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Kurzfassung

Es werden die EinfluBgroBen und die Einzelphdnomene der
Stromungs- und Stofflibertragungsvorgange beschrieben. Der
EinfluB von Vermischungseffekten auf den Konzentrationsver-
lauf wird behandelt, modelltheoretische LOsungsansatze und
experimentelle Ergebnisse werden vorgestellt. Auf Fragen
der Kolonnenauslegung wird eingegangen.

Abstract

Fluid-dynamic problems in the design of pulsed sieve-plate
columns.

The Timiting quantities and the individual events of the
phenomena concerning fluid flow and masstransfer are described.
The influence of mixing effects on the concentration profil

is discussed. Evaluation-methods of different theoretical
models and experimental results are represented. The problems
of column-design are considered.
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1. Einleitung und Problemabgrenzung

Die Extraktion ist die Trennung eines Stoffes von einem anderen
mit Hilfe einer Flissigkeit. Je nach Art der beteiligten Phasen
unterscheidet man in fest-fliissig-, fliissig-fliissig und gas-
formig-flissig-Prozesse.

Bei der flissig-fliissig-Extraktion wird aus einer beladenen
Flissigkeit eine Trennung der Bestandteile durch Obertragung
in eine andere Fliissigkeit erzielt. Dieses Verfahren wird auch
als Solventextraktion bezeichnet und ist seit vielen Jahren
als wirksame Trennmethode in der chemischen Industrie bekannt.
Man kann in zwei Anwendungsgebiete klassifizieren: die organi-
sche Trennung und die anorganische Trennung.

Wenn man die Anwendung der Solventextraktion auf die durch-
gesetzte Tonnenzahl bezieht, so ist ihr Einsatz in der or-
ganischen Chemie am bedeutendsten, ndamlich in der Kohle-Teer-
Industrie und in der Petroleum-Industrie. Beziiglich der an-
organischen Trennung schreibt Carl Hanson /1/ Zitat:

"Die Entwicklung der Atomenergieindustrie gab einen gewaltigen
Anstof3 fiir die Erforschung der Komplexbildung zwischen Metall-
salzen und organischen LOosungsmitteln".

‘Hanson nimmt an, daB die Solventextraktion in der Zukunft fir
die meisten Metalle des Periodensystems Anwendung finden wird,
deren Wert nicht unter dem Kupferpreis liegt, dariiberhinaus
hdalt er die Rickgewinnung von S&uren und Metallen aus Ab-
wdssern fiir eine Frage der Zeit. |

Obwohl in den beiden letzten Jahrzehnten die Kenntnisse Uber
die grundlegenden Transportprozesse infolge intensiver Hoch-
schulforschung wesentlich erweitert wurden, treten Schwierig-
keiten beim Obergang auf industriell ibliche ProzeBstrome
und Trennaufgaben auf.



Mit der chemischen Aufarbeitung abgebrannter Kernbrennstoffe
verfolgt man das Ziel einer besseren Brennstoffversorgung
infolge Riickgewinnung nicht verbrauchter oder Gewinnung neuer
Kernbrennstoffe, zum anderen einer sicheren Entsorgung radio-
aktiver Abfallprodukte. Herzstilick des Aufarbeitungsverfahrens
nach dem Purex-Prozess (Plutonium Uranium Refining by Extraction)
ist ein Gegenstrom-Extraktionsverfahren. Die chemischen Grund-
lagen, die technische Durchfiihrung und die Schwierigkeiten des
Verfahrens werden von Koch /2/ und Goldacker /3/ diskutiert.

Wegen einer Vielzahl physikalischer und chemischer Parameter
sind die UObertragungsvorgdnge der Solventextraktion sehr kom-
plex. Die Probleme werden im Falle der Wiederaufarbeitung noch
erheblich verschdrft durch die Anwesenheit strahlender und
toxischer Stoffe; so daB die Aufgabe besteht, geeignete Apparate

und Prozessflihrungen zu entwickeln, um eine absolute Kontrolle
iber die ablaufenden Vorgdnge auszuiiben.

1.1 Physikalische und chemische Zusammenhdnge

Die Kenntnisse iliber das quantitative Zusammenwirken maBgeben-
der EinfluBgroBen sind trotz vieler Forschungsarbeiten der
letzten Jahre und trotz groBen praktischen Interesses sehr
liickenhaft. Dies erkldrt sich zum Teil aus der groBen Zahl
eingehender Variablen, die mit der direkten Kontaktierung
zweier fluider Phasen verbunden sind, zum anderen nach Mei-
nung von Cappelli und Trambonze /4/ aber auch dadurch, daB

im Gegensatz zum Uberangebot an theoretischen Untersuchungen
ein offensichtlicher Mangel an MeBwerten besteht.

Abb. 1.1 ist /4/ entnommen und gibt einen schematischen Ober-
blick Uber die Problemkreise der chemischen Reaktionstech-
nik. Die Auslequng eines Reaktors erfordert von der physika-
lTischen und chemischen Seite die Verknlipfung von Mengen- und
Stoffbilanzen mit sog. UbertragungsgesetzmdBigkeiten. Diese
sind an die kinetischen Vorgdnge der Fluiddynamik, des Stoff-
Uberganges und der Reaktionskinetik gekoppelt und beeinfluBt
durch eine recht groBe Zahl weiterer Variablen.




Es gehen neben den Geschwindigkeiten bzw. Volumenstromen

beider Phasen, den StoffgroBen und den durch die Stoffpaarungen
bestimmten Grenzfldchenspannungen auch dynamische Effekte an

den Grenzfldchen und Benetzungseigenschaften ein. Dazu treten
noch geometrische Parameter, auch kann die Stoffiibertragung

und die damit verbundene Reaktion zwischen den beiden Phasen

das hydraulische Verhalten riickwirkend beeinflussen. Diese
Vorgange beeinflussen auf der physikalischen Seite die Transport-
dynamik und auf der chemischen Seite die Reaktionskinetik 1in
komplexer Weise, so daP man idealisierte Modellvorstellungen ent-
wickelt, auf die spdater im einzelnen eingegangen wird.

1.2 Stufenmodell und Bilanzgerade

Die Wirkungsweise der Solventextraktion hesteht in der Trennung
der Bestandteile einer Fliissigkeit durch selektive Obertragung
in eine andere Fliissigkeit. Diese zweite Fliissigkeit ist in
der ersten Fliissigkeit nicht oder nur teilweise 16slich. Bei
der kontinuierlich arbeitenden Gegenstromextraktion besteht
der Trennapparat aus einer Kolonne. Dieser wird am oberen Teil
die Phase mit der hoheren Dichte und unten diejenige mit der
niedrigerenDichtezugefiihrt. Die schwere Phase fd11t dann in
Tropfen durch die leichtere, aufsteigende, kontinuierliche
Phase. Oder es steigt umgekehrt die leichtere Fliissigkeit in
Tropfen durch die sich nach unten bewegende schwere Phase.
Welche der Phasen in disperser Form, also verteilt, vorkommt,
ist durch die Lage der Phasengrenzfldche bestimmt. Befindet
sich z.B. die Phasengrenze am oberen Teil der Kolonne, so ist
die spezifisch schwere Fliissigkeit die zusammenhdngende oder
kontinuierliche Phase. Es kann dabei prinzipiell sowohl die
schwerere wie auch die leichtere Flissigkeit Aufnehmer bzw.
Abgeber sein. Die Darstellung des Extraktionsvorganges kann
sowohl 1im Dreistoffdiagramm durch Konoden und Polstrahlkon-
struktion, als auch im Mc Cabe-Thiele Diagramm erfolgen. Beide
Darstellungsformen flir verschiedene Extraktionsvorgange werden
ausfiihrlich von Treybal /5/ behandelt. '
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Fiir eine kontinuierlich arbeitende Kolonne wird die Darstellung

im Mc. Cabe-Thiele Diagramm bevorzugt. In Abb. 1.2 wird von einer
gegebenen Gleichgewichtskurve, beispielsweise fiir das System UO2
gelost in HNO3 und TBP ausgegangen; die rechte Seite zeigt schema-
tisch das Gegenstromextraktionsverfahren.

Die Aufstellung der Stoffbilanz um das obere Kolonnenende und an
einer beliebigen Stelle iiber dem Kolonnenquerschnitt Tiefert die

Gleichung (1).
T LY - TX

Y=rx+_LL———° (1.1)

Sind das Raffinat und das Solvent ineinander unloslich und die aus-
getauschte Stoffmenge klein, so daB mit konstanten Volumenstromen
gerechnet werden kann, ist das Verhdltnis % konstant und die Be-
triebslinie in Abb. 1.2 eine Gerade.

Der senkrechte Abstand zwischen Bilanzgeraden und Gleichgewichts-
linie stellt die fur die Stoffibertragung in die organische

Phase maf3gebende Gleichgewichtsabweichung dar. Man kommt hier zu
einem Stufenmodell. In dem schematischen Bilanzraum tritt die
organische Phase mit der U02—Konzentration Y2 ein, nimmt aus der
wassrigen HN03-Lbsung UO2 auf und verlaft die obere Kontrollebene
mit der hoheren Konzentration Yl' Umgekehrt tritt in den Bilanz-
raum der beladene Abgeber mit der Konzentration X1 von oben her
ein und verldBt diesen mit der geringeren U02-Konzentration X2.

Nun stellt sich die Frage nach der Lange der Obertragungsstrecke,
also nach der Hohe des Bilanzraumes, die erforderlich ist, um

die Stoffiibertragung zu vollziehen. Diese Hohe kann durch nach-
folgenden Ausdruck angegeben werden.

Ho= e (1.2)

Hierin ist % die Volumenstromdichte, a die volumenbezogene
Stoffiibergangsfldche und k der Stoffdurchgangskoeffizient, dessen
Definition in Kapitel 2.1 behandelt wird.

Man sieht sofort, worauf es ankommt, um in einem Trennapparat
eine gute Wirksamkeit zu erreichen:




i) Schaffung groBer Beriihungsflachen zwischen beiden Phasen.
ii) Erzielung eines hohen Stoffdurchgangskoeffizienten.

In der Praxis erreicht man eine Intensivierung der Stoffiber-
tragung zwischen den beiden Fliussigkeiten, zum einen durch
Steigerung ihrer Bewegung gegeneinander, indem man eine Pulsation
in die Flussigkeitssdule einbringt; zum andern, teilt man den
Reaktionsraum des Stromungsrohres durch dquidistante Loch-
platten in eine entsprechende Anzahl von Abschnitten auf.

Durch die geometrische Ausbildung der Lochplatten und durch
Frequenz und Amplitude des Pulsators wird eine Phase in der
anderen in einer Vielzahl von Tropfen dispergiert. Diese
Vorgange zielen auf eine Verbesserung der

Stoffibertragung zwischen den Phasen und fiihren zu dem als
Pulskolonne bezeichneten Extraktionstyp.

1.3 Arbeitsbereiche einer Pulskolonne

In Abb. 1.3 ist der Arbeitsbereich gepulster Siebbodenkolonnen
qualitativ gegeben. Auf der Abszisse ist das Produkt aus Pulis-
frequenz x Amplitude, also eine Geschwindigkeit, auf der Ordi-
nate der Gesamtvolumenstrom durch die Kolonne aufgetragen. Die
Kurvenziige kennzeichnen zwei verschiedene Bereiche in denen
man eine gepulste Kolonne betreiben kann.

Bei kleinen Volumenstromen und geringer Pulsationsenergie
arbeitet die Kolonne nach Art des Mixer Settlers. Dieser Be-
reich ist charakteristisch durch die Trennung der Phasen, in-
dem die disperse Phase unterhalb der Siebbdden wdhrend der
Ruhepause zwischen zwei Pulsen zusammenflieBt, um bei einer
neuerlichen Pulsaufgabe beim Durchstromen der Bdden in neue
Tropfen dispergiert zu werden (Abb. 1.3 unten 1inks). Die
Tropfenbildung vollzieht sich an den Diisen der hintereinander
geschalteten Siebbdden.

Bei hoheren Pulsations-Volumen-Geschwindigkeiten erfolgt keine
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Koaleszenz unterhalb der Siebbdden. Die Tropfenbildung ver-
lagert sich von den Diisen in das Stromungsfeld der Siebboden-
Zwischenrdume, wobei durch Druckunterschiede und Scheerung der
gegeneinandergerichteten Volumenstrome ein Tropfenspektrum er-
zeugt wird. Im Idealfall erzielt man eine ziemlich gleichmdBige

Verteilung der diskontinuierlichen Phasen (Abb. 1.3 unten rechts).

Bei hohen Volumenstromen bzw. bei grofer Pulsationsenergie er-
reicht man ein instabiles Gebiet. Hier wird eine Verkleinerung
der Tropfendurchmesser mit einer Steigerung des Dispersions-
grades beobachtet. Dies kann dazu fihren, dal der Durchsatz
der dispergierten Phase unterbrochen wird, indem eine jetzt
feinverteilte Tropfenemulsion der Amplitude des Pulses in auf-
und niedergehenden Bewegungen folgt. Man spricht von einer
Flutung der Kolonne, wobei die disperse Phase in ihrem Einlauf
zuriickgedrdangt wird.

1.4 EinfluBgroBen

Bei der Auslegung und Dimensionierung einer Pulskolonne kann
man nach /6/ grob in fiinf Bereiche unterteilen,

i) Stoffspezifische Fragen

Die Extraktion einer Ubergangskomponente aus einer
Abgeberphase ist nur mit einem geeigneten nicht 10s-
lichen Extraktionsmittel moglich. Kapazitdt, Selektivi-
tdt, physikalische Eigenschaften sowie Preis und Ver-
fiigbarkeit entscheiden lber Durchfiihrbarkeit und
Apparateauswahl. Wesentliche physikalische EinfluB-
groBen sind Dichteunterschied, Zdahigkeit, Verteilungs-
koeffizient.

ii) Volumenstrome

Bei vorgegebenen Konzentrationen liefert die Stoff- und
Mengenbilanz die Volumenstrome. Das Verhdltnis von Auf-

nehmerstrom und Abgeberstrom wird als Phasenverhdltnis be-
zeichnet.Unter Beriicksichtigung der nachfolgenden Punkte fdllt




iii)

i1i1)

hier die Entscheidung, welche Phase kontinuierlich und
welche dispers vorliegt. Unter Einbeziehung von Punkt i)
kann die Berechnung des Kolonnendurchmessers erfolgen.

Stromung und Stoffiibertragung

Der Transport der beiden fliissigen Phasen durch die Puls-
kolonne und die Erzeugung eines intensiven Phasenkon-
taktes ist ein komplexes StrOomungsproblem (Tropfen-
bildung, Tropfenbewegung, Tropfenkoaleszenz).

Die Stoffiibertragung ist im allgemeinen unmittelbar mit
der Stromung der Phasen verkniipft, aber auch an die
herrschenden Konzentrationsunterschiede (treibendes Ge-
falle) und den nachfolgenden Punkt iiii) gebunden.

An dieser Stelle kann eine Unterteilung in mehrere Reak-
tionsraume vorgenommen und unter Bericksichtigung des
letzten Punktes die Berechnung theoretischer Ubertragungs-
langen durchgefiihrt werden.

Die wesentlichen physikalischen EinfluBgrofien sind:
Dichteunterschiede, Grenzfldchenspannung, Zahigkeit,
Bewegungsenergie, u.U. Reaktionskinetik und Geometrie.

Grenzflachenphdnomene

Die Stromungs- und Obertragungsvorgange in unmittelbarer
Nahe der Phasengrenzen kdnnen weniger von der Haupt-
stromung als vielmehr durch Grenzfldchenenergien und
Grenzfldchenbewegungen bestimmt werden. Die Ursache
hierfir konnen Instabilitdt durch Grenzfldachenspannungs-
gradienten und mit entgegengesetzter Wirkung, der Ein-
fluB grenzfldchenaktiver Substanzen sein.

Dieser Punkt ist eigentlich eine Mikrobetrachtung des
Punktes ii1).

Apparatekonstruktion

Der Problemkreis der Apparatekonstruktion beinhaltet
Lochplattenabstand, Durchmesser der Dispersionsboh-



rungen, Lochzahldichte, Pulsform, Frequenz, Amplitude
sowie Regelungsvorgange.

Diese GroBen beeinflussen GroBe und Form erzeugter Ober-
tragungsfldachen und die Hydrodynamik des Systems, also
jene Parameter, die die Raumzeitausbeute der Stoffuber-
tragung wesentlich bestimmen.

In Tabellel.lsind die das System beeinflussenden duBeren
und inneren Parameter zusammengestellt. Nachfolgend
sollen spezifische Aussagen uUber die StrOmungsvorgange
und deren Einfluf auf die Stoffiibertragung gemacht
werden.




2. Einzelphanomene der gekoppelten Stromungs- und Stoffiiber-
tragungsvorgange

Die Schwierigkeiten bei der Dimensionierung von Pulskolonnen
oder anderen Extraktionsapparaten liegen in der verwickelten
Verkniipfung von meist instationdren Strdomungsvorgdngen, Grenz-
flachenphdanomenen, Stoffiibertragung und Reaktionskinetik sowie
Apparatekonstruktionen. Aus dem Gesamtproblem sollen im Fol-
genden wesentliche Teilaspekte, die in bisherigen wissenschaft-
lichen Grundlagenarbeiten behandelt wurden, diskutiert werden.
Hierbei sollen makroskopische und mikroskopische Betrachtungs-
weisen unterschieden werden. Unter der letzteren sollen die
Vorgdange in Ndhe der Phasengrenze verstanden werden, die auf
die Stoffiibertragung liber Phasengrehzen von direkter Bedeu-
tung sind.

2.1 Stoffiibertragungstheorien

Unter Transportvorgdngen versteht man im allgemeinen den
Transport von Impuls, Warme und Stoff in Kontinua. Werden
diese GroBen allein aufgrund der ungeordneten thermischen
Bewegungen der Molekiile transportiert, dann handelt es sich
um den molekularen Transport. MaBgebend fiir den molekularen
Transport sind die Viskositdt fir den Impuls-

transport, die Warmeleitzahl fiir den Wdrmetransport und

der Diffusionskoeffizient fiir den Stofftransport.

Es gibt aber auch Vorgdnge, bei denen durch stochastische Bewegungen
von Molekiitballen oder - wirbeln Impuls, Warme und Stoff
transportiert werden kann. Man spricht hierbei von turbulentem
Transport. Der turbulente Transportkoeffizient ist im allge-

meinen sehr viel grofer als der molekulare. Der wesentliche
Unterschied zwischen beiden GriBen besteht darin, daB die

GroBe des turbulenten Transportkoeffizienten ortsabhdngig

ist.



Um Transportvorgdnge in fluiden Systemen zu beschreiben, muf
die Grenzfldche zwischen den Phasen betrachtet werden. Diese
Phasengrenzflache zeichnet sich dadurch aus, daB sie sowohl
beweglich als auch deformierbar sein kann, wobei eine Beweg-
lichkeit ohne gleichzeitige Deformierbarkeit moglich sein
kann. H. Brauer /7/ unterteilt die in unmittelbarer Nahe von
Phasengrenzen auftretenden Vorgdange in Beweglichkeit form-
stabiler sowie in Beweglichkeit formdynamischer Grenzfidchen,
Die Beweglichkeit der formstabilen Phasengrenzflidche hat zur
Folge, daB die in groBerem Abstand wirksame Turbulenz bei An-
naherung an die Phasengrenzfldche nicht stark abfdallt. Somit
kann ein turbulenter Austausch von Impuls, Wdrme und Stoff

bis in die Grenzflachen zwischen fluiden Phasen hinein wirk-
sam sein. Dies kann fiir nicht zu kleine Tropfen oder Blasen
zutreffen.

Beim Aufstieg von grofen Blasen oder Tropfen in einer Fllissig-
keit stellt man dagegen fest, daPR sie fortlaufend ihre Form
dndern. Man spricht von formdynamischen Blasen. Diese Blasen
zeichnen sich dadurch aus, daB ihre Grenzfldache nicht nur
beweglich, sondern gleichzeitig auch formverdanderlich ist.
Durch die Formanderungen werden in der umgebenden Phase in
ortlich begrenzten Bereichen beschleunigte und verzogerte
Bewegungen hervorgerufen. Da die Formanderungen stochastischer
Natur sind, trifft das auch fiir die beschleunigten und
verzogerten Bewegungen in der Umgebung zu. Somit kdnnen form-
dynamische fluide Partikel in ihrer unmittelbaren Umgebung
turbulenzdhnliche Transportvorgange hervorrufen.

Dariiberhinaus konnte in zahlreichen Experimenten gezeigt werden,
daB es in unmittelbarer Ndhe von Phasengrenzen auch dann zu
sehr lebhafteren stochastischen Vorgangen kommen kann, wenn

in groBerem Abstand von der Grenzfldche keine Bewegungen auf-
treten. Diese stochastischen Mikrohewegungen verursachen einen
turbulenzartigen Effekt, den man mit Grenzfldchenturbulenz
bezeichnet. Die dabei auftretenden Phanomene sind in /1/

in Kapitel 9 durch eine Vielzahl eindrucksvoller Aufnahmen belegt.




Die entsprechend den verschiedenen Formen der Turbulenz ent-
wickelten, wesentlichen Modellvorstellungen sollen nachfolgend
kurz behandelt werden.

2.1.1 Zweifilmtheorie

Die alteste Vorstellung iiber den Vorgang der Stoffiibertragung
in Flissig-Flissig-Systemen besteht aus drei relativ einfachen
Schritten: Diffusion von Molekiilen des gelGsten Stoffes aus der
Kernstromung der Raffinatphase an die Grenzfldche, Durch-
schreiten der Grenzfldchen und Diffusion vonihr weg in den

Kern des Ldsungsmittels. Dieses Modell bezeichnet man als
Zweifilmtheorie, das auf Whitman und Lewis /8/ zuriickgeht. Sie
gehen von der Vorstellung aus, daf auf beiden Seiten der
Phasengrenzfldche eine laminare Unterschicht besteht und
auBerhalb Turbulenz herrscht.

Abb.2.1zeigt schematisch die Obertragung einer 1dslichen Kom-
ponenten C aus der Phase A in die Phase B zweier nicht misch-
barer Fliissigkeiten.

Hierbei liegen folgende Annahmen zugrunde:

a) In der Grenzschicht nur Stoffaustausch durch Molekular-
diffusion.

b) Stoffiibergangswiderstand wird durch die Dicke der Grenz-
schicht dargestellt.

c) An der Phasengrenzfldche selbst kein Stoffilibergangs-
widerstand.

d) An der Phasengrenzfldche stdndig Gleichgewicht zwischen
den beiden Phasen.

e) Dicke der laminaren Grenzschicht verkleinert sich mit
wachsender Stromungsgeschwindigkeit.

f) Keine Reaktion an der Grenzfldche.

Der libertragene Massenstrom von Phase A nach Phase B ist, be-
zogen auf Phase A:



D
Masse - = A

Flache Zett ~ " = &, - (cp=Cpg) (2.1)

D
Darin ist EA = BA Stoffibergangskoeffizient bezogen auf Phase A

(1. Fickschés Gesetz)mit GA’SB als fiktive Grenzschichtdicke und
DA’DB als Diffusionskoeffizient.

