnew-
tonsches) zurtickgefuhrt werden.
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Abbildung 6.11: Vergleich der Sauterdurchmesser von zerstaubten PVP-K30- und PVP-K90-
Lésungen anhand der Scherviskositéten in Abhangigkeit vom ALR (D15).

Gegenuber den bisher gezeigten Ergebnissen zur SpraytropfengréBenverteilungen
von zerstaubten PVP-Lésungen haben Petersen et al. [6] und Nielsen et al. [7] teil-
weise wesentlich geringere Sauterdurchmesser (siehe Kapitel 2.2.3) vorgestellt. In
der Arbeit von Petersen et al. [6] kam allerdings ein Messinstrument zum Einsatz,
welches nur TropfengréBen von bis zu 188 um detektieren kann, wohingegen hier
mit unterschiedlichen Instrumenten nachgewiesen werden konnte, dass vor allem ftr
zerstaubten PVP-K90-Lésungen weitaus gréBere Fllssigkeitsfragmente vorliegen.
Es ist daher davon auszugehen, dass durch die Limitierung des Messgerats eine
deutliche Unterschatzung der tatsachlich vorliegenden Tropfengr6Be verursacht
wurde. In der Arbeit von Nielsen et al. [7] ist durch die Wahl einer geeigneteren Optik
nicht von einer derartigen Unterschatzung auszugehen, aber im Vergleich zur Arbeit
von Petersen et al. [6] und den hier vorgestellten Daten wurde bei einem ALR von ca.

1,4 gearbeitet. Dieser ALR-Wert liegt nach Konstantinov et al. [30] weit auBerhalb
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des eigentlichen Bereichs der ,effervescent atomization“ und erbringt auch nicht
mehr den deutlichen Vorteil gegenlber der herkdmmlichen auBenmischenden
pneumatischen Zerstaubung durch Reduzierung des bendtigten Zerstdubungsgas-
stroms.

In Abbildung 6.12 ist der Spraysauterdurchmesser von zerstaubten Emulsionen mit
unterschiedlicher Konzentration von Maltodextrin (MD) in Abhangigkeit vom ALR
dargestellt. Zur besseren Lesbarkeit der Grafik wurden die bei jedem zweiten ALR
experimentell gemessenen Werte nicht dargestellt — sie stimmen aber mit dem Trend
der gezeigten Daten gut Uiberein. Bei den nicht abgebildeten Sauterdurchmessern fir
die MD-Konzentrationen 15 und 35 % entspricht die Abhangigkeit vom ALR den beo-
bachteten Trends und die Werte liegen zwischen denen von 10 und 20 % bzw. 30
und 40 %. Eine Konzentration von 0 % entspricht hier nicht reinem Wasser sondern
einer MD-freien kontinuierlichen Phase. Mit steigender Konzentration ab 30 % MD
weisen die Messwerte eine starker werdende Standardabweichung des ALR auf.
Dies ist, wie in Kapitel 5.2 diskutiert, auf den Lufteinschluss durch die Herstellung
und die dadurch fehlerbehaftete Dichtemessung zurlckzufihren. Zur Mittelung der
Mehrfachmessungen der SpraytropfengréBenverteilung wurden wie fir alle Versuche
die Messdaten mit gleichem Gasmassenstrom gemittelt. Zur Berechnung des ALR
geht der Messwert der Dichte zur Umrechnung des Flissigkeitsvolumenstroms ein.
Wie bereits flir beide einphasige Stoffsysteme kann auch flir das zweiphasige Stoff-
system der Emulsion der erwartete Trend sinkender Sauterdurchmesser mit steigen-
dem ALR festgestellt werden. Wie flr PVP-K30-Lésungen wird mit steigendem ALR
der Einfluss des ALR auf den Sauterdurchmesser deutlich geringer. Dies ist bei MD-

Konzentrationen von bis zu 40 % ab einem ALR von 0,2 stark ausgepragt.
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Abbildung 6.12: Sauterdurchmesser der zerstdubten Emulsion mit unterschiedlicher MD-
Konzentration in Abhangigkeit vom ALR (D15).

Zur Einordnung der TropfengrdBenverteilungen anhand der scherrheologischen
Charakterisierung sind in Abbildung 6.13 die Sauterdurchmesser von zerstdubten
PVP-K30-Lésungen und der Modellemulsion fir unterschiedliche Scherviskositaten
in Abhangigkeit vom ALR aufgetragen. Es handelt sich hierbei um die in Abbildung
6.7 und Abbildung 6.12 gezeigten Sauterdurchmesser flr reines Wasser (0 % PVP
K30), 30, 40 und 45 % PVP K30 sowie Emulsionen mit 0, 40 und 50 % MD. Zur bes-
seren Darstellung sind die Standardabweichungen nicht wiedergegeben. Es ist gut
zu erkennen, dass mit steigender Scherviskositat die resultierenden Sauterdurch-
messer bei vergleichbarem ALR steigen. Dabei ist die GréBenordnung der Verande-
rung des Sauterdurchmessers unabhangig vom Stoffsystem. So zeigt sich bei einem
ALR von 0,25 far Scherviskositaten von 1,0 mPa-s (PVP K30) und 2,4 mPa-s (Mo-
dellemulsion) fast der gleiche Sauterdurchmesser. Dies ist ebenfalls bei 102,7 mPa-s
(PVP K30) und 181,5 mPa-s (Modellemulsion) der Fall. In beiden Fallen ist der Sau-
terdurchmesser flr die PVP-K30-Lésung etwas kleiner als fur die Modellemulsion.
Flr Scherviskositaten von 511,7, 728,9 und 1263,3 mPa-s folgt der Anstieg des Sau-
terdurchmessers unabhangig vom Stoffsystem dem Anstieg der Scherviskositat. Die
Scherviskositat erlaubt hier also entgegen den Beobachtungen in Abbildung 6.11
eine klare Einordnung des Zerstaubungsergebnisses. Mangels dehnrheologischer
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Daten der Modellemulsion konnte nicht Gberprift werden, ob die beiden Stoffsysteme
ein vergleichbares dehnrheologisches Verhalten aufweisen.
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Abbildung 6.13: Vergleich der Sauterdurchmesser von zerstaubter Emulsion und PVP-K30-
Lésung anhand der Scherviskositaten in Abhangigkeit vom ALR (D15).

6.3.2 Einfluss der Diisengeometrie

Anhand von PVP-K30-Lésungen mit einer Konzentration von 20 % soll im Weiteren
der Einfluss der Disengeometrie auf die TropfengréBenverteilung gezeigt werden.
Eine Ubersicht der Diisengeometrien ist in Tabelle 4.1 aufgelistet. Nach Chin und
Lefebvre [31] wird steigender Diisenkanallange aufgrund von Reibungsverlusten ein
Anstieg des mittleren Tropfendurchmessers erwartet. In Abbildung 6.14 ist der ge-
messene Einfluss der Disenkanallange bei konstantem Disenkanaldurchmesser auf
den Sauterdurchmesser dargestellt. In Abbildung 6.15 ist der korrespondierende
Einfluss auf die Standardabweichung s, gezeigt. Die Dlisenkanalldnge steigt von
1,5 mm (D15) auf 15 mm (D150). Mit steigender Disenkanallange ist zunachst eine
Verringerung beider KenngréBen fur die Disengeometrien D30 und D45 zu be-
obachten. Mit weiter steigender Léange werden wieder gréBere charakteristische
KenngréBen gemessen, wobei diese bei Disengeometrie D60 maximal sind und flr
D150 auf dem Niveau von D15 liegen. Die Veranderung der KenngréBen ist mit Aus-
nahme von D60 allerdings relativ gering und liegt zumeist im Vertrauensbereich der
Standardabweichung.
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Abbildung 6.14: Sauterdurchmesser fir Disengeometrien mit unterschiedlicher Diisenlange
in Abhangigkeit vom ALR (PVP K30 20 %).
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Abbildung 6.15: Standardabweichung s, flir Disengeometrien mit unterschiedlicher Disen-
lange in Abhéngigkeit vom ALR (PVP K30 20 %).

Chin und Lefebvre [31] haben beschrieben, dass mit steigender Disenkanallange die
mittlere TropfengrdBe sinkt (siehe Kapitel 2.2). Das Verhalten entgegen dieser Er-
wartung kann an dieser Stelle nicht erklart werden. Die Drlcke in der Mischkammer
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steigen wie erwartet mit steigender Disenkanallange kontinuierlich an (Flissigkeits-
driicke: 1,0-1,3-1,5-1,5- 23 bar fur ALR=0,12 und 3,1 - 3,5-3,9 - 3,9 - 5,1 bar
fir ALR = 0,29) und liefern keinen Anhaltspunkt fir das Verhalten der mittleren Trop-
fengréBe.

Die charakteristischen KenngréBen Sauterdurchmesser und Standardabweichung s,
far drei unterschiedliche Geometrien der Mischkammer bzw. Gasinjektionsgeometrie
in Abhangigkeit vom ALR sind in Abbildung 6.16 dargestellt. Im Vergleich zu D15 hat
D15 fein einen kleineren Gasinjektionsdurchmesser und D15 minimix einen kleineren
Mischkammerdurchmesser, siehe auch Kapitel 4.3. Im Vergleich zu D15 ist fir D15
fein eine leichte Verringerung beider KenngréBen zu erkennen, fir D15 minimix hin-
gegen eine geringe Erhéhung. Die Veranderung der KenngrdéBen liegt zumeist im
Vertrauensbereich der Standardabweichung. Anhand der in der Literatur beschriebe-
nen Ergebnisse (siehe Kapitel 2.2.2) war eine starkere Verringerung der charakteris-
tischen KenngréBen fur D15 fein im Vergleich zu D15 durch geringere Unstetigkeit
und dadurch geringeren Grobanteil im Spray erwartet worden. Dies ist méglicherwei-
se darauf zurlickzuflihren, dass der Gasinjektionsdurchmessern von D15 (0,5 mm)
im Vergleich zu den in den Literatur untersuchten (bis 1,5 mm) klein ist.
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Abbildung 6.16: Sauterdurchmesser und Standardabweichung s, fir Disengeometrien mit
unterschiedlicher Gasinjektionsgeometrie in Abhangigkeit vom ALR (PVP K30 20 %).
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In Abbildung A4.5 und Abbildung A4.6 in Anhang 4 sind die mit Abbildung 6.14, Ab-
bildung 6.15 und Abbildung 6.16 korrespondierenden Daten fir eine PVP-K30-
Konzentration von 40 % dargestellt. Hier sind die zuvor berichteten Trends nicht in
dieser Form erkennbar, aber es ist auch eine deutlich schlechtere Reproduzierbarkeit
zu erkennen, was ebenso wie die Aufnahmen in Abbildung 6.3 auf einen zeitweise
unvollstandigen Aufbruch hinweisen kann. Daher werden die Daten hier nicht weiter
diskutiert.

Entsprechend Chin und Lefebvre [31] beeinflusst das Ip/dp-Verhéltnis aufgrund von
veranderten Reibungsverlusten den mittleren Tropfendurchmesser. Um die Wirkung
veranderter Lange und Durchmesser des Dulsenkanals bei konstantem Ip/dp-
Verhaltnis zu vergleichen, sind in Abbildung 6.17 und Abbildung 6.18 fir drei unter-
schiedliche Disengeometrien der Sauterdurchmesser bzw. die Standardabweichung
s> in Abhangigkeit vom ALR dargestellt. Durchmesser und Lange des DlUsenkanals
steigt von 1,0 (D10) auf 2,0 mm (D20) an. Mit steigendem Durchmesser und Lange
ist bei gleichem ALR eine Verschlechterung des Zerstdubungsergebnisses sowohl
anhand des Sauterdurchmessers als auch der Standardabweichung s, erkennbar.
Entsprechend Gleichung 2.7 ergibt sich nach Chin und Lefebvre [31] fir die Gasin-
jektionsquerschnittsflache und die Dusenkanalquerschnittsflache fir dp = 1,5 mm
(D15) ein Idealwert des ALR von ca. 0,16 und fir dp = 1,0 mm (D10) bzw. dp =
2,0 mm (D20) dementsprechend von ca. 0,07 bzw. 0,28. Im Vergleich mit den in
Abbildung 6.17 dargestellten Sauterdurchmessern in Abhangigkeit vom ALR zeigt
sich, dass die Werte bei dem jeweiligen idealen ALR (D10 extrapoliert 65 - 70 um,
D15 ca. 57 um, D20 ca. 50 um) nicht Gbereinstimmen, aber in einem kleinen Intervall
liegen. Die VergroBerung des Sauterdurchmessers mit Verringerung des Dlsenka-
naldurchmessers ist auf die gréBer werdenden Einlaufverluste von der Mischkammer
in den Dusenkanal zurlckzufihren. Dementsprechend missen bei Variation des
Dusenkanaldurchmessers die Einlaufverluste bei der Bestimmung des Betriebsbe-
reichs einer Disengeometrie bertcksichtigt werden. Fir die in Abbildung 6.18 ge-
zeigten, korrespondierenden Standardabweichung s, ist der beschriebene Zusam-

menhang nur abgeschwacht erkennbar.
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Abbildung 6.17: Sauterdurchmesser fir Disengeometrien mit unterschiedlichem Disenkanal
in Abhangigkeit vom ALR (Ip/dp = konst., PVP K30 20 %).
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Abbildung 6.18: Standardabweichung s, fir Disengeometrien mit unterschiedlichem Dulsen-
kanal in Abhangigkeit vom ALR (Ip/dp = konst., PVP K30 20 %).

Durch Verringerung des DlUsenkanaldurchmessers von D20 zu D10 kommt es zu
einem signifikanten Druckanstieg in der Zufihrung von Gas und Flussigkeit. Der

Einfluss des relativen Gasdrucks (Zerstaubungsdrucks) auf den Sauterdurchmesser
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ist in Abbildung 6.19 fir drei Geometrien dargestellt. Es ist ebenfalls eine Verringe-
rung des Sauterdurchmessers mit steigendem Gasdruck fur alle Disengeometrien
erkennbar, aber bei vergleichbaren Dricken liegen die Werte wesentlich naher beiei-
nander und es ist ein gemeinsamer Verlauf in Abhangigkeit vom Druck fur alle drei
DlUsengeometrien erkennbar. Bei vergleichbaren Sauterdurchmessern ist aber ein
Anstieg des relativen Gasdrucks von D20 zu D10 zu erkennen, der auf den anstei-
genden Druckverlust von D20 zu D10 zurtckzufihren ist. FUr eine Veranderung des
Disenkanaldurchmessers erscheint die Betrachtung des Sauterdurchmessers in
Abhangigkeit vom relativen Druck relevanter als in Abhangigkeit vom ALR.
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Abbildung 6.19: Sauterdurchmesser fir Disengeometrien mit unterschiedlichem Disenkanal
in Abh&ngigkeit vom relativen Gasdruck (/p/dp = konst., PVP K30 20 %, ALR = f(p,)).

6.3.3 Lokale TropfengréBenverteilung im Spray

Eine Ubersicht der radialen Verteilung der TropfengrdBen im Spray ist in Abbildung
6.20 gezeigt. In der linken Halfte (negative Radien) sind Daten fir 20 %ige PVP-K30-
Lésungen dargestellt, in der rechten Halfte (positive Radien) fir 40 %ige PVP-K30-
Lésungen. Die Ergebnisse sind gultig fir den gesamten Spraykegel, da eine radiale
Symmetrie anzunehmen ist. Grundsatzlich sind unabhéangig vom Radius flir héhere
ALR niedrigere Sauterdurchmesser zu sehen. Mit Ausnahme 40 % K30 bei niedrigem
ALR verringert sich der Sauterdurchmessers vom Rand zum Zentrum des Kegels.
FOr 40 % K30 verringert sich bei niedrigem ALR die Tropfengr6Be vom Rand zum

Zentrum zunéchst, bleibt von 60 und 30 mm konstant und erhdht sich dann wieder
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zum Zentrum hin. Fir die niedrigere Konzentration ist mit Disengeometrie D60 eine
geringere Abhangigkeit von der radialen Position zu sehen — d. h. die Verteilung ist
geringfigig homogener. Bei der h6heren Konzentration ist zwischen den Disengeo-
metrien nur fir den Spraymittelpunkt und einen Radius von 10 mm ein relevanter
Unterschied erkennbar. Hier liegen mit Disengeometrie D15 leicht kleinere Sauter-
durchmesser vor. Fir die h6here Konzentration bildet sich aber ein Plateau (hoher
ALR) bzw. ein Minimum (niedriger ALR) von 20 bis 60 mm Radius aus.

Die Beobachtungen fir PVP K30 20 % entsprechen dem auf Basis der Literatur
(siehe 2.2.4) erwarteten Verhalten kleiner TropfengrdBe in der Mitte des Spraykegels
und kontinuierlich gr6Ber werdende Tropfen zum Rand hin. Das Abweichen von
diesem Verhalten bei PVP K30 40 % ist auf den nicht vollstandigen Tropfenaufbruch
zurlckzufihren: Es werden viele Fllssigkeitsfragmente kaum zerteilt. Die groBen
Fragmente haben eine groBe Tragheit und werden durch die Gasexpansion weniger
weit aus der Sprayachse heraus bewegt, sieche auch Kapitel 6.2. Dies fiihrt bei nied-
rigem ALR zu einem Maximum der SpraytropfengrdBe in der Spraymitte.
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Abbildung 6.20: Radiale Verteilung des Sauterdurchmessers im Vergleich zwischen zer-
stdubtem 20 % (links) und 40 % (rechts) PVP K30 in Abhangigkeit von ALR und Disengeo-
metrie.

Weitere Darstellungen der Sauterdurchmesser in Abhangigkeit vom Radius, auch fir
eine PVP-K30-Konzentration von 30 %, finden sich Abbildung A4.7 in Anhang 4.
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6.3.4 Vergleich der Zerstauberformen

In Abbildung 6.21 sind der Sauterdurchmesser und die Standardabweichung s, von
Sprays eines ,effervescent atomizer* mit Dlisengeometrie D15 und eines herkdmmli-
chen auBenmischenden pneumatischen Zerstdubers (siehe Kapitel 4.3) in Abhangig-
keit vom ALR verglichen. Fir beide Zerstauberformen verringern sich mit steigendem
ALR beide KenngréBen der TropfengréBenverteilung. Bei Verwendung des ,efferves-
cent atomizer ist die Abhangigkeit vom ALR aber deutlich stérker ausgepragt. Die
schlechte Reproduzierbarkeit und der leichte Anstieg bei maximalem ALR kann beim
pneumatischen Zerstauber auf ,beam steering“-Effekte bei der Messung (siehe Kapi-
tel 4.5.2) zurlckgefuhrt werden. Es werden fir den ,effervescent atomizer® anné-
hernd die gleichen Sauterdurchmesser erreicht, allerdings bei deutlich geringeren
ALR-Werten. Im Fall der Standardabweichung s, werden etwas gréBere Werte beo-
bachtet.
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Abbildung 6.21: Vergleich des Sauterdurchmessers und der Standardabweichung s; bei

Verwendung eines "effervescent atomizer" (D15) und eines herkémmlichen auBenmischen-
den pneumatischen Zerstaubers (pneu.) (PVP K30 20 %).