Da Stetigkeit des Massenstromes an der Grenzfldche vorausgesetzt
werden kann, gilt fiir Phase B die analoge Beziehung:

. Dy

n = EE -(cBg-cB) (2.2)
Das Gleichgewichtsverhalten stark verdiinnter Fliissigkeiten wird
durch den Nernst'schen Verteilungssatz beschrieben:

—= = N = const. (Vergl.Gleichgewichts~- (2.3)
Bg diagramm Abb. 2.1)

Unter der Voraussetzung einer geraden Gleichgewichtslinie lassen
sich die Stoffiubergangskoeffizienten der Einzelfilme zu einer
Stoffdurchgangszahl k (over all Coefficient) zusammenfassen. Da-
bei ist k auf Phase A oder B bezogen definiert:

n = kp(cp-cy) = kplcg-cp) (2.4)

Darin sind cX und cg Gleichgewichtskonzentrationen zu den mitt-
leren Konzentrationen der gegeniiberliegenden Phase. Nach Abb.2.1
ist z.B. C: die Gleichgewichtskonzentration des Stoffes ¢ in
Phase A bezogen auf mittlere Konzentration g in Phase B. Somit
erhdglt man:

* *
Cp = A oder c,= N-cB (2.5)

! A
und daraus mit den vorstehenden Ausdriicken:

A Pg kg Bg Bp’

(2.6)

| -
+
|

1 =
kp

Derartige Stoffdurchgangszahlen dienen nur als Berechnungsunter-
lagen, sofern die Gleichgewichtslinie im betreffenden Bereich




eine Gerade darstellt und zusdtzlich die Stoffiibergangskoeffi-
zienten B nicht konzentrationsabh@ngig sind. Die Zweifilmtheo-
rie ist wegen ihrer stationaren Konzentrationsverteilung be-
sonders einfach. Die Hydrodynamik wird allein durch die Reynolds-
zahl des Phasenkernes beschrieben. Mit der Annahme, daf der
Widerstand gegen den Grenzfldachendurchgang vernachldssigbar

klein ist und entweder eine oder beide Phasen geschwindigkeits-
bestimmend fiir die Stoffiibertragung werden, erhdalt man Ausdriicke
des Typs

Sh = aRe? sc® (2.7)

mit a,b und ¢ als experimentell zu bestimmende Konstanten.
2.1.2 Turbulenztheorien

Die sog. Turbulenztheorien rechnen im Gegensatz zur Zweifilm-
theorie mit instationdaren Konzentrationsverteilungen. Man nimmt
an, daPB durch duBere Einflisse fortwdhrend frische Elemente
(Stromungsballen oder Stromungswirbel) an die Grenzfldchen ge-
langen, welche dadurch einer kontinuieriichen Erneuerung un-
terworfen ist. Der stationdre Konzentrationsverlauf wie bei
der Zweifilmtheorie kann sich nicht mehr ausbilden, sondern
der instationdre Anlaufvorgang entsprechend dem 2. Fick'schen
Gesetz beschreibt den Austauschvorgang.

Unter der Voraussetzung, da in Phase A das Diffusionsgesetz
gilt und die Phase unendlich ausgedehnt ist, erhdlt man die
zeitabhdngige Massenstromdichte:

. ]/D
n(t) = (CA_CAg) F’?_f (2.8)

Wobei t die Kontaktzeit eines Flachenelementes der Phase A an
der Grenzfldache ist.

Abb. 2.2 zeigt die schematische Darstellung der zeitlichen Kon-
zentrationsdnderung an der Grenzfldche; hierbei entspricht der
Konzentrationsverlauf t = t_ dem stationdren Modell der Zwei-
filmtheorie.
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Die Turbulenztheorie kennt eine Vielzahl von Modellvorstellungen,
von denen hier zwei angefiihrt werden sollen.
Die Eindring- oder Penetrationstheorie von Higbie /9/nimmt an,
daB die Kontaktzeit der Elemente an der Phasengrenze gleich
grof3 ist. Dies ist beispielsweise bei dem Aufstieg von Tropfen
oder Blasen mit beweglicher aber formstabiler Grenzfldche
moglich, wobei man tk erhdlt, indem man den Tropfendurchmesser
durch die Aufstiegsgeschwindigkeit dividiert. Die liber die
Kontaktzeit gemittelte Massenstromdichte ist dann:
D

N = (cpmcpg) 2 ;Q_k mit B,= 2 F’,ﬁ—k (2.9)
Die Penetrationstheorie kann als erster Schritt zur Entwicklung
einer, die Realitdt besser treffenden Hypothese angesehen wer-
den. Einen weiterfiihrenden Beitrag lieferte Danckwarts /10/
mit der sog. Oberflachenerneuerungstheorie. Er verldaBft die
Vorstellung, daB die Volumenelemente gleich lang an der Phasen-
grenze verweilen, und nimmt an, daB sich die Turbulenz bis zur
Grenzfldche erstreckt, wobei ein Mosaik aus zahlreichen Fldchen-
elementen gebildet wird, deren Kontaktzeit durch eine Fldachen-
alter-Verteilungsfunktion @(t) dargestellt wird. Die zeitliche
Massenstromdichte errechnet sich aus Gleichung (2.10):

n = J P(t)-n(t)dt (2.10)

Nach Danckwerts ist @(t) = s-e”St

erneuerte Fldche pro sec

, mit dem Erneuerungsfaktor

s = Eingesetzt erhdlt man die

gedn.Ausdehnung der Grenzflache

folgende Beziehung:
n = (cA—cAg)- VDA-s mit BA= DA-s (2.11)

Zusammenfassend kann gesagt werden, daB man hier auf Grund
unterschiedlicher Modellvorstellungen zu unterschiedlichen Aus-
driicken fir 8, kommt.




2.1.3 Grenzfldchenkonvektion

Grenzflachenkonvektionen werden durch sog. Grenzfldchenphdno-
mene hervorgerufen. Darunter werden sowohl Einflisse von Grenz-
flachenspannungsgradienten auf die Stromung in Ndhe der Phasen-
grenze als auch der Einfluf grenzflachenaktiver Substanzen ver-
standen. Derartige Einfliisse 16sen Grenzfldchenkonvektionen aus
oder unterbinden sie. Man unterscheidet zwei Hauptkategorien der
Grenzfldchenkonvektion:
Geordnete Grenzfldchenkonvektion bzw.geordnete Instabilitat
(Marangoni-Instabilitdt)und ungeordnete Grenzfldchenkonvek-
tion mit den Begriffen Grenzfldchenturbulenz und Kippstromung.

In Abb. 2.3 oben, ist die Zellularkonvektion (Rollzelleninstabi-
1itdt) als charakteristisches Beispiel fiir die erste Gruppe
gegeben. Sie zeigt Konvektionszellen durch Marangoni-Instabili-
tat.

In der Phasengrenze entstehen durch stochastische dufere

Storungen Konzentrations- oder Temperaturgradienten zwischen

a und b, welche einen Grenzfldchenspannungsgradienten verursachen.
Unterschiedliche Grenzfldachenspannungen fihren zu Bewegungen

der Phasengrenzen aus Bereichen niederer Spannung (Umgebung

a) in Bereiche hdoherer Spannung (bei b). Dieser nach seinem
Entdecker Marangoni genannte Effekt beruht aus physikali-

scher Sicht, auf dem Sachverhalt, daf die Grenzfldche einem Zu-
stand geringster Grenzflachenenergie zustrebt.

Infolge der Grenzfldchenbewegung von a nach b muBf aus Konti-
nuitdtsgriinden aus den Phasen Materie bei a zufiieBen und

bei b abflieBen. Es konnen sich somit am Orte a hohere Kon-
zentrationsunterschiede zwischen den Phasen A und B ausbilden
als am Orte b. Daraus foligt, daB zum einen die Intensitdt der
Stofflbertragung nicht iiberall gleich grof sein wird, zum
anderen, daf beziiglich der Rollzellen eine stabilisierende
Wirkung erreicht werden kann. Aufgrund qualitativer Oberle-
gungen kann man unterteilen in EinfluBgroBen, die von primédrer
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Bedeutung fiir Marangoni-Instabilitdt sind, und in solche, die
GroBe und Intensitdt beeinflussen.

Primdrfaktoren sind: Richtung des Stoffilibergangs, Vorzeichen
des Grenzfldchenspannungs-Konzentrationsgradienten und die
VerhdTtnisse von Diffusivitdt und Viskositat.

Hauptsachliche Sekunddrfaktoren sind: die Grofe von doo/dc,
die Konzentrationsniveaus des geldsten Stoffes in den beiden
Phasen cA und Cps der Wert des Verteilungskoeffizienten N,

und andere.

Die Ursache flir die sog. ungeordnete Grenzfldchenkonvektion
wird durch Turbulenzwirbeln hervorgerufen, die auf Grund

von Konzentrationsunterschieden in der Ndahe der Phasengrenz-
flache eine Konvektion bewirken.In Abb. 2.3 unten, erreicht ein
Turbulenzwirbel aus dem Kern der Abgeberphase die Phasengrenze.
In einem System, bei dem die Grenzfldachenspannung mit der Kon-
zentration des gelosten Stoffes abnimmt, fiihrt dies zu einer
ortlichen Erniedrigung der Grenzfldchenspannung bei A. GroBe
Liniendichte bedeutet geringe Grenzfldchenspannung d.h, im
Vergleich zu anderen Orten Grenzfldchendruck. Diese Phase ist
in der schematischen Darstellung unter a) gegeben.

Infolge der Ortlichen Verminderung der Grenzfldchenspannung
bereitet sich die betroffene Fldche aus. Entgegen dem, was
sich bei der Ausbildung der Konvektionszellen ereignet, wird
die sich nach aufRen bewegende Fllissigkeit bei A nicht durch
einen kontinuierlichen Nachschub von an geldstem reichem Ma-
terial aus dem Kern der Raffinatphase erganzt. Statt dessen
wird die Fllissigkeit aus der grenzfldchennahen Zone und damit
mit geringerer Grenzfldchenkonzentration an die Grenzfldche bei
A gebracht, so daB die Grenzflachenspannung dort hdher wird
als an der Peripherie der sich nach aufen bewegenden Fliissig-
keit (Bild 2.3).

Die Diskontinuitdt im Nachschub an geldster Substanz sowie das
Auftreten einer dynamischen Grenzfldchenspannung erzeugen einen
Gradienten der Grenzfldchenspannung in umgekehrter Richtung;
die Spannung ist an der Zellperipherie klein und an ihrem
Mittelpunkt grof (Bild 2.3).




Der induzierte Grenzflachen-Spannungsgradient lUberwindet mit

der viskosen Reibung schnell das Moment der Anfangsbewegung und
die Bewegungsrichtung kehrt sich um. Der Fluf zum Mittelpunkt
flihrt zu einem Materialausstof normal zur Phasengrenze einer
sog. Eruption.

Es ist einleuchtend, daB derartige Vorgange in Ndhe der Phasen-
grenze die Stoffilibertragung, aber auch die Fluiddynamik mehr-
phasiger Systeme erheblich beeinflussen.Sawistowski /11/ be-
richtet iiber groBe Unterschiede im Koaleszenzverhalten von
Tropfen bei Anwesenheit von Marangoni-Instabilitdten und iiber
eine starke Beeinflussung bei der Tropfen- und Blasenbildung.
Ebenso wird der Phasenumschlagspunkt bei fliissig-flissig Syste-
men, das ist der Umschlag der vormals dispersen Phase in die
kontinuierliche und der vormals kontinuierlichen Phase in die
disperse, beeinfluBt. Der Punkt des Phasenumschlages als Funk-
tion der Volumenstrome bei gegebener geometrischer Anordnung ist
nach /11/ stark beeinfluBt durch das Zusammenwirken von Marangoni
Effekt und Anderung der Grenzfldchenspannung. A1l diese Effekte
sind von der Richtung der Stoffilibertragung stark abhdngig, so
daB diesem Punkt entscheidende Wichtigkeit zukommen kann.

Sawistowski und Goltz /12/ zeigen, daP bei der flissig-flissig
Extraktion eine Anderung der Grenzflachenspannung wdhrend des
Prozesses der Stoffiibertragung von signifikantem Einfluf3 auf

die GroBe der Obertragungsrate sein kann. Sie unterscheiden
aufgrund experimenteller Beobachtungen in zwei Zonen der Stoff-
iibertragung. In einem Diffusionsbereich sind die experimentell
ermittelten Stoffilibergangskoeffizienten in guter (bereinstimmung
mit Rechnungen auf der Basis der Penetrationstheorie. Im sog.
turbulenten Bereich hdangt dagegen der Obertragungskoeffizient

von der lokalen Abnahme der Grenzfldchenspannung und der Kon-
zentration der UObergangsphase in der dispersen Phase ab. Die
beobachtete betrdachtliche Steigerung der Obergangskoeffizienten
wird durch Grenzfldchenturbulenzen erkldrt und durch Schlieren-
Aufnahmen belegt. ]

Die in diesem Abschnitt behandelten Gesichtspunkte haben in der
Praxis bisher noch keinen Stellenwert erreicht, da es noch nicht ge-
lTundgen ist, die Einzelphdnomene der Grenzflichenkonvektion in ihrer

Wirkung auf die interressierende GroBe der Stoffdurchgangszahl
qualitativ zu erfassen.
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2.1.4 Grenzfldchenaktiye Stoffe

Eine weitere Verkomplizierung erfdahrt das System durch den Ein-
fluB grenzflachenaktiver Substanzen. Dies sind Stoffe, die sich
an der Phasengrenze ansammelin. Dadurch wird die Grenzfldchen-
spannung des Systems wenig oder gar nicht mehr abhdngig von der
Konzentration an Obergangskomponenten. Schon sehr kleine Mengenvon soge-
nannten Tensiden beseitigen oder dimpfen deshalb die Grenzfldachen-
instabilitdten und verursachen einen zusdtzlichen Stofflber-
gangswiderstand in der Phasengrenze. Die Tensid-Einfliisse sind
sehr substanzabhdngig und ihre hydrodynamische Wechselwirkung
derzeit schwer liberschaubar.

Die prinzipielle Wirkungsweise von Tensiden beschreibt Schwuger
/13/. Danach sind die Tenside durch einen asymmetrischen
hydrophob-hydrophilen Molekiilaufbau charakterisiert. Die Eigen-
schaften des Tensid-Molekiils hdangen von der Konstitution dieser
beiden Bauelemente ab. Bei der Adsorption an fliissig-fliissig
Grenzfldchen zwischen zwei wenig oder nicht mischbaren Flissig-
keiten, von denen die eine Wasser und die andere eine weniger
polare organische Flissigkeit ist, kommt es dabei zu folgenden
Wechselwirkungen. Die hydrophile Gruppe verursacht bei ausge-
pragter Attraktion zu Wasser die Tenside-Loslichkeit. Die star-

ke Attraktion der Wasserdipole zueinander, bewirkt ein Heraus-
hdngen der Tensid-Molekiile aus dem Innern der wassrigen Phase,

da die hydrophoben Bausteine stOren (die Anziehungskrdfte sind
wesentlich geringer). Auf diese Weise wird die hydrophile Gruppe
zur Phasengrenze gedrdngt; es kommt dabei zu einer intensiveren
Wechselwirkung zwischen den hydrophilen Tensid-Resten und den
Kohlenwasserstoff-Molekiilen der organischen Flissigkeit. Somit

ist die hydrophile Tensid-Gruppe im Wasser und die hydrophobe

in der organischen Fliissigkeit geldst, wodurch eine Anreicherung
und Orientierung an der fllissig-fliissig Phasengrenze verursacht
wird.

Die Folge davon ist eine Herabsetzung der Grenzflachenspannung.
Diese Effekte bewirken im allgemeinen eine Stofftransferhemmung
zwischen den Flissigkeiten. Nitsch und Heck /14/ betrachten zwei
unterschiedliche Wirkungen der Adsorptionsschichten. Einmal die
hemmende Wirkung auf die Stromung in unmittelbarer Ndhe der
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Phasengrenzfldche, sowie einer Barrierenwirkung in der Phasen-
grenzfldache filir den Stoffiibergang.

Wurde bisher eine qualitative Betrachtung mikroskopischer Stro-
mungsvorgdnge und deren Wirkung auf die Stoffiibertragung durch-
gefiihrt, so ist diese Vorstellung mit den obigen Stromungszu-
standen verlassen; dort handelt es sich um makroskopische, nicht
in unmittelbarer Grenzfldchennahe entstehende Strdomungen, die
nachfolgend etwas eingehender behandelt werden sollen.

2.2 Stromungsvorgdnge in und um Tropfen

Der Extraktionsvorgang beginnt im Moment der Dispergierung der
einen Phase in die andere; er endet, wenn die Tropfen wieder zu
einer zusammenhdngenden Phase zusammenflieBen, die Phasentrennung
also wieder vollizogen ist. Es ist deshalb bei der Behandlung
dieser Stromungsvorgange von Nutzen, drei Abschnitte der Tropfen-
existenz zunachst getrennt von einander zu analysieren und zwar
die Tropfenbildung, die Tropfenbewegung und die Tropfenkoaleszenz.
Dabei soll unterschieden werden in Stromungsvorgdnge im Tropfen
und um Tropfen, die losgelost voneinander natilirlich nicht sinn-
voll zu betrachten sind.

2.2.1 Tropfenbildung

Beim Ausstromen einer Flussigkeit durch eine Diise in eine
zweite Fliissigkeit beobachtet man, wenn die Fliissigkeiten nicht
mischbar sind und der Volumenstrom nicht zu grof ist, unter be-
stimmten Bedingungen die Bildung einzelner Tropfen. In jedem
praktischen Anwendungsfall, bei dem die Stoffiibertragung von
Interesse ist, ist die Kenntnis von Grofle und Form der gebil-
deten Tropfen und ihre Bildungszeit erwiinscht.

Bei dem Anwachsen eines Tropfens an der Diise d@ndert sich der
Druck im Tropfeninnern. Dies ist darauf zuriickzufiihren, daB die
Phasengrenze verschiedene Kriimmungen durchla@uft und daB die mit
der Formdnderung verbundene Aufwdrtsbewegung zur Anderung des
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hydrostatischen Druckes der wirkenden Flissigkeitssdule fiihrt.
Beschrankt man die Betrachtung auf diese beiden Druckbedingungen,
so erhdlt man die theoretisch erfaBbare Form der statischen
Tropfenbildung. Dabei werden Fliissigkeitsbewegungen infolge des
Wachsens und Abldsens der Tropfen sowie die Stromung der durch
die Diise in den Tropfen eintretenden Fllssigkeit vernachldssigt.
Bei Volumenstromen, wie sie im technischen Anwendungsbereich vor-
liegen, ist das quasi-statische Modell unzureichend, da hier die
Dynamik von wesentlichem EinfluB wird. Die Bewegung der fliissig-
flissig Grenzschicht wird durch die kinetische Energie des ein-
stromenden Volumenstromes, durch die Trdgheit der zu verdrangen-
den Fliissigkeit, durch Reibungswiderstdande an der Phasengrenze
und durch Warme- und Stoffibertragung selbst beeinfluBt.

Der Mechanismus der Blasenbildung wird somit wesentlich bestimmt von
dem Gasstrom durch die Diise, den physikalischen Eigenschaften

der beiden Fliissigkeiten, sowie von GroBe und Form der Diise.
Dichteunterschiede zwischen den beiden Fliissigkeiten verur-
sachen Auftriebskrdfte und fiihren zu periodischen Ablosevor-
gangen.

Wegen der Vielzahl beeinflussender Parameter ist es bisher nicht
gelungen, die TropfengroBe exakt zu beschreiben. Man hilft sich
durch Khnlichkeitsbetrachtungen und bildet KenngrdoBen in Form

von Krdafte-, Energie-, Dichte- und Geometrieverhdltnissen,die

den EinfluB der wirkenden physikalischen Grof3en erfassen sollen.
Bei Brauer /15/ und Grassmann /16/ sind derartige Beziehungen

in zusammenfassender Form gegeben. Der funktionale Zusammenhang
zwischen den Kennzahlen wird in halbempirischen Gleichungen an-
gegeben.

Die Tropfenbildung organischer Fliussigkeiten in Wasser an Einzel-
diisen von 1,1 + 2 mm @ wurde von Chazal und Ryan /17/ unter-
sucht. Die Autoren geben fir das gebildete Tropfenvolumen VT

die Beziehung an:

1/3

P RY' 148y (2.12)

g Ap RvYV _
V. = 2TRO_ 11,648 T -0,857 — 5

T Apg g- Vi
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Hierbei ist B=0 zu setzen, wenn Tropfenbildung an der Diise be-
obachtet wird. Im Strahlbereich (Abb. 2.4) wo sich die Tropfen-
bildung von der Diise weg in den Wasserraum verlagert wird

B = 0,286.

Derartige Beziehungen sind in ijhrer Obertragbarkeit auf andere
Anwendungsfdlle hdufig unbefriedigend, offensichtlich wohl des-
halb weil immer noch ein Mangel an qualifizierten Beobachtungen
vorliegt. Speziell beim Obergang vom stationaren in den in-
stationdren Bildungsbereich (d.i. der Bereich, wo die Bildung
einzelnen Tropfen verlassen wird und es zur Vereinigung in
Disenndahe kommt) sind die Angaben der GroBe der Grenzflachen
und der Bildungszeiten mitunter gegensatzlich und nur als grobe
Ndherungen zu betrachten.

Wahrend des Ablosevorganges ist die Grenzflache des Tropfens
stark deformiert, es bildet sich ein sog. Tropfenhals, der

beim Durchtrennen unter der Wirkung von Grenzfldchenspannungen,
Oszillationen (Formenschwingungen) des aufsteigenden Tropfens
verursachen kann. Ausgehend von der Laub'schen Eigenschwingungs-
formel fiir viskose Kugelkdrper kann gezeigt werden /18/, daB
eine bestimmte Schwingungsform der Phasengrenze den Bildungs-
mechanismus beeinfluBt und dadurch unterschiedliche Bildungs-
bereiche entstehen.

Die Tropfenbildung an Siebplatten wurde von Saradhy und Kumar
/19/ untersucht. Bei quadratischer Diisenanordnung injizierten
sie Benzol in reibungsfreie und in viskose, newtonsche Fliissig-
keiten sowie in nicht-newtonsche Fliissigkeiten. Die wesent-
lichen Aussagen sind, daB die TropfengroBe stark von der Zahl
der arbeitenden (beaufschlagten) Diisen abhdngt und daB der
Lochmittenabstand keine signifikanten Effekte zeigt, wenn man
geniigend Abstand zu dem Bereich der gegenseitigen BeeinfluBung
halt. Die Autoren vertreten die Meinung, da® die bestehenden
Ausdriicke fiir die Tropfenbildung an Einzeldiisen auch auf die
Siebplatte anwendbar sind.
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In Pulskolonnen kann sich in Abhdngigkeit von der Betriebsart die
Tropfenbildung von den Lochplatten weg in den Reaktionsraum ver-
lagern. Die Tropfen werden dann in einem turbulenten Stromungsfeld
erzeugt und zwar vorwiegend im Zusammenspiel mit der Grenzfldchen-
energie, der kinetischen Energie der Stromung und den Scherkraften.
Da der Energietransport den statischen Gesetzen der turbulenten
Stromung unterliegt, ist auch fiir die Zahl und GroBe der erzeugten
Tropfen mit einer statistischen Verteilung zu rechnen.

Als reprdsentativer Tropfendurchmesser der Verteilung wird im
allgemeinen der Sauter-Durchmesser bestimmt /15, 16/:

(2.13)

w
- N [ = D

Darin bedeutet z = Tropfenanzahl, d = Tropfendurchmesser. Kennt
man die Volumenanteile der dispersen Phase V4 und der kontinu-
ierlichen Phase V. so kann man die Obertragungsfldche pro Raum-
einheit a (23) angeben, wenn man den Sauter-Durchmesser kennt:

6Vd
a =y (2.14)
Vc s
In dieser Gleichung wird an Stelle der Volumenanteile Vd und VC
hdufig auch der auf ein bestimmtes Gesamtvolumen bezogene disperse
Volumenanteil eingefiihrt. Das Verhdltnis von dispersem Volumenan-

teil zum Gesamtvolumen bezeichnet man liblicherweise als Holdup €.

Es gibt viele empirische Gleichungen zur Berechnung des Sauter-
Durchmessers in Abhangigkeit von apparate- und stoffspezifischen
GroBen. In jiungerer Zeit versucht man mit Hilfe der Turbulenz-Theorie
den inneren Zusammenhang und somit die erforderliche Gleichungs-
struktur aufzuzeigen. Hinze /20/ nimmt an, daB die turbulenten
Bewegungen der Stromung der bestimmende Faktor fiir die maximale
TropfengroBe ist. Die kinetische Energie der turbulenten Fluktua-
tionen verschiebt sich infolge Trdgheitswirkung von grofen zu
kleinen Wirbelabmessungen. Um eine Beziehung zwischen der mittleren
kinetischen Energie und der geometrischen Abmessung des Tropfen-
durchmessers d herzustellen wird isotrope Turbulenz angenommen.