Es kann dementsprechend festgestellt werden, dass mit etwa 50 % Einsparung des
Gasmassenstroms bei der ,effervescent atomization“ ein zur herkdmmlichen pneu-
matischen Zerstdubung anndhernd vergleichbares Zerstaubungsergebnis erzielt
werden kann. Da die Gasdrlcke sich fur die betrachten Zerstauber allerdings um 0,2
bis 1,6 bar unterscheiden und die Fliussigkeit beim pneumatischen Zerstauber bei
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sehr niedrigen Dricke nahe dem Umgebungsdruck geférdert wird, kann an dieser
Stelle noch keine grundlegende Aussage bzgl. der Effizienz getroffen werden. Hierzu

erfolgt in Kapitel 6.7 eine weitere Betrachtung.

6.4 Sprayunstetigkeit
Zur Untersuchung der Unstetigkeit und méglicher Pulsation des Sprays kommen die
in Kapitel 4.5.5 vorgestellten Messtechniken und Auswertemethoden zum Einsatz.

6.4.1 Vergleich der Mess- und Auswertemethoden

In Tabelle 6.2 sind bei unterschiedlichen Messfrequenzen des Laserbeugungsspekt-
rometers gemessenen Pulsationsfrequenzen fir zwei Disengeometrien (D15 & D60)
fur PVP K30 20 % und einem ALR von 0,23 aufgelistet. Die Pulsationsfrequenz ver-
andert sich nicht mit der Messfrequenz, was auBer im Falle einer Uberlagerten hoch-
frequenten Frequenz auch nicht zu erwarten war, da bereits eine Frequenz von
50 Hz weit Gber dem doppelten der zu messenden Frequenz liegt. Dies ist nach
Shannon [115] erforderlich um eine Pulsation vollstadndig zu erfassen. Alle weiteren
Messungen wurden mit 250 Hz durchgefihrt.

Tabelle 6.2: Pulsationsfrequenz des Sprays bei unterschiedlichen Messfrequenzen des
Laserbeugungsspektrometers (PVP K30 20 %, ALR 0,23).

Pulsationsfrequenz / Hz
Messfrequenz / Hz D15 D60
50 6,97 8,85
250 7,04 8,64
1000 6,78 8,73

Tabelle 6.3 zeigt einzelne Messwerte sowie die Mittelwerte mit Standardabweichung
(x) der Pulsationsfrequenzen fir die Disengeometrie D15 bei unterschiedlichen
Konzentrationen von PVP K30 bei einem ALR von 0,32. Fir 20 % stimmen die aus
den verschiedenen KenngrdéBen bestimmten Pulsationsfrequenzen sehr gut Uberein
sowie haben eine gute Reproduzierbarkeit zwischen den Wiederholungsmessungen.
Mit steigender Konzentration kommt es vermehrt zu starken Unterschieden sowohl
zwischen den Einzelwerten innerhalb einer Messung als auch zwischen den Wieder-
holungsmessungen. Dies ist unabhéangig von Disengeometrie und ALR zu beobach-

ten wie auch die Daten in Tabelle A6.1 in Anhang 6 zeigen. Zur zuverldssigen Be-
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stimmung der Pulsationsfrequenz wurden daher folgende Kriterien festgelegt: Bei
einer Standardabweichung von gréBer oder gleich 2 wurde die gesamte Messung
verworfen, bei Pulsationsfrequenzen von kleiner oder gleich 1,5 wurde der Messwert
der einzelnen KenngrdBe verworfen, da derart niedrige Werte aufgrund optischer und
akustischer Versuchsbeobachtungen in dieser Arbeit ausgeschlossen werden kén-
nen. Daher liegen nur fir bis zu 20 % (K30) bzw. 6 % (K90) belastbare Pulsations-
frequenzen vor, die mit Hilfe der Laserbeugungsspektrometrie gemessen wurden.

Tabelle 6.3: Pulsationsfrequenzen des Sprays von je drei Wiederholungsmessungen fir

unterschiedliche Konzentrationen bestimmt anhand der Transmission 7 und unterschiedli-
cher KenngréBen der SpraytropfengrdBenverteilung (D15, PVP K30, ALR 0,32).

Pulsationsfrequenz / Hz
bestimmt mittels Mittel-
Konzentration T X120 X103 X503 X903 wert +
20 % 859 | 859 | 859 | 859 | 859 | 859 | 0,00
20 % 893 | 893 | 893 | 893 | 8,94 | 8,94 | 0,00
20 % 893 | 893 | 893 | 893 | 8,94 | 8,94 | 0,00
30 % 7,01 0,21 | 10,34 | 83,19 | 0,12 | 20,18 | 35,50
30 % 0,03 | 10,09 | 10,09 | 36,42 | 0,13 | 11,35 | 14,88
30 % 2,92 | 64,43 | 0,00 | 64,43 | 0,32 | 26,42 | 34,72
40 % 0,01 | 55,07 | 55,07 | 74,52 | 108,70 | 58,67 | 39,43
40 % 0,14 | 13,97 | 13,97 | 13,97 | 13,97 | 11,21 | 6,19
40 % 0,32 | 12,03 | 12,03 | 12,02 | 12,48 | 9,77 | 5,29

Zur Verifizierung der mittels Anpassung der Sinusfunktion ermittelten Pulsationsfre-
quenzen wurde die Pulsationsfrequenz flr einen reprasentativen Datensatz mit einer
Fourier-Analyse bestimmt und verglichen. Die Daten hierzu sind in Tabelle A6.1 in
Anhang 6 dargestellt. Der Datensatz beinhaltet zwei Disengeometrien (D15 & D60)
und drei Konzentrationen von PVP K30 (20 %, 30 %, 40 %). Es zeigt sich fir 20 %
durchweg eine gute Ubereinstimmung innerhalb einer Messung und zwischen den
Wiederholungsmessungen. In Abbildung 6.22 ist eine exemplarische Fourier-Analyse
fir den zeitlichen Verlauf des xq3-Signals dargestellt und es ist gut erkennbar, dass
die bestimmte Pulsationsfrequenz (7,05) stark ausgepragt ist. Es sind aber Vielfache
dieser Frequenz ebenfalls erkennbar. In Abbildung A6.1 und Abbildung A6.2 in An-
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hang 6 sind weitere Beispiele der Fourier-Analyse dargestellt, die dies bestatigen.
Die Ubereinstimmung im Vergleich zu den mittels Anpassung der Sinusfunktion ge-

wonnenen Daten ist fUr diese Konzentration sehr gut.
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Abbildung 6.22: Exemplarische Fourier-Analyse (Ausschnitt) des zeitlichen Verlaufs des xog 3-
Signals (D15, PVP K30 20 %, ALR = 0, 23).

Mit steigender Konzentration zeigen allerdings auch die Ergebnisse die Fourier-
Analyse eine schlechte Ubereinstimmung innerhalb einer Messung und zwischen
den Wiederholungsmessungen. In Abbildung 6.23 ist eine exemplarische Fourier-
Analyse flr den zeitlichen Verlauf des xq03-Signals bei einer Konzentration von 40 %
dargestellt und hier ist im Gegensatz zu Abbildung 6.22 die bestimmte Pulsationsfre-
quenz (15,11) nicht klar ausgepragt, weshalb die Aussagekraft angezweifelt werden
muss. In Abbildung A6.3 und Abbildung A6.4 in Anhang 6 sind weitere Beispiele der
Fourier-Analyse dargestellt, die dies ebenfalls zeigen.

Aufgrund der groBen Abweichungen und unter Berlcksichtigung der zuvor aufge-
stellten Kriterien zur zuverlassigen Bestimmung der Pulsationsfrequenz kdnnen auch
mit diesen Daten flir Konzentrationen gréBer 20 % keine belastbaren Daten bestimmt
werden. Grundsatzlich war flir die beiden Disengeometrien fir die Fourier-Analyse
kein Unterschied in den zuvor beschriebenen Beobachtungen zu erkennen. Im Ver-
gleich zwischen Fourier-Analyse und Anpassung der Sinusfunktion in den Bereichen
in denen mit diesen beiden belastbare Daten bestimmt werden kénnen, bestétigen

die Ergebnisse der Fourier-Analyse die der Anpassung der Sinusfunktion.
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Abbildung 6.23: Exemplarische Fourier-Analyse (Ausschnitt) des zeitlichen Verlaufs des xog 3-
Signals (D60, PVP K30 40 %, ALR = 0, 23).
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Zusétzlich wurden die Ergebnisse auch mit Hilfe des Stroboskops Uberprift. Die
gemessen Pulsationsfrequenzen liegen in der gleichen GréBenordnung der mittels
hochfrequenter Laserbeugungsspekirometrie und Anpassung der Sinusfunktion
bestimmten Frequenzen. Aufgrund der geringeren Genauigkeit und des vergleichs-
weise héherem Zeitaufwand wurde die Messmethode aber nicht weiter genutzt. Alle
im Weiteren angegebenen Pulsationsfrequenzen sind mit Laserbeugungsspektro-
metrie und Anpassung der Sinusfunktion bestimmt.

Da mit allen Messverfahren bei konstanter Einstellung der Pumpe eine ALR- und
Stoffeigenschaftsabhangigkeit der Unstetigkeit beobachtet wurde, kann ausge-
schlossen werden, dass eine durch die Pumpe verursachte Unstetigkeit bestimmt

wurde.

6.4.2 Einfluss von Stoff- und Prozessparametern

Hinsichtlich des Einflusses der Stoffparameter wird basierend auf dem Stand des
Wissens (siehe Kapitel 2.2.1) mit steigender Viskositat und steigendem ALR eine
Verringerung der Sprayunstetigkeit erwartet. Zur Korrelation von Pulsationsfrequenz
mit der Sprayunstetigkeit wird daher zunachst dieser Einfluss betrachtet.

In Abbildung 6.24 ist die Pulsationsfrequenz fir PVP-K30- und PVP-K90-Lésungen
unterschiedlicher Konzentration in Abhangigkeit vom ALR aufgetragen. Mit steigen-
dem ALR ist meist ein Anstieg der Pulsationsfrequenz erkennbar. Fir PVP-K90-
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Lésungen ist ein Anstieg der Pulsationsfrequenz mit steigender Konzentration und
Viskositat (von 25,3 auf 67,5 mPa-s) erkennbar. Fir PVP-K30-Lésungen zeigt sich
der entgegengesetzte Trend mit steigender Konzentration und Viskositat (von 13,3
auf 24,5 mPa-s). Insgesamt liegen die Pulsationsfrequenzen von K30 unterhalb der
von K90.

Da fur héhere PVP-Konzentrationen keine Pulsationsfrequenzen bestimmt werden
konnten, wurde die Sprayunstetigkeit bei Zerstidubung einer 20 %igen PVP-K30-
(24,5 mPa-s) und einer 8 %igen PVP-K90-Lésung (123,9 mPa-s) in Abhéangigkeit
vom ALR anhand von Schattenaufnahmen (siehe Kapitel 4.5.5) verglichen. In Tabelle
6.4 sind die Standardabweichungen der normalisierten Konzentrationen aus den
Aufnahmen fir die beiden PVP-Ldsungen in Abhangigkeit vom ALR aufgelistet. Im
Vergleich der beiden Lésungen sind fir die PVP-K90-Lésungen deutlich geringere
Standardabweichungen zu erkennen, was auf eine geringere Unstetigkeit mit stei-
gender Viskositat und Kettenlange hindeutet. Ein eindeutiger Einfluss des ALR ist

hier nicht erkennbar.
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Abbildung 6.24: Pulsationsfrequenz in Abh&ngigkeit vom ALR fir unterschiedliche PVP-
Konzentrationen und K-Werte (D15).
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Tabelle 6.4: Standardabweichung der normalisierten Konzentrationen der Schattenauf-
nahmen (D15).

Standardabw. der norm. Konz. =/ -
ALR / - PVP K30 20 % PVP K90 8 %

0,14 0,050 0,012
0,23 0,048 0,016
0,32 0,045 0,014

Es kann daher geschlossen werden, dass ein Anstieg der Pulsationsfrequenz mit
einer Verringerung der Unstetigkeit einhergeht, da die Frequenz mit steigendem ALR
steigt oder anndhernd konstant bleibt. Der Einfluss der Scherviskositat auf die Pulsa-
tionsfrequenz ist nicht eindeutig, da widerspriichliche Daten vorliegen. Ein steigender
Polymerisationsgrad fahrt aber zu einer Erhéhung der Pulsationsfrequenz und Ver-
ringerung der Unstetigkeit. Mangels aussagekraftiger dehnrheologischer Messdaten
kann hier der Effekt des Polymerisationsgrads anhand rheologischer Eigenschaften
nicht erschépfenden diskutiert werden.

Jedelsky et al. [52] haben fir ,light heating oil“ mit steigender Lange des Disenka-
nals eine Verringerung der Turbulenz im Spray beobachtet, weshalb durch eine Ver-
langerung des Dlsenkanals eine geringere Sprayunstetigkeit und somit héhere Pul-
sationsfrequenz erwartet wird. In Abbildung 6.25 ist bei konstanter PVP-K30-
Konzentration von 20 % der Einfluss der Disenkanallange anhand unterschiedlicher
DlUsengeometrien dargestellt. Fir die meisten Geometrien wird ebenfalls ein Anstieg
der Pulsationsfrequenz mit steigendem ALR beobachtet. Fiir D150 ist hingegen eine
annahernd konstante Frequenz fir alle ALR erkennbar. Mit Verlangerung des Dlsen-
kanals von D15 bis D45 steigt die Pulsationsfrequenz an, sinkt mit weiterer Verlange-
rung flr D60 und steigt fir D150 wieder auf das maximale Niveau von D45. Die ge-
ringe Pulsationsfrequenz flr D60 entspricht nicht der Erwartung steigender Pulsati-
onsfrequenzen mit steigender Disenkanallange. Dies kann mdglicherweise durch
Unterschiede in der Stromungsform durch Verlangerung des Disenkanals und damit
ansteigende Dricke in der Mischkammer verursacht sein (siehe Kapitel 6.3.2).
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Abbildung 6.25: Pulsationsfrequenz in Abhangigkeit vom ALR fir eine konstante PVP-K30-

Konzentrationen von 20 % und Dusengeometrien unterschiedlicher Disenkanallange (PVP
K30 20 %).

Die Mischkammergeometrie hat in einigen Arbeiten einen Einfluss auf die Sprayste-
tigkeit gezeigt (siehe Kapitel 2.2.1). In Abbildung 6.26 ist der Einfluss des Misch-
kammerdurchmessers und der Gasinjektionsgeometrie auf die Pulsationsfrequenz
bei konstanter PVP-K30-Konzentration von 20 % in Abhangigkeit vom ALR aufgetra-
gen. Fur alle Geometrien ist ein Anstieg der Pulsationsfrequenz mit steigendem ALR
erkennbar. Durch eine feinere Gasinjektionsgeometrie in D15 fein wird im Vergleich
zur bisherigen Standardgeometrie D15 eine Erhdéhung der Pulsationsfrequenz beo-
bachtet. Die Erhéhung der Pulsationsfrequenz und damit Verringerung der Unstetig-
keit durch die feine Gasinjektionsgeometrie entspricht der Erwartung. Durch Verrin-
gerung des Mischkammerdurchmessers in D15 minimix zeigt sich eine starke Verrin-
gerung der ALR-Abhéangigkeit, die bei geringen ALR in einer starken Erhdhung der
Pulsationsfrequenz im Vergleich zu D15 flhrt und bei hohem ALR zu vergleichbaren
Werten beider Geometrien. Das Verhalten kann hier nicht erklart werden.

Die vorgestellten Ergebnisse haben gezeigt, dass es mdglich ist durch Veranderung
der Disengeometrie die Pulsationsfrequenz bei gleichbleibenden Stoffeigenschaften

zu beeinflussen.
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Abbildung 6.26: Pulsationsfrequenz in Abhangigkeit vom ALR fir eine konstante PVP-K30-

Konzentrationen von 20 % und Disen mit unterschiedlicher Mischkammer- bzw. Gasinjekti-
onsgeometrie (PVP K30 20 %).

6.5 Auswirkung der Sprayunstetigkeit auf die TropfengroBenverteilung
Zur Uberpriifung der Hypothese, dass eine geringe Unstetigkeit mit kleinerem mittle-
ren Durchmesser und schmalerer Breite der TropfengréBenverteilung einhergeht,
werden die Ergebnisse aus Kapitel 6.3 zur TropfengrdéBenverteilung und Kapitel 6.4
zur Sprayunstetigkeit verglichen.

Der Effekt der Verlangerung des DlUsenkanals auf die charakteristischen Kenngré-
Ben der TropfengréBenverteilung bei Zerstaubung einer 20 %igen PVP-K30-Lésung
ist in Abbildung 6.14 und Abbildung 6.15 dargestellt, in Abbildung 6.25 die korres-
pondierenden Pulsationsfrequenzen. Fir einen ALR von 0,23 bzw. 0,24 sind diese
Daten in Abbildung 6.27 in Abhangigkeit von der Disenkanallange zusammenge-
fasst. Die beiden charakteristischen KenngréBen der TropfengréBenverteilung (Sau-
terdurchmesser und Standardabweichung s;) zeigen die gleiche Abhangigkeit von
der Disenkanallange, die Pulsationsfrequenz verhélt sich entgegengesetzt. Dies
zeigt, dass eine hdhere Pulsationsfrequenz und damit geringere Unstetigkeit die
mittlere TropfengrdBe und die Breite der Verteilung verringert.
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Abbildung 6.27: Vergleich der Pulsationsfrequenz mit den korrespondierenden charakteristi-
schen KenngréBen der SpraytropfengrdBenverteilung in Abhangigkeit von der Disenkanal-
lange (dp = 1,5 mm, ALR = 0,24 flr x 2 & 52, ALR = 0,23 fir f,,, PVP K30 20 %).

Die charakteristischen Kenngr6Ben und die Pulsationsfrequenz in Abhangigkeit der
Dlsenkanalldnge sind fUr einen niedrigeren und einen héheren ALR in Abbildung
A7.1 und Abbildung A7.2 in Anhang 7 dargestellt. Hier zeigt sich der beschriebene
Zusammenhang dieser GroBen ebenfalls. Eine mdgliche Abhangigkeit der charakte-
ristischen KenngréBen und der Pulsationsfrequenz von der Lange der Mischstrecke
zwischen Gasinjektion und Disenkanal ist in Anhang 7 diskutiert.

Der Effekt der Verkleinerung des Gasinjektionsdurchmessers auf die charakteristi-
schen KenngréBen der TropfengréBenverteilung bei Zerstdubung einer 20 %igen
PVP-K30-Ldsung ist in Abbildung 6.16 dargestellt sowie in Abbildung 6.26 die kor-
respondierenden Pulsationsfrequenzen. Die Daten sind in Abbildung 6.28 zusam-
mengefasst. Der hier beobachtete Trend ist weniger stark ausgepragt als im Absatz
zuvor, es ist aber fir ALR von 0,14 - 0,15 und 0,23 - 0,24 fir die feiner Gasinjektions-
geometrie (D15 fein) im Vergleich zur normalen (D15) eine leichte Verringerung der
Standardabweichung s, und des Sauterdurchmessers erkennbar. Gleichzeitig wird
ein eindeutiger Anstieg der Pulsationsfrequenz beobachtet. Dies korrespondiert mit
der zuvor postulierten Annahme, dass ein Anstieg in der Pulsationsfrequenz die
beiden charakteristischen KenngréBen der Tropfengrd Benverteilung reduziert.
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Abbildung 6.28: Vergleich der Pulsationsfrequenz mit den korrespondierenden charakteristi-
schen KenngréBen der SpraytropfengréBenverteilung in Abhangigkeit vom Gasinjektions-
durchmesser (d;pis = 0,5 mm, d;p1s5ein = 0,3 mm, PVP K30 20 %).