Dann ist der Hauptanteil der kinetischen Energie durch Fluktuationen

bestimmt, die durch das Kolmogoroff-
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Energieverteilungs-Gesetz beschrieben werden kdonnen. Hierbei
ist das turbulente Stromungsfeld bestimmt durch die pro

Masse und -zeit eingebrachte Energie. Hinze /20/ erhdlt
folgenden Ausdruck filir die isotrope,turbulente Schwankungs-
grofe:

vl = C (e 4)%/3 (2.15)

Wenn derartige Fluktuationen verantwortlich fir die Tropfen-
zerkleinerung sind, kann man eine kritische Weberzahl bilden:

e i = ——2% (2.16)
Darin ist 72 der Mittelwert der quadratischen turbulenten
SchwankungsgroBen iiber eine rdumliche Entfernung, die gleich
dem maximalen Tropfendurchmesser ist. Setzt man den ersten
Ausdruck in den zweiten ein und 16st nach dem Tropfendurch-
messer auf, so erhalt man eine Beziehung filir den maximalen
stabilen Tropfendurchmesser:

dnax ~ (%Z )3/ % e85 (2.17)

Unter der Voraussetzung lokal isotroper Turbulenz ist demnach
der maximale stabile Tropfendurchmesser nur abhangig von den
StoffgroRen o und Pe> sowie der Energiedissipationsdichte e.

In /6/ wird darauf hingewiesen, daf bei verschiedenen Extrak-
toren dieser maximale Tropfendurchmesser proportional

dem Sauter-Durchmesser dS ist. Dann ist iiber die obige Be-
ziehung zugleich auch ein Zusammenhang zwischen der Energiedis-
sipationsdichte e und dem das Tropfenkollektiv kennzeichnenden
Sauter-Durchmesser geschaffen.

Fur Pulskolonnen kann man die Energiedissipation definieren:

e = C, Ahf (2.18)
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Die Voraussetzung lokal isotroper Turbulenz im Stromungsfeld
(Reaktionsraum) versucht man durch eine Reynolds-Zahl zu
charakterisieren:

A-f-d

Re = — K (2.19)

€ _ V
S o

Der Gultigkeitsbereich dieses Ausdruckes liegt bei Re > 102.

Mit Hilfe dieser Ausdriicke kann man den Sauter-Durchmesser in
Abhdngigkeit von der Betriebsweise der Kolonne berechnen:
dg = ¢ (2 )3/5,-2/5 (2.20)
c

Die Gleichungen geben nur vereinfachte Abhdngigkeiten wieder. So
bedarf es noch experimenteller und theoretischer Untersuchungen,
ob die Tropfenbildung hauptsdchlich im turbulenten Scherfeld der
Stromung im Reaktionsraum oder direkt an den Lochplatten erfolgt.
Baird und Lane /21/ unterteilen die kinetische Energie in einen
Term ey der durch die eingebrachte Pulsationsenergie verur-
sacht wird und in einen weiteren Term e, mit allerdings ge-
ringerem Gewicht, der durch Gravitationsstromungen hervorge-
rufen wird. Sie geben folgende Beziehungen fur den Sauter-
Durchmesser einer Karr-Kolonne an:

0,6

0,7
.’ (eg*e,

Q

d. = 0,357

s (2.21)

)0,4

Die Autoren kommen aufgrund eigener und anderer Ergebnisse
zu dem SchluB, daP der turbulente Stromungsmechanismus die
TropfengroBe bei hohen Energieraten z.B. A-f = 4 cm°sec_1 zZu
bestimmen scheint.

2.2.2 Tropfenbewegung

Eingehender als bei der Tropfenbildung sind die Verhdltnisse
bei der Tropfenbewegung betrachtet. Tropfen haben im Bereich
sehr kleiner Durchmesser stets Kugelform. Mit zunehmendem
Tropfenvolumen aber verformen von auflen wirkende Krafte den
Tropfen und zwar umso mehr, je geringer die formstabilisie-
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rende Wirkung der Grenzflachenspannung ist (Abb. 2.5). Die
Form des Rotationsellipsoiden wird bei weiterer Volumen-
steigerung verlassen, man beobachtet Schirm- oder Pilzformen,
die regellos aber auch regelmaBig geformt sein kdnnen. Ober-
halb einer bestimmten GroBe schlieBlich zerfdallt ein Tropfen
in mehrere kleine.

Die Beweglichkeit der Phasengrenzfldche fiihrt oberhalb eines
Grenzdurchmessers zu einem Mitbewegen der Tropfenoberfldche

in Richtung der &duferen Stromung. Dann bilden sich im Tropfen-
innern Zirkulationsstromungen aus, die Grenzfldche bleibt aber
formbestandig. GroBere ellipsoide Volumen sind dagegen nicht
mehr formbestandig, sondern formdynamisch.

Haas, Schmidt-Traub und Brauer /22/ behandeln die GesetzmaBig-
keiten bei der Blasenbewegung und geben das in Abb. 2.6 gezeig-
te Diagramm filir die Steiggeschwindigkeit von Blasen an. Danach
ist in zwei Kurvenziige a - b -c -d und f -g-c¢c-d

zu unterscheiden.

In den Abschnitten a und b sowie f und g treten Kugelblasen,

in Abschnitt ¢ Ellipsoidblasen und im Abschnitt d Pilz- oder
Schirmblasen auf. Die Kurven a und b beschreiben die Steig-
geschwindigkeit von Kugelblasen mit starrer Phasengrenze. Durch
die Abschnitte f und g wird die Bewegung von Kugelblasen be-
schrieben, deren Grenzfldche beweglich ist. Im Innern solcher
Blasen treten voll ausgebildete Zirkulationsbewegungen auf, die
Steiggeschwindigkeit ist dadurch grdfBer als die der Kugelblasen
mit starrer Phasengrenzfldche. Fiir eine Blase mit 1 mm @ ist
beispielsweise die Aufstiegsgeschwindigkeit der Blase mit be-
weglicher Grenzfldache 1,73 mal so grof wie die der Blase mit
starrer Grenzfldche.

Die Grenzfldche von Blasen kann "erstarren" wenn sich in ihr
die Molekiile grenzfldachenaktiver Stoffe in genligender Zahl an-
reichern. Ober die grenzflachenaktiven Eigenschaften der Stof-
fe liegen noch keine umfassenden Informationen vor. Aus diesem
Grunde lassen sich auch keine absolut zuverldssigen Aussagen
uber das Aufsteigen von Kugelblasen unter technisch iiblichen
Bedingungen machen.
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Der steile Verlauf der Kurvenziige a - b bzw. f - g wird von

den Autoren damit begriindet, daB es nicht zur Stromungsab-
16sung auf der Abstromseite der Kugelblasen kommt. Es wird die
Vermutung geduBert, daB es erst dann zur Ablosung kommt, wenn
die Kugelblasen deformiert, d.h. wenn Ellipsoidblasen gebildet
werden. Die abldosungsfreie Umstrdomung selbst groBer Kugelblasen
wird als Folge der Beweglichkeit der Phasengrenzfldche gesehen.
Die Frage der Stromungsablosung im Nachlauf der Blasen oder
Tropfen ist wegen der entstehenden Totwassergebiete von be-
sonderem Interesse. Die bisherigen, nicht zahlreichen Unter-
suchungen, beschrdanken sich auf die Betrachtung formstabiler
Blasen oder Tropfen.

Um die Wirbelzonen des Kielwassers zu klassifizieren versucht
man den Abtrennwinkel anzugeben (Abb. 2.7). Fir starre Tropfen
geben Linton und Sutherland /23/ folgende Beziehung fiir den
Abtrennwinkel an:

-1/3

0. = 83 + 191 (Re)

3 (2.22)

Fiir nicht starre Tropfen liegt der Abtrennwinkel in der
GroBenordnung von 135 - 150°.

Eine Beziehung flir das Kielwasservolumen Q nicht oszillieren-
der, d.h. formstabiler Tropfen geben Hendrix, Dave und John-
son /24/ an:

o

- - v
9 - 1,86-107° Rel»?(Ar y-0,06 ¢ (2.23)
Yy Pe d

<

Wegener und Parlange /25/ untersuchen formstabile Pilzblasen
und zeigen anhand von Schlierenaufnahmen die Existenz von
laminarem und turbulentem Kielwasser in Abhdngigkeit von einer
auf den Tropfen bezogenen Reynolds-Zahl. Sie leiten daraus
unterschiedliche AufstiegsgesetzmdfBigkeiten ab, machen aller-
dings keine Aussagen iliber das Volumen der Nachlaufzonen.

Wenige Veroffentlichungen befassen sich mit der Tropfenbewe-
gung in oszillierenden Fliissigkeiten. Wegen der schwierigen
Beschreibung der Wechselwirkung zwischen Tropfen und umgeben-
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dem Fluid beschrdnkt man sich auf die Betrachtung kugelformiger
Partikel in oszillierenden Flissigkeiten.

Schoneborn /26/ befaft sich mit dem Problem fallender (sinken-
der) Kugeln in einer sinusformig bewegten Fliissigkeit. Man
findet, daB die durchschnittiiche Sinkgeschwindigkeit bei ge-
ringen Frequenzen (< 7 Hz) und Amplituden von 1 - 5 cm gqut
durch ein quasistationdres Modell beschrieben werden kann. Das
Verhaltnis mittlere Sinkgeschwindigkeit mit Flissigkeitsbe-
wegung v zu mittlere Sinkgeschwindigkeit der Kugeln in unbe-
wegter Fliissigkeit u wird mit Verzdgerungseffekt bezeichnet.
Abb. 2.8 ist /26/ entnommen und zeigt dieses Verhdltnis aufge-
tragen iiber der Amplitude A fiir Kugeln mit d = 1 mm bei einer
Frequenz f = 5,2 s'l. Der Abbildung ist zu entnehmen, daf die
Sinkgeschwindigkeit von Kugeln in senkrecht sinusformig beweg-
ten Fliissigkeiten abnimmt. Die Kurve zeigt die LOsung quasi-
stationdre Bewegungsgleichungen fiir gleichbleibende und
wechselnde Richtungen der Relativgeschwindigkeiten.

Dieser iiberraschende Effekt abnehmender Sinkgeschwindigkeiten
in vertikal sinusformig bewegten Fluissigkeiten ist auf Nicht-
linearitdaten der zwischen Partikel und Fluid wirkenden Krdfte
zurickzufiihren. Van Oeveren und Houghton /27/ gingen nun der
Frage nach, ob die Moglichkeit besteht, diese nicht linearen
Krdfte durch nicht gleichmdBige Schwingungen der Flissigkeits-
sdule derart zu steigern, daB die Partikel entgegen der Schwer-
kraft in der Fliissigkeit nach oben wandern. Abb. 2.9 ist /27/
entnommen und zeigt die untersuchten Schwingungsformen und die
gewonnenen Ergebnisse. Man kann daraus entnehmen, daB Kugeln
bis zu einem Durchmesser von 3,2 mm und einer Dichte bis zu
7,68 g—3 durch hydrodynamische Oszillationen in Sdgezahn-

Form ﬁ?t kurzem Aufwdrtspuls und langem Aufwartspuls bei ge-
nigender Pulsenergie entgegen der Gravitationsrichtung bewegt
werden konnen.

2.2.3 Koaleszenz von Tropfen

Man unterscheidet die Tropfenkoaleszenz d.h. wenn im StrOmungs-
feld kollidierende Tropfen zu groBeren Tropfen zusammenfliefen und
der Koaleszenz von Tropfen an einer liber Apparatequerschnitt be-
stehenden Phasengrenzfldche.
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Das Verhalten der Tropfen in letzteremFalle
ist dabei weit hdufiger untersucht, wegen der einfacheren Ex-
perimentiertechnik.

Die Zeit zwischen der Ankunft eines Tropfchens an einer Pha-
sengrenzflache und seinem Verschwinden in der Mutterphase ist
nicht konstant. Man stellt sich vor, daB der Koaleszenzvorgang
in funf aufeinanderfolgenden Schritten ablauft:

1.) Tropfen ndhert sich der Phasengrenze, Deformation
von Tropfen und Phasengrenzflache

.) Oszillationen

Ausbildung eines Films aus kontinuierlicher

w N
~

Phase zwischen Tropfen und Phasengrenzfldche
4.) AbflieBen des Film und Einreifen
5.) Obergang des Tropfens in die Mutterphase

Diese Vorgdnge laufen zeitlich stark unterschiedlich ab. Man unter-
scheidetzwei Hauptzeiten: die sog. Verweilzeit (Schritt 1-3)

und die Koaleszenzzeit (Schritt 1-5) und sucht nach einem
Zusammenhang zwischen diesen beiden Zeiten. Nach Jeffreys und

Davis /11; Kapitel 14/ gibt die nachfolgende Beziehung die
bisherigen Beobachtungen, filir die Tropfenanéah1 Z, wenn auch mit
groBen Unsicherheiten, am besten wieder:

log (%O) - - K(t-t,)3? (2.24)

Die Koaleszenzkonstante K muf mit einem Ausdruck, der die
physikalischen Eigenschaften der Systeme beriicksichtigt, be-
rechnet werden; t0 ist die kleinste Zeit, bei der die ersten
Koaleszenzen erfolgen.

Die Gesamttropfenzahl ist durch Z0 gegeben, Z ist die Anzahl
der Tropfen, die nach der Zeit t Ubrigbleiben. Abb. 2.10 ist
/1/ entnommen. Die Tendenz im oberen Bild abnehmender Wahr-
scheinlichkeit der Koaleszenz ist zunehmender Filmdicke
zwischen Tropfen- und Phasengrenzflache zuzuschreiben.
Koaleszenzbestimmende Faktoren sind: Tropfendurchmesser, Weg-

strecke der Tropfen, Krimmung der Grenzfldchen, Dichteunter-




schiede, Viskositdt, Grenzfldchenspannungen, Temperatur,
Vibrationseffekte, Grenzfldchenaktive Substanzen.

Einen Zusammenhang zwischen Koaleszenzzeit und physikalischen
Eigenschaften stellten Jeffreys und Hawksley /28/ her. Sie
berlicksichtigen sechs physikalische EinfluBgroBen und kamen durch
Dimensionsanalyse zu folgendem Ausdruck der Halbwertszeit

t1/2:
5[ 055, 4,152 1 -0,7u%® | 05 o2 0,550,001 2 —0,91

(2.25)

Nach Abb. 2.10 stimmen die MeRergebnisse der Koaleszenzzeit
mit G1. 2.2% gqut iberein.

Die Tropfen-Tropfen-Koaleszenz in bewegten Systemen hdngt auf
irgend eine Weise mit der stabilen TropfengroBe des Systems zu-
sammen. Wir gehen davon aus, daB die Tropfen in einem Stromungs-
feld isotroper Turbulenz gebildet werden. Die dynamischen

Krafte die auf den Tropfen wirken, sind einerseits die durch
turbulente Wirbel verursachten dynamischen Druck und viskosen
Scherkrafte die den Tropfen zu zerteilen suchen, und andererseits
die der Zerteilung entgegenwirkenden Grenzflachenspannungs-
krafte. Die Gleichungen filir die Tropfengrdfe wurden durch
Beziehungen angegeben, die auf dem Kolmogoroff-Konzept iso-
troper Turbulenz beruhen. Bei der Tropfenbildung entstehen auf-
grund statistischer Gesetzmdfigkeiten Verteilungsspektren der
TropfengroBe. Man kann sich nun vorstellen, da ein derartiges
Spektrum auch von statistischen Ereignissen der Tropfenkoa-
gulation beeinfluPBt ist; etwa derart, daB groBe Tropfendurch-
messer des Verteilungsspektrums vorwiegend durch Koaleszenz
verursacht werden.

Eine hohe Turbulenz erhdht die Frequenz mit der die Tropfen
zusammenstoBen, nicht aber zwangsldufig die Koaleszenzwahr-
scheinlichkeit. Denn nach-:dem vorhergehenden Abschnitt muB
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nach dem Zusammenprall zweier Tropfen der dinne Film geniigend
Zeit haben, um eine kritische Dicke zu erreichen, daB er
platzen kann.

Vijayan und Ponter /29/ geben in ihrer Arbeit einen Oberblick
uber experimentelle und theoretische Studien, um die Tropfen-
Tropfen-Koaleszenz-Zeit anzugeben. Als HaupteinfluBgroBen fir
die Koaleszenz geben sie an:

i) Beweglichkeit in der Phasengrenze hervorge-
rufen durch Grenzflachenphdnomene
ii) Schwingungen der Phasengrenze
iii) physikalische EinfluBgroBen: Dichtedifferenz,
Grenzflachenspannung, Zahigkeit und Temperatur.

Sie kommen zu dem SchluB, daB das Verhdltnis Halbwertszeit
der Tropfen-Tropfen-Koaleszenz zu Halbwertszeit der Tropfen-
Interface-Koaleszenz bei 0,5 liegt.

Im allgemeinen beobachtet man in bewegten fliissig-fliissig
Systemen kleinere Tropfen, wo der Zerteilungsvorgang vorherrscht und
groBere an solchen Stellen, die entfernter von Siebplatten oder
Rihrern Tiegen. Fiir die Gleichungen nach dem Kolmogoroff-Kon-
zept gibt es demnach offensichtlich zwei Raumbereiche, eine mit
vorherrschender Tropfenzerteilung und eine andere mit vor-
herrschender Koaleszenz.In letzteren Bereichen wird mit der Zu-
nahme der TropfengroBe auch eine Zunahme des dispersen Phasen-
anteils beobachtet. Allgemein wurde angenommen, daf3 der ge-
stiegene Anteil der dispersen Phase die Turbulenz in der kon-
tinuierlichen Phase dampft und dadurch Koaleszenz ermoglicht.
Nach Delichatsios und Probstein /30/ ist dieser Effekt jedoch
von zweiter Ordnung. Sie unterteilen in Geschwindigkeiten.die
unterschiedliche Einfliisse haben und bilden Beziehungen fiir

die Koaleszenz- und die Verteilungs-Hdufigkeit. Mit diesen
Ausdriicken wird eine Holdup-Funktion f (@) gebildet und die
mittlere TropfengroBe in bewegten fliissig-fllissig-Systemen

mit

e-2/5 3/5

(2) f(9) (2.26)

P

d = C
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angegeben.

A1l diese Angaben sind mit sehr grofen Unsicherheiten be-
haftet, da hier die Zustande an der Phasengrenze stark ein-
gehen, und diese Effekte in Mehrkomponenten-Systemen nahezu
unbekannt sind.

2.3 Stoffiibertragung an Tropfen

In den vorangegangenen Abschnitten wurden Stromungsvorgange

und Grenzfldchenerscheinungen losgeldst von der Stoffliber-
tragung betrachtet. In Wirkiichkeit besteht aber meist eine
enge Kopplung.Wegen der iiberaus verwickelten Zusammenhdnge
beriicksichtigen die\Strﬁmungsgesetze nicht gleichzeitig die
Stofobertragung,und\die Stofflibertragungsgesetze beziehen sich
Uberwiegend auf Stromungszustdnde in der KernstrOmung ohne auf
solche in der Phasengrenze einzugehen.

Die treibende Kraft filir den UObergang eines Stoffes von einer
Phase A in eine Phase B besteht in seiner unterschiedlichen
Lostichkeit, die auf verschiedenen intermolekularen Wechsel-
wirkungen beruht. Bei der Extraktion von Uran als Uranylnitrat
aus wassriger HNO3-Lﬁsung mit Tributylphosphat wirken zwischen
U02- und N03-Ionen und TBP zwischenmolekulare Krafte die groBer
sein kdnnen als die Assoziationskrafte zu Wasser, so daf die
Ionen auf die organische Seite gezogen werden und folgender-
maBen reagieren:

++ -
U02 + 2 NO3 + 2 TBP == UO N03)2 - 2 TBP (2.27)

Al

Es besteht hier die Situation, daB durch Solvatisieren freier
Ionen ein komplexgebundenes Uranylnitrat entstehen kann.

Der Zusammenhalt des UOZ(N03)2 ist durch Ionenbildung gegeben.
Der organische Ligand TBP ist durch elektrostatische Bindung
angehangt. Die Reaktion Tduft so lange bis sich ein Assozions-
Gleichgewicht eingestellt hat. Die Gleichgewichtskonstante ist
eine Funktion des Salpetersauregehalts in der wdssrigen Phase,
und somit kann das Uran extrahiert und anschlieBend wieder
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ausgewaschen werden, indem man die Salpetersaurekonzentration
der wdssrigen Phase varijert. Die Stoffiibertragung ist dabei
als die Folge zweier Schritte namlich Stoffiibertragung durch
die Phasengrenze und (anschlieBender) chemischer Reaktion zu
sehen. Die Geschwindigkeit des gesamten Prozesses hangt von
den Geschwindigkeiten der beiden Schritte ab. Nach Hanson /1/
ist im Falle der Uranextraktion und der meisten &@&hnlichen Ver-
fahren die Geschwindigkeit der chemischen Reaktion, verglichen
mit der Ubergangsgeschwindigkeit zwischen den beiden Phasen,
extrem schnell, so daB man die Reaktion vernachldssigen und
den Vorgang als Stoffiibergangs-Problem behandeln kann.

Da die Stoffiibertragung durch die Stromungszustande in und um
den Tropfen beeinfluBt ist, ist es wiederum notwendig in die
verschiedenen Lebensabschnitte des Tropfens, Entstehung, Ab-
16sung, Aufstieg, Koaleszenz zu unterteilen. Generell wird da-
bei von der Vorstellung ausgegangen, daB in der Phasengrenz-
fldche sich die Gleichgewichtskonzentrationen einstellen.

2.3.1 Stoffiibertragung bei der Tropfenbildung und Koaleszenz

Bei der Tropfenentstehung an Diisen ist in verschiedene Bil-
dungsbereiche zu unterteilen (Abb. 2.4).

Bei sehr langsamer stationdrer Tropfenbildung kann der Stoff-
transport durch Diffusion beschrieben werden; also ohne Be-
ricksichtigung der Einfllisse von Stromung und Instabilitdten.
Nach Heertjen und de Nie /1, Kapitel 10/ sind es hier zwei
Modelle, das Ballonmodell und das Modell der Oberflachener-
neuerung, die alternde Grenzschichten und neugebildete Grenz-
schichten beriicksichtigen, und zufriedenstellend gut die we-
nigen bisherigen Messungen wiedergeben. Dieser Bereich spielt
aber in der Technik praktisch keine Rolle.

Technisch wichtig sind die Bereiche schneller Tropfenbildung,
mit Stromungsgeschwindigkeiten in den Diisen in der GroBenord-

nung von %%E‘ Hierbei entstehen Tropfen mit starker Innen-

zirkulation und einem betrdchtlichen Anteil des Stoffiiberganges.

Rajan und Heideger /31/ untersuchen die Stoffiibertragung
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zwischen organischen Tropfen und Wasser wdahrend der Tropfen-
bildung bei Diisengeschwindigkeiten von 0,6 bis 9,9 %%C. Der
Widerstand gegen die Stofflibertragung lag in der kontinuijer-
lichen Phase. Die Maximalwerte des Koeffizienten der Stoffiiber-

tragung lagen in Abhdngigkeit von den untersuchten Disendurch-
cm

sec”
gleich zu frei fallenden Tropfen eine bis zu 10-fach bessere Stoff-

messern bei Geschwindigkeiten um 0,1 Die Autoren fanden im Ver-
ubertragung bezogen auf Durchschnittswerte. Die vergleichende
Betrachtung mit den beiden Modellen fiir langsame Tropfenbildung
lieferte wesentlich geringere Werte der Stoffibertragung als

die Mefiwerte. Die Autoren schlieBen daraus, daB die instatio-
naren Diffusionsmodelle in diesem Falle die Stoffiibertragung nur unge-
nligend beschreiben, und stellen eine starke Abhangigkeit von den in-
duzierten Konvektionsstrdmen auf die GroBRe der Stoffibertragung
fest, ohne Ergebnisse in allgemeingiiltiger Form anzugeben.

Die Beeinflussung der Stofflibertragung wahrend der Tropfenbil-
dung durch Grenzflachenphdnomene d.h. durch Instabilitdten

in der Phasengrenze durch Konzentrations- und Temperaturunter-
schiede haben Sawitowski und Goltz /12/ gemessen. Sie konnten
den Anstieg des Transportkoeffizienten um einige Faktoren

durch diese Effekte zeigen.

Man kann die SchluBfolgerung ziehen, daP heute quantitative Vor-
aussagen im interessierenden Anwendungsbereich der Tropfen-
bildung beziiglich der Stoffiibertragung nicht gemacht werden
kbnnen.

Das Gleiche trifft fir die TropfenablOsung zu. Marsh und
Heidegger /32/ fanden fiir den Fall des Transportwiderstandes

in der dispersen Phase eine 14-fache Abnahme der Obertragungs-
rate innerhalb der ersten Sekunden nach der abgeschlossenen
Tropfenbildung. Fir Re = 60 + 70, d.h. relativ hohe Diisenge-
schwindigkeiten, demnach schnelle Tropfenbildung, fand 32 %

der Stoffiibertragung wdahrend der Tropfenbildung und 30 %

wahrend des Abldsevorganges statt. Filir den Rest der Tropfen-
lebenszeit verblieben 38 %. Wahrend des Abtrennens geschehen
Anderungen der Phasengrenzflache durch Deformation und
Oszillationen. Diese formdynamischen Grenzflachen und wohl
iberwiegend von der Tropfenbildung verbliebenen Innenzirkula-
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tionen verursachen groBenordnungsmdBig den gleichen Effekt

wie bei der Tropfenbildung.

Untersuchungen, die den EinfluB der Koaleszenz auf die Stoff-
ibertragung behandeln, stehen noch aus. Man findet in der Li-
teratur hieriiber alligemeine Bemerkungen, so z.B. bei de Nie /33/,
der den Wert der Stoffilibertragung an der Koaleszenz-Grenfldche
zwischen den beiden Sherwood-Beziehungen fiir starre Tropfen

und Tropfen mit Innenzirkulation erwartet. Fiir die Tropfen-
Tropfen-Koaleszenz erwarten Heertjes und de Nie /1, Kapitel 10/
eine dhnliche Beeinflussung des Stofftransportes wie bei der
Tropfenoszillation oder der Tropfenabldsung.

2.3.2 Stoffiubertragung bei Tropfenbewegung

Die Tropfenbewegung wurde in Abschnitt 2.2.2 eingehend be-
handelt. Die in Abhdngigkeit von physikalischen EinfluBgroBen

ab einer bestimmten TropfengroBe einsetzende Beweglichkeit der
Phasengrenzfldche fiuhrt zum Mitbewegen der Tropfenoberfldche in
Richtung der duBeren Stromung. Es kommt zum Einsetzen innerer
Zirkulationsstromungen. Als Folge der inneren Zirkulation ver-
ringert sich der Bewegungswiderstand des Tropfens in der kon-
tinuierlichen Phase, und es wird der Stofftransport innerhalb

des Tropfens stark verbessert. Den gleichen Effekt haben Tropfen-
oszillationen, die bei grdoBeren Tropfen auftreten und am Tropfen-
zerfall mitwirken.

Fir hohe Stoffiubertragungsraten ist eine groBe spezifische
Ubertragungsflache und ein hoher Obertragungskoeffizient er-
forderlich. Dies sind aber gegenldufige Bedingungen. Kleine
Tropfen ergeben zwar eine groBe UObertragungsflache, der Stoff-
libertragungskoeffizient nimmt aber aus obigen Griinden mit der
TropfengroBe zu.

De Nie /33/ gibt in einer Literaturiibersicht, die in folgender
Tabelle zusammengefaPBten Beziehungen filr die Stoffilibertragung

aus und in Tropfen an:
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Stoffilibertragung

Tropfenart in konti.Phase in dispers.Phase Gebiet

_ 0,5. 0,33 _2w2D _
starre Kugel Sh=0,6 Re"’"Sc kd"?ﬂ"— <1-3 mm
Tropfen mit Sh=1,13 Re0’5-3c0’5 kd= lzégg laminar
Innenzirkula-
tion AV

kd=-—~————nd turbulent
768 [1+—
e ]
052111.Tropfen Sh = 50 + 0,0085 Re Sc°*’ Re>200
(2.28)

Man unterteilt in laminare und turbulente Innenzirkulationen,
wobei als MaB eine innere Reynoldszahl definiert wird. Die
Bandbreite der kd—werte soll durch Abb. 2.11 schematisch erkldrt
werden. Diese Abbildung ist /1/ entnommen und zeigt die Verhdalt-
nisse in Tropfen. Der Verlauf der Konzentrationsprofile im
Tropfeninnern-beginnend mit der starren Kugel und endend mit
turbulenter Innenzirkulation-ist fiir die Steigerung der Péclet-
Zahlen verantwortlich.

Beziiglich der Sherwood-Zahlen stellt der Wert 1,13 einen Maximal-
wert dar, der bei Anwesenheit von Wirbelzonen im Kielwasser

des Tropfens herabgesetzt wird. Der partielle Stoffiibergang
andert sich, indem er von der Vorderseite (Anstromseite) zu
kleineren Werten auf der Riickseite abnimmt. Dieser Effekt wird
verursacht durch hohe Stromliniendichte, und somit groBe Kon-
zentrationsunterschiede, und geringe Liniendichte in der Kiel-
zone, wie Abb. 2.11 schematisch zeigt. Somit liegt der prak-
tische Wert des Koeffizienten in den Ausdriicken fiir die dimen-
sionslose Stoffubergangszahl zwischen 0,6 und 1,13.

Beziiglich der Stoffilibertragung an oszillierenden Tropfen wurde
von Yamagquchi, Fujimoto und Katagana /34/ ein etwas anderer Weg
dadurch beschritten,indemsie eine Re~Zahl mit einer modifi-
zierten Schwingungsfrequenz bildeten. Sie konnten ihre Ergeb-
nisse und die anderer Autoren mit einem Fehler von + 20 % mit
folgendem Ausdruck angeben:
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0,56

Sh, = 1,14 Re} 5¢9°2 (2.29)

d

Allgemein kann festgestellt werden, daB die Richtung der Stoff-
ubertragung und die damit verbundenen, im nachfolgenden Ab-
schnitt behandelten Phanomene noch nicht geniigend beriicksichtigt
sind, und somit sehr groBe Vorsicht bei Anwendung der angefiihr-
ten Beziehungen angebracht ist.

Finsterwalder /35/ untersuchte die Stofflibertragung von Pu IV

und U VI im System HNO3/TBP—Dodecan mit der Tropfenaufstieg-
Methode. Mit Hilfe der Vorstellung von Kontaktkomplex und Grenz-
flachenisotherme konnte er die experimentellen Ergebnisse bei der
Pu- und U-Extraktion mit TBP vollstandig beschreiben. Bei einer
Koextraktion von Uran und Plutonium zeigte das Uran eine starke
Verdrangungswirkung. Die Extraktion von Uran aus der HN03-L65ung
in das TBP erfolgte etwa mit dem doppelten Wert der Geschwindig-
keit des Plutoniumiiberganges. Umgekehrt verlief die Rlickextrak-
tion des Plutoniums etwa viermal so schnell wie die des Urans.

2.3.3 Stoffiibertragung mit Grenzflachenerscheinungen

Heute bestehen noch keine Methoden zur Voraussage der Stoffiber-
tragung bei Gegenwart von Grenzfldchenkonvektion. Die Ursache
liegt in der komplexen Wechselwirkung zwischen dem hydrodyna-
mischen Verhalten von Phasenkern, Grenzflachendynamik und Stoff-
ibertragungsgeschwindigkeit. Man versucht die Effekte der Grenz-
flachenkonvektion dadurch zu berlicksichtigen, daB man Zusatzaus-
driicke in die Grundgleichungen der molekularen Diffusion einbaut
(H. Linde), oder daB man die Instabilitdten durch Terme in

Form von Grenzfldachendruckdifferenzen anzugeben versucht

(H. Sawistowski); siehe hierzu /1, Kapitel 9/.

Die qualitative Diskussion iiber die Vorgange bei der Stoffiber-
tragung wurden in Kapitel 2.1 gefiihrt. Danach kann man in drei
Bereiche unterscheiden: Diffusionsbereich, Turbulenzbereich und
Eruptionsbereich. Experimentell kann man die Anwesenheit der
drei Bereiche zeigen. Dabei ist der turbulente Bereich durch
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das Vorhandensein von Grenzfldchenturbulenzen gekennzeichnet.

Linde und Winkler /36/ teilen aufgrund experimenteller Beobach-
tungen den Konzentrations-Zeit-Verlauf der Stoffiibertragung in
vier Bereiche. Abb. 2.12 ist /36/ entnommen und zeigt ver-
schiedene Konzentrationsverlaufe in Abhdngigkeit von der Zeit.
Die Ordinate ist durch die Auftragungsart log (1—5*) auf 1 nor-
miert. Dabei ist ¢ die zeitlich verdnderiiche KonZentration der
aufnehmenden Phase und c* die Gleichgewichtskonzentration. Die
Gerade M kennzeichnet die Ubertragung durch Diffusion, also den
Grenzfldachen-neutralen Obergang. Bereich A ist der Diffusionsbe-
reich mit parallelen Geraden, d.h. die Stoffdurchgangszahlen

sind konstant und gleich. Das trifft zu, wenn man sich die Stoff-
ubertragung in Form von Oberflachenerneuerung, verursacht durch
stationdar wirkende Reibungskrdfte vorstellt. Bereich B kenn-
zeichnet den durch hydrodynamische Instabilitdten verursachten
Turbulenzbereich mit hoher Stoffiibertragung. Zone C ist ein
stabiler Bereich mit verstarkter Oberflachenerneuerung. Im Bereich
D wird durch Dampfungseffekte der Grenzerneuerung Widerstand
entgegengesetzt und somit die Stoffiibertragung verschlechtert.

Der Bereich D konnte nach Sawistowski /1, Kap. 9/ bisher nicht
experimentell bestdtigt werden, wohl aber die anderen Bereiche,
wie die der eben zitierten Literaturstelle entnommene Abb. 2.13
zeigt. In dieser Abbildung ist die Stoffdurchgangszahl fiir die
Obertragung von Essigsdure aus Benzoltropfen in Wasser darge-
stellt. Fiir jede Kurve wurde die Anfangskonzentration in der
wdssrigen Phase gedndert. Zunehmender Abszissenwert bedeutet
somit abnehmende Obergangstriebkraft. Es ist offensichtlich,
daB bei niedrigen Konzentrationen der Saure in Wasser sich der
Bereich B ausbildet, d.h. hoher Stofftransfer infolge Grenz-
fldachenturbulenz und/oder Eruptionen. Bei steigendem Sdurean-
teil im Tropfen bildet sich der Bereich C aus, ehe die Grenz-
flacheninstabilitdten erliegen und sich Bereich A einstellt.

Diese Untersuchungen zeigen, daP die Beeinflussung der Stoff-
ibertragung durch Instabilitdten der Phasengrenze sehr komplex
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ist und stark von den Konzentrationen abhangt. Dies gilt auch
beziiglich des Einflusses von grenzfldachenaktiven Stoffen auf
die Stoffiibertragung an fliissig-fliissig Phasengrenze. Hier
kommt offensichtlich noch eine starke Abhdangigkeit des Tropfen-
alters ins Spiel, wie Otto, Streicher und Schiigerl /37/ zeigen.

Grenzfldchenaktive Substanzen beeinflussen die Eigenschaften der
Grenzfldche, d.h. die Eigenschaften im Phasengleichgewicht,
indem die Grenzfldchenspannung und die Grenzfldachenkompressibi-
1itdt herabgesetzt wird. Zusdtzlich tritt im allgemeinen eine
Erhohung der Grenzfldchenviskositdt auf. Es geniigen daher schon
geringe Mengen aktiver Substanzen um die Grenzflachenkonvektion
herabzusetzen oder zu unterbinden. Dies flhrt zu einem schnellen
Abklingen der hohen Obertragungswerte in der ersten Periode des
Tropfenalters bis etwa 3 - 4 s.

Die Autoren geben in /37/ fir nachfolgende Perioden des Tropfen-
alters unterschiedliche Abklingkonstanten der Stoffiibertragung
an und erkldren dies mit unterschiedlichem, hydrodynamischem
Verhalten der Tropfenstrdmung. Otto und Schiigerl versuchen in
/38/ diese Vorgdnge mit einer Konzentration/Zeit-Funktion in
Form einer Summe von Exponentialfunktionen darzustellen. Es wird
betont, daf} weitere Untersuchungen notwendig sind, um eine
Modellvorstellung zu entwickeln.

2.3.4 Stoffiubertragung in Gegenstromkontaktoren

Den Einfluf3 der Stoffiibertragung auf das fluiddynamische Ver-

halten eines flissig-fliissig Gegenstromkontaktors untersuchten
experimentell Dunn, Lapidus und Elgin /39/. Es wird gefunden,

daB die Stoffiibertragung einen EinfluB auf die Forderung oder Behin-
derung der Tropfenkoaleszenz auslbt. Dieser ProzeB ist von

der Richtung der Stoffiibertragung abhdngig, wobei der Gradient

%% den Mechanismus zu bestimmen scheint. Die Autoren fanden,

daB die Stoffiibertragung auf den Holdup durch hohe Koaleszenz
von grofem EinfluB ist, wenn aus der dispersen Phase extrahiert
wird.
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Skelland und Shah /40/ untersuchten die Extraktion an oszillieren-
den Tropfen in einer Siebboden-Kolonne. Im Vergleich zu starren
Tropfen und zu Tropfen mit beweglicher Grenzfldche wird bei
oszillierenden Tropfen d.h. formdynamischen Tropfen eine
wesentliche Steigerung der Stofflibertragung gemessen. Die
Autoren diskutieren ihre Ergebnisse an Hand der von Treybal /5/
gegebenen Beziehung fiir oszillierende Tropfenschwdrme und erhalten
flir den Stoffgbergsggskoggfd§1§2tepd’58

Ko = 0,725 (M )(——ﬁz——) (BZU) . VS(1'€) (2.30)
Sie stellen auf Grund ihrer Ergebnisse die Frage, ob es nicht
effektiver wdare ein Extraktionssystem so auszulegen, daB man
oszillerende Tropfen erhdlt.

Eine Verbesserung der Stoffiibertragung in Gegenstromextraktoren
wird durch das Einbringen mechanischer Energie angestrebt.

In sogenannten Pulskolonnen wird der kontinuierlichen Phase eine
pulsierende Stromung aufgeprdgt und dadurch die Wechselwirkung
zwischen disperser und kontinuierlicher Phase erhoht. Diese
Intensivierung des gegenseitigen Kontaktes fiihrt zu einer Be-
einfluBung der Stoffiibertragung, die nach Widmer /41/ durch
folgende EinfluBgroBen beschrieben werden konnen:

K = K K KEK

(2.31)

eff k

A E

Der Faktor Kk=;9 beriicksichtigt die Anderung des Stoffdurch-
gangskoeffizien%en k infolge der durch die Pulsation bewirkten
Grenzfldcheneffekte, Oszillationen, Tropfenbildung und -koagu-
lationen. Durch die eingebrachte Pulsenergie wird der mittlere
Tropfendurchmesser verkleinert. Dies bewirkt zum einen eine Zu-
nahme der spezifischen Austauschfldche, ausgedriickt durch den
Faktor KA=§% zum anderen eine VergroBerung des Holdups

K€=;% . Der Faktor KE soll den EinfluB einer moglichen axialen

Vermischung einschlieBen.
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Verstdrkte Pulsation der kontinuierlichen Phase vergridBert die
Faktoren KA und KE. Die GroRe des Faktors Kk kann an Hand von
grundlegenden Einzeluntersuchungen unter Vernachldssigung etwa-
iger Vermischungseffekte abgeschdtzt werden. Der EinfluB von
axialen Vermischungen KE wird in letzter Zeit in verschiedenen
Arbeiten behandelt und ist Gegenstand des nachfolgenden Kapitels 3.

Die Aufprdgung einer pulsierenden Stromung bedeutet einen
Eingriff in das physikalische System einer Kolonne, wodurch eine
Beeinflussung des Konzentrationsverlaufes der Phasen iiber die
Apparateldnge verursacht werden kann.

In der Praxis beriicksichtigt man nicht diese Effekte im einzelnen,
sondern arbeitet mit einem integralen Stoffiibergangskoeffizienten.
Die allgemeine Form fiur die ausgetauschte Stoffmenge ist:

n = V(k a) Ac (2.32)

Obertrdgt man diese Beziehung auf den Gegenstromextraktor und
16st nach der Austauschldnge auf, so erhdlt man den auf die kon-
tinuierliche Phase bezogenen Ausdruck in Gleichung (2.33).

. Cep
o e dc. (2.33)
"k -aF *
c k c”-C
C C C
€A

Bei integraler Betrachtungsweise, wenn man beispielsweise die
Konzentrationen der Phasen am Ein- und Austritt einer Kolonne
gemessen hat, sowie Volumenstromdichte, spezifische Grenflachen
und die KolonnenhOhe bestimmt hat, kann man Gleichung 2.33

nach der Stoffdurchgangszahl aufldsen. Nach Durchfihrung der
Integration und unter Einbeziehung von Gleichung 2.14 erhdlt
man nach /41/ den auf die kontinuierliche Phase bezogenen

Ausdruck:
: *

d. ¢ C - C C ~-C
ko= Ve e “a . 1n iﬂsﬁfglE_ (2.34)
-c*¥y = _r* € -C
6 V4 (Ce-Celg-(C Cola (e C)A
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Der Autor berechnet den Stoffdurchgangskoeffizienten kc, in dem
nun alle zusdatzlichen, durch Pulsation und Tropfendynamik be-
wirkten Effekte enthalten sind. Er bezieht sich dabei auf ein
Stoffsystem und einen Apparatetyp, die pulsierende Fiillkdrper-
kolonne. Er verwendet zusdtzlich die Ergebnisse anderer Ex-
perimentatoren, die im gleichen System gemessen haben. Es ge-
lingt, den mit Gleichung 2.34 berechneten integralen Koeffizien-
ten in Abhdngigkeit von der TropfengroBe (ds) darzustellen
(Abb. 2.14). Nach dieser Auswertung erhd@lt man das iiberraschen-
de Ergebnis, daf Tropfen gleichen Durchmessers sich in der
GroPe des Stoffdurchgangskoeffizienten nur innerhalb einer re-
lativ geringen Bandbreite unterscheiden, obwohl diese Tropfen
bei unterschiedlichen Pulsationen und unterschiedlichen geo-
metrischen Abmessungen der Einbauten entstanden sind.

Dies veraniaBte den Autor /41/dazu, einen Vergleich dieser
berechneten, integralen k-Werte mit direkt gemessenen Stoff-
durchgangskoeffizienten an Einzeltropfen in nicht pulsierten
Kolonnen ohne Einbauten anzustellen. Er stellt befriedigende
Ubereinstimmung fest und folgert daraus, daB auf Grund von Ver-
suchen an Einzeltropfen es moglich ist auf mittlere, integrale
Stoffdurchgangskoeffizienten in niedrig belasteten, pulsierten
Flillkorperkolonnen zu schlieBen. Dies eroffnet eine einfache
Berechnungsmethode derartiger Kolonnen.

Mag dies in diesem speziellen, singuldren Fall zutreffen, so
ist es unstrittig, daf beim gegenwdrtigen Stand des Wissens
nur sehr vage Voraussagen lber die Apparatehdohe, die fir eine
gegebene Trennaufgabe bendtigt wird, gemacht werden konnen.
Ursache hierfiir ist das komplexe Zusammenwirken der bisher
diskutierten Einzelphdanomene sowie das nachfolgend behandelte
Problem, daB in kontinuierlich betriebenen fliissig-fliissig
Gegenstromapparaten eine Vermischung der Phasen, d.h. ein Ver-
schmieren des Konzentrationsprofils in Langsrichtung der Kol-
lonnen beobachtet wird.
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3. Axiale Vermischung

Die Kenntnis Uber das AusmaB der axialen Vermischung in flissig-
fllissig Extraktionskolonnen ist im Hinblick auf die Apparate-
Auslegung unter Einbeziehung der grundlegenden Vorgange des
Stoffliberganges von besonderer Bedeutung. Es werden die An-
teile die zur axialen Vermischung beitragen und ihre Wirkung

auf die Stoffiibertragung besprochen, sowie einige Modellvor-
stellungen und die experimentelle Bestimmung der axialen Ver-
mischung behandelt.

3.1 EinfluB der axialen Vermischung auf die Wirksamkeit einer
Extraktionskolonne

Die Beschreibung und Funktion einer gepulsten Siebbodenkolonne
wurde in Kapitel 1 behandelt. Nach Widmer /42/ kann die axiale
Vermischung in einer Extraktionskolonne fir die kontinuier-
liche Phase grundsdatzlich auf drei Effekte zuriickgefiihrt
werden:

- Auf die turbulente und molekulare Diffussion in axialer
Richtung, die sich der mittleren Stromungsgeschwindigkeit
uberlagert in oder entgegengesetzt der Stromungsgeschwindig-
keit, je nach dem Konzentrationsgradienten.

- Auf den unregelmdBigen Geschwindigkeitsverlauf und den Ge-
schwindigkeitsschwankungen iiber den Querschnitt infolge von
Turbulenzerscheinungen und der Bewegung der dispersen Phase.
Eine uneinheitliche Verteilung der Tropfen einmal in Langs-
richtung und eine nicht einheitliche TropfengroRe liber den
Querschnitt der Kolonne fiihrt zu unterschiedlichen Ge-
schwindigkeiten der kont. Phase. Zusammen mit der Querver-
mischung flhrt diese UnregelmdBigkeit ebenfalls zu einem An-
teil an der axialen Vermischung, der iiblicherweise als
Taylor-Diffusion bezeichnet wird.

- Auf das MitreifBen und Mitschleppen von kont. Phase im
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Schlepptau von Tropfen der dispersen Phase und durch direkten
EinschluB von kont. Phase in den Tropfen.

Eine d@hnliche Vermischung wie in der kontinuierlichen Phase
ist ebenfalls in der dispersen Phase zu beobachten, die durch
zufdallige Tropfenriickstromung, das MitreiBen von Tropfen und
durch Tropfenvereinigung verursacht wird. Alle hier beschrie-
benen Anteile an der Ldngsvermischung fihren zu einer Redu-
zierung des treibenden Konzentrationsgefdlles zwischen den
beiden Phasen und besitzen je nach Betriebsweise einer gepuls-
ten Siebbodenkolonne unterschiedliches Gewicht.

Generell fiihrt die axiale Vermischung zu einem unerwilinschten
teilweisen Ausgleich der Konzentrationen in beiden Phasen in
Richtung der Kolonnenachse und beeinfluPBt damit die Trenn-
wirkung nachteilig. Dies wird in Abb. 3.1 und 3.2 verdeutlicht.
Vorausgesetzt wird ein Dreistoff-Extraktionssystem von zwei
ineinander unldslichen Phasen, die im Gegenstrom durch eine
Extraktionskolonne stromen und einem dritten Stoff, der von der
organischen in die wafrige Phase extrahiert wird. Kurve 1 in
Abb. 3.1 gibt das erwartete Resuitat der Konzentration des ge-
1osten Stoffes in der wdBrigen Phase als Funktion der Kolonnen-
ldange wieder fir eine reine Kolbenstromung. Das andere Extrem
zeigt Kurve 2 filir totale Vermischung. Die Konzentration ist
dann liber der Ldnge der Kolonne konstant.

In Abb. 3.2 werden die Konzentrationsprofile in der organischen
und waBrigen Phase fiir Kolbenstrdmung und bei Anwesenheit von
Langsvermischung gezeigt. Beim Eintritt der einzelnen Phase in
die Kolonne beobachtet man infolge der Ldangsvermischung mit
dem Kolonneninhalt praktisch immer einen beachtlichen Kon-
zentrationssprung. Zudem ist auch der Konzentrationsgradient
in der Kolonne kleiner als bei einer angenommenen Pfropfen-
stromung. Die fir den Stoffaustausch und vor allem fiir die
Stoffaustauschgeschwindigkeit maRgebender Konzentrations-
differenz reduziert sich somit gegeniiber der Pfropfenstromung
bei Anwesenheit der Langsvermischung.
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Abb. 3.3 zeigt den EinfluB der axialen Vermischung im

Mc Cabe-Thiele Diagramm. Der wirkliche Konzentrationsverlauf
der beiden Phasen in der Kolonne unter dem Einfluf der Ldngs-
vermischung fuhrt zu einer ndher der Gleichgewichtslinie
liegenden effektiven Arbeitslinie, die im folgenden als Be-
triebslinie bezeichnet wird. Der in der Abbildung eingetragene
Trennvorgang entspricht dann nicht mehr 2 theoretischen Stufen
oder Boden wie bei Pfropfenstromung, sondern es werden unter
Berilicksichtigung der Betriebslinie vier Stufen erforderlich.