Flr die Veranderung des Mischkammerdurchmessers (D15 minimix) kann kein Zu-
sammenhang der charakteristischen KenngréBen der TropfengréBenverteilung und
der Pulsationsfrequenz beobachtet werden, allerdings haben die Messdaten der
TropfengréBenverteilung insgesamt eine hohe Standardabweichung, was ggf. auf
eine schlechte Reproduzierbarkeit schlieBen Iasst.

Insgesamt kann festgehalten werden, dass die Pulsationsfrequenz einen direkten
Einfluss auf den Sauterdurchmesser und die Standardabweichung s, hat, wobei eine
steigende Pulsationsfrequenz die beiden genannten KenngréBen zumeist verringert.
Durch gezielte Veranderung der Disengeometrie kann die Pulsationsfrequenz beein-
flusst werden und erlaubt dementsprechend eine teilweise Kontrolle der resultieren-
den TropfengréBenverteilung. Es ist aber festzuhalten, dass dieser Einfluss nicht
gréBer als der beispielsweise des ALR ist.

6.6 Modellierung resultierender TropfengréBen

6.6.1 Modell von Lund
Zur Bewertung der Anwendbarkeit des Modells von Lund zur Modellierung von resul-
tierenden TropfengréBen im Spray (siehe Kapitel 2.2.5) werden die experimentellen

Daten mit den berechneten Werten verglichen. In Abbildung 6.29 sind die experimen-
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tell gemessenen Sauterdurchmesser (Punkte) und die nach dem Modell von Lund
berechneten Werte (Linien) flir Disengeometrie D15 und unterschiedliche PVP-K30-
Konzentrationen in Abhangigkeit vom ALR dargestellt. Grundsétzlich ist der Trend
einer sinkenden TropfengréBe mit steigendem ALR fir alle Konzentrationen korrekt
wiedergegeben, aber auBler fur die héchste Konzentration von 45 % ist eine starke

Uberschatzung der TropfengréBen zu erkennen.

240_ xl,Z;exp x1,2;mod CKSO I

2104
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< 180+
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Air-to-Liquid ratio by mass ALR / -
Abbildung 6.29: Vergleich der experimentellen Sauterdurchmesser und die nach der Modell

von Lund berechneten Werte flr unterschiedliche Konzentrationen von PVP K30 in Abhan-
gigkeit vom ALR (D15).

In Abbildung 6.30 ist der gleiche Vergleich fir unterschiedliche PVP-K90-
Konzentrationen gezeigt und auch hier ist der grundsatzliche Trend sinkender Trop-
fengréBe mit steigendem ALR korrekt, zeigt aber flr 6 und 8 % abweichende Stei-
gungen. Hier ist aber eine starke Unterschatzung fir die héchsten Konzentrationen

von 6 und 8 % zu erkennen.
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Abbildung 6.30: Vergleich der experimentellen Sauterdurchmesser und die nach der Modell
von Lund berechneten Werte fur unterschiedliche Konzentrationen von PVP K90 in Abhan-
gigkeit vom ALR (D15).

6.6.2 Erweiterung des Modells von Lund
Das Modell von Lund wurde anhand einfacher Stoffsysteme unter 100 mPa-s [45]
entwickelt und unter anderem filr niedrig konzentrierte Polymerlésungen unter
20 mPa-s [43] eingesetzt. Bei letzteren zeigte sich bei den héchsten, dort untersuch-
ten Konzentrationen ein signifikantes Abweichen zu kleineren berechneten Werten
verglichen mit den experimentell gemessenen Werten. Um die anhand der in Kapitel
6.6.1 dargestellten Ergebnisse erkennbaren Unzulénglichkeiten des Modells von
Lund zu korrigieren, wurden Méglichkeiten gesucht, durch die der far die Anwendung
in der Praxis wichtige Vorteil einer schnellen Rechnung ohne hohen Rechenaufwand
nicht eingebtiBt wird. Das Modell zeigt einige Schwachpunkte:
e Die Grenzflachenspannung sowie die Viskositaten der Stoffe werden bei der
Berechnung des Gasphasenanteils nicht berticksichtigt.
e Der Ligamentfadendurchmesser wird auf rein geometrischer Basis unter Ver-
nachlassigung aller Stoffeigenschaften berechnet.
e Der primare Aufbruch des Ligaments wird unter Berlcksichtigung der Stoffei-
genschaften nur vereinfacht beschrieben.
e Der sekundare Aufbruch wird nicht berlcksichtigt, was bei Polymerlésungen

aufgrund von FlieBgrenzen aber eine berechtigte Annahme sein kann.
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Zur genaueren Beschreibung des priméren Aufbruchs und zur Berlcksichtigung des
sekundaren Aufbruchs mit Hilfe von numerischer Strémungssimulationen gibt es
unter anderem von Qian et al. [57] Arbeiten. Zur Beriicksichtigung der Grenzflachen-
spannung und Viskositat der Stoffe zur Berechnung des Gasphasenanteils in einer
Zweiphasenstrdomung gibt es hingegen in der Literatur zahlreiche Anséatze (Zusam-
menfassung einiger Korrelationen von Butterworth [62], theoretisches Modell von
Moody [116]). Anstelle der iterativen Methode von Ishii (Gleichung 2.9) wurden in
dieser Arbeit die Korrelationen nach Baroczy (Gleichung 2.17), Thom (Gleichung
2.18) und Turner & Wallis (Gleichung 2.19) eingesetzt. Keine der drei Korrelationen
wurde mit, den in dieser Arbeit verwendeten, vergleichbaren Stoffsystemen erarbei-
tet. Die weiteren Korrelationen aus der Zusammenfassung von Butterworth [62] so-
wie das Modell von Moody [116] wurden aufgrund hoher Abweichungen in Vorunter-
suchungen nicht verwendet. Bis auf diese Anderung (Austausch von Gleichung 2.9)
wurden die Werte entsprechend dem Vorgehen des Modells von Lund berechnet.

In Abbildung 6.31 sind flr Disengeometrie D15 und eine 20 %ige PVP-K30-Lésung
die experimentell ermittelten Sauterdurchmesser (Punkte) mit den Werten des Origi-
nalmodells von Lund (Ishii) und den drei weiteren Korrelationen (Linien) verglichen.
Der Trend der sinkenden Werte mit steigendem ALR ist fir alle Methoden korrekt
wiedergegeben. Die Korrelationen von Baroczy und Turner & Wallis zeigen im Ver-
gleich zu Thom und Ishii eine deutlich bessere Ubereinstimmung mit den experimen-
tellen Werten. Diese Beobachtungen bestatigen sich auch fir andere K30-
Konzentrationen. In Anhang 8 sind experimentelle Daten mit berechneten Werten flr
0 % (reines Wasser) in Abbildung A8.1 und fir 40 % PVP K30 in Abbildung A8.2
dargestellt. Die in Abbildung 6.32 dargestellten korrespondierenden Daten fir Da-
sengeometrie D15 und die héchste PVP-K30-Konzentration von 45 % zeigen dahin-
gegen die beste Ubereinstimmung mit den nach Ishii berechneten Daten. Fiir alle

Methoden ist die ALR-Abhangigkeit korrekt wiedergegeben.
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Abbildung 6.31: Vergleich der experimentellen Sauterdurchmesser und der mit unterschiedli-
chen Methoden (Modell von Lund: Ishii; Erweiterungen: Baroczy, Thom, Turner & Wallis)
berechneten Werte in Abhangigkeit vom ALR (D15, PVP K30 20 %).
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Abbildung 6.32: Vergleich der experimentellen Sauterdurchmesser und der mit unterschiedli-
chen Methoden (Modell von Lund: Ishii; Erweiterungen: Baroczy, Thom, Turner & Wallis)
berechneten Werte in Abhéngigkeit vom ALR (D15, PVP K30 45 %).

In Abbildung 6.33 sind fir Disengeometrie D15 und eine 4 %ige PVP-K90-Lésung

die experimentell ermittelten Sauterdurchmesser (Punkte) mit den Werten der vier
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Modellvarianten (Linien) verglichen. Der Trend sinkender Werte mit steigendem ALR
ist bei einem ALR bis 0,25 nur bedingt wiedergegeben. Die berechneten Daten nach
Ishii und Thom zeigen fiir ALR-Werte gréBer 0,25 die beste Ubereinstimmung.
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Abbildung 6.33: Vergleich der experimentellen Sauterdurchmesser und der mit unterschiedli-

chen Methoden (Modell von Lund: Ishii; Erweiterungen: Baroczy, Thom, Turner & Wallis)
berechneten Werte in Abhéngigkeit vom ALR (D15, PVP K90 4 %).

In Abbildung 6.34 sind die korrespondierenden Daten flir Disengeometrie D15 und
eine PVP-K90-Konzentration von 6 % dargestellt. Der Trend sinkender Werte mit
steigendem ALR ist bei einem ALR bis 0,35 nur bedingt wiedergegeben. Alle berech-
neten Werte liegen mindestens 50 um und maximal Uber 250 um unter den experi-
mentellen Werten. Fiir eine PVP-K90-Konzentration von 8 % ist keine Ubereinstim-
mung der experimentellen und berechneten Daten erkennbar. Die Daten sind in
Abbildung A8.3 in Anhang 8 aufgetragen.

Die insgesamt schlechte Ubereinstimmung fiir K90 sowohl hinsichtlich der ALR-
Abhangigkeit als auch hinsichtlich der Sauterdurchmesser ist méglichweise begriind-
bar durch den unvollstandigen FlUssigkeitsaufbruch (siehe Kapitel 6.2) beim Zer-
stduben. Dies wird im weiteren Verlauf des Kapitels noch diskutiert.
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Abbildung 6.34: Vergleich der experimentellen Sauterdurchmesser und der mit unterschiedli-
chen Methoden (Modell von Lund: Ishii; Erweiterungen: Baroczy, Thom, Turner & Wallis)
berechneten Werte in Abhangigkeit vom ALR (D15, PVP K90 6 %).

Zur besseren Darstellung der Modellierungsergebnisse wird im Weiteren die Abwei-
chung der entsprechend der Modellierung berechneten Sauterdurchmesser x; 2.4,

von den experimentell ermittelten x; »...,, entsprechend Gleichung 6.1 verwendet.

x1,2;mod. - x1,2;exp.

Abweichung = (6.1)

xl,Z;exp.

Zur Darstellung der Abweichung bei unterschiedlichen ALR innerhalb einer Konzent-
rationsstufe bei konstanter Disengeometrie oder bei Nutzung einer Disengeometrie
bei konstanter Konzentration werden hier die berechneten Abweichungen aller Ein-
zelwerte gemittelt (mittlere Abweichung) sowie die korrespondierende Standardab-
weichung als MaB fir die ALR-Abhangigkeit der Abweichung bestimmt. Die Stan-
dardabweichung wird als Fehlerbalken der mittleren Abweichung dargestellt.

In Abbildung 6.35 ist die mittlere Abweichung fir PVP-K30-Lésungen in Abhangigkeit
von der Konzentration aufgetragen. Eine Konzentration von 0 % entspricht reinem
Wasser. Fiur alle Konzentrationen werden absteigend von Ishii Gber Thom und Ba-
roczy nach Turner & Wallis sinkende Abweichungen beobachtet. Im Mittel zeigt die
Verwendung der Korrelation von Turner & Wallis hier die beste Ubereinstimmung.

Fiir 0 % haben allerdings alle Methoden eine hohe Abweichung (Uberschatzung der
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TropfengréBe) und flr 45 % sinkt die Abweichung flr alle Methoden in den negativen
Bereich (Unterschatzung der TropfengrdBe). Dazwischen ist ein stabiler Bereich mit
sehr geringerer mittlerer Abweichung fir die Korrelationen von Baroczy und Turner &
Wallis. Die gleichen Trends sind flr Disengeometrie D60 ermittelt worden, was in
Abbildung A8.4 in Anhang 8 dargestellt ist.

Far PVP-K90-Lésungen ist in Abbildung 6.36 die mittlere Abweichung in Abhangig-
keit von der Konzentration dargestellt. Die Daten der 0 %igen PVP-K90-Lésung (rei-
nes Wasser) sind identisch zu den Daten in Abbildung 6.35 fiir 0 % K30. Es werden
fir alle Konzentrationen der gleiche abfallende Trend von Ishii Gber Thom und Ba-
roczy nach Turner & Wallis hinsichtlich der berechneten Werte beobachtet. Es ist
hier aber kein stabiler Bereich geringer mittlerer Abweichung erkennbar, sondern bei
allen Konzentrationen gréBer 0 % der gleiche Trend zu negativen Abweichungen wie
bei der 45 %igen PVP-K30-Lésung.
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Abbildung 6.35: Vergleich der mittleren Abweichung der mit unterschiedlichen Methoden
(Modell von Lund: Ishii; Erweiterungen: Baroczy, Thom, Turner & Wallis) berechneten Werte
in Abhangigkeit von der PVP-K30-Konzentration (D15).
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Abbildung 6.36: Vergleich der mittleren Abweichung der mit unterschiedlichen Methoden
(Modell von Lund: Ishii; Erweiterungen: Baroczy, Thom, Turner & Wallis) berechneten Werte
in Abhangigkeit von der PVP-K90-Konzentration (D15).

Der in Kapitel 6.2 beschriebene unvollstandige Aufbruch der PVP-Lésungen, der
auch im erweiterten Modell zur Modellierung der resultierender TropfengréBen nicht
bertcksichtigt ist, ist mdglicherweise bei 45 %igen PVP-K30-Lésungen die Erklarung
fir die abrupte Veranderung der mittleren Abweichung und im Falle von PVP-K90-
Lésungen die grundsétzliche Unterschatzung der TropfengréBen durch das erweiter-
te Modell. Durch die vermutlich gleichzeitige Uberschatzung der TropfengrdBen bei
der Messung nichtsphérischer Flissigkeitsfragmente mit Laserbeugungsspektromet-
rie wird dieser Effekt noch weiter verstarkt.

In Abbildung 6.37 ist die mittlere Abweichung fir die Modellemulsion in Abhangigkeit
von der MD-Konzentration dargestellt. Eine Konzentration von 0 % entspricht nicht
den 0 % in Abbildung 6.36 und Abbildung 6.37, da sich diese Angabe nur auf die
MD-Konzentration der kontinuierlichen Phase der Emulsion bezieht. AuBer bei 50 %
zeigen alle Methoden eine Uberschatzung, wobei im Mittel Turner & Wallis die ge-
ringste Abweichung aufweist. Der Trend sinkender Abweichungen von Ishii Uber
Thom und Baroczy nach Turner & Wallis ist hier ebenfalls erkennbar. Unterhalb von
15 % zeigt sich ein Anstieg der Abweichungen mit sinkender Konzentration, von 15
bis 40 % sind die Abweichungen nahezu konstant und bei 50 % ist ein Absinken der

Abweichung zu erkennen. Das Absinken bei 50 % ist mdglicherweise ebenfalls auf
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einen unvollstdndigen Aufbruch zurlckzuflhren, wie im Absatz zuvor fur PVP-
Lésungen diskutiert. Der unvollstdndige Aufbruch kann ohne Schattenaufnahmen
allerdings nicht belegt werden.

Fir Disengeometrie D150 wird der konstante Bereich von 10 bis 35 % beobachtet
und flr 40 % zeigt sich bereits ein geringes Absinken der Abweichung fur alle Me-
thoden. Dies ist in Abbildung A8.5 in Anhang 8 gezeigt ist.
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Abbildung 6.37: Vergleich der mittleren Abweichung der mit unterschiedlichen Methoden
(Modell von Lund: Ishii; Erweiterungen: Baroczy, Thom, Turner & Wallis) berechneten Werte
in Abhangigkeit von der MD-Konzentration (D15).

Die starke Uberschatzung der resultierenden TropfengrdBen bei reinem Wasser
(0 %ige PVP-K30-Lésung) und die zunehmende Uberschatzung fiir MD-
Konzentrationen kleiner 15 % kann mdglicherweise durch Auftreten von sekundarem
Aufbruch begriindet werden. Wie in Kapitel 2.1 beschrieben wurde, ist die Ohnesor-
ge-Zahl bei gleichbleibender &uBerer Beanspruchung relevant fir den sekundaren
Aufbruch. In Tabelle 6.5 ist die Ohnesorge-Zahl fiir unterschiedliche Stoffsysteme
unter Berlicksichtigung der Stoffeigenschaften und relevante TropfengréBen aufgelis-
tet. Im Bereich der Ohnesorge-Zahl von 0,05 bis 0,5 setzt eine Abhangigkeit des
sekundaren Aufbruchs von den Stoffeigenschaften ein, siehe Abbildung 2.3. Unter
der Annahme einer mittleren Tropfengr6Be von 50 um (je gréBer die TropfengréBe,
desto kleiner die Ohnesorge-Zahl) liegt nur reines Wasser unter 0,05 und die Ohne-
sorge-Zahl steigt mit Erhéhung der Konzentration und damit auch der Viskositat um
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bis zu drei GréBenordnungen an. Auch unter Annahme einer TropfengréBe von
500 um fur die héchsten Konzentrationen liegt die Ohnesorge-Zahl noch zwei Gré-
Benordnungen Gber dem Ubergangsbereich von 0,05 bis 0,5. Demnach kann die
starke Uberschatzung der TropfengréBe durch Auftreten von sekundarem Aufbruch
zustande kommen. Weder im Originalmodell nach Lund noch in den erweiterten
Modellen wird der sekundare Aufbruch berlicksichtigt. Wenn der sekundare Aufbruch
aber durch Anstieg der Ohnesorge-Zahl die TropfengréBenverteilung nicht mehr
maBgeblich beeinflusst, stimmt die anhand des erweiterten Modells berechnete Trop-

fengréBe gut mit den experimentellen Daten Uberein.

Tabelle 6.5: Ohnesorge-Zahl Oh fir unterschiedliche Stoffsysteme und zwei TropfengréBen x
unter Berlicksichtigung der in Kapitel 5 beschriebenen Stoffeigenschaften.