3.2 Beschreibung der axialen Vermischung durch Modelle

Im folgenden werden einzelne Modelle vorgestellt, die den Ein-
fluB der axialen Vermischung auf die Extraktionswirksamkeit er-
fassen und ihr Anwendungsbereich diskutiert,

3.2.1 Stufenmodell

Das Stufenmodell stellt den einfachsten Weg dar, um Stoffiiber-
ginge mit Ldngsvermischung in Gegenstromextraktoren zu be-
handeln. In Abb. 3.4 wird die graphische Darstellung dieses
Modells aufgezeigt und in Abb. 3.5 die Darstellung im Konzen-
trationsdiagramm gegeben. In diesem Modell nach Young /43/
werden die hydrodynamischen Vorgdange in einer Gegenstromkolonne
durch das Strbmungsverha]ten von hintereinander angeordneten
Mischzellen @hnlich einer Riihrkesselkaskade symbolisiert. Die
Kolonnenlange H wird in n Stufen der HGhe hm (Mischungshdhe)
unterteilt. Zwischen den Stufen, die nicht mit den Trennstufen
verwechselt werden diirfen, sollen keine Vermischungseffekte
auftreten. Dagegen wird in den Zellen selbst eine ideale Ver-
mischung vorausgesetzt, so daB die aus jeder Mischzelle aus-
tretenden Stoffstrome die gleiche Zusammensetzung wie die
Phasen in der Zelle aufweisen. Die Langsvermischung wird durch
einen Parameter mit der Mischungshdhe hm beschrieben. Bei zu-
nehmender axialer Vermischung ndhert sich die Betriebslinie der
Gleichgewichtslinie, das bedeutet, die Mischungshohe hm nimmt
zu. Dies wird durch den gestrichelten Verlauf in Abb. 3.5 dar-
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gestellt. Im Extremfall, wenn die Betriebslinie mit der Gleich-
gewichtslinie zusammenfdllt, wird das im Gleichgewicht befind-
liche Stufenmodell beschrieben. Nach dieser Modellvorstellung
1aBt sich die Langsvermischung in beiden Phasen nicht unter-
scheiden, auch wird eine Vermischung zwischen den Zellen nicht
beriicksichtigt.

Auf eine gepulste Siebbodenkolonne 1dBt sich das Zellenmodell
bedingt fiir die kontinuierliche Phase im Mixersettlerbereich
anwenden. Die Mischungshohe entspricht hier dem Abstand zwischen
zwei Siebbdden. Die aufsteigenden Tropfen sorgen fiir eine in-
tensive Durchmischung in jeder Kammer und durch die Koaleszenz
der dispersen Phase unter jedem Boden wird bei der Pulsumkehr
ein RiuckfluB zwischen zwei Kammern vermieden. Bei komplizierten
Stromungsvorgangen wie sie im Anwendungsbereich von Pulskolonnen
unterhalb des Flutpunktes vorherrschen, weist das Stufenmodell
nur eine beschrankte Aussagekraft auf.

3.2.2 RickfluBmodell

Das RiickfluB- oder Backflowmodell ist vom Prinzip her als ein
erweitertes Stufenmodell zu betrachten. In Abb. 3.6 ist ein
Schema des Modells dargestellt. Man geht ebenfalls von einer
Unterteilung der Gegenstromkolonne in ideal durchmischten

Zellen der Hohe hm aus. Zusdtzlich wird aber die Langsvermischung
zwischen den einzelnen Zellen durch Vermischungsstrome erfaft,
die den Transport von Teilen einer Phase durch die andere beim
Obergehen von einer zur anderen Stufe charakterisieren sollen.
Der Anteil a-u jeder Phase stromt nach dieser Modellvorstellung
zwischen zwei Mischzellen hin und her. Eine Bilanz um die Misch-
stufe i flihrt nach Abb. 3.6 zu folgender Stoffbilanz fiir den in
beiden Phasen 10slichen Stoff

X Phase:
U [ (Trey)xgq - (1+2ay) xj+a, X1+1J=

*
Kox a(X;-%x37)h (3.1)

m
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y Phase

*
kox a(x5 = x;7)hy,

Fiir
N =Y 4st konstant und unter der

x*
Uy s uy, a, kOX und hm entlang der
von Hartland und Mecklenburg /44/

x und y Phase durch Anwendung der

gelost. Prochazka und Landau /45/

(1—2ay) y+ay yi-l:]

eine Tineare Gleichgewichtskurve d.h.

(3.2)

der Verteilungskoeffizient

Voraussetzung, daRB Oys O u

y3 X’

Kolonne sich nicht dndern, wurde
das Konzentrationsprofil in der
Gleichung 3.1 und 3.2 analytisch

zeigen den Weg einer numerischen

Losung auf. Von Pratt /46,47/ wurde die Kopplung der Gleichung 3.1

und Gleichung 3.2 und ihre LOsung
kurven aufgezeigt.
stante mehr,

Die Darstellung des RiickfluBmodells (Abb. 3.6)

Diagramm ist in Abb. 3.7 gegeben.

fliir nichtlineare Gleichgewichts-

Der Verteilungskoeffizient ist dann keine Kon-
sondern eine Funktion der Konzentrationen.

im Mc Cabe-Thiele

Die Bilanzlinie, die durch

die Punkte Yeps Xp und Xg geht, ist eine graphische Darstellung

der Stoffbilanz. Die Linie, welche die Punkte (Xi’yi) verbindet,

nennt man die obere Arbeitslinie und die Verbindung der Punkte

(Xi’ yi+1) die untere Arbeitslinie. Die Bedeutung dieser Kurven

geht aus Grenzbetrachtungen hervor, wie sie von Hartland /44/

und Vermeulen /48/ durchgefihrt wurden.

hm -~ 0 d.h.

Geht die Mischungshdhe

n + « so fdllt die obere Arbeitslinie mit der

unteren Arbeitslinie zusammen und man erhalt das Diffusionsmo-

dell. Geht zusdtzlich ath und “yhm + o so fallen beide Arbeits-

linien mit der Bilanzlinie zusammen und dieses Diffusionsmodell

vereinfacht sich zum Modell der Pfropfenstromung.

o,*h k

N und ay-hm#:o und NTUO

X u

Ist aber

<2ax'% 4 5 o dann fallen beide

Arbeitslinien mit der G]eichgewiéhts]inie zusammen und man

erhdlt das Diffusionsmodell, das nur durch die Riickvermischung

kontrolliert wird. Fiir o,

und ay > o und h_+0 fdllt die

obere Arbeitslinie mit der Gleichgewichtslinie zusammen und

es ergibt sich das schon beschriebene Stufenmodell.




Das RuckfluPBmodell ist nach Widmer /49/ vor allem fir absatz-
weise kontinuierliche Kolonnen wie Siebbodenkolonnen und Rithr-
kolonnen, in welchen samtliche Mischzonen oder Riihrzonen ausge-
bildet sind, anwendbar. Bei der Diskussion der von verschiedenen
Autoren durchgefiihrten experimentellen Arbeiten wird in einem
spateren Abschnitt gezeigt, daB die Ldangsvermischung im An-
wendungsbereich von gepulsten Siebbodenkolonnen mit der Vor-
stellung des RiickfluBmodells beschrieben werden kann.

3.2.3 Dispersionsmodell

Das Dispersionsmodell geht von einer differentiellen Betrach-
tungsweise aus und setzt keine Unterteilung der Gegenstromko-
lonne in Mischzellen voraus. In Abb. 3.8 ist das Modell sche-
matisch dargestellt, fir den Fall, daB der Stoffaustausch in
eine Richtung und zwar von der organisch dispersen Phase

in die kontinuierliche, wdBrige Phase ablduft. In Analogie

zum Stofftransport durch Diffusion (1. Ficksches Gesetz) wird
die Ldngsvermischung in jeder Phase durch sog. Dispersionsstrome
n? der zu iibertragenden Komponente in Richtung abnehmender
Konzentration gekennzeichnet.

= - E (3.3)

Dieser Ansatz trifft exakt nur flir turbulente Diffusion zu;

in dem Koeffizienten E sollen aber auch die Taylor-Diffusion
und die Mitschleppeffekte eingeschlossen sein. Man spricht
darum allgemein nicht vom Diffusionsmodell sondern vom Disper-
sionsmodell.

Eine Stoffbilanzgleichung in allgemeinster Form fiir den
Bilanzraum des iibergehenden Stoffes von der dispersen in die
kontinuierliche Phase lautet dann:
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9 X 2

_ 3 X ax *
5T =k, 3;? Uy 55 + kOX a (x7 = x) (3.4)
instatio- Dispersions- Konvektions- Stoffaustausch
narer anteil anteil
Anteil

Analog dazu lautet die instationdre Stoffbilanzgleichung fiir
die Konzentration in der dispersen Phase

3y 2

- oy _ ay _ x
7 = *E — u, = Koy a(x X ) (3.5)

Sind die Langsvermischungskoeffizienten und das Produkt aus
Stoffdurchgangskoeffizient kOX und Austauschfldche a bekannt,
dann kann durch numerische Integration oder analytische Losung
unter Berilicksichtigung entsprechender Randbedingungen das
Konzentrationsprofil in der Kolonne berechnet werden.

Der Weg dazu, der letzten Endes zur Bestimmung der Hohe einer
Kolonne flhrt, wird in Kapitel 4 beschrieben.

Es geht nun darum die Dispersionskoeffizienten zu ermitteln.

Da eine direkte Berechnung aus den elementaren Stromungsvor-
gangen in der Kolonne noch nicht moglich ist, miissen durch Ver-
gleich von Konzentrationsverldufen ldngs der Kolonne und Theorie
(Losung des Gleichungssystems 3.4 und 3.5) Bestimmungsgleichungen
gefunden werden. Dazu gibt es verschiedene Methoden, die in

den nachfolgenden Kapiteln beschrieben werden.

3.4 Methoden zur Ermittlung des Dispersionskoeffizienten

Zur Ermittlung des Dispersionskoeffizienten unterscheidet man
zwischen Methoden die mit einem echten Extraktionssystem mit
Stoffaustausch und solchen, die mit einem Tracer arbeiten, der
nur in einer der beiden Phasen 10slich ist. Die Tracermethoden
selbst werden in stationdre und instationdre Verfahren unter-
teilt.
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3.4.1 Ermittlung der Dispersionskoeffizienten aus dem Konzen-
trationsverlauf beider Phasen unter stationdaren Ver-
haltnissen

Bei stationdren Verhdltnissen fdallt die zeitliche Anderung der
Konzentrationen 1dngs der Kolonne weg, es verbleibt somit je-
weils die rechte Seite der Gleichungen 3.4 und 3.5. Die Dis-
persionskoeffizienten EX und Ey konnen dann durch Anpassung

der theoretischen Losung mit dem experimentell aufgenommenen
Konzentrationsprofil erhalten werden. Die Vorgehensweise bei

der Anwendung des Riickflupmodells ist die gleiche, nur erhdlt
man hier die die Langsvermischung beschreibenden Parameter

hm’ o, und oy - Die Bestimmung der Langsvermischungskoeffizienten
durch Anpassung der theoretischen Konzentrationsprofile an die
experimentell erhaltenen ist oft nicht mit verniinftigem Aufwand
ohne Mehrdeutigkeit durchflihrbar. Einmal stoRt die mathematische
Losung auf Schwierigkeiten, da die Kopplung der Differential-
gleichung 3.4 und 3.5 liber die ausgetauschte Stoffmenge zwischen
den Phasen in Systemen mit nichtlinearer Gleichgewichtskur-

ve (Uranextraktion) schwierig ist. Zum anderen ist die zur
Auswertung notwendige Integration des Konzentrationsprofils iiber
die Kolonnenlange ungenau, da besonders bei groBer Langsver-
mischung der Konzentrationssprung (vergl. Abb. 3.2) nicht mit
erfasst wird. Zudem ist der meRtechnische Aufwand grofB, da auch
allein fir die Bestimmung des Dispersionskoeffizienten in der
kontinuieriichen Phase sowohl der Konzentrationsverlauf der
kontinuieriichen Phase, wie der dispersen Phase, d.h. die
Konzentration in den Tropfen ldngs der Kolonne zu messen ist.

3.4.2 Ermittlung der Dispersionskoeffizienten mittels Tracer-
verfahren

Um den experimentellen Aufwand an einem Extraktionssystem mit
Stoffaustausch zur Ermittlung der Langsvermischungskoeffizienten
zu vermeiden, beschreitet man den Weg, beide Phasen getrennt
durch geeignete Tracer zu untersuchen. Der Tracer soll nur in
einer Phase 10slich sein und keinen EinfluB auf das Stromungs-



profil und die Stoffparameter ausiiben. Die nachteilige Kopplung
der Differentialgleichungen 3.4 und 3.5 entfdllt und man er-
halt mit Einflihrung der dimensionslosen Zeit 0, Langskoordinate
Z und der Peclet-Zahl Ausdriicke in dimensionsloser Form. Fir
die X-Phase Tlautet die Gleichung:

ax _ 1 X _ X 3.6 )
20 PeX 0L 2 kYA :
Dabei beschreibt die Pex-Zah1 die Langsvermischung in der
x-Phase. Sie ist das Verhdltnis aus Konvektionsstrom zu Dis-

persionsstrom.

X
Pe, = —/4/———
X EX

(3.7)

Durch Vergleich des theoretischen Konzentrationsprofiles aus
der Losung von Gl. 3.6 mit dem experimentell erhaltenen
Konzentrationsprofil wird die Pe-Zahl ermittelt. Aus ihr kann
wiederum Ex berechnet werden.

3.4.2.1 Stationare Tracermethode

Bei der stationdren Tracermethode wird nach Abb. 3.9 dem
Stromungsraum ein konstanter Tracerstrom zugefiihrt. Die Ldngs-
vermischung bewirkt, da ein Teil des Tracerstromes in die
entgegengesetzte Stromungsrichtung transportiert wird. Der Zeit-
term in Gleichung 3.6 fdllt weg und man erhdlt mit den Randbe-
dingungen Z = 0; x = Xo und Z - o 3;x = 0 als LoOosung.

In §o = - Pe,-Z (3.8)
Gleichung 3.8 sagt aus, da das logarithmische Konzentrations-
verhdltnis eine lineare Funktion der dimensionslosen Hohe Z ist.
Die Péeclet-Zahl erhdlt man dann aus der Steigung der Geraden.
Mit der stationdren Tracermethode gelingt es, die Pe-Zahl fiir
ein bekanntes Konzentrationsprofil schnell und einfach zu er-
mitteln. Die Genauigkeit dieser Methode hdngt aber sehr stark
von der gleichmdBigen Tracerzufiihrung ab und der zugefiihrte
Tracerstrom darf im Verhdltnis zum DurchfluB nicht zu groB sein,




damit das eigentliche Stromungsprofil in der Kolonne nicht ge-
stort wird. Widmer /42/ gibt an, daB die stationdre Methode

nur flir die kontinuierliche Phase verwendbar sei und die
Taylordiffusion nicht mit erfaBt wird. Bell /50/ verwendete
hingegen die stationdre Methode zur Messung der Ladngsvermischung
in der dispersen Phase und erzielte gute Ubereinstimmung mit
der instationdren Tracermethode. Allerdings fiihrte die statio-
nare Tracermethode nur im Emulsionsbereich zum Erfolg, bei
geniigend hoher Dispersion und Redispersion, so daB die disperse
Phase wie eine zweite kontinuierliche Phase behandelt werden
kann. Das Versagen der stationdren Methode im Obergangsbereich
und Mixersettlerbereich filiihrt Bell auf den zunehmenden EinfluB
der Taylordiffusion zuriick, erldutert dies aber nicht naher.

3.4.2.2 Dynamische Tracermethoden

Bei der dynamischen Tracermethode wird das Tracermedium entweder
kurzzeitig gemdB einer vorgegebenen Funktion eingespritzt
(StoBfunktion), oder die Konzentration bei kontinuierlicher
Zufuhr sprunghaft gedndert (Sprungfunktion). Letztere Methode
wurde in bisherigen experimentellen Arbeiten an Pulskolonnen
kaum verwendet. Bei dem ersten Verfahren wird die Antwortfunktion
an einer oder mehreren Stellen der Kolonne stromabwdrts vom Ein-
spritzpunkt gemessen. In den meisten Fdllen ist es schwierig,
den Konzentrationsverlauf der StoBfunktion zu erfassen, so daB
man wie in Abb. 3.10 die Eingangs- und Ausgangsfunktion des zu
untersuchenden Stromungsraumes filir die Ermittlung der Pe-Zahl
aufnimmt, ohne daP der Injektionsverlauf bekannt sein muB.

Einen guten Oberblick lber verschiedene Anordnungsmoglichkeiten
der MeBebenen, Gestaltung der StoBfunktion und Berechnung der
Pe-Zahlen aus den erhaltenen Verweilzeitspektren gibt Bischoff
und Levenspiel /51/. Werden die in den MeBebenen 1 und 2 re-
gistrierten Verweilzeitspektren zur Bestimmung der Parameter

des Dispersionsmodells G1. 3.6 herangezogen, so missen folgende
Bedingungen erfiillt sein:



- Eindimensionaler Apparat (H >> D)

- Vollstdndige Vermischung in radialer Richtung

- Identisches Stromungsverhalten von Indikator und Phase

- Kein EinfluB auf die Stoffparameter des Systems
(Zdhigkeit, Grenzfldchenspannung)

~ Kein Stoffaustausch des Tracers mit anderen Phasen

- Keine chemische Umsetzung des Tracers

- Kein Totwassergebiet

Es gilt nun, die beiden gemessenen Verweilzeitspektren zur Er-
mittlung der Langsvermischung in Zusammenhang mit Gl. 3.6 zu
bringen. Dazu gibt es verschiedene LOsungswege, die unter-
schiedliche Aussagekraft besitzen. Bei Anwendung der Momenten-
methode werden die Mittelwerte und Varianzen der beiden Ver-
teilungen berechnet. Die Definitionen /52/ des Mittelwertes
(1.Moment beziiglich des zeitlichen Nullpunktes) und der Varianz
(2. Moment beziiglich des Mittelwertes) sind:

[ee]

u - J‘o X*0 do (3.9)
M1,2 %
[ x-do
[0}
¢ = [ x-02do - (H_)? (3.10)
o H1,2

Durch Vergleich der Definitionen der Momente und der Losung

der Differentialgleichung 3.6 im Laplace-Bereich unter Einbe-
ziehen der Anfangs- und Randbedingungen erhdalt man den Zusammen-
hang zwischen den Momenten und der Pe-Zahl. Losungen werden von
van de Laan /53/, Bischoff und Levenspiel /51/ mitgeteilt:

Bei Vernachldssigung hoherer Ordnungen der Pe-Zahl d.h. fiir

Pe - » ist die Differenz der Varianzen indirekt proportional

der Pe-Zahl

2
Pe = : . (3.11)




Die Ermittlung der Pe-Zahl iiber die Beziehungen G1. 3.11 ist
sehr einfach und wird daher bevorzugt angewendet. Dabei wird
oft lUbersehen, daB Gleichung 3.11 nur fir relativ kleine Dis-
persionskoeffizienten E und somit flir groRe Pe-Zahlen verwendet
werden kann. Ein weiterer Nachteil ist, daB die Momente fir
jede beliebige Verteilung berechnet werden konnen und keine In-
formation enthalten,inwieweit die Modellvorstellung mit den
tatsdchlichen Stromungsvorgdngen ilibereinstimmen. Bei grodBerer
Langsvermischung werden Verweilzeitspektren mit geringerer
Intensitdtsabnahme bei langen MeBzeiten gemessen, man erhdlt
MeBkurven mit sogenanntem langen Tailing. Die Bestimmung der
Momente aus derartigen Verweilkurven wird ungenau, da die ge-
messenen Konzentrationswerte fiir groBe Zeiten mit dem groBten
relativen Fehler behaftet sind.

Nachteile der Momentenmethode werden vermieden durch Vergleich
der theoretischen Ldsung der Antwortfunktion in MePBebene 2 aus
Gleichung 3.6 mit der experimentell ermittelten Verweilzeit-
kurve. Die beiden Parameter Pe und p werden solange angepaft,
bis die Summe der Fehlerquadrate zwischen gemessenen und be-
rechneten Werten ein Minimum wird. Zur LOsung gibt es die
beiden Moglichkeiten: Ausgleich im Laplacebereich und im Zeit-
bereich.

Bei der Laplace-Methode wird Gl. 3.6 in den Laplacebereich
transformiert und dort gelost. Die gemessenen Kurven xl(t)

und xz(t) werden ebenfalls fiir verschiedene Werte des Bild-
parameters in den Laplacebereich transformiert und in die Dar-
stellung nach Abb. 3.11 eingezeichnet. Durch eine lineare
Regression findet man die GroBen Mp,2 und Pe. Ostergaard /54/
zeigt die Losung der G1. 3.6 im Laplacebereich auf. Urbanzcyk
/55/ verwendet das oben beschriebene Losungsverfahren zur Be-
rechnung der Pe-Zahlen in der kontinuierlichen und dispersen
Phase in einer FU]]kﬁrperko]onne an. Problematisch ist die Wahl
der Bildparameter S, da von ihm der relative Fehler der er-
mittelten Pe-Zahlen und Verweilzeiten abhdngt.
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Als genauestes Verfahren wird von Bauer /56/ die Ermittlung der
Pe-Zahl durch Ausgleich im Zeitbereich angegeben. Nach Riick-
transformation aus dem Laplace- in den -Zeitbereich erhdlt man
folgende theoretische Losung fir die Antwortfunktion:

1 Pemy o b x(0) p 2
x(t) =7 —3 } )77 exp {1y Eey [h,em(t-0)]

3.12
Die Ermittlung von Pe und pu erfolgt durch eine nicht lineare
Regressionsrechnung. Diese Methode gestattet es im Gegensatz
zu den vorher beschriebenen, das unsichere Tailing wegzulassen,
da das Integral in Gleichung 3.12 nicht Uber die gesamte MeB-
dauer erstreckt werden muB. Hody /57/ wendete G1. 3.12 zur
Auswertung der gemessenen Verweilzeitspektren in einer fllssig-
flissig Extraktionskolonne mit rotierenden Einbauten an und
erzielte gute Modellkonformitdt.

In den weitaus meisten technischen Anwendungsfdllen beschreibt

das Dispersionsmodell die Stromungsverhdltnisse recht gut.
Klinckenberg /58/ und Roemer /59/ zeigen in theoretischen

Arbeiten Losungswege fiir das RlckfluBmodell ohne Stoffaustausch
auf. Die mittleren Varianzen sind dann eine Funktion des Riick-
flusses o und der Stufenanzahl. Roemer /59/ und Miyauchi /60/
vergleichen lber die Varianzen das RuckfluBmodell mit dem Dis-
persionsmodell und gewinnen so Beziehungen wie der Rlckfluf a

und die Stufenzahl mit der Pe-Zahl verbunden ist. Eine vergleichende
Bewertung von RickfluB und Dispersionsmodell wurde in Kapitel 3.2.2
durchgefiihrt.

3.5 Experimentelle Arbeiten zur Lingsvermischung

Aus der Erkenntnis, daB fiir die Extraktionseffektivitdt die
Langsvermischung eine wesentliche Rolle spielt, nahm die Anzahl
der experimentellen Untersuchungen zu dieser Thematik in den
letzten 20 Jahren besonders im angelsdchsischen Raum stark zu.
Die meisten Untersuchungen wurden in der kontinuierlichen Phase
durchgefihrt. Einmal ist die experimentelle Bestimmung der
Konzentrationen einfacher, zum anderen ist man der Meinung, dafB




der Beitrag der Ldngsvermischung in der dispersen Phase in den
meisten Anwendungsbereichen vernachldssigbar ist.

3.5.1 Langsvermischung in der kontinuierlichen Phase

In Tabelle 3.1 sind einige wichtige Arbeiten mit den experimen-
tellen Einzelheiten sowie den erhaltenen Korrelationsgleichungen
fir den Langsvermischungskoeffizienten aufgefihrt.

Die erste eingehende Untersuchung iliber die Langsvermischung wurde
1959 bekannt als Marr und Babb /61/ mit der stationdren Tracer-
Methode eine achtfache Wiederholung einer 27 faktoriellen Studie
mit den drei Fliissig-Fliissig Systemen H20-Hexan, H,0-Benzol,
H20-Tetrach1orkoh]enstoff durchfiihrten. Die Ergebnisse wurden
mittels Dimensionsanalyse in der Darstellung in Tabelle 3.1 in
Beziehung gesetzt.

In einer spateren Arbeit von Sehmel und Babb /62/ wird die
Langsvermischung durch stationdre Tracertechnik in einer kon-
stanten Kolonnengeometrie flir die Stoffsysteme H20-Hexan,
H20-Ben201 und H20-MIBK in der kontinuierlichen Phase unter-
sucht. Die Autoren stellten fest, daB der Dispersionskoeffizient
in Abhdngigkeit von der Pulsationsfrequenz ein Maximum beim
Ubergang vom Mixersettler- in den Emulsionsbereich erreicht,
das zusammenfdllt mit dem minimalen Holdup.Eine eindeutige
Abhangigkeit von der Amplitude besteht nicht, auBer wenn die
Amplitude groBer als der Plattenabstand ist, da dann zwischen
den Platten eine groBere Riickvermischung erreicht wird. Bei
konstantem DurchfluB der kontinuierlichen Phase und Variation
des organischen Durchflusses war kein eindeutiger Effekt auf
den Langsvermischungskoeffizienten zu erkennen. Jedoch bewirkt
die Erhdhung des Gesamtdurchflusses bei gleichbleibendem
Phasenverhdltnis eine proportionale Abnahme des Ldangsver-
mischungskoeffizienten. Der Mechanismus des Langsvermischens
aus den Untersuchungen /62/ wird wie folgt interpretiert.

Die hauptsdchlichsten Widerstande in einer Kolonne, die eine
Langsvermischung der kontinuierlichen Phase hervorrufen,sind



der Widerstand durch die Siebbdden, die eine vollstdndige Ver-
mischung in einer Kammer bewirken,und der Widerstand zwischen
zwei Siebbdden dargestellt durch das Diffusionsmodell. Welcher
Anteil nun maBgebend ist, hdngt ab, in welchem Bereich eine
Pulskolonne arbeitet. Durch visuelle Beobachtungen des Ver-
haltens der dispersen Phase im Mixersettler-0bergangs- und
Emulsionsbereich kommen die Autoren zu folgender Beschreibung:

Bei einer Kolonne, die im Mixersettler-Bereich arbeitet, bildet
sich eine organische Schicht nach jedem Pulsationshalbzyklus
unter den Bdden. Wahrend die kontinuierliche Phase bei der Auf-
wartspulsation riickvermischt wird, wird die organische Schicht
durch die Boden gepreBt bevor die kontinuierliche Phase hierzu
gezwungen werden kann. Beobachtungen mit einem wasserldslichen
Farbindikator haben gezeigt, daB das Wasser zwischen den Bdden
durch die aufsteigenden Tropfen mitgeschleppt wird und durch
Kanalbildung Wirbel entstehen, so daB sich scheinbar zwischen
den Boden eine Durchmischung einstellt, wie es durch das Modell
der vollstdndigen Vermischungszellen definiert ist. Wird die
Frequenz erhoht, haben die Tropfen keine Zeit mehr sich wdhrend
des Pulsationshalbzyklus unterhalb eines jeden Bodens zu ver-
einigen, was sich in einer Rlckvermischung der kontinuierlichen
Phase durch die Siebbdden zeigt. Verschwindet die organische
Schicht ganz unter den Siebbdden ist die disperse Phase ein-
heitlich zwischen den Platten verteilt. Farbindikatorbeobach-
tungen zeigten, daB sich die Kolonne nicht mehr in diskrete
Stufen einteilen 1dRt, so daB das Diffusionsmodell immer mehr
an Bedeutung gewinnt.

Miyauchi /63/ untersuchte im System H,0-MIBK flir verschiedene
Kolonnenabmessungen die Langsvermischung in der kontinuierlichen
Phase mit einem Salztracer und in der dispersen Phase mit einem
ol110slichen Farbstoff. Der Dispersionskoeffizient wurde durch
Auswertung der experimentellen Verweilzeitspektren gewonnen und
mit einer halbempirischen Beziehung von Miyauchi und Vermeulen
/60/ verglichen. Der abgeleiteten Beziehung Tiegt folgender
Gedanke zu Grunde: Bei Vergleich der Varianzen aus dem




Dispersionsmodell von van der Laan /53/ und dem RickfluBmodell
von Roemer /59/ erhdlt man:
1 1 *i

i N 3.13
Pe. 2(n-1) [1+41/2 n | (n - 1/2)

Miyauchi /63/ nimmt an, daB der Riickvermischungsanteil zwischen den
Bdden u, = f-A-ei ist und daB in jeder Kammer § vollstdndig
durchmischte Stufen existieren, d.h. die gesamte Kolonne

n-é Stufen hat. Fir eine Stufenanzahl n > 9 erhdlt man den

Dispersionskoeffizienten aus G1. 3.13

2
- = T + = .
Af e H 26- (<) 5

Es wurde gezeigt, daB der Wert von § gewdhnlich zwischen 1 und

2 liegt, wobei man sich die physikalische Bedeutung von §

als Stromungswirbel infolge der Flissigkeitsbewegung in einer
bestimmten Stufe vorstellen kann. Experimentell wurden derartige
Toriwirbel sichtbar gemacht durch Zugabe einer benzolischen

Losung von Tetrachlorkohlenstoff, deren Dichte auf die von

Wasser eingestellt war. Bei einer Kammerhdhe bis 2 cm bildete

sich ein einziger Toriwirbel aus, bei hB = 5 cm zwei Tori-

wirbel. Dazwischen bildet sich manchmal ein, manchmal zwei

Wirbel aus. Aus den Beobachtungen schloss man, daB die Wirbelbildung
durch Frequenz, Amplitude und den FluB wenig beeinfluBt wird,aber stark von
der Kammergeometrie abhdngt. Experimentelle Werte von Ec fiir
Einzelphasenstrom und Zweiphasen-Gegenstromfluf stimmen gut mit

Gl. 3.14 iiberein. Daraus ware zu schlieBen, daB es keinen
spezifischen Stromungsmechanismus fiir einphasige und zweiphasige
Gegenstromsysteme im Emulsionsbereich gibt und nur der Holdup-
anteil e, mafgebend ist, d.h. durch € wird der Stromungsquer-

;
schnitt verdndert.

Kagan et al. /64/ untersuchte im H20-Kerosin-3ystem die Langs-
vermischung mit der stationdren Tracertechnik und mit der in-
stationdren Methode durch Auswertung der Verweilzeitspektren.



Als Tracer wurde fiir beide Methoden Methylblau verwendet. Den
Gesamtldngsvermischungskoeffizienten Eoc erhalten Kagan et al.
aus den experimentellen Verweilzeitspektren durch Anwendung

der Momentenmethode. Sie definierten einen turbulenten Ver-
mischungskoeffizienten Etc aus den stationdren Messungen.
Zwischen beiden Koeffizienten besteht ein betrdchtlicher Unter-
schied. Es wird aber kein Versuch unternommen, dies ndher zu
erldutern. Die Langsvermischungskoeffizienten Eocund Etc
steigen linear mit anwachsendem Produkt A-f. Filir einphasigen
FluB ist Eoc groBer als bei ZweiphasenflieBbedingungen. Fir
EinphasenflieBbedingungen ist Etc unabhdangig vom DurchfluB,

bei ZweiphasenflieBbedingungen wird EtC
dem GesamtfluB, ist aber unabhdngig vom Volumenverhdltnis
beider Phasen. Die Abhdngigkeit vom DurchfluB steht in Ein-
klang mit den Untersuchungen von Sehmel und Babb /62/. Die
Abhangigkeiten des Vermischungskoeffizienten von Frequenz und

kleiner mit zunehmen-

Amplitude stehen im Gegensatz zu den Untersuchungen von
Marr und Babb /61/, wo EC ~ f0'36 und EC~ AO'07 ist und damit
kein linearer Zusammenhang der Pulsationsintensitdt besteht.

In einer spdteren Arbeit untersuchte Kagan /65/ den Einfluf
der Ldngsvermischung im System Chlorkohlenstoff - Wasser mit
der instationdren Methode. Die Auswertung wurde nach der
Momentenmethode vorgenommen. An geometrischen Parametern wurde
die Kammerhdohe und der Kolonnendurchmesser variiert. Die Er-
gebnisse konnen wie folgt zusammengefaBt werden:

- Bei Einphasenstromung ohne Pulsation steigt der Gesamtdis-
persionskoeffizient Eoc mit wachsendem Kolonnendurchmesser
und Bodenabstand an. Dabei ist EOC eine lineare Funktion von
U, -

- Bei Anwesenheit der Pulsation wurde gezeigt, dafB EOC eine
lineare Funktion von (A-f + uc) ist. Eine Abhangigkeit vom
Kolonnendurchmesser bestand nicht mehr. Die Pulsation sorgt
offensichtlich fiir eine gleichmdfBige Geschwindigkeitsver-
teilung lUber den Querschnitt. Die Langsvermischung nimmt mit




steigendem Bodenabstand zu.

- Der Mixersettlerbereich wird erreicht bei (A-f + uc) < 1,8;
hier ist die Langsvermischung grofer wie beim Einphasenfluf.
Fir (A-f + uC) > 1,8 ist EOC identisch mit dem EinphasenfluB.
Dies wird erkldrt durch die gleichmdafige Verteilung der
Tropfen, die der Pulsationsbewegung folgen und keinen EinfluB

mehr ausiiben. Die letzte Aussage von Kagan
ist unklar, da in seinen mitgeteilten Korrelationsgleichungen
der Holdup nicht beriicksichtigt wird. Nur dann wiirde das Er-
gebnis mit dem von Miyauchi /63/ qualitativ ilibereinstimmen.

Rozen /66/ geht von der Vorstellung aus, daB der Dispersions-
koeffizient als das Produkt aus effektiven Langen und Geschwin-
digkeiten darstellbar ist. Die effektive Geschwindigkeit ist
eine Funktion der Phasengeschwindigkeiten und der Pulsations-
intensitdt und die effektive Lange eine Funktion der geometri-
schen Abmessungen der Einbauten. Die Konstanten und Exponenten
der mitgeteilten Korrelationsgleichung in Tabelle 3.1 wurden
teils durch Theorie, teils durch MeBergebnisse bestimmt.

Novotny, Prochazka und Landau /67/ untersuchten die Langsver-
mischung im Einphasensystem in einer vibrierten Siebboden-
kolonne durch stationare Tracermethode. Nach ihren Aussagen
sind die an einer vibrierten Kolonne gewonnenen Ergebnisse
auch auf gepulste Kolonnen iibertragbar, da fiir beide grund-
satzliche Ubereinstimmung in den Strdmungsmechanismen ange-
nommen wird. Diese Arbeiten verdienen insofern Beachtung, da
hier zwischen zwei Anteilen die zur Langsvermischung bei-
tragen, unterschieden wird: dem turbulenten Diffusionsstrom
und einem echten Rickflu, hervorgerufen durch die Pulsation
der Fliissigkeit.

In Abb. 3.12 ist die Kolonne in diskrete Stufen aufgeteilt und
daneben ein Ausschnitt um die i-te Stufe gegeben. Der Haupt-
fluB U, durch die Stufen soll konstant sein, ebenfalls die
Konzentration h Uber den Stufen s bis n. Von Stufe 1 bis s-1
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bildet sich ein stationdres Konzentrationsgefdlle als Ergeb-
nis der Langsvermischung mit anwachsender Konzentration nach
unten aus. Durch eine Massenbilanz um eine Stufe folgt mit dem
RickfluBverhdltnis a:

S B (3.15)

Die Vermischung zwischen den Stufen aufgrund von Turbulenzen

ist:
C"_i ) C"-i_]_ (3.16)
c' c'

Gleichung 3.16 beschreibt die Vermischung zwischen den Stufen.
Bei vollstdndiger Vermischung nimmt sie den Wert 1 an. Der
Ausdruck, den man durch Einsetzen von Gleichung 3.15 in
Gleichung 3.16 erhdlt, wird einer neu eingefiihrten Beziehung
gleichgesetzt, die mit 9e einen sogenannten Gesamtlangsver-
mischungskoeffizienten enthalt,

i - i i, e (3.17)

Gleichung 3.17 beschreibt das Verhalten eines Systems mit
nichtidealen Stufen zwischen welchen der RiickfluB durch o aus-
gedrickt wird und der innere Transport in jeder Stufe durch
Eii wiedergegeben wird. Die GroBe des Riickflusses wird be-

¢

bestimmt durch das Flussigkeitsvolumen das wdhrend eines
Pulsationszyklus die Bodenldocher entgegen der Hauptstrom-
richtung passiert. Novotny et al. Teiten aus dieser Be-
trachtungsweise mit der Relativgeschwindigkeit bei einer
harmonischen Pulsationsbewegung einen analytischen Ausdruck
fiir den RiickfluB o ab. Die axiale Vermischung zwischen den
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Siebboden erhdlt man aus Gleichung 3.8. Nach Abb. 3.12
existiert auf jeder Seite des Siebbodens eine Region voll-
stdndiger Vermischung (E » «) mit den HGhen my und m, und
zwischen diesen eine Region mit unvollstdandiger Durchmischung
(endliches E) mit der Hohe h = hB -mpo-m,

= exp (u * h/Ey) (3.18)
i
Der turbulente Diffusionsstrom Et wird weiter dargestellt als
das Produkt einer charakteristischen Lidnge und einer Ge-
schwindigkeit. Es wird angenommen, da die charakteristische
Geschwindigkeit proportional der Pulsationsgeschwindigkeit
durch ein Siebbodenlioch und die charakteristische Ldnge pro-
portional der Lochteilung ist, Wird dies in G1. 3.18 beriick-
sichtigt erhdlt man als endgiiltige Beziehung fiir den effektiven
Rickvermischungskoeffizienten qe aus Gleichung 3.17

3/2 -1
1

ES u
9o = f(1+2 ) - exp. [C (hg-m) - ] -1} (3.19)

Durch Messung der Konzentrationen kann der gesamte Ldngsver-
mischungskoeffizient I nach Gleichung 3.17 bestimmt werden.
Die Konstanten in Gl1. 3.19 wurden mit ¢ = 6.6 und hB—m = 4.5
ermittelt.

Die gemessenen Langsvermischungskoeffizienten stimmen mit

Gl. 3.19 bis auf einen Fehler von + 12 % gut lberein. Um Qg

in eine modifizierte Form zu bringen, damit ein Vergleich mit
anderen experimentellen Ergebnissen moglich ist, erhdlt man

aus Gleichung 3.17 und Gleichung 3.8 nach einigen Umformungen:

1+qe

Pe = 1In (3.20)

9e
Durch Untersuchungen von Fliissigkeiten mit verschiedenen
Viskositdten konnten die Autoren nur einen geringfiigigen Ein-
fluB der Viskositdt auf den Langsvermischungskoeffizienten
feststellen. In ersten Experimenten wurde quantitativ erbracht,
daB die Anordnung der Siebbodenidcher bei gleichbleibendem



- 62 -

Durchmesser und freier Querschnittsfldche einen grofen Ein-
fluB auf die Langsvermischung ausiibt, aber kein Versuch ge-
macht, dies ndher zu erkldren. Zusammenfassend 13dBft sich sagen:

- Der Langsvermischungskoeffizient wird kleiner mit zunehmender
Kammerhohe, was im Widerspruch zu /61, 63/ steht.

- Der Langsvermischungskoeffizient ist proportional der Loch-
teilung und der Geschwindigkeit in den Lochern.

- Die Hohe einer idealen Mischstufe war im Bereich der unter-
suchten Variablen konstant.

Im AnschluB an die Untersuchungen der Langsvermischung im
Einphasensystem untersuchten Nemecek und Prochazka /68/ die
Langsvermischung im Zweiphasensystem H20—Trich]or3thy]en in
einer vibrierenden Siebbodenkolonne. Sie konnten einen grofen
EinfluB der dispersen Phase auf die Lidngsvermischung fest-
stellen. Der turbulente Langsvermischungskoeffizient unter
Zweiphasenbedingung wird beschrieben durch einen zusdatzlichen
Anteil.

E + AE (3.21)

tc(Zweiphasen) = Ftc (Einphasen)
AE ist im Mixersettler- und Obergangsbereich eine Funktion

des mittleren Tropfendurchmessers. Im Emulsionsbereich dagegen
andert sich der Durchmesser mit steigender Pulsationsintensi-
tdt nur noch geringfiigig, hier ist AE eine Funktion des Holdups.
Die Beziehungen sind in Tabelle 3.1 aufgeflihrt. In Abb. 3.13

ist die Abhdngigkeit des turbulenten Langsvermischungskoeffi-
zienten Uber dem Produkt A:f aufgetragen. Das Minimum stimmt

mit dem Obergang in den Emulsionsbereich liberein. Dies steht

im Widerspruch zu der Aussage von Sehmel und Babb /62/. Um

den Gesamtvermischungskoeffizienten zu erhalten,leiteten

diese Autoren, d@hnlich wie bei der Einphasenstrdomung, einen
analytischen Ausdruck filir den RlckfluB o unter Zweiphasenbe-
dingungen ab.
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Baird /69/ untersuchte an einer 15 cm Durchmesser Pulskolonne
im System HZO-Kerosin die Riickvermischung in der kontinuier-
lichen Phase fir €¢ = 0,6 und einem Lochdurchmesser von 14,3 mm
fir verschiedene Kammerhdhen. Es wurden keine Korrelations-

gleichungen mitgeteilt.

Aus den bisherigen vorgestellten Arbeiten Uliber die Langsver-
mischung in der kontinuierlichen Phase sind widerspriichliche
Aussagen erkennbar, zum einen bei der Anwendung von Modellen,
zum anderen bei der Beurteilung des EinfluBes der Siebboden-
geometrie. In Tabelle 3.2 sind Korrelationsgleichungen des
Langsvermischungskoeffizienten einiger Autoren angegeben fiir
den Sonderfall U, < A-f und uqy = 0.

Unsicherheiten bestehen, ob der Term E/A‘f mit steigenden
Bodenabstand zunimmt /63, 64, 66/ oder abnimmt /67/. Die freie
Querschnittsfldche kann einen positiven Effekt auf E/A-f /66/
oder einen negativen /63,67/ ausiiben. GroBe Unsicherheiten
bestehen auch bezliglich des Einflusses des Kolonnendurch-
messers. Ein Ansteigen des Kolonnendurchmessers bewirkt ein
Abnehmen von E/A:f /63/, kein Effekt /64/ oder eine Ver-
groBerung der Langsvermischung /66/. Rouyer et al. /70/ unter-
suchtendie Langsvermischung in der kontinuierlichen Phase 1im
System HN03—H20—30%TBP-Dodekan, fiir Kolonnen von 10 cm
Durchmesser + 60 cm Durchmesser und stelltenebenfalls fest,
daB der Liangsvermischungskoeffizient fiir steigenden Kolonnen-
durchmesser abnimmt. Dies ist erstaunlich, da in der Praxis
flir den scale up des Kolonnendurchmessers hdaufig die Formel
von Thornton /71/ verwendet wird

-D

(HETP), = (HETP), - 0»2(Dp-Dy) (3.22)

T v e

und die VergrofBerung des HETP Wertes dem EinfluB der Ldngsver-
mischung zugeschrieben wird. Der einzige Punkt der Oberein-
stimmung ist E ~ A-f.
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In Abb. 3.14 ist der Kurvenverlauf des Langsvermischungskoeffi-
zienten in der kontinuierlichen Phase in Abhdngigkeit von A-f
verschiedener Autoren von aus /68/ wiedergegeben, Wenn auch
die Tendenz der Kurven libereinstimmt, so besteht doch

ein betrachtlicher Unterschied der Werte. Einmal ist es
schwierig einen Vergleich herbeizufiihren, da die Experimenta-
toren verschiedene Stoffsysteme benutzten, zum anderen ist

der untersuchte Bereich nicht filir alle identisch. Eine weitere
Unsicherheit besteht durch die Vielzahl der verwendeten Aus-
wertmethoden und unterschiedliche MeBanordnungen. Die Kurven
von Miyauchi et al. /63/, Rozen /66/, Marr und Babb /61/

und Kagan et al. /65/ zeigen lineare Verldufe. Ob die mitge-
teilten Ergebnisse von Nemecek et al. /68/ auf gepulste
Kolonnen iibertragbar sind ist zweifelhaft. Seine Ansdtze
zeigen aber einen Weg, der zu einem vertieften Verstandnis

und Behandlung der Vermischungsvorgange fiihrt.

3.5.2 Langsvermischung in der dispersen Phase

Die erste eingehende Untersuchung der Langsvermischung in der
dispersen Phase in gepulsten Siebbodenkolonnen stammte von

Bell /50/. Experimentell untersuchte Bell die Langsvermischung
nach der stationdren Methode mit einem lumineszierenden Farb-
tracer und der Aufnahme von Verweilzeitspektren. Der Autor
verwendete das Dispersionsmodell. Es wurde die Langsvermischung
in den Systemen HZO-MIBK, H20—Kerosin und H20*n—Hexan unter-
sucht. In Abb. 3.15 ist ein quantitativer Verlauf der L&ngsver-
mischung als Funktion der Pulsationsintensitdat aufgezeigt.
Zusdtzlich ist die Holdup-Kurve eingezeichnet., Bell gibt
folgende Beschreibung des Ldngsvermischungskoeffizienten auf
Grund von Hochgeschwindigkeitsaufnahmen. Im reinen Mixer-
Settler-Bereich konnten keine Messungen gemacht werden.

Da kein RiickfluB zwischen den Platten ist, wird angenommen,

daB liber den gesamten Bereich A der Vermischungskoeffizient
konstant ist. Der Obergang zum Bereich B ist gekennzeichnet
durch ein Minimum des Holdups. Im Bereich B trdagt =zusdtzlich
die unterschiedliche Tropfengeschwindigkeit zur Langsver-
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mischung bei. Mit steigendem A-f 13dRt die vollstdndige

Koaleszenz unter den Platten nach, aber die Verdichtung der
Tropfen unter den Boden hdlt an. Gleichzeitig steigt die
Langsvermischung durch die freiere Bewegung der Tropfen, Wird
A-f weiter gesteigert, werden Wirbel durch die Bewegung der
kontinuierlichen Phase injiziert. Im Bereich C werden die
kleineren Tropfen durch die Wirbelfelder eingefangen., Der

Abfall der Langsvermischung in diesem Bereich ist dadurch zu
erkldren, daB die Vorwdrtsvermischung durch die Wirbelfelder
gebremst wird, ein Konkurrieren zwischen der Auftriebskraft

der Tropfen und konvektiven Stromung der Wirbel auftritt. Bei UOber-
schreiten des Bereiches C wird die Tropfenbeweguna unabhangig von
der Tropfengrofe. Der Widerstand der Tropfen wird so grof,

daPB diese teilweise wieder im Stromungsfeld der kontinuier-
1ichen Phase durch die Siebbodenldcher zuriickgerissen werden,
RickfluR der organischen Phase setzt ein. Im Bereich D wird

die Vermischung ihrer Natur nach echt diffusiv und kann wie

eine zweite kontinuierliche Phase behandelt werden.

Im Bereich D gibt es zwei gegenldufige Effekte beziiglich des
Stoffaustausches. Mit steigendem A-f Produkt wachst die
Turbulenz, dies bewirkt eine VergroBerung des Stoffdurchgangs-
koeffizienten. Gleichzeitig nimmt die TropfengrofRe ab, der
Holdup zu und damit eine Zunahme der Stoffaustauschoberfldche,
Beides bewirkt ein Ansteigen des Stofftransportes. Zur gleichen
Zeit nimmt die Vermischung der dispersen Phase mit A-f stark
zu und bewirkt eine Reduzierung der Extraktionseffizienz.

Es gilt daher unter Berilicksichtigung der Ldangsvermischung in
der kontinuierlichen Phase zwischen beiden gegenlaufigen
Effekten ein Optimum zu finden.