Stoffsystem X/ pm Oh /-
Reines Wasser 50 0,017
PVP K30 20 % 50 0,421
PVP K30 30 % 50 1,757
PVP K30 40 % 50 8,670
PVP K30 45 % 50 21,210
PVP K30 40 % 500 2,742
PVP K30 45 % 500 6,707
Emulsion 0 % MD 50 0,050
Emulsion 10 % MD 50 0,110
Emulsion 20 % MD 50 0,278
Emulsion 30 % MD 50 0,941
Emulsion 40 % MD 50 3,666
Emulsion 50 % MD 50 14,914
Emulsion 40 % MD 500 1,159
Emulsion 50 % MD 500 4,716

In Abbildung 6.38 ist flr eine 20 %ige PVP-K30-Lésung der Einfluss der Disengeo-
metrie (DUsenkanallange und Gasinjektionsgeometrie) auf die Abweichung darge-
stellt. FUr alle Geometrien ist der bereits zuvor beobachtete Trend sinkender Abwei-
chungen von Ishii Gber Thom und Baroczy nach Turner & Wallis erkennbar. Fur alle
DlUsengeometrien zeigt die Korrelation von Turner & Wallis die geringste mittlere

Abweichung. Dies trifft auch far die weiteren Disengeometrien D10 und D20, siehe
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Abbildung A8.6 in Anhang 8, sowie D15 minimix zu. FUr eine 40 %ige PVP-K30-
Lésung erzielen sowohl die Korrelation von Baroczy als auch die von Turner & Wallis

eine geringe mittlere Abweichung auf, siehe Abbildung A8.7 in Anhang 8.
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Abbildung 6.38: Vergleich der mittleren Abweichung der mit unterschiedlichen Methoden
(Modell von Lund: Ishii; Erweiterungen: Baroczy, Thom, Turner & Wallis) berechneten Werte
in Abhangigkeit von der Disengeometrie (PVP K30 20 %).

Die Dusengeometrie wird in der Modellierung durch den Disenkanaldurchmesser
und die druckabhangige Gasdichte in der Mischkammer bericksichtigt. Der in Kapitel
6.5 diskutierte Einfluss der Pulsation auf die TropfengréBenverteilung in Abh&angigkeit
von der Dusengeometrie wird vom Modell von Lund und den Erweiterungen nicht
bertcksichtigt. Wie erwartet zeigt sich daher im Vergleich des Zusammenhangs von
Pulsationsfrequenz und den charakteristischen KenngréBen (siehe Abbildung 6.27)
und der mittleren Abweichung (siehe Abbildung 6.38) in Abhangigkeit der Disenka-
nallinge (aufsteigend von D15 bis D150) eine Uberschatzung der TropfengrdBe
durch das Modell fir D30, D45 und D150. Sprays dieser Diisengeometrien haben
héhere Pulsationsfrequenz als die der Geometrien D15 und D60 und im Vergleich
kleinere TropfengréBen. Fir D15 und D60 zeigt sich fur die Korrelation von Turner &
Wallis eine Unterschatzung. Es bestatigt sich, dass das Modell von Lund und die
Erweiterungen nicht in der Lage sind, den Effekt der Pulsation wiederzugeben.

Es wird festgehalten, dass die Erweiterung des Modells von Lund mit einer Korrelati-

on zur Berlicksichtigung der Stoffeigenschaft bei der Berechnung des Gasphasenan-
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teils in der Zweiphasenstrémung die Abweichung der berechneten TropfengréBen
von den experimentell gemessenen Sauterdurchmessern verringert bei gleichblei-
bend geringem Rechenaufwand. Die Erweiterung mittels der Korrelation von Turner
& Wallis und Baroczy beschreibt den Spraysauterdurchmesser mit den geringsten
Abweichungen unter der Voraussetzung, dass keine relevante sekundare Zerstau-
bung und eine vollstdndige primare Zerstdubung der Flissigkeit vorliegen. Die Vo-
raussetzungen wurden in den vorliegenden Untersuchungen fiir Scherviskositaten im
Bereichen von 5 und 500 mPa-s fiir ein- und zweiphasige Stoffsysteme auf Basis von
Polymeren mit einer molekularen Masse kleiner 10° Da (PVP K30, MD) erfillt. Bei
héherem molekularer Masse (PVP K90) wurde bei vergleichbaren Scherviskositaten
eine unvollstédndige primare Zerstdubung beobachtet, weshalb auch das erweiterte
Modell nicht geeignet ist.

6.7 Effizienz der Zerstaubung

In Kapitel 6.3.4 wurde bereits ein Vergleich des Zerstdubungsergebnisses von ,effer-
vescent atomizer® und pneumatischem Zerstauber in Abhangigkeit vom ALR darge-
stellt, wobei erkennbar ist, dass mit dem ,effervescent atomizer” bei deutlich geringe-
rem ALR vergleichbare Sauterdurchmesser erzielt werden kénnen. Wie in Kapitel 2.3
ausgefihrt, muss zur Beurteilung der Effizienz aber die eingebrachte Energie durch
Gas und Flissigkeit in Beziehung zur benétigten Energie zur Oberflachenerzeugung
und Verteilung bzw. Bewegung der Tropfen gesetzt werden. Entsprechend Walzel
[67] werden hier vereinfacht die Verluste beim Einbringen der Energie nicht bertck-
sichtigt und nur die effektiv in das System eingebrachte Energie bewertet. Es wird
ebenfalls nur die bendtigte Energie zur Oberflachenerzeugung mit einbezogen. Die
Daten fUr den pneumatischen Zerstauber wurden hierbei unabhangig vom tatsachli-
chen u (3,45 bis 0,87) fur den nach Walzel optimalen Wert von 1 und dementspre-
chend einer Ubertragung von nur 25 % der Gasenergie berechnet. Bei der Berech-
nung der Daten fir die ,effervescent atomizer” wurde hingegen mit einer vollstandi-
gen Ubertragung der Gasenergie gerechnet, da hier das Gas aus dem Inneren der
FlUssigkeit heraus expandiert. Zur Berechnung des normierten Sauterdurchmessers
wurde flr den pneumatischen Zerstduber der Durchmesser des reinen Fllssigkeits-
strahls eingesetzt, fur die ,effervescent atomizer” hingegen der DlUsenkanaldurch-
messer. Die Berechnung ist in Kapitel 2.3 erlautert.
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In Abbildung 6.39 ist der so berechnete Effizienzkoeffizient fir einen pneumatischen
Zerstauber sowie alle untersuchten Disengeometrien des ,effervescent atomizer® fur
PVP-K30-Lésungen mit einer Konzentration von 20 % in Abhangigkeit vom normier-
ten Sauterdurchmesser aufgetragen. In grau hinterlegt sind die Daten fiir pneumati-
sche Zerstauber nach Walzel [67] als Referenz dargestellt. Fir alle Zerstauber steigt
der Effizienzkoeffizient mit steigendem normiertem Sauterdurchmesser. Der pneu-
matische Zerstduber hat gegenlber dem ,effervescent atomizer einen geringflgig
héherer Effizienzkoeffizient bei ebenfalls geringfligig kleinerem normiertem Sauter-
durchmesser. Die unterschiedlichen Disengeometrien des ,effervescent atomizer®
unterscheiden sich hingegen nicht relevant voneinander hinsichtlich Effizienzkoeffi-
zient und normiertem Sauterdurchmesser. Im Vergleich zu den theoretischen Daten
nach Walzel (vergleiche auch Abbildung 2.14) liegen die Werte im erwarteten Gro-
Benordnungsbereich fir pneumatische Zerstduber. Durch die Annahme der vollstan-
digen Ubertragung der Gasenergie ist fiir die tatsachlichen Werte der ,effervescent
atomizer” bei geringerer Ubertragung mit einem leicht hdherem Effizienzkoeffizienten
zu rechnen. Die Normierung des Sauterdurchmessers mit unterschiedlichen Refe-
renzgréBen resultiert in einem starken Unterschied zwischen pneumatischen Zer-
stauber und ,effervescent atomizer“. Aufgrund der unterschiedlichen Zerstdubungs-
mechanismen kénnen diese nicht direkt verglichen werden. Bei Vergleich des Effizi-
enzkoeffizienten bezogen auf den nicht normierten Sauterdurchmessers ist der Un-
terschied zwischen pneumatischen Zerstauber und ,effervescent atomizer® deutlich
geringer, siehe Abbildung A9.1 in Anhang 9.

In Abbildung 6.40 ist fiir die Disengeometrie D15 der Einfluss des Stoffsystems auf
den Effizienzkoeffizienten in Abhangigkeit vom normierten Sauterdurchmesser dar-
gestellt. Mit steigender Konzentration ist sowohl fir PVP K30 als auch PVP K90 eine
Verringerung des Effizienzkoeffizienten zu beobachten wobei die Werte fir PVP K90
insgesamt kleiner sind als far PVP K30. Die héchsten Werte hat reines Wasser. Die
Verringerung mit steigender Konzentration und damit Viskositat ist alleine auf den
Anstieg des Flissigkeits- und Gasdrucks zuriickzufiihren, da die Veranderung der
Oberflachenspannung vernachlassigbar ist, wie in Kapitel 5.1 diskutiert wurde, und
daher hier nicht berticksichtigt wurde. Im Vergleich zu Abbildung 6.39 hat eine Ver-
anderung des Stoffsystems einen grdBeren Einfluss auf den Effizienzkoeffizienten

als die Wahl des Zerstaubers.
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Abbildung 6.39: Effizienzkoeffizient fur unterschiedliche Zerstauberformen (PVP K30 20 %).
Theoretische Daten aus Abbildung 2.14 fir pneumatischen Zerstauber als Referenz (grau).
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Abbildung 6.40: Effizienzkoeffizient fir unterschiedliche Stoffsysteme (D15). Theoretische
Daten aus Abbildung 2.14 fir pneumatischen Zerstauber als Referenz (grau).

Zusammenfassend kann festgestellt werden, dass die GréBenordnung des Effizienz-
koeffizienten nach Walzel fur ,effervescent atomizer im Bereich der von pneumati-

schen Zerstaubern liegt. Bei gleichem Zerstaubungsergebnis, wie beispielsweise die
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in Abbildung 6.21 gezeigten Ergebnisse, muss daher im Einzelfall abgewogen wer-
den, welche Form der Energiezuflhrung effizienter und/oder kostenglnstiger mdéglich
ist. Steht beispielsweise eine Druckluftversorgung mit hohem Massenstrom aber nur
niedrigen Dricken von bis zu 3 bar zur Verfigung, kann der Einsatz eines herkdmm-
lichen pneumatischen Zerstaubers kostenglnstiger als eines ,effervescent atomizer*
sein. Muss ohnehin eine Druckluftversorgung installiert werden, so kann es kosten-
gunstiger sein, mit einem einstufigen Verdichter Driicke bis 5 oder 6 bar bei einem

niedrigen Massenstrom fir den Einsatz eines ,effervescent atomizer” zu realisieren.
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7 Flussigkeitsbeanspruchung

Zur Untersuchung der Beanspruchung im ,effervescent atomizer* zerstaubten Flis-
sigkeit wurden Versuche mit der in Kapitel 4.1.2 beschriebenen Modellemulsion
durchgefiihrt. Dabei sollen mdgliche Veranderungen der inneren OltropfengréBe eine
Information Uber die Beanspruchung geben, die die Fllssigkeit erfahren hat. Die
Beanspruchung lasst sich in zwei Bereiche teilen:

e Zun&chst findet nur eine Interaktion des Zerstaubungsgases und der Emulsion
innerhalb des Zerstaubers statt, wobei davon ausgegangen wird, dass die Be-
anspruchung im Disenkanal am hdchsten ist. Fir den idealisierten Fall einer
Ringstrdmung wird dabei nach dem in Kapitel 6.6.2 vorgestellten, erweiterten
Modell von Scherbelastungen mit Scherraten von bis zu 107 1/s ausgegangen.
Beim Einlauf in den Disenkanal tritt auch Dehnung auf.

e Nach dem Austritt der Emulsion aus dem Zerstauber wird die beschleunigte
Emulsion sowohl durch die Expansion des Zerstdubungsgases als auch durch
die Interaktion mit der ruhenden Umgebung beansprucht. Die Scherraten hier
sind niedriger als im Dusenkanal. Neben Scherung tritt hier beim Filament-,
Ligament- und Spraytropfenaufbruch auch Dehnung auf.

Grundsatzlich wird mit steigendem ALR von einer steigenden Beanspruchung ausge-
gangen, da ein steigender ALR die Filamentdicke reduziert und die Gasgeschwindig-
keit und -expansion sowie die Beschleunigung der Emulsion beglnstigt.

Die Emulsion wurde hinsichtlich der OltropfengréBenverteilung vor (Rohemulsion)
und nach dem Zerstauben untersucht. Die Rohemulsion hat eine konstante volu-
menspezifische MediandéltropfengréBe xso3 von 9,65 + 0,61 um. Es wurden nur sehr
geringe Veranderungen der OltropfengréBe nach Durchlaufen der Pumpe und Fér-
derleitungen festgestellt (siehe exemplarisch Abbildung A10.1 in Anhang 10). Daher
wird hierauf im Weiteren nicht eingegangen.

In Abbildung 7.1 sind beispielhaft die gemittelten volumenspezifischen Verteilungs-
summen der OltropfengréBe vor (Rohemulsion) und nach der Zerstaubung fiir Di-
sengeometrie D15 und eine Konzentration des Maltodextrins (MD) von 20 % bzw. ein
Viskositatsverhaltnis entsprechend Gleichung 2.29 von 4,33 in Abhangigkeit vom
ALR dargestellt. Die TropfengréBenverteilung der Rohemulsion zeigt eine gute Re-
produzierbarkeit (geringe Standardabweichung), was einen direkten Vergleich der
Ergebnisse der Wiederholungsversuche ermdéglicht. Mit steigendem ALR ist eine
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Verringerung der OltropfengréBe erkennbar, was auf die erwartete Beanspruchungs-
steigerung mit steigendem ALR zurtickzuflhren ist.
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Abbildung 7.1: Gemittelte volumenspezifische Verteilungssummen der OltropfengréBe vor
(Rohemulsion) und nach der Zerstdubung der Modellemulsion in Abhangigkeit des ALR
(D15, MD 20 %).

7.1 Einfluss des Viskositatsverhiltnisses auf den Oltropfenaufbruch

Auf Basis der in Kapitel 2.4 erlauterten Emulgiertheorie wird erwartet, dass das Vis-
kositatsverhaltnis eine wichtige Rolle beim Tropfenaufbruch in Scherstrémungen bei
der Zerstdubung spielt. Daher wurden mit Emulsionen mit unterschiedlichen Viskosi-
tatsverhaltnissen zwischen 0,08 und 25 Versuche durchgeflhrt.

In Abbildung 7.2 sind normierte volumenspezifische Mediandltropfendurchmesser
(siehe Gleichung 4.8) fur unterschiedliche ALR-Bereiche in Abhangigkeit vom Visko-
sitatsverhaltnis bei konstanter Disengeometrie D15 dargestellt. Die Werte wurden
zur besseren Veranschaulichung in ALR-Bereiche zusammengefasst. Ein Minimum
im normierten volumenspezifischen Mediandltropfendurchmesser entspricht einem
maximalen Oltropfenaufbruch. Unabhangig vom ALR wird bei einem Viskositatsver-
haltnis von 1,3 der maximale Oltropfenaufbruch beobachtet. Bei Aufschliisselung in
einzelne ALR-Bereiche wird fiir einen ALR bis 0,3 der maximale Oltropfenaufbruch
bei einem Viskositatsverhaltnis von 0,67 gemessen und fir ALR gréBer 0,3 bei 1,3 —
vergleiche hierzu auch die Darstellung der Mittelwerte der ALR-Bereiche in Abbildung

A10.2 in Anhang 10. Das absolute Maximum im Oltropfenauforuch bei kleineren
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Viskositatsverhaltnisschritten wird daher im Bereich zwischen 0,67 und 1,3 erwartet.
Dies stimmt mit dem in Abbildung 2.15 dargestellten Minimum der kritischen Kapillar-
zahl fUr reine Scherstrémungen im Bereich des Viskositatsverhéltnisses zwischen
0,5 und 1 und dem damit korrespondierenden maximalen Tropfenaufbruch Uberein.
Beim Vergleich der in Abbildung 7.2 und Abbildung 2.15 vorgestellten Daten muss
aber berlcksichtigt werden, dass im Gegensatz zur Kapillarzahl der normierte volu-
menspezifische Mediandltropfendurchmesser die jeweils vorliegene Spannung nicht
berlicksichtigt, was einen Einfluss auf das Minimum haben kann. Die Spannung ist
dabei unter anderem abhé&ngig von den Viskositaten der Fluide. Grace [71] hat ein
Viskositatsverhaltnis von 4 als Obergrenze fir Tropfenaufbruch in laminarer Scher-
strbmung newtonscher Fluide beschrieben. In Abbildung 7.2 ist hingegen klar ein
Oltropfenaufbruch bei Viskositatsverhaltnissen gréBer 4 zu erkennen. Nach Bentley
und Leal [72] tritt Oltropfenaufbruch in diesem Bereich nur auf, wenn ein Teil der
Beanspruchung durch Dehnstrémungen verursacht wird. Daher kann geschlossen
werden, dass bei der Zerstaubung durch die auftretende Dehnung eine relevante

Beanspruchung der inneren Phase vorliegt.
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Abbildung 7.2: Normierter volumenspezifischer Mediandltropfendurchmesser fir unterschied-
liche ALR in Abhangigkeit vom Viskositatsverhaltnis (D15).

FUr Viskositatsverhaltnisse gréBer oder gleich 1,3 ist in Abbildung 7.2 die erwartete
Abhangigkeit vom ALR erkennbar: Mit steigendem ALR sinkt der normierte volumen-

spezifische Mediandltropfendurchmesser durch einen starkeren Aufbruch der Oltrop-
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fen. FUr Viskositatsverhaltnisse kleiner 1,3 kann dies aber nicht beobachtet werden.
Far die nicht vorhandene ALR-Abhé&ngigkeit bei Viskositatsverhaltnissen kleiner 1,3
ist méglicherweise ein Wechsel der Strémungsform im Disenkanal verantwortlich.
Die Strdmungsform kann, wie Kapitel 2.2 erlautert, anhand von Stoff- und Prozess-
parametern bestimmt werden. Zur Berechnung des dafiir benétigten Drucks inner-
halb des Dusenkanals wurden die Druckverdnderungen aufgrund der Verengungen
zwischen Mischkammer und Disenkanal und der Disenauslauf abgeschatzt. Die
Vorgehensweise ist in Anhang 11 erlautert. Die bestimmten Strémungsformen sind in
der Ubersicht von Baker in Abbildung 7.3 dargestellt. Mit steigender MD-
Konzentration sind steigende Werte auf der X-Achse zu erkennen und mit steigen-
dem ALR steigende Y-Achsenwerte. Entgegen der Erwartung, dass im Bereich zwi-
schen den Viskositatsverhaltnissen von 1,30 und 0,67 (30 und 35 % MD) ein Uber-
gang vorliegt, ist der Ubergang von Spritzer- zu Blasenstrdmung im Bereich zwi-
schen den Viskositatsverhéltnissen von 0,33 und 0,08 (40 und 50 % MD) zu erken-
nen. Es ist aber davon auszugehen, dass aufgrund der vereinfachten Annahmen bei
der Berechnung des Druckverlusts und der Strémungsform die bestimmten Werte

vom tatsachlichen Zustand abweichen kénnen.
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Abbildung 7.3: Berechnete Daten firr die Strdmungsform im Dlsenkanal fir Disengeometrie
D15 in Abhangigkeit von der MD-Konzentration bzw. vom Viskositatsverhaltnis in Bakers
Ubersicht der Strémungsformen (siehe Kapitel 2.2).
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Die Auswirkung der vereinfachten Annahmen kann hier aber nicht genau quantifiziert
werden, weshalb anhand der Strdmungsformen hier keine eindeutige Begriindung far
den Wechsel zwischen ALR- Abhangigkeit und -Unabhangigkeit gegeben werden

kann.

7.2 Einfluss der Diisenform auf den Oltropfenaufbruch

Wie zuvor beschrieben wird die groBte Beanspruchung der Flissigkeit im DlUsenka-
nal erwartet. Um den Einfluss der Verweilzeit zu untersuchen, wurden fir ausgewahl-
te Viskositatsverhaltnisse Versuche mit Disengeometrie D150 (zehnfachen Diisen-
kanallange im Vergleich zu Disengeometrie D15) durchgefihrt. Hierdurch liegt der
Druck von Gas und Emulsion in der Zufiihrung im Vergleich ungeféhr 1 bar héher.
Die resultierenden normierten volumenspezifischen Mediandltropfendurchmesser flr
Dusengeometrie D150 (schwarz) sind in Abbildung 7.4 im Vergleich zu den Daten flr
Dusengeometrie D15 (grau) dargestellt. Es ist fir Geometrie D150 bei Viskositats-
verhéltnis kleiner oder gleich 1,3 keine ALR-Abhangigkeit erkennbar. Auch hier er-
moglicht die Bestimmung der Strémungsform keine Erklarung, wie anhand der Werte
in Abbildung A10.3 in Anhang 10 zu sehen ist. Grundsatzlich wird aber die gleiche
Abhangigkeit des Oltropfenaufbruchs vom Viskositatsverhaltnis mit maximal gemes-
senem Oltropfenaufbruch bei 1,3 und die gleiche GréBenordnung des Oltropfenauf-
bruchs beobachtet. Eine Erhéhung der Verweilzeit im Dlisenkanal durch dessen
Verlangerung zeigt demnach keinen Einfluss auf die Flussigkeitsbeanspruchung.
Anhand des Modells von Lund et al. [45] (Ishii) und Erweiterung (Turner & Wallis)
entsprechend Kapitel 6.6 kénnen die Verweilzeit im DlUsenkanal und die kritische
Deformationszeit, siehe Kapitel 2.4, auf Basis der vorliegenden Geometrie- und
Stoffdaten, siehe Kapitel 5.2, abgeschatzt werden. In Tabelle 7.1 sind diese GrdBen
fir Disengeometrie D15 und D150 exemplarisch jeweils flr den minimalen und ma-
ximalen ALR-Wert bei einer MD-Konzentration von 30 % dargestellt. Die Verweilzeit
bezieht sich hierbei ausschlieBlich auf die Verweilzeit im Disenkanal ohne Berlck-
sichtigung von Ein- und Auslaufeffekten. Die Verweilzeit unterscheidet sich durch das
Verzehnfachen der Disenkanallange wie erwartet um etwa eine GréBenordnung, die
kritische Deformationszeit liegt hingegen fiir beide Disengeometrien in der gleichen
GroéBenordnung. Die Abschatzung auf Basis der Methode von Ishii unterscheidet sich
dabei insgesamt nur geringfligig von den Werten auf Basis der Korrelation von Tur-
ner & Wallis. Aus letzterer resultieren allerdings immer geringfligig kleinere Werte,
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was auf die geringere Filamentdicke durch Berlcksichtigung der Stoffeigenschaften
zurlUckzufihren ist. Ein Vergleich der Verweilzeit mit der jeweils korrespondierenden
kritischen Deformationszeit ergibt immer eine um zwei (D15) oder bis zu drei (D150)
GroBenordnungen kleinere kritische Deformationszeit als die Verweilzeit. Daher ist
davon auszugehen, dass physikalisch begriindet durch die Verlangerung der Disen-
kanals keine Veranderung des beobachteten Oltropfenaufbruchs bewirkt werden

kann.
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Abbildung 7.4: Normierter volumenspezifischer Mediandltropfendurchmesser fir unterschied-
liche ALR und DUsenformen in Abhangigkeit vom Viskositatsverhéltnis. D15 (grau) und D150
(schwarz).

Tabelle 7.1: Verweilzeit und kritische Deformationszeit fir Disengeometrien D15 und D150
fir minimalen und maximalen ALR bei einer MD-Konzentration von 30 %. Abschatzung mit
Hilfe des Modells von Lund et al. [45] (Ishii) und Erweiterung (Turner & Wallis) entsprechend
Kapitel 6.6.

Verweilzeit / s kritische Deformationszeit / s
nach Turner nach Turner

Dise | ALR/- nach Ishii & Wallis nach Ishii & Wallis
D15 0,11 1,09 - 10™ 5,57 -10° 3,09-10° 6,75 - 107
D15 0,48 6,07 - 10° 2,92-10° 8,12- 10" 1,78 - 107
D150 0,10 1,23 - 10° 6,33 - 10" 4,19 -10° 8,89 - 107
D150 0,34 7,31-10" 3,54 - 10" 1,21-10° 2,63-10"
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7.3 Vergleich mit pneumatischer Zerstaubung

Bisher kommen zur Zerstaubung von Emulsionen zumeist Druck-, Zentrifugal- oder
herkbmmliche pneumatische Zerstauber zum Einsatz. Um die Beanspruchung der
.effervescent atomization” in Relation mit dieser zu setzen, wurden flir eine MD-
Konzentration von 35 % der Oltropfenaufbruch bei der Zerstaubung mit dem her-
kémmlichen auBenmischenden pneumatischen Zerstauber untersucht. Die normierte
volumenspezifische MediandltropfengréBe aus diesen Versuchen ist in Abbildung 7.5
in Abhangigkeit vom ALR im Vergleich zu zwei Disengeometrien (D15 & D150) des
.effervescent atomizer dargestellt. Die Ergebnisse zeigen, dass alle drei Zerstauber
unabhd@ngig vom ALR normierte volumenspezifische MediandltropfengréBen zwi-
schen 0,3 und 0,6 zeigen und somit einen vergleichbaren Oltropfenaufbruch bewir-

ken.
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Abbildung 7.5: Vergleich des normierten volumenspezifischen Medianéltropfendurchmessers
fir zwei Dusengeometrien des ,effervescent atomizer® (D15 & D150) und den herkémmli-
chen auBenmischenden pneumatischen Zerstauber in Abhéngigkeit vom ALR (MD 35 %).

7.4 Diskussion

Es ist anhand der OltropfengréBenveranderung als MaB der Beanspruchung erkenn-
bar, dass der Prozessparameter ALR flr Viskositatsverhéltnisse gréBer 1 tatsachlich
maBgeblich den Aufbruch der Oltropfen beeinflusst und zur Steuerung eingesetzt
werden kann. Fur die Unabhangigkeit vom ALR bei kleinen Viskositatsverhaltnissen
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wird eine Veranderung der Strdomungsform verantwortlich gemacht, was aber anhand
der abgeschatzten Stromungsformen nicht endgiltig bewiesen werden kann.
Weiterhin kann gezeigt werden, dass der Einfluss des Viskositatsverhaltnisses als
Stoffparameter aus dem Emulgieren auf die ,effervescent atomization® Ubertragen
werden kann. Der von Grace [71] als Optimum fiir den Oltropfenaufbruch angegebe-
ne Bereich des Viskositatsverhaltnisses findet sich wieder. Es wird aber auch bei
einem Viskositatsverhaltnis von deutlich ber 4 ein Oltropfenaufbruch beobachtet
(siehe Abbildung 7.2). Im Vergleich mit den Daten von Grace [71] und Bentley und
Leal [72] (siehe Abbildung 2.15) kann damit gezeigt werden, dass nicht nur Scherbe-
anspruchung sondern auch eine signifikante Dehnbeanspruchung bei der ,efferves-
cent atomization® auf die innere Phase der Emulsion wirkt.

Somit ist es in Abhangigkeit von den Stoffeigenschaften mdglich je nach Zielsetzung
die Beanspruchung bei der ,effervescent atomization® zur gezielten Einstellung der
inneren Struktur der FlUssigkeit zu nutzen oder eine Verdnderung zu vermeiden.
Dies erlaubt beim Einsatz in Prozessen wie beispielsweise der Sprihtrocknung die
Kombination mehrerer Grundoperationen (Zerkleinerung der inneren und auBeren
Phase sowie gleichzeitige Trocknung) zur effizienteren Gestaltung des Gesamtpro-

ZESSes.
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8 Applikation in der Spriahtrocknung

Die zentrale Motivation dieser Arbeit ist die Frage nach dem madglichen Einsatz der
.effervescent atomization® in der Spriihtrocknung, mit dem Ziel hochviskose Flissig-
keiten aufgrund des geringeren bendétigten Zerstdubungsgasstroms wirtschaftlich
verarbeiten zu kénnen. Anhand der Sprihtrocknungsversuche sollte untersucht wer-
den, welche Prozessparameter und Rahmenbedingungen hinsichtlich der Sprih-
trockner fur einen erfolgreichen Einsatz der ,effervescent atomization“ gegeben sein
mussen. Daher lag der Fokus hier nicht auf den Partikeleigenschaften. Fir die Ver-
suche wurden zwei Pilotsprihtrockner und eine kompakte Variante des ,effervescent
atomizer” mit Disengeometrie D15 eingesetzt, die in Kapitel 4.4 erldutert sind.

Mit dem Karlsruher Sprihtrockner wurde eine Vielzahl von Versuchen mit unter-
schiedlichen Prozessparametern (Flissigkeitsvolumenstrom 12 bis 6 I/h, Zulufttem-
peratur 180 °C, Trocknungsgasstrome 300 bis 150 m®h, ALR 0,2 bis 0,4, PVP K30
20 %) durchgefihrt. Allerdings zeigte sich bei allen Versuchen, dass es zu starken
Ablagerungen im Konus und in der Abluftverrohrung kam, wie auf dem Foto in Abbil-
dung 8.1 zu erkennen ist. Teilweise fuhrte dies zu einer anndhernden Verstopfung
der Abluftverrohrung. Es war maoglich, die Ablagerungen durch einen geringeren
Trocknungsluft- und FlUssigkeitsvolumenstrom und hohen ALR zu reduzieren, aber
nicht ausreichend um aufgrund der Ablagerungen einen dauerhaft stabilen Betrieb

des Spruhtrockners zu gewahrleisten.

TN

Abbildung 8.1: Pilotsprihtrockner Karlsruhe, starke Anlagerungen im Konus und Auslass.
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Rund um den Zerstauber waren hingegen kaum Anlagerungen zu beobachten, wie
auf dem Foto in Abbildung 8.2 zu sehen ist.

Abbildung 8.2: Pilotsprihtrockner Karlsruhe, geringe Anlagerungen um Zerstaduber nach
Herunterfahren.

Da der ,effervescent atomizer® auch in den Zerstaubungsversuchen eine starkere
Fokussierung des Sprays (kleinerer Spraywinkel, weniger Verwirbelung am Spray-
rand) als der sonst eingesetzte pneumatische Zerstauber zeigte, ist davon auszuge-
hen, dass durch einen gréBeren Impuls die Spraytropfen friiher in Kontakt mit der
Trocknerwand im Konus kommen und daher dort die unvollstdndig getrockneten
Tropfen anhaften. Dieser Effekt wird mit steigendem ALR noch verstéarkt [3], was den
vorteilhaften Effekt kleinerer Tropfen bei h6herem ALR aufhebt. Eine mdgliche L6-
sung kann daher die Verlangerung der freien Trocknungsstrecke sein. Im Karlsruher
Sprihtrockner betragt diese inkl. des Konus nur circa 1,5 m.

Um die Limitierung in der Trocknungsstrecke zu umgehen wurden weitere Trock-
nungsversuche an dem Dortmunder Sprihtrockner durchgefiihrt, dessen Trock-
nungsraum inkl. des Konus eine Héhe von circa 3,7 m hat. Bei diesem Trockner
werden die Grobfraktion am Unterende des Konus und die Feinfraktion Uber den
Zyklon vom Luftstrom abgetrennt. Die TrennkorngréBe liegt bei circa 75 um. Fir eine
Produktentnahme am Konus ist bei Wechsel der Betriebsparameter eine vollstandige
Reinigung des Trockners erforderlich. Auf Basis der bekannten SpraytropfengréBen-
verteilungen wurde entschieden, nur die Produktentnahmestelle am Zyklon zu nut-
zen.

FUr die Trocknungsversuche ohne Wiederholungen wurden ein konstanter Flissig-
keitsvolumenstrom von 12 I/h (PVP K30, 20 & 30 %) und eine konstante Zulufttempe-
ratur von 180 °C eingestellt. Es ergab sich trotz Verdnderung des ALR (ca. 0,2 bis
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0,4, hoch zu niedrig) eine konstante Ablufttemperatur von circa 93 °C. Es traten kei-
ne ungewdhnlich starken Ablagerungen im Trocknungsraum bei den Versuchen auf.
In Abbildung A12.5 in Anhang 12 ist eine Innenansicht von oben nach unten in den
Konus nach Abschluss eines Trocknungsversuchs zu sehen. Dahingegen traten an
der AuBenseite des Zerstaubers und an der Halterungsplatte starke Ablagerungen
auf. In Abbildung 8.3 sind Fotos wahrend dem Trocknungsversuch zu einem friiheren
(links) und spateren (rechts) Zeitpunkt abgebildet. Ein Anwachsen der Anlagerungen
ist erkennbar.

Abbildung 8.3: Anlagerungen um Zerstauber kurz nach Beginn (links) und zu einem spéteren
Zeitpunkt (rechts) beim Einsatz im Pilotsprihtrockner Dortmund.

In Abbildung 8.4 ist ein Foto der Halterungsplatte mit Zerstauber nach dem Versuch
zu sehen. Eine Verstopfung des eigentlichen Zerstaubers ist zu keinem Zeitpunkt zu
erkennen. Da die Anlagerungen im Karlsruher Sprihtrockner (Trocknungsluftfihrung
Kombination axial und zentrifugal) im Gegensatz zum Dortmunder Sprihtrockner
(Trocknungsluftfihrung rein axial) nicht auftreten, ist davon auszugehen, dass die
Ablagerungen durch eine Trocknungsluftfihrung mit mehr Zentrifugalanteil vermie-
den werden kdénnen.

Die Probennahme wurde am Zyklon durchgeflihrt, wodurch nur die Feinfraktion auf-
gefangen wurde. Mit sinkendem Zerstadubungsgasstrom und damit sinkendem ALR
kam es aber vermehrt auch zum Austrag am Konus, der wie zuvor beschrieben nicht
bertcksichtigt wurde. AuBerdem ist davon auszugehen, dass im Zyklonauffangbe-
héalter durch Rotation eine Zerkleinerungswirkung vorliegt. Daher sind die Ergebnisse
hinsichtlich der Partikeleigenschaften nur als Trend zu sehen.
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Abbildung 8.4: Anlagerungen um Zerstauber mit Halterungsplatte nach Herunterfahren beim
Einsatz im Pilotsprihtrockner Dortmund.

Der Sauterdurchmesser der Partikel betragt zwischen 12 und 7 um und nimmt mit
steigendem ALR ab, was bei konstanten Trocknungsbedingungen aufgrund des bei
steigendem ALR sinkenden Spraysauterdurchmessers (siehe Kapitel 6.3) zu erwar-
ten ist. Die Sauterdurchmesser in Abhangigkeit von Konzentration und ALR sind in
Abbildung A12.6 in Anhang 12 gezeigt. In Abbildung 8.5 sind Mikroskopaufnahmen
von PVP-Partikeln dargestellt, die bei unterschiedlichem ALR sprihgetrocknet wur-
den. Da es sich um die Feinfraktion handelt, sind in beiden Proben keine Faden zu
finden, die sonst schon beobachtet wurden [117]. Der Wassergehalt der meisten
Proben lag zwischen 2 und 4 %, 2 von 10 Proben lagen zwischen 5 und 6 % — dabei
ist keine Abhangigkeit vom ALR erkennbar.
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Abbildung 8.5: Mikroskopaufnahmen von sprihgetrockneten PVP-Partikeln bei unterschiedli-
chem ALR (links 0,19; rechts 0,38) (D15 kompakt, PVP K30 20 %).

Die ersten Versuche zum Einsatz des ,effervescent atomizer in der Spriihtrocknung
haben gezeigt, dass ein geeigneter Trocknungsraum oder eine geeignete Trock-

nungsluftfiihrung vorhanden sein muss, um einen frihzeitigen Kontakt des unvoll-
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standig getrockneten Tropfens mit der Trocknerwand zu vermeiden. Eine Anpassung
des Trocknungsraums ist zwar Ublich und wird beispielsweise bei Zentrifugalzerstau-
bern berlcksichtigt (gréBerer Durchmesser), aber bei Umstellung des Zerstaubungs-
verfahrens in einer vorhandenen Anlage ist der Umbau wirtschaftlich haufig nicht
erwlnscht oder méglich. Die Notwendigkeit einer Modifikation musste im Einzelfall
Uberprift werden. Auf Basis von Arbeiten wie beispielsweise Rahman et al. [118]
zum Skalieren bei der ,effervescent atomization kébnnen darlber hinaus die im Pi-
lotmaBstab gewonnenen Erkenntnisse auf Sprihtrockner im industriellen Produkti-

onsmafstab Ubertragen werden.
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9 Zusammenfassung und Ausblick

Mit dem Ziel der Zerstaubung von rheologisch komplexen FlUssigkeiten fir die An-
wendung in der Sprihtrocknung ergibt sich die Frage einer geeigneten Zerstauber-
form. Weit verbreitet sind Druck- und Zentrifugalzerstauber, allerdings sind diese
begrenzt in der Zerstdubung von hochviskosen Flissigkeiten. Pneumatische Zer-
stauber sind besser flr hochviskose und rheologisch komplexe Flissigkeiten geeig-
net, bendtigen aber einen hohen Zerstdubungsgasmassenstrom. Die ,effervescent
atomization® ist eine spezielle Form der innenmischenden pneumatischen Zerstau-
bung, bei der bereits im Zerstauber eine Zweiphasenstrémung vorliegt, die die Zer-
stdubung durch diinne FlUssigkeitsfilamente und Gasexpansion beim Austritt positiv
beeinflusst. Sie hat im Bereich der Verbrennungstechnik bereits vielversprechende
Ergebnisse bei geringerem Zerstdubungsgasmassenstrom im Vergleich zur her-
kémmlichen pneumatischen Zerstaubung erzielt.

Far die Sprihtrocknung sind bei der Zerstaubung die mittlere Spraytropfengré e, die
Breite der SpraytropfengréBenverteilung und der Spraywinkel relevante Charakteris-
tika. Zum Verstandnis des Zerstdubungsvorgangs und den Einflissen auf die zuvor
genannten Charakteristika sind auch der Aufbruch und die Stetigkeit des Sprays von
Bedeutung. Die bisher genannten Eigenschaften kénnen unter dem Begriff der
Spraymorphologie zusammengefasst werden. Dartber hinaus erfahrt die Flissigkeit
bei der Zerstaubung eine Beanspruchung, die im Falle mehrphasiger Flussigkeiten
die innere Struktur beeinflussen kann, was je nach Aufgabenstellung gewilnscht oder
unerwiinscht ist. Fir groBtechnische Anwendungen sind neben der Spraymorpholo-
gie und der FlUssigkeitsbeanspruchung die Energieeffizienz und die dadurch verur-
sachten Kosten bei der Realisierung und vor allem auch im laufenden Betrieb ein
wichtiges Merkmal der Zerstaubung.