Die von Miyauchi und Oya /63/ ermittelten experimentellen
Werte der Langsvermischung in der dispersen Phase haben
qualitativ dieselbe Abhdangigkeit von A.-f. Bei fester Kammer-
hohe zeigten die Werte mit steigender Pulsationsintensitat
ein klares Minimum. Werte links des Minimums werden als
Taylor-Geschwindigkeitsmechanismus gedeutet., Flir die rechte
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Seite neigen die Werte dazu, sich mit steigender Pulsge-
schwindigkeit denen zu ndhern, die sich aus der Gleichung 3.14
ergeben.

Arthayakti /72/ untersuchte die Langsvermischung in der
dispersen Phase mit der instationdren Methode. Als Tracer
wurde radioaktives J-131 verwendet, das in den Einlauf der
organischen Phase als Delta-Stof aufgegeben wurde. Die Ver-
weilzeitspektren wurden mit 2 Photomultiplier im axialen
Abstand von 1 m aufgenommen. Die Auswertung der Pe-Zahlen
sind mit dem Diffusionsmodell vorgenommen worden durch Aus-
gleich im Zeitbereich der Laplacetransformation., Experimentelle
Werte der Pe-Zahl wurden fiir verschiedene Volumenverhdltnisse
UC/Ud von 40,20,13 und Amplituden gewonnen, Eine Abhdngigkeit
von der Amplitude ergab sich nicht.

Die Ldngsvermischung steigt dhnlich wie bei Bell /50/,
Miyauchi und Oya /63/ mit zunehmendem A-f-Produkt stark an.
Durch eine Fehleranalyse ergab sich, daBB mit zunehmender
Pulsationsgeschwindigkeit der Fehler sehr stark abnimmt, das
bedeutet, daB die Guiltigkeit des Diffusionsmodells mit
steigendem A‘f Produkt besser wird. Aus einem Vergleich mit
dem gemessenen und dem aus der mittleren Verweilzeit bestimm-
ten Holdup, wurde eine unbefriedigende Obereinstimmung er-
reicht. Die Autoren stellen aufgrund dieser Messungen die
Frage, ob die Langsvermischung in der dispersen Phase durch
die zwei Parameter Pe und der mittleren Verweilzeit u genau
genug beschrieben werden kann., Bei einer Erweiterung des
Diffusionsmodells um zusdtzliche Parameter ist die Tracer-
technik allerdings nicht mehr anwendbar. Ahnlich wie bei den
gemessenen Verweilzeitspektren von /73/ wurde von Arthayakti
ein ungewdhnlich langes Ende hinter dem Maximum der Verweil-
zeitspektren beobachtet, das nicht in Einklang mit dem
Diffusionsmodell zu bringen war. In /73/ wurden Verweilzeit-
spektren in der dispersen organischen Phase mit der Tracer-
substanz J 131 im System 30 % TBP-n Dodekan - uo, - 3m HNO 4
bestimmt.
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In Tabelle 3.3 sind fiir verschiedene FluBverhdltnisse or-
ganisch/wdBrig die ermittelten Pe-Zahlen aus den gemessenen
Verweilzeitspektren, einmal nach der Momentenmethode /73/

und durch Ausgleich im Zeitbereich aufgezeigt, Die Antwort-
funktion 1dRt sich nur mit einem groBen Fehler berechnen.

Der Kurvenast vor und nach dem Maximum konnte getrennt gut
durch verschiedene Pe-Zahlen angendahert werden. Dies bedeutet
aber, daB das wirkliche Stromungsprofil in der Kolonne nicht
oder nur ungeniigend mit dem Dispersionsmodell iibereinstimmt
oder MeRfehler vorliegen, Die mittiere Pe-Zahl, durch Aus-
gleich im Zeitbereich ermittelt, ist um den Faktor 5 hoher
als bei Anwendung der Momentenmethode., Dies 1dRt sich er-
klaren durch den zu hohen Beitrag der Momente zweiter Ordnung
im Tailing.

Die bisherigen wenigen Untersuchungen lassen erkennen, dafB
noch Unklarheit besteht liber den tatsdchlichen Mechanismus
der axialen Vermischung in der dispersen Phase. Die Frage,
ob das Dispersionsmodell fir die disperse Phase anwendbar
ist, kann wohl nur durch weitere grundlegende

Experimente und verbesserte Tracertechniken beantwortet
werden.
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4. Apparateauslegung

Fiir eine vorgegebene Trennaufgabe gliedert sich die Apparate-
auslegung hauptsdchlich in drei Themenkreise:

- Bestimmung des Kolonnendurchmessers
- Bestimmung der KolonnenhGhe
- Auslegung der Kolonneneinbauten

In der Literatur sind viele Korrelationsgleichungen zur Be-
stimmung der Hohe und des Durchmessers fir eine Anzahl von
Differentialkontaktoren angegeben. Meistens ist ihre Anwendung
begrenzt, da die Experimentatoren, um die Zahl der EinfluB-
groBen nach Kapitel 1.4 zu beschrdnken, Korrelationsgleichungen
nur fiir ein eingeengtes Parameterfeld angeben.

4.1 Bestimmung des Kolonnendurchmessers

Der Durchmesser D einer Kolonne ist von wesentlicher Bedeutung
fliir die Durchsatzleistung, Die maximalen Volumenstrome einer
Kolonne ergeben sich zu:

2 . 2 .

. D™w
Uge 4 = Vg 3 Uer g = Vg (4.1)
Hierin sind Uqr und Ueos die linearen Leerrohrgeschwindigkeiten
der dispersen und kontinuierlichen Phase am Flutpunkt der
Kolonne. Nach Thornton /74/ sind diese Geschwindigkeiten an
den Holdup gekoppelt (Gleichung 4.2).

EQ + . =u. (1l-

= T—¢ o £) (4.2)
Mit uy und u. als Leerrohrgeschwindigkeiten der dispersen
bzw. kontinuierlichen Phase und € als Holdup erhdlt man

eine charakteristische Tropfengeschwindigkeit Uo. Diese
Geschwindigkeit ist beeinfluBt von der Pulsationsbewegung,

der Geometrie, den Einbauten und den Stoffparametern,
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Am Flutpunkt, die Definition wurde in Kapitel 1.3 gegeben, werden

die Maximalwerte von Uy und u. erreicht. Durch Differentiation der

Gleichung 4.2 nach der Vorschrift (%EQ) = 0 und %EE = 0 erhdalt man
£ €

die Phasengeschwindigkeiten am Flutpunkt als Funktion der charakter-

istischen Geschwindigkeit u

o und des begrenzenden Holdups €f mit:

— 2
Uge = 2 U, €¢ (1-ef) (4.3)

— 2

Wird Uo eliminiert und nach e. aufgeldst erhdlt man aus
den Gleichungen 4.3 die Beziehung:
2
+ 8 (ud / uCH
4 (1 - uy/u.)

_ I(ud / -u 1/2

c) - 3uy /U (4.4)

Ef

Diese Gleichung besagt, daB am Flutpunkt der Holdup nur eine
Funktion des Volumenstromverhdaltnisses ist.

Flir die Durchmesserberechnung kennt man nun den Holdup am
Flutpunkt durch Gleichung 4.4 worin das Phasenverhdltnis
ud/uC meistens durch das FlieBschema vorgegeben ist. Damit
kann aus den Gleichungen 4.3 Ues und Uge unter Einbeziehen
der Flutpunktskorrelationen fir Uo aus Tabelle 4.1 berechnet
werden. Der Mindestdurchmesser der Kolonne ergibt dann aus
Gleichung 4.1. Der wirkliche Kolonnendurchmesser wird aus
Sicherheitsgriinden bis zu 25 % groBer gewdhlt.

Die in Tabelle 4.1 mitgeteilte Korrelationsgleichung von
Thornton /74/ fiir Uo
und die Exponenten aus den gemessenen Phasengeschwindigkeiten
Ucs und Uje am Flutpunkt ermittelt.

wurde durch Dimensionsanalyse gewonnen

Die bisher umfangreichsten Untersuchungen zur Ermittlung der
Flutpunktdaten in gepulsten Siebbodenkolonnen wurden von
Mc'Allister /75/ und von Groenier, Mc'Allister und Ryan /76/
durchgefiihrt. Fiir die in Tabelle 4.2 angegebenen Variablen
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wurden Uber 1200 Flutpunktsdaten ermittelt und die in Tabelle
4.1 aufgefiihrte dimensionslose Korrelationsgleichung ent-
wickelt. Darin sind die Gleichungen 4.3 beriicksichtigt.

Eine qualitative Abhangigkeit des maximalen Durchsatzes von
den duBeren Variablen kann wie folgt angegeben werden:

Der maximale Durchsatz pro Fldcheneinheit nimmt zu mit der
Steigerung von Grenzfldchenspannung, Dichte der kontinuier-
lichen Phase, Lochdurchmesser, freier Querschnittsflache,
Siebbodenabstand und Phasenverhdltnis kontinuierlich zu
dispers. Eine Abnahme des maximalen Durchsatzes wurde erreicht
mit Zunahme von Amplitude, Viskositdt der kontinuierlichen
Phase und Dichte der dispersen Phase. Der Autor konnte keinen
EinfluB des Durchmessers der Kolonne und der Viskositat der
dispersen Phase auf die Flutpunktsdaten feststellen.

Die Anwendung der in Tabelle 4.1 angegebenen Gleichungen gelten
nur fir Systeme, die frei von gelostem Stoff sind. Groenier

et al. /76/ flhrten zwar einige wenige Versuche mit Stoffaus-
tausch und verschiedenen Siebbodenmaterialien durch, erhielten
aber keine gute und reproduzierbare Obereinstimmung der MeB-
werte mit der angegebenen Gleichung.Der Flutpunkt wird beein-
fluBt durch physikalische GroBen wie z.B. Tropfengeschwindig-
keit und Tropfendurchmesser, Diese sind aber mit abhdangig vom
Stoffaustausch und der Austauschrichtung. Des weiteren konnen
radioaktive Spaltprodukte einen EinfluB auf die Flutpunktsdaten
ausiiben, indem sie die Stoffparameter, insbesondere die Ober-
fldchenspannung verdandern., Diese Vorgdnge bei Anwesenheit radio-
logischer Effekte /2/ sind bis jetzt noch nicht vollstdndig
bekannt,

Ebenfalls konnen Einfliisse auf den maximalen Durchsatz, die
durch besondere Konstruktion und MeBtechniken bedingt sind,
eine Rolle spielen. So stellten De Witte und Geens /77/ fest,
daB} bei Messungen der Phasengrenzfldche im unteren Dekanter
nach dem "Air tube” Prinzip, durch die dadurch bedingte
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Anwesenheit einer dritten Phase (Luft) der maximale Durchsatz
bis zu 30% gesteigert wurde.

Nach Klicka und Cermak /79,80/ lassen sich die experimentell
erhaltenen Flutpunktsdaten nur sehr ungenau bestimmen und sind
nach einigen Messungen kaum reproduzierbar. Die Autoren be-
schritten den Weg liber eine Analyse der Hydrodynamik des dis-
pergierten Systems. Ihren Oberlegungen Tegen sie folgende Vor-
aussetzung zu Grunde, die sie durch fotografische Aufnahmen an
Kolonnen bestdtigt fanden.

- die Koaleszenz ist vernachldssigbar, d,h., daB der groBte
Teil der Tropfen ihre Individualitdt beim Durchgang durch
die Kolonne bewahrt

- der Zweiphasenfluf in der Kolonne durch die Siebbodenldcher
wird nicht gestort.

Aus einem Vergleich, der in der Literatur aufgefiihrten Daten
und Widerstandsgesetze bei der Umstromung von starren Kugeln
und Tropfen mit beweglichen Oberfldchen unter Einfluf der
Pulsation, ziehen die Autoren folgende Schliisse:

- der Tropfen verhdlt sich unter den gegebenen Bedingungen
in einer Siebbodenextraktionskolonne wie eine starre Kugel.
- Die Pulsierbewegung hat keinen EinfluB auf die durchschnitt-
liche Steiggeschwindigkeit der Tropfen,

Beim weiteren Vorgehen wird angenommen, daR bis auf eine kurze
Anlaufzone, in der die Dispergierung stattfindet, das Tropfen-
volumen und der mittlere Durchmesser iiber die Ldange des
Extraktionsapparates konstant bleibt, Werden die Schnittfldchen
der Tropfen in einer Querschnittsebene der Kolonne addiert

und durch den Apparatequerschnitt dividiert, erhdlt man die
Gesamtquerschnittsfldche der Tropfen in dimensionsloser Form,die
dem Holdup ¢ gleichgesetzt wird. Man kann sich den Gegenstrom-

- fTuB dann so vorstellen, da die dispergierte Phase den

Apparat im Querschnitt € und die kontinuierliche Phase im



- 72 -

Querschnitt 1 - e durchlduft. Die Summe der Geschwindigkeiten
Uqg und U, bezogen auf die zustandigen Querschnittsfldchen er-
gibt die mittliere relative Geschwindigkeit der Phasenfliisse

u
€

u
d c
u ="€—— +E (4.5)
Analog der Schwarmgeschwindigkeit von Partikeln ist die mittlere
Relativgeschwindigkeit u. eine Funktion des Holdups und der
Relativgeschwindigkeit des Einzeltropfens Ut

u, = U, f(e) (4.6)

Die Gesetze der Umstromung starrer Kugeln kdonnen als abgesichert
gelten, so daB mit der Kenntnis des Tropfendurchmessers, Uy s
aus den tabellierten Werten von Perry /81/ berechnet werden
kann. Abb. 41 zeigt die von Klicka wund Cermak gewonnenen
Ergebnisse an einer Laborkolonne von 60 mm Durchmesser flir das
System H20 - 40% TBP-Kerosin, Die untersuchten Bereiche sind
in Tabelle 4.3 zusammengefaft. Der mittiere Tropfendurchmesser
wurde durch photographische Aufnahmen und der mittlere Holdup
durch Absperren der Zufliisse ermittelt. Die Korrelations-
gleichungen, die die MeRergebnisse mit einer Streuung von

+ 21% wiedergeben lauten:

c  _ = o
= T 1 = U fir e < 0.09
(4.7)
l1-¢ 0.61
u u
d c = 0,24 u
= t 12 t ( - ) 0.09 < e <0.4

Erste Gleichung sagt aus, daB bei geringem Dispersionsgrad,

wie sie im Mixersettler- und Obergangsbereich vorherrschen,

nur eine geringfligige oder keine Tropfenwechselwirkung statt-

findet, das bedeutet, daB der Korrekturfaktor in Gleichung 4.6
f(e) =1 ist,
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Die praktische Verwendung der Gleichungen 4.7 ist zweifelhaft.
Durch Vorgabe eines als optimal angesehenen Holdups e und
Tropfendurchmessers d kann die Gesamtgeschwindigkeit (ud + uc)
flir ein gegebenes Volumenstromverhdltnis ermittelt und der
Kolonnendurchmesser bestimmt werden, Es liegen aber keine In-
formationen vor, bei welcher Geometrie der Einbauten und

Pulsationsintensitat diese Bedingungen geschaffen werden.

Bei der Obertragung auf Kolonnen groBerer Durchmesser (Klicka
und Cermak geben den scale-up Faktor nicht an) stimmten die
dort gemessenen Werte mit den nach den Gleichungen 4.7 be-
rechneten gut iiberein, Dies steht in Obereinstimmung mit den
Untersuchungen von Mc Allister /75/, die keinen Einfluf des
Kolonnendurchmessers auf die Flutpunktsdaten erkennen konnten.

Es besteht also AnlaR zur Vermutung, daB beziiglich der Flut-
punktsdaten ein scale up unproblematisch ist.

4.2 Berechnung der Kolonnenhdhe

Alle bisherigen Aussagen dieses Berichtes dienten dem Ver-
standnis der komplexen, gekoppelten Stromungs- und Stoffiliber-
tragungs-Vorgdange, die bei der Auslegung von Kolonnenextrakto-
ren, insbesondere bei der Berechnung der Kolonnenhthe eine
entscheidende Rolle spielen, Es ist deshalb einleuchtend, daB
die Hohe eines Extraktionsapparates nicht nach einfachen
Prinzipien berechnet werden kann,

Um einen Einblick zu geben, wie die GrofRen der Stromungs- und
Stoffibertragungs-Vorgange gekoppelt werden missen, um das
Konzentrationsprofil entlang der Kolonne und daraus resultierend
die KolonnenhGhe zu bestimmen, sollen die von Smoot/82/ ge-
machten Voraussetzungen kurz wiedergegeben werden,

- Die Arbeitsweise der Kolonne liegt im Emulsionsbereich. Die
disperse Phase kann dann unter der Voraussetzung, daB ein
einheitliches Tropfenspektrum vorhanden ist, wie eine zweite
kontinuierliche Phase behandelt werden,
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- Gegenldufiger PhasenfluB.

- Massentransport von der dispersen in die kontinuierliche
Phase.

- Ldngsvermischungskoeffizient E , Ey gemdB der Definition

im Kapitel 3.
- Konzentrationsgradient tritt nur in axialer Richtung auf.
- Stationdrer Betrieb; Hauptfliisse sind konstant
- Keine Stoffquellen oder Senken im System.

- Der Massentransport iiber die Oberfldche erfolgt nach der
Zweifilmtheorie.

- Das Produkt kox'a d,h. der Gesamttransportkoeffizient ist
liber die Liange der Kolonne konstant,

‘Unter diesen Voraussetzungen gelten die Gleichungen 3.4 und
3.5, Andere Voraussetzungen, wie z.B. Umkehrung der Stoffaus-
tauschrichtung und Gesamttransportkoeffizient bezogen auf
die Y-Phase, dndern an der grundsdtzlichen Vorgehensweise
bei der Berechnung der Konzentrationsprofile nichts. Die
Kopplung der beiden Differentialgleichungen iiber die Gleich-
gewichtskonzentration x* ergibt eine Differentialgleichung
4, Ordnung, zu deren LOosung 4 Randbedingungen notwendig
sind. Im allgemeinen werden fir kontinuierlich arbeitende
Extraktionskolonnen die erstmals von Danckwerts /10/ abge-
leiteten Randbedingungen verwendet. Mit den oben genannten
Voraussetzungen und unter GlUltigkeit eines konstanten Ver-
teilungskoeffizienten konnte das Konzentrationsprofil von
Smoot und Babb /82, 83/, Miyauchi und Vermeulen /84/ geldst
werden. Die Losung des Konzentrationsprofils in der Kolonne
flir beide Phasen lautet in allgemeiner Form:
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X (NTUgs &y Pe,, Pey, 1)

(4.8)
Y (NTU A, Pe s Pey, 1)

< X
1]

ox’?

Der Extraktionsfaktor A= NUx/Uy ist durch das Stoffsystem
und das chemische FlieBbild meistens vorgegeben und ist
apparateunabhdngig. PeX und Pe_ beschreiben die Langsver-
mischung in beiden Phasen und NTUox die wahre Anzahl der ge-
samten Stofflibergangseinheiten. Die zuletzt genannten di-
mensionslosen GroBen enthalten die Kolonnenhdhe und sind
eine Funktion der Betriebsvariablen, der Geometrie der Ko-
lonne sowie ihrer Einbauten. Die Vorgehensweise bei der
Bestimmung der Pe-Zahlen wurde in Kapitel 3 behandelt, NTUOX
kann bei Kenntnis der Stoffdurchgangszahl und der Stoffaus-
tauschfldche berechnet werden.

In Anlehnung an die Rektifikation und Absorption in kontinuier-
lichen Kolonnen wendet man auch fiir Extraktionskolonnen das
HTU-NTU Konzept zur Berechnung der Kolonnenhohe an. Zur Er-
fillung einer Trennaufgabe sind eine Anzahl von Trennstufen n
erforderlich, die realisiert werden durch Hintereinander-
schaltung von n Mixersettlern gleicher GroBe, deren Ausgangs-
strome beziiglich der Konzentrationen an auszutauschendem Stoff
im Gleichgewicht stehen. Wird zwischen den Ausgangsstromen
kein Gleichgewicht erreicht, so ist eine groBere Anzahl Mixer-
settler erforderlich (vergl. Abb. 3.3). Dieses Konzept wird
auf kontinuierlich arbeitende Kolonnen iibertragen, indem ge-
fragt wird, wie hoch muB ein Kolonnenabschnitt werden, um eine
Trennstufe zu verwirklichen? Das Produkt aus der Hohe einer
Obertragungseinheit HTU und der Anzahl der Obertragungsein-
heiten NTU Tliefert die Kolonnenhohe.

In der Literatur werden oft verschiedene Begriffsbestimmungen
verwendet. Es soll hier der Versuch gemacht werden, die ver-
schiedenen Definitionen der HTU und NTU-Werte aufzuzeigen.
Unter Einbeziehung der Langsvermischung in einer kontinuierlich
arbeitenden Kolonne kommt man zu drei verschiedenen HTU bzw.
NTU-Werten.
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Wahrer HTU-NTU Wert

Der wahre HTU-Wert ist definiert als das Verhdltnis der
Volumenstromdichte der betrachteten Phase zu dem Produkt aus
tatsdachlichem Gesamtstoffiibergangskoeffizienten und der Aus-
tauschfldche.

HTU . = 2 (4.8)

Entsprechend ist die Anzahl der wahren Stoffiibergangseinheiten
fir eine gegebene Kolonnenhohe

H kox'a‘H 49
NTU = = (4.9)
oX HTUox Uy

Gemessener oder scheinbarer, innerer HTU-NTU-Wert

Durch Integration der gemessenen Konzentrationsprofile erhdalt

man:

xp
_ dx
(NTU )y = J = (4.10)
XE

Dazu ist erforderlich, daB die Konzentrationen entlang der
Kolonne sowohl in der x- als auch in der y-Phase (x* = Y/N)
gemessen werden. Diese Messungen sind oft mit Schwierigkeiten
verbunden, da streng darauf geachtet werden muB, daB die
momentanen Konzentrationen in einem Kolonnenquerschnitt in
jeder Phase erfaBt werden.

Folgende Betrachtung, soll den Unterschied zwischen NTU
und (NTUOX)m
Gleichung 3.4 Tlautet flir den stationdren Fall in dimensions-

0X
zeigen:

loser Form:

1 d2x FCEI NTU (x*—x) = 0 (4.11)
Pey 42?7 4z ox .

Wird Gleichung 4.11 mit dZ multipliziert durch (x¥-x) divi-
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diert und integriert erhdlt man:

1 X 1
1 d2x 1 A dx [
5 —— 47+ ~% | NTU . -dZ (4.12)
PeX dzZ X7 =X (x7=x) 0
XE

In Gieichung 4.12 ist das zweite Integral auf der linken Seite
der gemessene NTU-Wert nach Gleichung 4.10 und das Integral
auf der rechten Seite der wahre NTU-Wert nach Gleichung 4.9.
Die zweite Ableitung des ersten Integrals besitzt einen
positiven Wert, Werden die Absolutbetrdge von (NTUOX)m und
NTUox betrachtet, so muf (NTUOX)m < NTUOX sein., Die Werte
werden gleich, wenn Pe -+ « d.h, keine Ldangsvermischung be-
steht. Gelingt es die zweite Ableitung aus dem gemessenen
Konzentrationsprofil zu ermitteln, so konnen die Integrale
auf der rechten Seite in Gleichung 4.12 geldost werden und
man erhdlt den wahren NTUOX—Wert, aus dem die wichtige GroBe
die Stoffdurchgangszahl KOX berechnet werden kann. Im allge-
meinen wird der Konzentrationssprung am Ende der Kolonne
(vergl., Abb. 3.2) nur schwer und ungenau erfaft, bringt aber
unter Umstdnden den groBten Beitrag zum ersten Integral auf
der lTinken Seite der Gleichung 4.12. Der Begriff scheinbarer
Wert fir (NTUOX)m riihrt daher, daB Gleichung 4.10 kein voll-
standiges Integral von Gleichung 4.11 ist, und innerer Wert,
da die Konzentrationsverhdltnisse in der Kolonne zur Aus-
wertung herangezogen werden.