Als rheologisch komplexes Stoffsystem wurden wassrige Lésungen des Polymers
Polyvinylpyrrolidon (PVP) mit unterschiedlichem Polymerisationsgrad und unter-
schiedlicher Konzentration genutzt, die eine gute Reproduzierbarkeit im Vergleich zu
nattrlichen Polymeren wie beispielsweise Starke aufweisen. Das mehrphasige Stoff-
system wurde auf Basis einer Ol-in-Wasser-Emulsion mit unterschiedlichen Konzent-
rationen des Maltodextrins (MD) in der &uBeren Phase und mit konstanter Oltropfen-
gréBe vor der Zerstdubung hergestellt. Bei der Charakterisierung der Stoffsysteme
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zeigten nur die rheologischen Eigenschaften eine deutliche Abhangigkeit von der
Konzentration und im Falle der Polymerlésungen vom Polymerisationsgrad.

Der Einfluss der Trockensubstanzkonzentration zeigte fir Polymerlésungen niedri-
gen Polymerisationsgrads (PVP K30) und die Emulsion sehr gute Ubereinstimmun-
gen. Beide Stoffsysteme wiesen bei niedrigen Konzentrationen und Scherraten ein
quasinewtonsches Verhalten auf, was mit steigender Konzentration und Scherrate in
ein strukturviskoses Verhalten Uberging. Dies spiegelte sich auch in einer guten
Ubereinstimmung der resultierenden SpraytropfengrdBenverteilungen (mittlere Trop-
fengréBe und Breite der Verteilung) bei vergleichbaren Scherviskositaten wieder. Es
wurde flr einen Bereich bis etwa 0,5 Pa-s (bei 1000 1/s) nur eine geringe Abhangig-
keit der mittleren Tropfengr6Be und der Breite der Verteilung von der Viskositat beo-
bachtet, fir héhere Viskositaten aber ein starker Anstieg. Dieser starke Anstieg war
anhand des optisch erfassten Aufbruchverhaltens auf unvollstandigen priméren Auf-
bruch der Flilssigkeit am Austritt aus dem Zerstauber zuriickzufiihren. Ahnliches
Verhalten (groBe mittlere TropfengréBe und Breite der Verteilung; unvollstéandiger
primarer Aufbruch) wurde far Polymerlésungen hohen Polymerisationsgrads (PVP
K90) bei geringen Scherviskositaten festgestellt. Ein Vergleich der Dehnrheologie der
Polymerlésungen zeigte fir PVP K30 ein quasinewtonsches Verhalten wohingegen
die Messung fur PVP K90 auf ein klar nichtnewtonsches Verhalten hinwies, aber
nicht quantifiziert werden konnte. Es wurde daher davon ausgegangen, dass der
Unterschied im Zerstaubungsverhalten zwischen PVP K30 und PVP K90 in den
unterschiedlichen dehnrheologischen Eigenschaften begriindet ist.

Abhangig von der vorliegenden Stromungsformen kommt es bei der ,effervescent
atomization zur Unstetigkeit des Sprays. Es konnte gezeigt werden, dass die Spray-
unstetigkeit mit der Pulsationsfrequenz korreliert und eine steigende Pulsationsfre-
quenz die mittlere TropfengréBe und Breite der Verteilung verringert. Die Pulsa-
tionsfrequenz wurde durch die Disengeometrie (Disenkanallange, Gasinjektions-
durchmesser, Mischkammerdurchmesser) und den ,Air-to-Liquid Ratio by mass®
(ALR) beeinflusst. Fir die Disenkanallange wurden abhangig von der Lange Minima
und Maxima in der Pulsationsfrequenz beobachtet. Durch Wahl einer geeigneten
Dlsenkanallange (Pulsationsfrequenzmaximum) und kleiner Gasinjektionsdurch-
messer konnten trotz Reibungsverlusten durch einen langeren Disenkanal die cha-
rakteristischen KenngréBen der SpraytropfengréBenverteilung insgesamt positiv

beeinflusst werden.
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Im Vergleich zu herkdmmlichen auBenmischenden pneumatischen Zerstdubern
zeigte sich ein vergleichbares Ergebnis hinsichtlich mittlerer TropfengréBe und Breite
der Verteilung bei Gber 50 % geringerem ALR, aber héherem FlUssigkeitsgasdruck.
Unter Berlcksichtigung dieser Parameter wurde anhand eines bestehenden Modells
die Effizienz der Zerstdubung mit ,effervescent atomizer® und herkémmlichem au-
Benmischendem pneumatischem Zerstauber bestimmt. Fir den herkdmmlichen
auBenmischenden pneumatischen Zerstduber wurden geringflgig bessere Werte
erzielt. Insgesamt liegen aber beide Zerstduberformen in der gleichen GréBenord-
nung. Daher muss im Einzelfall abgewogen werden, welche der beiden Formen
gunstiger fur den Einsatzzweck ist: Fir die ,effervescent atomization® wird ein gerin-
ger Gasmassenstrom bendtigt, allerdings zumeist ein héherer Flissigkeits- und Gas-
druck von bis zu 6 bar. Dieser Gasdruck ist mit einem einstufigen Kompressor reali-
sierbar. Fir die herkdmmliche pneumatische Zerstdubung wird hingegen wenigstens
der doppelte Gasmassenstrom aber bei niedrigeren Driicken (ca. 3 bar) benétigt.
Eine Erweiterung des in der Literatur bekannten, mit geringem Rechenaufwand ver-
bundenen Modells nach Lund erlaubte es, fiir die eingesetzten Stoffsysteme die
mittlere TropfengréBe deutlich besser als mit dem Originalmodell zu beschreiben.
Zur Erweiterung wurden die Flissigkeitseigenschaften durch Korrelationen flr Zwei-
phasenstrdmungen nach Baroczy, Thom und Turner & Wallis berticksichtigt. Weiter
konnten im Vergleich mit den experimentell ermittelten Tropfengré6Ben und dem op-
tisch erfassten Aufbruchverhalten die Grenzen des Modells definiert werden: So ist
fir Ohnesorge-Zahlen kleiner 0,05 die Wahrscheinlichkeit von sekundarem Aufbruch
héher und es kam zur Uberschatzung der TropfengréBe, da sekundarer Aufbruch in
dem Modell nicht berlcksichtigt wird. Fir Scherviskositaten gréBer 0,5 Pa-s oder
hohe Polymerisationsgrade wurde eine Unterschatzung der TropfengréBe festge-
stellt, was im Vergleich mit dem optisch erfasstem Aufbruchverhalten auf den nicht
bericksichtigten unvollstandigen primaren Aufbruch zurickzufihren war. Innerhalb
dieser definierten Grenzen erlaubt das mit der Korrelation von Turner & Wallis erwei-
terte Modell nach Lund eine prazise Beschreibung der mittleren TropfengréBe.

Als MaB fiir die Fliissigkeitsbeanspruchung wurde die Veranderung der inneren Ol-
tropfengréBen der Ol-in-Wasser-Emulsion genutzt und in Abhangigkeit von Stoff- und
Prozessparametern untersucht. Fir den Tropfenaufbruch in Emulsionen ist aus der
Theorie bekannt, dass das Viskositatsverhaltnis von disperser Phase zu Emulsion
entscheidend ist. Diese Abhangigkeit konnte auch fir die ,effervescent atomization®
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bestatigt werden. Entgegen der Erwartung wirkte aber bei der Zerstdubung eine
signifikante Dehnbeanspruchung auch auf die innere Phase, da auch bei Viskositats-
verhaltnissen, bei denen der Theorie nach kein Aufbruch durch Scherung méglich ist,
Aufbruch beobachtet wurde. Es wurde erwartet, dass der ALR einen zentralen Ein-
fluss auf die OltropfengroBenverdnderung hat und dabei mit steigendem ALR die
Beanspruchung steigt und somit die Oltropfengrd e sinkt. Dieser Trend konnte auch
fir Viskositatsverhaltnisse gréBer 1 beobachtet werden, allerdings nicht fir solche
kleiner 1. Es wurde davon ausgegangen, dass ein Wechsel in der Strémungsform im
DlUsenkanal dafir verantwortlich ist, was aber anhand der theoretisch bestimmten
Strémungsformen nicht bestatigt werden konnte. Die Disenkanallange zeigte auf-
grund der sehr kleinen kritischen Deformationszeiten keinen Einfluss auf den Oltrop-
fenaufbruch. Somit ist es in Abhangigkeit von den Stoffeigenschaften mdglich die
Beanspruchung bei der ,effervescent atomization“ zur gezielten Einstellung der inne-
ren Struktur der FlUssigkeit zu nutzen oder eine Verédnderung zu vermeiden. Dies
erlaubt die Kombination von Grundoperationen (Zerkleinerung der inneren und auBe-
ren Phase sowie Trocknung) zur effizienteren Gestaltung von Prozessen.

In Versuchen an zwei bestehenden Pilotsprihtrocknern wurde der Einsatz der ,effer-
vescent atomization“ in der Sprihtrocknung untersucht. Da im Vergleich zur her-
kémmlichen auBenmischenden pneumatischen Zerstaubung aufgrund des geringe-
ren Zerstdubungsgasmassenstroms weniger Aufweitung des Spraykegels und Tur-
bulenz auftritt, ist das Spray bei der ,effervescent atomization® gerichteter, was bei
einer zu kurzen Trocknungsstrecke zum Kontakt unvollstandig getrockneter Tropfen
mit der Trocknerwand und Ablagerungen bzw. Verstopfungen flihren kann. Ablage-
rungen am Zerstauber konnten durch eine geeignete Trocknungsluftzufiihrung ver-
mieden werden. Eine Neigung zur Verstopfung des eigentlichen Zerstaubers war
nicht erkennbar. Grundsatzlich konnte gezeigt werden, dass die ,effervescent atomi-
zation“ sich zum Einsatz in der Sprihtrocknung eignet und in bestehenden Trocknern
keine Modifikationen erforderlich sind, soweit eine ausreichende Trocknungsstrecke
vorhanden ist.

Die Untersuchung der Spraymorphologie und die ersten Spriihtrocknungsversuche
zeigten vielversprechende Ergebnisse fur den Einsatz der ,effervescent atomization®.
Relevant ist dabei, dass gewinschte Partikeleigenschaften wie mit bisher eingesetz-
ten Methoden erreicht werden. AuBerdem verspricht die Verknlpfung der Einstellung
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der inneren Struktur der FlUssigkeit durch den Zerstdubungsvorgang und der Trock-

nung bisherige Prozesse zu vereinfachen oder neue Verfahren zu erméglichen.
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Summary

The spray drying of a rheological complex liquid demands for a suitable atomizer.
Pressure and centrifugal atomizers are widely spread but are limited in the viscosity
of the liquid which they are able to atomize. Pneumatic atomizers are suited for high
viscous and rheological complex liquids but have high atomization gas consumption.
The effervescent atomization is a special type of the internal mixing pneumatic atom-
izer being distinct in the formation of a two phase flow prior to the nozzle orifice out-
let. The two phase flow promotes the atomization due to the thin liquid filaments and
gas expansion at the nozzle orifice outlet. Investigations of the effervescent atomiza-
tion in combustion applications presented comparable atomization results to common
pneumatic atomization and reduced atomization gas consumption.

The mean spray drop size, the width of the spray drop size distribution and the spray
cone angle are relevant characteristics of the atomization in spray drying. The liquid
breakup and the spray steadiness are also relevant for the comprehension of the
atomization process and the influence on the previously mentioned characteristics.
These spray properties are summarized as spray morphology. The liquid is stressed
during the atomization process. In case of a multiphase liquid, this stress can influ-
ence the inner structure of the liquid which may be desirable or not depending on the
application. Furthermore energy efficiency and resulting financial costs caused during
installation and operation are relevant in industrial scale processes.

Aqueous solutions of polyvinylpyrrolidone (PVP) with varied polymerization degrees
and concentrations are utilized as rheological complex model system with a better
reproducibility than a natural polymer like starch. An oil-in-water emulsion was speci-
fied as a multiphase model system: The drop size of the disperse phase was kept
constant prior to the atomization and the maltodextrin (MD) concentration in the con-
tinuous phase was varied. The characterization of the model systems as a function of
PVP and MD concentration and PVP polymerization degree presented a strong influ-
ence on the rheological properties but no relevant influence on density, surface and
interfacial tension, respectively.

The impact of the dry matter concentration was in good agreement for the low mo-
lecular weight PVP solutions (PVP K30) and the emulsions. Both systems depicted at
low concentration and shear rate a quasi Newtonian behavior which changed with
increasing shear rate and concentration to a shear thinning behavior. This agreement



Il Summary

was also seen in the resulting spray drop size distribution (mean drop size and width
of the distribution) at comparable shear viscosities. The mean drop size and the
width of the distribution were largely independent of the shear viscosity up to 0.5 Pa-s
(at 1000 1/s). Both increased strongly with a further increase in shear viscosity. This
significant change was due to incomplete primary breakup as observed by shadow-
graphy. Similar behavior (large mean drop size and width of distribution; incomplete
primary breakup) was seen for high molecular weight PVP solutions (PVP K90) at
low concentrations and shear viscosities. A comparison of the extensional rheological
characterization presented a quasi Newtonian behavior of PVP K30 whereas PVP
K90 presented clearly a non-Newtonian behavior. It is assumed therefore that the
differences in atomization between PVP K30 and PVP K90 were caused by the dif-
ferent extensional rheological behavior.

An unsteadiness of the spray is observed for “effervescent atomization” depending
on the present flow regime. It was shown that the spray unsteadiness correlates with
the pulsation frequency and that an increase in pulsation frequency reduces the
mean drop size and the width of the distribution. The pulsation frequency was influ-
enced by the atomizer geometry (nozzle orifice length, gas injection diameter, mixing
chamber diameter) and the Air-to-Liquid Ratio by mass (ALR). Variation of the nozzle
orifice length depicted multiple minima and maxima of the pulsation frequency. Mean
drop size and width of the distribution can be reduced with a suitable nozzle orifice
length (pulsation frequency maxima) and fine gas injection regardless to the friction
losses due to the increased nozzle orifice length.

It was possible to achieve an atomization result (mean drop size and width of distri-
bution) with the effervescent atomizer similar to the one of a common external mixing
pneumatic atomizer at less than 50 % of the atomization gas mass flow consumption
but at a higher liquid feed pressure. Utilizing an efficiency model from literature, the
efficiency of both atomizer types was determined for atomization of PVP solutions.
The pneumatic atomizer depicted a slightly higher efficiency. Depending on the ap-
plication and given conditions, the more suitable atomization method has to be se-
lected in the particular case: The effervescent atomization requires less atomization
gas but at a slightly higher gas and liquid pressure of up to 6 bar. This gas pressure
can be achieved with a single-stage compressor. In contrast, the common external
mixing pneumatic atomizer requires at least the double mass flow of atomization gas

but at lower pressures of about 3 bar.
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The model of Lund for calculation of the mean spray drop size in effervescent atomi-
zation is distinguished by the minimal computational requirements. It was possible to
improve strongly the accuracy of the model. This was accomplished by consideration
of the material properties in the initial calculation step with the correlations of
Baroczy, Thom and Turner & Wallis for two-phase flows. Furthermore, the limits of
the applicability of the improved model were defined based on the experimental data:
The possibility of secondary atomization is high at an Ohnesorge number below 0.05.
This resulted in an overestimation of the mean drop size as secondary atomization is
not considered in the model. The mean drop size at a shear viscosity above 0.5 Pa's
or high polymerization degree was mostly underestimated. It was possible to connect
this to incomplete primary breakup by comparison to the visual observation
(shadowgraphy) of the breakup behavior. Within these limits, the model of Lund im-
proved by the correlation of Turner & Wallis allows a precise specification of the
mean drop size.

The change in oil drop size of an oil-in-water emulsion was utilized as a measure of
the stress affecting the liquid during atomization. It was investigated under considera-
tion of material and process parameters. It is known from literature that the viscosity
ratio of disperse phase and emulsion is essential for the drop breakup in emulsions.
This dependency was observed in effervescent atomization, too. Contrary to the
expectations, a significant extensional stress on the inner phase of the emulsion was
determined: Oil drop breakup occurred at viscosity ratios that preclude a breakup in
shear flow according to theory. The ALR was expected to be a decisive parameter for
the intensity of the oil drop breakup with increased breakup at higher ALR. This rela-
tionship was observed at viscosity ratios of 1 and above but not below 1. It is as-
sumed that a transition of the flow regime present within the nozzle orifice is respon-
sible but it was not possible to support this assumption by a theoretical determination
of the flow regime. The nozzle orifice geometry has no impact due to the very low
critical deformation time. Therefore it is possible to utilize the stresses present during
effervescent atomization under consideration of the material properties for a desired
change of the inner structure of an emulsion. It is also possible to avoid a change of
the inner structure by selection of suitable material parameters if desired. This allows
for the combination of unit operations (breakup of inner and outer phase and drying)
for design of efficient processes.
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Trials at two pilot scale spray dryers were conducted for investigation of the applica-
bility of effervescent atomization in spray drying. The spray cone was less widened
and presents less turbulence in the spray surrounding due to the reduced atomiza-
tion gas flow. Therefore, the spray was more directed. This resulted in combination
with a too short distance from atomizer to spray dryer bottom in incomplete drying of
the drops and severe depositions at the bottom and in the outlet. Depositions at the
atomizer were avoided by a suitable drying air flow. No trend towards a blockage of
the atomizer itself was observed. Given an adequate distance between atomizer and
bottom, the effervescent atomization proofed to be a suitable atomization method for
application in spray drying and requires no modification in existing spray dryers.

The investigation of the spray morphology and the initial spray drying trials presented
promising results for utilization of the effervescent atomization in spray drying. An
important task will be to achieve the desired particle properties as possible with other
methods used. Adjusting the structure of the inner phase during atomization and
drying in one process step allows for simplification of established processes and

creation of new processes.
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Anhang 1: Zerstauber

Fir die Zerstaubung wurden zwei unterschiedliche ,effervescent atomizer sowie ein

herkémmlicher auBenmischender pneumatischer Zerstauber eingesetzt.

Abbildung A1.1: Fotos vom modularen (links) und kompakten (rechts) ,effervescent atomi-
zer“. Modularer Zerstauber mit aufgesetzter Verschraubung der Disenplatte — spater zur
besseren Beobachtung des Sprays versenkt.
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Abbildung A1.2: Konstruktionszeichnung kompakter ,effervescent atomizer” mit Disengeo-
metrie D15.
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Abbildung A1.3: Foto von auBenmischendem pneumatischem Zerstauber.
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Anhang 2: Laserbeugungsspektrometrie

Aufgrund von ,beam steering“ kommt es bei der Messung mittels Laserbeugungs-
spektrometrie zu Verfalschungen des Signals aus dem die SpraytropfengréBenvertei-
lung abgeleitet wird. Zur Korrektur wurden unterschiedliche Ansétze untersucht.
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Abbildung A2.1: Vergleich der Standardabweichung s, bei Auswertung des Messsignals ab
Detektor 1 (innerster Detektor), ab Detektor 3 und bei Korrekturberechnung mit angepasster
Gaussfunktion fir PVP K30 20 % (D15, nach Fraunhofer).
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Abbildung A2.2: Vergleich der Standardabweichung s, bei Auswertung des Messsignals ab
Detektor 1 (innerster Detektor), ab Detektor 3 und bei Korrekturberechnung mit angepasster
Gaussfunktion fir PVP K30 40 % (D15, nach Fraunhofer).
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Abbildung A2.3: Volumenspezifische Verteilungssumme Qs und Verteilungsdichte ¢; bei
Auswertung des Messsignals ab Detektor 1 (innerster Detektor), ab Detektor 3 und bei Kor-
rekturberechnung mit angepasster Gaussfunktion fir PVP K30 20 % (D15, ALR = 0,29, nach
Fraunhofer).
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Abbildung A2.4: Volumenspezifische Verteilungssumme Qs und Verteilungsdichte g3 bei
Auswertung des Messsignals ab Detektor 1 (innerster Detektor), ab Detektor 3 und bei Kor-
rekturberechnung mit angepasster Gaussfunktion fir PVP K30 40 % (D15, ALR = 0,14, nach

Fraunhofer).
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Tabelle A2.1: Zuordnung der volumenspezifischen Mediandurchmesser xso3 (unter Annahme
von Fraunhoferbeugung und Punktstrahler) zu den Detektoren des Malvern Spraytec bei
Verwendung einer 750 mm Fourierlinse und resultierende maximale Arbeitsabstande nach
Angaben des Herstellers.

Detektor X503 (ca.) / pm Arbeitsabstand / mm
1 949 180556
2 798 151751
3 670 127451
4 563 107143
5 474 90069
6 398 75728
7 335 63725
8 282 53571
9 237 45035

10 199 37901
11 168 31863
12 141 26786
13 118 22530
14 100 18932
15 83,7 15925
16 70,4 13393
17 59,2 11259
18 49,8 9466
19 41,8 7958
20 35,2 6690
21 29,6 5623
22 24,8 4725
23 20,9 3969
24 17,6 3342
25 14,7 2798
26 12,3 2347
27 10,3 1966
28 8,65 1644
29 7,21 1372
30 6,00 1141

31 4,95 942

32 4,08 776

33 3,32 630
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Anhang 3: Materialcharakterisierung
Materialcharakterisierungen der Modellsysteme Uber den Bereich der bei den Zer-

stdubungsversuchen eingesetzten Feststoffkonzentrationen hinaus.
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Abbildung A3.1: Verlauf der Oberflachenspannung in Abhangigkeit von der PVP-K30-
Konzentration Uber den fir die Sprayuntersuchungen eingesetzten Bereich hinaus.
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Abbildung A3.2: Verlauf der Oberflachenspannung in Abhangigkeit von der PVP-K90-
Konzentration Uber den fir die Sprayuntersuchungen eingesetzten Bereich hinaus.
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Abbildung A3.3: Scherviskositat in Abhangigkeit von der Scherrate und PVP-K30-
Konzentration Uber den fiir die Sprayuntersuchungen eingesetzten Bereich hinaus. Ge-
schlossene Punkte mittels Rotationsrheometer gemessen, offene Punkte mittels Kapillar-
rheometer. Anstieg in Viskositét fir 5 bis 15 % zwischen 100 und 1000 1/s ist auf Taylorwir-
bel zurlckzufihren.
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Abbildung AS3.4: Oszillatorische Messung von PVP K90 8 %, Amplitudensweep bei 10 und

100 rad/s.
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Anhang 4: Spraymorphologie

Erganzende Abbildungen zur Diskussion der Ergebnisse in den Kapiteln 6.1 bis 6.4.
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Abbildung A4.1: Vergleich der gemittelten Spraywinkel der Diisengeometrien D15, D30, D45,
D60, D150 und D15 fein fir Auswertung des gesamten Sprayprofils und bei 5 mm Abstand
zum Zerstauber (PVP K30 20 %).
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Abbildung A4.2: Schattenaufnahmen der ,effervescent atomization“ von PVP-K30-Ldsungen
mit einer Konzentration von 20 % flr unterschiedliche ALR und mit unterschiedlichen Du-
sengeometrien (D15, D30, D45). Je zwei Aufnahmen fir jeden ALR.
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Abbildung A4.3: Schattenaufnahmen der ,effervescent atomization“ von PVP-K30-Ldsungen
mit einer Konzentration von 20 % fUr unterschiedliche ALR und mit unterschiedlichen Du-
sengeometrien (D60, D150, D15 fein). Je zwei Aufnahmen fir jeden ALR.
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Abbildung A4.4: Schattenaufnahmen der ,effervescent atomization“ von PVP-K30-Lésungen
unterschiedlicher Konzentration flr unterschiedliche ALR (D60). Je zwei Aufnahmen fir
jeden ALR.
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Abbildung A4.5: Sauterdurchmesser (oben) und Standardabweichung s, (unten) fir Disen-
geometrien mit unterschiedlicher Dusenlange in Abh&angigkeit vom ALR (PVP K30 40 %).
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Abbildung A4.6: Sauterdurchmesser und Standardabweichung s, fir Disengeometrien mit
unterschiedlicher Gasinjektionsgeometrie in Abhangigkeit vom ALR (PVP K30 40 %).
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Abbildung A4.7: Radiale Verteilung des Sauterdurchmessers in Abhangigkeit von Konzentra-
tion und ALR fir Disengeometrie D15 (oben) und D60 (unten) (PVP K30).



XXVIII Anhang 5: TropfengréBenmessung

Anhang 5: TropfengroBenmessung

Tabelle A5.1: Vergleich der mit Hilfe von Schattenaufnahmen und Laserbeugungsspektro-
metrie (LBS) gemessenen TropfengréBe bei 90 % der volumenspezifischen Verteilungs-
summe xq3 und die maximale TropfengréBe x,,, fur PVP K30 20 % und PVP K30 8 % bei
konstanter Disengeometrie in Abhangigkeit vom ALR. Anzahl der beobachten Tropfen fir
jeweils 500 ausgewertete Schattenaufnahmen (D15).

Schattenaufnahmen LBS
Abstand 12,5cm 25,0 cm 25,0 cm
PVP | ALR /- Xo03/! | Xmax/ | Anzahl | xg03/ | xmax/ | Anzahl | ALR/- | xgo3/
pm pm /- pm pm /- pm
0,14 547,8 | 1184,2 | 15870 | 466,9 | 676,6 | 1647 | 0,15 395,3
223; 0,23 411,5| 843,3| 7360 | 387,1| 556,2 225 | 0,25 286,0
0,32 380,7 | 689,8| 4519 | 350,0| 4014 59| 0,33 203,1
0,14 880,5| 1628,4 | 9244 | 1055,9 | 1936,3| 8173 | 0,15 | 17753
:i/(: 0,23 731,6 | 1644,6 | 6539 | 7505 | 1674,3| 7029 | 0,25 | 1592,3

0,32 649,5| 14579 | 5397 | 6553 | 1181,4| 6603 | 0,35 | 1425,0

In Tabelle A5.1 sind die KenngrdBen xq03 (TropfengréBe bei 90 % der volumenspezi-
fischen Verteilungssumme) und x,... (maximale gemessene TropfengréBe) der an-
hand von Schattenaufnahmen (Umrechnung der Projektionsflache auf Kreisflache)
und mittels Laserbeugungsspektrometrie (Annahme vollstdndiger Sphérizitat) be-
stimmten TropfengréBenverteilungen fir eine 20 %ige PVP-K30- und eine 8 %ige
PVP-K90-Lésungen zu sehen. Aufgrund der unterschiedlichen Untergrenzen des
Messbereichs ist ein Vergleich von anderen KenngréBen wie dem Sauterdurchmes-
ser oder dem volumenspezifischen Mediandurchmesser nicht sinnvoll. Die Kenngro-
Be xu.q. Wird durch einzelne, sehr groBe Tropfen beeinflusst. Sie soll nur zur allge-
meinen Orientierung dienen und wird nicht weiter diskutiert. Fiir beide Stoffsysteme
und alle Messpositionen und -systeme sinkt mit steigendem ALR die KenngréBe xo 3.
Es zeigt sich aber auch eine Veranderung der Werte zwischen den Messpositionen
und -systemen:
e Bei gleichem Abstand ergeben sich fir die PVP-K30-Lésung anhand der
Schattenaufnahmen gréBere Werte als mit dem Laserbeugungsspektrometer.
Far PVP-K90-L6sung ist hingegen ein gegenteiliger Trend erkennbar.
e Mit steigendem Abstand zum Zerstduber wird ein konstantes oder kleiner
werdendes xq3 erwartet, da gegebenenfalls auftretender Aufbruch (primar —
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siehe Abbildung 6.5 und Abbildung 6.6 in Kapitel 6.2 — oder sekundar) gegen-
Uber Koaleszenz Uberwiegen sollte. Dies trifft fir die PVP-K30-Lésung zu,
aber fur die PVP-K90-L6sung wird fir einen ALR von 0,14 ein Anstieg um
175 um beobachtet. Bei héherem ALR sind die Werte anndhernd konstant.

Diese Beobachtungen lassen sich wie folgt erklaren:

Feine Tropfen, die vom Laserbeugungsspekirometer noch detektiert werden
(minimal 2 um), kénnen anhand der Schattenaufnahmen aufgrund optischer
Limitierungen nicht mehr erfasst werden (minimal 200 um). Die starke Verrin-
gerung der Anzahl erfasster Tropfen mit steigendem Abstand deutet hierauf
hin. Dadurch ergibt sich fur die gleiche TropfengréBenverteilung eine Ver-
schiebung der KenngréBen, was bei gleichem Abstand den Unterschied zwi-
schen den beiden Messsystemen flr die PVP-K30-Lésung erklart.
Volumenspezifische TropfengréBenverteilungen werden stark durch groBe
Tropfen beeinflusst. Daher ist es méglich, dass der Anstieg von xq3 flr die
PVP-K90-Lésung bei einem ALR von 0,14 auf einzelne groBe Flissigkeits-
fragmente zurlickzuflhren ist, worauf auch der Anstieg der KenngréBe x.x
hindeutet, da die KenngréBen far hdhere ALR-Werte nur minimal ansteigen.
Bei der Auswertung der Schattenaufnahmen wird die Projektionsflache in Ku-
gelform umgerechnet und der korrespondierende Durchmesser angegeben,
wohingegen bei der Laserbeugungsspektrometrie abhangig von der Ausrich-
tung eines nichtsphérischen Flissigkeitsfragments durch Annahme von Sphé-
rizitdt der Durchmesser unter- oder Uberschatzt wird, was zur Aufweitung der
Verteilung fiihrt [119(279)]. Dies fiihrt zu einer Uberschatzung des xo3; mittle-
re TropfengréBen wie beispielsweise der Sauterdurchmesser werden davon

weniger stark beeinflusst.

Aus den genannten Punkten lasst sich folgern, dass fir einen unvollstandigen Trop-

fenaufbruch bei einem Abstand von 25,0 cm — bei dem mittels Laserbeugungs-

spektrometrie gemessen wird — von einer Uberschatzung der Breite der Tropfengro-

Benverteilung und der davon abgeleiteten Standardabweichung s, auszugehen ist.

Der Sauterdurchmesser wird in diesem Fall ebenfalls beeinflusst, aber es wird nur

eine geringer Fehler erwartet. Es ist davon auszugehen, dass dies fir hohe Konzent-
rationen bei PVP-K90-Lésungen und 45 %ige PVP-K30-Lésungen der Fall ist. Es ist
aber davon auszugehen, dass die grundsatzlichen Aussagen in dieser Arbeit nicht

beeintrachtigt werden.
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Anhang 6: Pulsationsbestimmung

Zum Vergleich der Auswertung mittels Anpassung einer Sinusfunktion an Kenngré-
Ben der SpraytropfengréBenmessung mittels Laserbeugungsspektrometrie wurden
die Daten mittels schneller Fourier-Transformation ausgewertet.

Tabelle A6.1: Exemplarischer Vergleich der mittels Anpassung einer Sinusfunktion und

schneller Fourier-Transformation ermittelten Pulsationsfrequenzen des Sprays fir Kenngroé-
Ben der TropfengréBenverteilungsmessung und deren Mittelwerte.

Anpassung Sinusfunktion (Sinus) schnelle Fourier-Transformation (FFT) STABW (Sinus,FFT)
PVP__cp» Dise ALR I Xio Xiog X3 Yoo MW__STABW | T Xip Xioa  Xsos  Xeos | MW _STABW | T Xip Xog  Xsos  Xeos | MW
K30 20 D15 0,14] 594 594 594 594 5,93 5,94 0,00 5,92 5,95 595 592 5,92 5,93 0,02 0,01 0,01 0,01 0,01 0,01 0,00
K30 20 D15 0,14] 627 6,26 6,26 6,27 6,27 6,27 0,00 6,26 6,26 6,26 6,26 6,26 6,26 0,00 0,01 0,01 0,01 0,01 0,01 0,01
K30 20 D15 0,14] 646 6,46 6,46 6,46 6,46 6,46 0,00 6,47 6,47 6,47 6,47 647 6,47 0,00 0,00 0,00 0,00 0,00 0,00 | 0,00
K30 20 D15 0,28 7,04 7,04 7,04 7,03 7,04 7,04 0,00 7,05 7,02 7,02 7,02 7,05 7,03 0,02 0,01 0,01 0,01 0,01 0,01 0,00
K30 20 D15 0,23 7,79 7,79 7,79 7,79 7,79 7,79 0,00 7,78 7,78 7,78 7,78 7,78 7,78 0,00 0,01 0,01 0,01 0,01 0,00 | 0,00
K30 20 D15 0,28 7,90 7,90 7,90 7,95 7,90 7,91 0,02 7,90 7,90 7,90 7,90 7,90 7,90 0,00 0,00 0,00 0,00 0,03 0,00 | 0,00
K30 20 D15 0,32 8,59 8,59 8,59 8,59 8,59 8,59 0,00 8,58 8,58 8,58 8,58 8,58 8,58 0,00 0,01 0,01 0,01 0,01 0,01 0,01
K30 20 D15 0,32 8,93 893 8,93 8,93 8,94 8,94 0,00 8,94 8,94 8,94 894 894 8,94 0,00 0,00 0,00 0,00 0,00 0,00 | 0,00
K30 20 D15 0,32 8,93 8,93 8,93 8,93 8,94 8,94 0,00 9,09 9,09 9,09 9,09 9,09 9,09 0,00 0,11 0,11 0,11 0,11 0,11 0,11
K30 20 D60 0,14 7,03 7,03 7,03 7,03 7,03 7,03 0,00 7,02 7,02 7,02 7,02 7,02 7,02 0,00 0,01 0,01 0,01 0,01 0,01 0,01
K30 20 D60 0,14 7,19 7,19 7,19 7,19 7,19 7,19 0,00 7,20 7,20 7,20 7,20 7,20 7,20 0,00 0,01 0,01 0,01 0,01 0,01 0,01
K30 20 D60 0,141 7,38 7,39 7,39 7,39 7,38 7,38 0,00 7,39 7,39 7,39 7,39 7,39 7,39 0,00 0,00 0,00 0,00 0,00 0,00 | 0,00
K30 20 D60 0,23 864 864 864 864 8,64 8,64 0,00 8,64 8,64 8,64 864 864 8,64 0,00 0,01 0,01 0,01 0,01 0,00 | 0,01
K30 20 D60 0,23 8,89 8,89 8,98 8,89 8,89 8,91 0,04 ] 888 8,88 8,88 8,88 8,88 8,88 0,00 0,01 0,01 0,07 0,01 0,01 0,02
K30 20 D60 0,23 8,96 8,96 8,96 8,96 8,96 8,96 0,00 8,94 8,97 8,97 897 897 8,97 0,01 0,01 0,01 0,01 0,01 0,01 0,01
K30 20 D60 0,32 9,69 9,70 9,69 9,76 9,69 9,71 0,03 9,70 9,70 9,70 9,70 9,70 9,70 0,00 0,01 0,01 0,01 0,04 0,01 0,00
K30 20 D60 0,32 9,92 992 9,92 9,92 9,91 9,92 0,00 9,92 9,92 9,92 992 9,92 9,92 0,00 0,00 0,00 0,00 0,00 0,00 | 0,00
K30 20 D60 0,32 ] 10,00 10,01 10,01 10,01 10,08 | 10,02 0,03 § 10,01 10,01 10,01 10,01 10,01 | 10,01 0,00 0,00 0,00 0,00 0,00 0,05 | 0,01
K30 30 D15 0,14] 0,00 66,23 66,23 66,23 0,03 | 39,74 36,26 1,50 66,25 31,07 66,25 2,14 | 33,44 32,25 145,77 0,02 24,86 0,02 1,49 | 4,46
K30 30 D15 0,14 ] 0,00 7,37 737 737 7,44 5,91 3,30 1,62 7,39 7,39 7,39 7,39 6,23 2,58 4,07 0,01 0,01 0,01 0,04 | 023
K30 30 D15 0,14] 4,16 66,58 66,58 66,58 51,23 | 51,02 27,08 1,60 66,56 59,66 6656 51,21 | 49,10 27,35 ] 46,02 0,01 4,89 0,01 0,01 1,36
K30 30 D15 0,23 5,28 7,56 7,56 7,56 0,11 5,62 3,23 1,50 2,62 2,62 1,59 2,26 2,12 0,55 4,29 3,49 349 4,23 1,62 | 2,47
K30 30 D15 0,28 0,00 9,39 9,39 9,24 9,51 7,51 4,20 1,50 9,19 9,19 9,19 9,52 7,71 3,48 5,58 0,15 0,15 0,04 0,00| 0,15
K30 30 D15 0,23 9,16 9,16 9,16 9,16 9,16 9,16 0,00 1,50 9,16 9,16 9,16 9,16 7,62 3,43 5,42 0,01 0,01 0,00 0,00 1,09
K30 30 D15 0,32 7,01 0,21 10,34 83,19 0,12 | 20,18 35,50 1,50 1,62 10,35 1,62 3,51 3,72 3,80 0,91 1,00 0,00 57,68 2,39 | 11,64
K30 30 D15 0,32 0,03 10,09 10,09 36,42 0,13 | 11,35 14,88 1,62 1,89 1,89 1,86 5,46 2,55 1,63 5,99 579 579 2443 3,77 | 6,28
K30 30 D15 0,32 2,92 64,43 0,00 64,43 0,32 | 26,42 34,72 1,62 1,62 1,62 1,62 1,80 1,65 0,08 | 44,42 4442 1,14 44,42 1,05 | 17,51
K30 30 D60 0,14] 0,05 4307 4307 41,08 6061|3757 2242| 150 64,79 56,88 64,79 6448|5049 27,60 | 29,40 1536 9,77 16,76 274 | 9,13
K30 30 Deo 0,14 539 9,17 56,05 6840 0,16 | 2783 31,86 | 162 6519 6519 5234 7123 | 51,11 2851 | 534 3961 646 1136 5025 | 16,46
K30 30 D60 0,14 ] 1423 1160 11,60 63,13 11,00 | 22,31 22,85 1,60 10,74 10,74 11,60 64,67 | 19,85 25,39 7,14 0,61 0,61 3644 3795 1,74
K30 30 D60 0,23 0,91 39,68 39,90 20,73 0,02 | 20,25 19,67 1,62 1,62 1,62 1,62 11,66 3,63 44912692 2692 27,07 13,51 8,23 | 11,75
K30 30 D60 0,23 3,15 6859 68,68 2543 0,06 | 33,18 33,81 1,50 1,50 1,50 1,50 2,47 1,69 0,44 | 47,44 47,44 4751 16,93 1,70 | 22,27
K30 30 D60 0,23 0,04 1236 1237 12,36 0,05 7,44 6,75 162 1236 12,36 1236 13,21 | 10,38 4,91 7,60 0,00 0,01 0,00 9,31 2,08
K30 30 D60 0,32 0,47 4955 4955 37,68 0,14 | 27,48 25,28 1,50 1,62 1,62 1,62 1,50 1,57 0,07 ] 33,98 3390 33,90 2550 0,96 | 18,32
K30 30 D60 0,32 0,27 0,09 6,80 41,60 0,14 9,78 18,02 1,50 1,50 1,50 1,59 1,89 1,59 0,17 1,00 1,00 3,75 28,29 124 | 579
K30 30 D60 0,32 0,03 22,81 2294 54,70 0,05 | 20,11 22,46 1,50 1,50 1,98 1,59 6,44 2,60 2,16 ] 15,07 15,07 14,82 37,56 4,52 | 12,38
K30 40 D15 0,14| 1,25 3726 7776 37,26 5501 | 41,71 28,08 | 1,50 5890 5890 5435 3842 |4241 2437 | 2529 1530 13,34 1209 11,73 | 0,50
K30 40 D15 0,14] 297 6545 5051 70,13 70,03 | 51,81 2846 | 150 6540 47,82 6540 50,96 | 4622 2627 | 4522 0,03 1,90 3,34 1348 | 3,96
K30 40 D15 0,4 000 57,94 57,94 5435 5787|4562 2555| 150 3726 77,76 71,38 54,99 | 4858 30,65 | 39,91 14,62 14,02 1204 2,03 | 2,09
K30 40 D15 0,23] 000 002 002 8460 4550 | 26,03 3821 | 1,50 84,66 4886 8466 93,75 |62,68 3829 | 1,05 5985 3453 0,04 34,12 | 2592
K30 40 D15 0,23]1422 1422 1432 1423 1422 | 1425 0,04 | 1,62 1422 1422 1422 1422 | 11,70 564 891 000 007 001 000]| 1,80
K30 40 D15 023) 403 1276 1276 12,76 89,93 | 2645 3569 | 150 1276 1276 1242 90,00 [ 2589 36,16 | 7,97 0,00 0,00 024 005| 0,40
K30 40 D15 0,32] 001 5507 5507 7452 108,70 | 5867 3943 | 1,50 5508 5508 5508 77,33 |4882 2815|3788 001 001 1374 2218 | 6,97
K30 40 D15 032] 0,14 1397 1397 1397 13,97 | 11,21 619 | 1,62 13,98 13,98 1398 13,98 | 1151 553 | 874 000 000 000 000]| 021
K30 40 D15 0,32 0,32 12,03 12,03 12,02 12,48 9,77 5,29 1,50 12,02 12,02 12,02 12,02 9,92 4,71 7,45 0,00 0,00 0,00 0,32 | 0,10
K30 40 D60 0,14 | 007 5376 5376 53,36 5336|4287 2392 150 6149 6149 6149 6149 [ 4949 2683|3696 547 547 575 575| 4,69
K30 40 D60 0,14 | 000 5388 4664 53,88 53,88 |41,66 2350 | 150 5420 53,10 56,30 54,20 | 43,86 23,71 | 37,04 023 457 1,72 023| 156
K30 40 D60 0,14] 0,08 4831 6494 7225 7225|5157 3040 | 1,62 6052 6052 67,75 7224|5253 2889|3302 863 312 319 001| 068
K30 40 D60 0,14 | 51,28 13,00 13,00 13,00 32,18 2449  17,3| 150 1300 13,00 1300 3217|1453 11,04 | 813 0,00 0,00 000 001 | 7,04
K30 40 D60 0,23]57,08 1348 1348 1348 1348 | 2220 1950 | 1,62 1321 1321 1321 1321 | 10,89 519] 839 019 0119 0,19 0,19 | 7,99
K30 40 D60 0,23] 004 6553 1438 6553 6553 [ 4220 3234 | 1,50 14,37 1437 1437 6555|2203 24,96 | 4528 36,17 0,01 36,17 0,01 | 14,26
K30 40 D60 0,23] 0,28 1644 4433 1511 80,65 | 31,36 31,82 162 1511 1282 1511 1511 | 11,95 586 ] 1048 094 2228 0,00 4634 | 13,72
K30 40 D60 0,23 ] 66,58 12,97 1297 13,224 13,24 | 23,80 23,91 1,60 12,97 12,97 1297 13,24 | 10,73 5,16 8,11 0,00 0,00 0,19 0,00 | 9,24
K30 40 D60 0,31 0,08 1557 1497 1557 71,84 | 23,61 27,77 1,50 1556 1556 15,56 1,50 9,94 7,71 9,95 0,01 0,42 0,01 49,74 | 9,67
K30 40 D60 0,29 0,03 1491 16,72 14,92 14,92 | 12,30 6,90 1,50 16,72 16,72 1492 14,74 | 12,92 6,46 9,49 1,28 0,00 0,00 0,12 0,44
K30 40 D60 0,29 0,04 7,81 13,04 12,77 12,77 9,29 5,61 1,60 12,76 13,03 13,86 12,76 | 10,78 5,21 4,47 3,50 0,01 0,77 0,01 1,06
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Abbildung A6.1: Exemplarische FFT-Frequenzanalyse des zeitlichen Verlaufs des Transmis-
sionssignals (D15, PVP K30 20 %, ALR = 0, 23). Oben Gesamtverlauf, unten Teilausschnitt.
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Abbildung A6.2: Exemplarische FFT-Frequenzanalyse des zeitlichen Verlaufs des xso3-
Signals (D15, PVP K30 20 %, ALR = 0, 23). Oben Gesamtverlauf, unten Teilausschnitt.
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Abbildung A6.3: Exemplarische FFT-Frequenzanalyse des zeitlichen Verlaufs des Transmis-
sionssignals (D60, PVP K30 40 %, ALR = 0, 23). Oben Gesamtverlauf, unten Teilausschnitt.
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Abbildung A6.4: Exemplarische FFT-Frequenzanalyse des zeitlichen Verlaufs des xso3-
Signals (D60, PVP K30 40 %, ALR = 0, 23). Oben Gesamtverlauf, unten Teilausschnitt.
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Anhang 7: Auswirkung der Unstetigkeit

Die Pulsationsfrequenz wurde mit den charakteristischen KenngréBen der Spraytrop-

fengréBenverteilung verglichen um die Auswirkungen der Unstetigkeit zu bewerten.
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Abbildung A7.1: Vergleich der Pulsationsfrequenz mit den korrespondierenden charakteristi-
schen KenngréBen der SpraytropfengrdBenverteilung in Abhangigkeit von der Disenkanal-
lange (dp = 1,5 mm, ALR = 0,15 fr x> & 52, ALR = 0,14 fUr f,).
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Abbildung A7.2: Vergleich der Pulsationsfrequenz mit den korrespondierenden charakteristi-

schen KenngréBen der SpraytropfengréBenverteilung in Abhangigkeit von der Disenkanal-
lange (dp = 1,5 mm, ALR = 0,33 fr x1 > & 52, ALR = 0,32 fUr f,,).
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Die Mischstrecke von Gas und Flussigkeit von erster Gasinjektion bis Disenkanal
verlangert sich fur die unterschiedlichen Disengeometrien in der Reihenfolge D60
(42,0 cm), D150 (43,0 cm), D45 (43,5 cm), D30 (45,0 cm) und D15 (46,5 cm) von
42,0 auf 46,5 cm. Die Lange der Mischstrecke kann durch unterschiedlich stark auf-
tretende Koaleszenz der Gasblasen aufgrund der unterschiedlichen Verweilzeit die
Strémungsform und die Zerstdubung mdéglicherweise beeinflussen. Die charakteristi-
schen KenngrdéBen der SpraytropfengrdéBenverteilung und die Pulsationsfrequenz,
welche in Abbildung 6.27, Abbildung A7.1 und Abbildung A7.2 in Abhangigkeit von
der Disenkanallange dargestellt sind, sind in Abhangigkeit der Lange der Mischstre-
cke in Abbildung A7.3, Abbildung A7.4 und Abbildung A7.5 dargestellt. Die maxima-
len Pulsationsfrequenzen sind fur die drei ALR-Bereiche bei einer Lange von 43,0
und 43,5 cm erkennbar. Minimale Werte der charakteristischen KenngréBen liegen
flr die drei ALR-Bereiche bei einer Lange von 43,5 und 45,0 cm vor. Insgesamt kor-
reliert der Einfluss der Lange der Mischstrecke auf das Maximum der Pulsationsfre-
quenz und das gegenlaufige Minimum der charakteristischen KenngréBen. Ein ein-
deutiger Einfluss der Lange der Mischstrecke und damit der Verweilzeit in der Misch-
kammer kann hier nicht gezeigt werden. Dabei muss bertcksichtigt werden, dass der

Einfluss der veranderten Disenkanallange bei den gezeigten Daten Uberlagert ist.

150 T T T T T T T T T | ' | ' 15

—e— Sauterdurchmesser x, , ||
—o— Standardabweichung s, N
i _ L 12 T
120 —+— Pulsationsfrequenz f, 12 =
&
3
\N 90 7] B 9 8_
= Qo
ozsq E’
ol S
60 -6 T
[72]
=]
a
30 1 T 1 T T T 3

Lange der Mischstrecke / mm

Abbildung A7.3: Vergleich der Pulsationsfrequenz mit den korrespondierenden charakteristi-
schen KenngréBen der SpraytropfengrdéBenverteilung in Abhéngigkeit von der Lange der
Mischstrecke (dp = 1,5 mm, ALR = 0,15 flr x1 2 & 52, ALR = 0,14 fUr f,,).
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Abbildung A7.4: Vergleich der Pulsationsfrequenz mit den korrespondierenden charakteristi-
schen KenngréBen der SpraytropfengrdéBenverteilung in Abhangigkeit von der Lange der
Mischstrecke (dp = 1,5 mm, ALR = 0,24 fir x;» & s2, ALR = 0,23 fUr f,,).
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Abbildung A7.5: Vergleich der Pulsationsfrequenz mit den korrespondierenden charakteristi-

schen KenngréBen der SpraytropfengrdBenverteilung in Abhangigkeit von der Lange der
Mischstrecke (dp = 1,5 mm, ALR = 0,33 flr x1 2 & 52, ALR = 0,32 fUr f,,).
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Anhang 8: Modellierung

Erganzende Abbildungen zur Diskussion der Modellierung in Kapitel 6.6.2.
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Abbildung A8.1: Vergleich der experimentellen Sauterdurchmesser und der mit unterschied-
lichen Methoden (Modell von Lund: Ishii; Erweiterungen: Baroczy, Thom, Turner & Wallis)
berechneten Werte fir PVP K30 0 % in Abhangigkeit vom ALR (D15).
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Abbildung A8.2: Vergleich der experimentellen Sauterdurchmesser und der mit unterschied-
lichen Methoden (Modell von Lund: Ishii; Erweiterungen: Baroczy, Thom, Turner & Wallis)
berechneten Werte fir PVP K30 40 % in Abhangigkeit vom ALR (D15).
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Abbildung A8.3: Vergleich der experimentellen Sauterdurchmesser und der mit unterschied-
lichen Methoden (Modell von Lund: Ishii; Erweiterungen: Baroczy, Thom, Turner & Wallis)
berechneten Werte fir PVP K90 8 % in Abhangigkeit vom ALR (D15).
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Abbildung A8.4: Vergleich der mittleren Abweichung der mit unterschiedlichen Methoden
(Modell von Lund: Ishii; Erweiterungen: Baroczy, Thom, Turner & Wallis) berechneten Werte
in Abhangigkeit von der PVP-K30-Konzentration (D60).
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Abbildung A8.5: Vergleich der mittleren Abweichung der mit unterschiedlichen Methoden

(Modell von Lund: Ishii; Erweiterungen: Baroczy, Thom, Turner & Wallis) berechneten Werte
in Abhangigkeit von der MD-Konzentration der Emulsion (D150).
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Abbildung A8.6: Vergleich der mittleren Abweichung der mit unterschiedlichen Methoden
(Modell von Lund: Ishii; Erweiterungen: Baroczy, Thom, Turner & Wallis) berechneten Werte
in Abhangigkeit von der Disengeometrie (Ip/dp = konst., PVP K30 20 %).
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Abbildung A8.7: Vergleich der mittleren Abweichung der mit unterschiedlichen Methoden
(Modell von Lund: Ishii; Erweiterungen: Baroczy, Thom, Turner & Wallis) berechneten Werte
in Abhangigkeit von der Disengeometrie (PVP K30 40 %).
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Anhang 9: Effizienz der Zerstaubung

Erganzende Abbildung zur Diskussion der Effizienz in Kapitel 6.7.
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Abbildung A9.1: Effizienzkoeffizient fir unterschiedliche Zerstauberformen (PVP K30 20 %)

in Abhangigkeit vom Sauterdurchmesser.
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Anhang 10: Flissigbeanspruchung

Erganzende Abbildung zur Diskussion der Ergebnisse in Kapitel 7.
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Abbildung A10.1: Vergleich der volumenspezifischen Verteilungssumme der OltropfengrdBe
vor und nach Passage der Pumpe ohne Zerstaubung.
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Abbildung A10.2: Mittlerer normierter volumenspezifischer Mediandltropfendurchmesser fir
unterschiedliche ALR in Abhangigkeit vom Viskositatsverhaltnis (D15).
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Abbildung A10.3: Berechnete Daten fir die Stromungsform im Dulsenkanal fir Disengeo-
metrie D150 in Abhangigkeit von der MD-Konzentration bzw. vom Viskositatsverhaltnis in
Bakers Ubersicht der Strdmungsformen (siehe Kapitel 2.2).
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Anhang 11: Druckberechnung

Zur Berechnung des Drucks im Dusenkanal wurde nach Bohl und Elmendorf [120]
wie folgt vorgegangen. In Abbildung A11.1 ist der Ein- und Auslaufbereich des Zer-
stdubers dargestellt mit den drei Bereichen vor Einlauf (1), Disenkanal (2) und nach
Auslauf (3).

dy

N\
\
S

-
_ @2

dD @

Abbildung A11.1: Schematische Darstellung des Ein- und Auslaufbereichs mit Markierung
der Bereiche vor dem Einlauf (1), Disenkanal (2) und nach dem Auslauf (3).

Der Druckverlust von Mischkammer (1) zu Disenkanal (2) kann nach Gleichung
A11.1 mit den Dricken in der Mischkammer p; und im Disenkanal p,, der Wider-
standszahl im Dusenkanal {,, der Dichte und der mittleren Geschwindigkeit im Di-
senkanal berechnet werden. Die Widerstandszahl betragt unter Berlcksichtigung des

Zulaufwinkels fur die Dusengeometrien D15 und D150 0,238.

Ap12=p1—p2=§2'%'\722 (A11.1)
Der Druckverlust vom Disenkanal (2) zur Umgebung (3) kann nach Gleichung A11.2
mit dem Druck im Disenkanal und dem Druck nach dem Auslauf ps;, der Wider-
standszahl flr den Auslauf £, der Dichte und der mittleren Geschwindigkeit im Di-
senkanal berechnet werden. Zur Berechnung der Widerstandszahl fir den Auslauf
wird far turbulente Strémungen die Rohrreibungszahl /., bendtigt, siehe Gleichungen
A11.3 und A11.4. Die Rohrreibungszahl kann fir hydraulische raue Rohre nach
Nikuradse mit dem Dlsenkanaldurchmesser dp und der Rauigkeit & berechnet wer-

den, siehe Gleichung A11.5.

Apyy=p,—py =85 57, (A11.2)
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_ (@n+1) - (n+1)
¢, 4.0t (2-n+3)-(n+3)

(A11.3)

1
n~\/7r (A11.4)

1

p 2 (A11.5)
(2 : lg(kD + 1,14))

Die Bedingungen im Disenkanal (Druck, Dichte und Geschwindigkeit) sind nicht

r

bekannt, allerdings kann durch Auflésen der Gleichungen A11.1 und A11.2 nach \722

und Gleichsetzen ohne Kenntnis von Geschwindigkeit und Dichte der Druck im DU-
senkanal bestimmt werden. Als Druck nach dem Auslauf wird Umgebungsdruck
angenommen.

Als Rauigkeit wurde ein Wert von 0,1 mm angenommen sowie ein Umgebungsdruck
von 1,013 bar und eine Temperatur von 25 °C. Der Gasdruck vor dem Zerstauber
wurde als Druck in der Mischkammer vor dem Einlauf angenommen. Der Druckver-
lust Uber die Lange des Disenkanals wird bei dieser Berechnung vernachlassigt.

Formelverzeichniszusatz fiir Druckberechnung

k Rauigkeit / m
Hilfswert zur Berechnung der Widerstandszahl / -
Widerstandszahl / -

A Rohrreibungzahl / -
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Anhang 12: Applikation

Far die Sprihtrocknung wurden zwei unterschiedliche Pilotsprihtrockner eingesetzt.
Hierzu finden sich im Weiteren Fotos. AuBerdem ist eine Grafik zum Vergleich der
SpraytropfengréBenverteilung des verwendeten kompakten ,effervescent atomizer”
und der modularen Bauform abgebildet sowie eine Grafik zur PartikelgréBenvertei-
lung der sprihgetrockneten Partikel.

Abbildung A12.1: Pilotsprihtrockner Karlsruhe.
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Abbildung A12.2: Pilotsprihtrockner Dortmund, oberer Teil (oben) und unterer Teil (unten).
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Abbildung A12.3: Pilotspruhtrockner Dortmund, ZufGhrung Trocknungsluft und Flissigkeit
(oben) und Einbau kompakter ,effervescent atomizer” (unten).
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Abbildung A12.4: Vergleich der Sauterdurchmesser und der Standardabweichung s, bei
Einsatz des modularen und des kompakten Zerstdubers mir gleicher Disengeometrie in
Abhéangigkeit vom ALR (D15, PVP K30 20 %).

Abbildung A12.5: Pilotsprihtrockner Dortmund, Anlagerungen im Konus.
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Abbildung A12.6: Pilotspriihtrockner: Ubersicht der Sauterdurchmesser der spriihgetrockne-
ten PVP-Partikel (Abscheidung am Zyklon, einmalige Versuchsdurchfihrung) in Abhangig-
keit vom ALR (D15 kompakt, K30).