Scheinbarer duBerer NTU-HTU-Wert

Dieser HTU oder NTU-Wert basiert auf der Annahme reiner
Propfenstromung durch die Kolonne, d.h. PeX und PeX +> o,
Fir diesen Sonderfall erhdlt man als LOosung aus den Differential-

gleichungen 3.4/3.5:
Xe(1-2)-Nyc-+Ax
(NTU, ), = Tn E—_"E"7A
P 1-a ETVYE

H (4.13)

s = TTOCY
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Gleichung 4.13 stellt nichts anderes dar, als die mathematische
Beschreibung des Mc Cabe-Thiele-Diagramms und der (NTUOX)p-

Wert ist identisch mit der theoretischen Stufenanzahl. In der
Praxis geht man dabei so vor, daB in einer Laborkolonne der

Héhe H flir ein bestimmtes FluBverhdltnis und Stoffsystem die
Eingangs- und Ausgangskonzentrationen gemessen werden. Durch
Anwendung der Gleichungen 3.14 erhdlt man den (HTUOX)p-,

oder eine andere gebrduchliche Bezeichnung, den HETP-Wert (Height,
Equivalent to one Theoretical Plate). Bei der Obertragung des HETP-
Wertes auf Produktionskolonnen ist zu beriicksichtigen, daB bei
Anderungen der Stromungszustdnde liber die Kolonnengdnge und beim
scale-up der HETP-Wert sich ebenfalls dndert.

Der Nachteil ist, daB im HETP-Wert zwar die Wirkung aller inneren
EinfluBgroBen enthalten ist, aber keine Informationen vorliegen,
wie die EinzelgroBen zu bewerten sind bzw. welche GrdoBenordnungen
sie in Abhdngigkeit der Betriebsvariablen haben. Zur Optimierung
von Stoffaustauschapparaten bietet der HETP-Wert daher zu wenig
Informationen.

Abb. 4.2 zeigt den EinfluB der Langsvermischung ausgedriickt durch
PeX auf das Verhdltnis (HTon)P/HTon‘ Das Verhdltnis nimmt mit
abnehmender Pe-Zahl und mit anwachsendem NTUOX-Wert Zu.

Liegen nun geniigend Einzelinformationen iiber den Stoffaustausch
selbst, d.h. NTUOX oder HTUox und der Léngsvermischung in beiden
Phasen PeX und Pey als Funktion der Betriebsvariablen, Stoff-
parameter und geometrischer Einbauten vor, so kann die HOhe einer
Kolonne aus der Bestimmung der Konzentrationsverlaufe berechnet

werden. Folgende Vorgehensweise ist dabei denkbar /82/:

- Es wird vorausgesetzt, daB die Konzentrationen der eingehenden
Strome sowie die Massenstrome bekannt sind. Gefordert wird eine
bestimmt Ausgangskonzentration in der Raffinatphase.

- Die Ausgangskonzentration der Extraktionsphase wird durch eine
Massenbilanz bestimmt.
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- Gliltigkeit einer HTUOX-Beziehung. Fiir eine gepulste Sieb-
bodenkolonne hangt HTUOX von folgenden EinfluBgroBen ab:

HTU , = f (f, A, u D.)

u x> Uy

X ? d, D,st u,Ap, 0, E:S » D

y’ y

- GliTtigkeit einer Beziehung zur Bestimmung der Dispersions-

koeffizienten Ey und Ey, die in der Regel von den selben

oben aufgefiihrten Parametern abhdngig sind.

ox’ Ex

und Ey unter den Gesichtspunkten der Wirtschaftlichkeit und
technischen Durchfiihrbarkeit.

An dieser Stelle erfolgt eine Optimierung von HTU

- Berechnung der Kennzahlen NTon’ Pex, Pey und Z mit einer
unbekannten Hohe H.

- Berechnung des Konzentrationsprofils iber ein giiltiges
mathematisches Modell, z.B. durch Anwendung von Gleichung 4.8

- Vergleich der errechneten, mit der verlangten Ausgangs-
konzentration in der Raffinatphase. Wird dies nicht erreicht,
dann erfolgt eine erneute Berechnung fiir eine verdanderte
Hohe H.

Die Langsvermischung kann nach Kapitel 3 mittels Tracermethoden
in Abwesenheit von Stoffaustauschvorgangen unter der Voraus-
setzung, dap diese die Fluiddynamik nicht wesentlich verdndert,
bestimmt werden. Anders ist die Situation fiir eine Beziehung
des HTUOX—Wertes. Er wird berechnet mit der Stoffdurchgangs-
zahl KOX und der Austauschflache a. Die Bestimmung der Aus-
tauschfldche a, z.B. durch die Ermittlung des Holdups und des
mittleren Tropfendurchmessers in Abhdngigkeit der duBeren
EinfluRgroBen, 1dBt sich mit der experimentellen Ermittiung

der Ldngsvermischung koppeln, Die Bestimmung der Stoffdurch-
gangszahl aber, ist weder experimentell noch durch theoretische
und halbempirische Beziehungen nach Kapitel 2 bis heute
befriedigend geldst, Man beschreitet daher meistens den Weg
eine HTUOX-Beziehung Uber Auswertung der Konzentrationsprofile
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in beiden Phasen an einer Extraktionskolonne zu gewinnen.

In Tabelle 4,4 sind Korrelationsgleichungen und ihre Gultig-
keit fir den HTUOx Wert von Thornton /74/ Smoot und Babb /83/
angegeben. Die Kennzahlen wurden durch Dimensionsanalyse ge-
bildet. Die Exponenten fiir die HTUOX—Beziehung von Smoot und
Babb /83/ wurden durch Auswertung der Konzentrationsprofile
nach Gleichung 4.10 gewonnen, Die Beziehung ist daher nur
giltig fir nicht zu kleine Pe-Zahlen, d.h, HTUox ~ (HTU
Abb. 4.3 verdeutlicht dies, Das Verhdltnis (NTUOX)[(NTUOX)m
uber der Pe-Zahl flr das System MIBK-Essigsdure - H,0 ist
fur Pe > 5 konstant und nur in diesem Bereich wurden die Ex-

ox)m‘

perimente durchgefiihrt. In der mitgeteilten HTUOX—Beziehung

ist die Langsvermischung nicht enthalten und kann zur Berechnung

der Hohe einer Siebbodenkolonne nur verwendet werden, wenn die
Dispersionskoeffizienten in beiden Phasen bekannt sind,

Thornton /74/ verwendet die Grundgleichung 4.8 und beschreibt
die Oberfldche a als Funktion des Holdups und des mittleren
Tropfendurchmessers d. Der Tropfendurchmesser wiederum wird
als Funktion der charakteristischen Tropfengeschwindigkeit

Uo gemdfB der Definition nach Kapitel 4.1 dargestellt und die
Stoffdurchgangszahl kox durch eine modifizierte Stanton-Zahl
die sich aus den dimensionslosen Kennzahlen Re, Sc und Sh zu-
sammensetzt. Die Exponenten Cyr und die Konstante C1 sind vom
Stoffsystem abhdangig. Thornton beriicksichtigt die Langsver-
mischung durch den Term (ud/uc)o‘s. Das bedeutet, daB die an-
gegebene Beziehung flr den HTUOX-Wert nicht im Sinne von
Gleichung 4.8 giltig ist, sondern mehr dem HETP-Wert ent-
spricht.

Ein anderer anschaulicher Weg zur Berechnung der Kolonnenhthe
wird von Stemerding und Zuiderweg /85/ benutzt und von

Marr et al. /86/ fur die Anwendung auf geriihrte Gegenstrom-
extraktoren diskutiert. Danach setzt sich die scheinbare
Ubertragungshohe aus dem Jlangsvermischungsfreien HTUOX-Wert
und der Hohe einer Dispersionseinheit HDU zusammen,
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HETP = HTUOX + HDU (4.14)

Die Extraktorhohe kann dann bei Kenntnis der theoretischen
Stufenanzahl bestimmt werden., Fiir den Fall, daB der Extraktions-
faktor 1 ist und das Dispersionsmodell nach Miyauchi /84/ gliltig
ist, erhdlt man fir eine bestimmte Kolonnenhdhe:

E E
X y
HDU = — + =
Uy uy (4.15)
£y
Die Terme ;— konnen ihrer Dimension nach als Mischungshdhen

.
charakterisiert werden,

Es liegt nahe, bei diesem Konzept eine HDU-Beziehung unab-
hangig vom Stoffaustausch aufzustellen und die Stoffiiber-
gangswiderstdnde getrennt in geeigneten Versuchseinrichtungen
zu messen. Der HDU-Wert ist mit eine Funktion des Extraktions-
faktors A , der aus dem Verhdltnis der Massenstrome und dem
Verteilungskoeffizient gebildet wird. Solange der Verteilungs-
koeffizient Tinear ist und die Stoffparameter weitgehend
konzentrationsunabhdngig sind, ist diese Vorgehensweise be-
rechtigt.

Bei der Uranextraktion dagegen besteht eine starke Konzentra-
tionsabhdngigkeit des Verteilungskoeffizienten, zudem sind
durch Anwesenheit von chemischen Reaktionen in der Phasen-
grenzfldche die Stoffiibergangswiderstdande konzentrationsun-
abhdngig. Der HDU-Wert kann dann nicht mehr unabhdngig vom
Stoffaustausch bestimmt werden.

4.3 Scale up von gepulsten Siebbodenkolonnen

Unter scale up versteht man die Obertragung vom LabormaBstab
oder halbtechnischen Anlagen auf technische Betriebskolonnen.
Um das scale up auf Betriebskolonnen sicher durchfiihren zu
konnen, reicht es nach Treybal /87/ nicht aus, allein den
Massentransport zu betrachten, sondern es sind auch gewisse
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Merkmale der Prozesschemie bei den Untersuchungen im Labor und
halbtechnische Anlagen mit zu beriicksichtigen. So erfdhrt das
Solvent durch verschiedene Waschstufen fir die Wiederverwendung
eine chemische Anderung, die sowohl die Verteilungskoeffizienten,
als auch die physikalischen Stoffparameter und damit die
Stromung beeinflussen. Je nach Dauer der Rezyklierzeit kodnnen
sich im Solvent grenzflachenaktive Stoffe ansammeln, die ein-
mal die Grenzfldchenspannung vermindern und zum anderen einen
zusdtzlichen Stoffiibergangswiderstand hervorrufen. Beide be-
wirken gewohnlich eine geringere Stoffaustauscheffizienz. Gerade
in der Wiederaufarbeitung von Kernbrennstoffen spielen diese
Effekte beim scale up eine grofRe Rolle, da bei Untersuchungen
der Extraktionsvorgdnge in halbtechnischen Anlagen die radio-
logischen - und Verschmutzungseffekte /2/ durch Spaltprodukte
aus Sicherheits- und Kostengriinden nicht in die Untersuchungen
mit aufgenommen werden kdnnen.

Grundsdtzlich Tassen sich die Faktoren, die den Massentransport
beeinflussen und bei der Obertragung auf grofere Extraktions-
apparate bericksichtigt werden miissen, wie folgt aufgliedern:
- Das chemische System, die Konzentrationen der Komponenten
und die physikalischen Stoffparameter unter Beriicksichtigung
grenzfldchenaktiver Substanzen und anderer Effekte, die diese

beeinflussen.

- GesamtfluB pro Flacheneinheit durch den Extraktor; FluBver-
hdaltnis

- Welche Phase ist die kontinuierliche, welche die disperse ?
Richtung des Stofftransportes

- Konstruktionsmaterial und seine Benetzungseigenschaften
- TropfengroBe und Tropfenverteilung; Holdup

- Langsvermischung
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- Endeinfliisse durch die Dekanter

Wird in Systemen der Stofftransport durch die Fluiddynamik
kontrolliert, ist eine direkte Obertragung auf groBere Kolonne
moglich, sofern die oben genannten Faktoren bei gleicher
Geometrie der Einbauten in Versuchs- und technischer Anlage
ibereinstimmen. Nach den BEhnlichkeitsgesetzen bedeutet dies
z.B. gleiche Reynolds- und Peclet-Zahlen. Die Reynolds- und
Peclet-Zahl beeinfluBt den Stofftransport und die Weberzahl
die TropfengrofRe und Tropfenverteilung.

Tatsdchlich wird aber bei der Obertragung der Hohe von Ver-
suchsanlagen auf technische Anlagen im allgemeinen eine ge-
ringere Stoffaustauschwirksamkeit erzielt, wdhrend der iiber-
tragene Flachendurchsatz meist unproblematisch ist, Brandt,
Reissinger und Schroter /88/ benutzten bei der UObertragung

die Beziehung von Thornton /71/ Gleichung 3.22.

Sie geben an, daB die mit Gleichung 3,23 ausgelegten Kolonnen
bisher alle, die an die Trennleistung gestellten Anforderungen
ubertrafen. Welche Sicherheit in dieser Auslegung enthalten
ist, ist noch unklar, da die gezielte Riickinformation aus

den Betrieben selten ausreichend ist, Die Effekte, die zur
Reduzierung der Stoffaustauscheffizienz beim scale up fiihren,
sind bis heute noch kaum bekannt und systematisch untersucht.
Treybal /87/ vermutet, daB in der Hauptsache Wandeinfliisse und
eine verstdrkte Ldngsvermischung bei der DurchmesservergroBerung
dafir verantwortlich sind. Nach bisherigen Untersuchungen iiber
die Langsvermischung (siehe Kapitel 3) ist aber zu erwarten,
daB diese eher kleiner wird oder unabhangig vom Durchmesser
ist. Einen Einfluf hat auch die verstdrkte Kanalbildung, die
durch Anderung von Konstruktionseinheiten bei technischen
Kolonnen hervorgerufen wird. Schliinder /89/ untersuchte den
Stofftransport in einem Rohrbiindelsystem unterschiedlicher
Durchmesser. Seine SchluBfolgerung ist;

Technische Kontaktapparate bilden immer ein System von
parallelen Kandlen unterschiedlichen Durchmessers. Sofern der
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Austausch in solchen Apparaten im Ganzen weder vollkommen noch
ganz und gar unvollkommen ist, setzt er sich bei hinreichend
grofem Durchmesserspektrum im wesentlichen aus vollkommenen

und gdnzlich unvollkommenen Teilaustauschvorgangen zusammen.

Es kann vorkommen, daB der ProzeB von gdnziich unvollkommenen
Teilaustauschvorgdngen beherrscht wird. In diesem Fall ist

der gesamte Austauschvorgang (NTU-Wert) bei konstanter Ver-
teilung der Stromungswiderstande unabhdangig vom Durchsatz und
damit auch unabhdngig vom Diffusionskoeffizienten sowie in
weiten Bereichen unabhdngig von der GroBe der Phasengrenz-
fldche. Eine Beeinflussung des Stoffiberganges wdre demnach

nur durch eine VergleichmdBigung der Durchmesser der
parallelen Stromungswege in den entsprechenden Kontakt-
apparaten moglich, Auf Extraktionskolonnen ibertragen bedeutet
dies, daB z.B. durch wenige groBe aber kontinuierlich gebildete
Tropfen der Stoffaustauschvorgang wesentlich beeinfluBt wird.
Im Vergleich zu der Gesamtheit der kleinen Tropfen, besitzen
die groBen Tropfen ein groBes Volumen, aber eine kleine Stoff-
ubergangsfldche und durchstromen den Kontaktraum durch die groBere
Aufstiegsgeschwindigkeit in kirzerer Zeit.
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5. Zusammenfassung

In idealen Stoffsystemen sind die grundiegenden Einzelphdnomene
unter vereinfachten Randbedingungen in einer Vielzahl von
Arbeiten untersucht. Insbesondere in den Fdllen, die einer
analytischen Behandlung leichter zugdnglich sind, so etwa

beim kontinuierlichen Aufstieg von Einzeltropfen, bestehen be-
ziglich des Stromungsverhaltens und der Stoffiibertragung nur
noch punktuelle Wissensliicken., Dies sind jedoch nur Teilaspekte
der Gesamtprobleme bei fllissig-fliissig Extraktoren.

Obwohl gepulste Siebbodenkolonnen in groftechnischen Produktions-
prozessen der chemischen Industrie, sowie in jingerer Zeit in

der Hydrometallurgie und in der Aufarbeitung von Kernbrenn-
stoffen in groBer Zahl eingesetzt werden, ist heute keine

Methode zur sicheren rechnerischen Auslegung derartiger Trenn-
apparate bekannt. Vielmehr wird der Weg iiber eine Laboranlage

und anschlieBenden Zwischenschritt zur technischen Losung eines
vorgegebenen Trennproblems beschritten.

Die Literaturiibersicht ist unter dem Bemiihen erstellt, neuere
Beitrdge einschldgigen Veroffentlichungen gegeniiberzustellen.
Zur Beschreibung der Vorgdnge in Extraktionskolonnen sind
Ansdtze vorhanden, die wesentlich zum Verstdndnis beitragen.
Die Kopplung dieser Effekte, die zur Berechnung von Konzen-
trationsprofilen fuhrt und erst eine Dimensionierung und
Optimierung von Kolonnen ermdglicht, ist noch ein ungelostes
Problem.



- 86 -

6. Nomenklatur

= Amplitude
C = Konstante
D = Diffusionskoeffizienten

= Kolonnendurchmesser
E = Dispersionskoeffizient
= Kolonnenquerschnittsflache
H = Kolonnenhdhe
= Reaktionsraumhthe
K = Koaleszenzkonstante
= EinfluBgroBe auf den Stoffdurchgang

L = Wegstrecke, Ldnge
M = Molekulargewicht
N = Verteilungskoeffizient
Q = Kielwasservolumen
R = Disenradius
T = Temperatur
S = Laplace Operator
u = Leerrohrgeschwindigkeit (Volumenstromdichte)
) = Volumen
V = Volumenstrom
X,Y=§ %e dimensionslose Konzentration
z =ﬁ € dimensionslose Linge
L, T = kontaktierte Volumenstrome
HTU = Hohe einer Obertragungseinheit
NTU = Anzahl der Obertragungseinheiten
A-f-dk
Re = LN Reynoldszahl
s V¢
Sc = % Schmidt-Zah]
sh = B Sherwood-Zah1
Pe = Etﬂ Péclet-Zahl
We = peuled Weberzahl
sh

St = Re-Sg Stantonzahl
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a = volumenbezogene Oberfldche
= Konzentration

a o
]

Tropfendurchmesser
Diisendurchmesser
= Sauter-Durchmesser

w

= Energiedissipationsdichte
= Frequenz

= Erdbeschleunigung

= Abstand, Lange

= - Mischungshthe

3

Stoffdurchgangskoeffizient
= Stufenanzahl
= Massenstromdichte

*

= Dispersionsstrom
= Erneuerungsfaktor
= Zeit

= Geschwindigkeit

= Geschwindigkeit

= slip velocity

= Anzahl

= Koordinate

N <« < C ¢ W I3 53 X I TG0 -Hh o A
[72]
1]

z = Gesamtanzahl
XY = Konzentration kontaktierter Phasen

= dimensionsloses RiickfluBverhdaltnis
= Stoffiibergangskoeffizient
= Wirbelanzahl in einer Stufe; Filmdicke

o

B

) Vd =

€ =y Holdup

€ = freie Siebbodenflache
A = Extraktionsfaktor

U = Zdhigkeit

M2 = mittlere Verweilzeit

\ = Kinematische Zahigkeit
o = Dichte

o = Grenzfldchenspannungskoeffizient
] = Korrekturfaktor



Indices:

A M M T =
1]

- @a -+H a o »® < 4 v o
(v w]
il

-
>
"

«+ nw T o =
]

X,y =
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Differenz
dimensionslose Zeit
Abtrennwinkel

Ausgang

Bodenabstand

Eingang
Dispersionskoeffizient der x-Phase
Kolonne

Kontakt

ohne Pulsation

mit Pulsation

Tropfen
Versuchsanlage = techn. Anwendung
kontaktierte Phasen
kontinuierliche Phase
disperse Phase
Flutpunkt
Gleichgewicht
Variable

gemessen

over all
Pfropfenstromung
starr

terminal

turbulent

Phasen

Eintritt
gesamt

Gleichgewicht
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Tabelle 1.1: EinfluBgroBen

duBere Parameter

Betriebsvariable:
Volumenstrome
Eingangskonzentrationen
Richtung des Stofftransportes
Wahl der disp. Phase
Pulsfrequenz
Amplitude
Pulsform
Temperatur

Geometrie:
Kolonnenh6he
Kolonnendurchmesser
Siebbodenabstand
Lochdurchmesser
freie Querschnittsfldche
Lochteilung
Siebbodendicke

Stoffparameter:
Material (Wand, Siebbdden)
Eingangsdichten
Eingangszahigkeiten
Verteilungskoeffizient

innere Parameter

Stromungsverhalten
Tropfenspektrum
Phasenverhdltnis
Verweilzeit
Stoffiibertragung
Konzentrationsverteilung

Grenzfldchenspannung
Dichteunterschiede
Benetzungseigenschaften
Koagulationsverhalten
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Tabelle 3.1 a : Experimentelle Einzelheiten
Quelien- Kolonnenab- Siebbodengeometrie FluBver- System MeBverfahren
Nachweis messungen Lochdurch- ) Bodenab- Freie Querd hdltnis
Durchm.D} Hohe H messer d stand hB schnitts-
fliche ufuy
[cm] [em] [cm] [cm] [%]
Marr, Babb 5,08 153 0,16+0,32 7,6:15,2 23 0,4:0,8 H20-Hexan stationdr
H20-Benzol
/61/ 1959 H20-CUy
Sehmel, Babb 5,0. 215 0,32 5 23 0,4:1 Ho0-Hexan stationar
H20-Benzol
/62/ 1964 H20-MI1BK
Miyauchi, 3,25 373 0,15 0,55 1) 0:10,0 |9,5:19 7+10,5 H,0-MIBK instationir
Oya /63/ 2
5,4 86 0,3
1965
Kagan et.al. 5,6 400 0,2 5 8,2 2:10 Hp0-Kerosin | instationar Eoc
/64/ 1965 stationdr Et
Kagan et.al. 5,63 10 _ . : -
/65/ 1973 30 100 0,2 5;10;15 8,7 1 HZO Tetra instationar
chlor
Novotny, Ein-
Prochazka, 5,1 100 0,15; 4,5:15 2,9+14,6 phasen- H20 stationar
Landau 0,3 fluB
/67/ 1970
Nemecek, H20-Tri-
Prochazka 5 100 0,25 5:15 4,4:19 1+3 chlor- stationdr
/68/ 1973 athylen
Baird /69/ 15 300 14,3 2,7 0,61 0,4:2 0,01 N HCL-| stationdr
1974 3,5 Kerosin
Rozen, H.0-
Rubezhnyy, 10 160 0,15, 3,75;7,5; 9,5% 1 2 instationdr
Martynov 0,3 15,3 23; 32 Kerosin
/66/ 1970




Tabelle 3.1 b :
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Korrelationsgleichungen flr E.

Marr, Babb
/617 1959

3,0,3 0,07
1,45 0,7 0,68 0,3 0,42/, 5.3\ 0 '
Fe _or [l (SB (hB) UgPcSp 9PcSp (fpc B ) 5-)
' : s
u.d PelUO d d ne ne2 N¢ B

Sehmel, Babb

Mixersettlerbereich:

/62/ 1964 E, = 4,18 - 1,64 - 107° u_ (£-£,)% + 0,19 - ap
Emulsionsbereich:
E, = 6,97 - 9,08 - 1077 u ® (f-7)% + 0,166 8p - 4,8 A + 2,49 d?
Obergangsfrequenz f, = minimaler Holdup
h = -8
f, = 40 (0,3 + 9 - 107° u, oap - 1nA)
Miyauchi,
Oya. /63/ £, oo h R § = 0,57 (D%/h )2/3 s
1965 i (26-4%)ei s i B d
Kagan et.al. 5 A1,2 f1,35
/64/ 1965 Et =1,2 10 ___—;__T_T
(ud+uc)
Kagan et.al. 0.76
/65/ 1973 Egey= 0+5 hg *'7 (A-fu )

0,66
gg;z;:iia hg - 2m a2 Mixersettlerbereich: 2A-f/e, <6,0
Landau Fet1” 08 T g AT AE = 55,0 (h, - 2 d.2
/67/ 1870 B~ 4 s = 55,0 (hg - 2my) d
Nemecek, Obergangsbereich: 6,0 <2A-f/eso'66<13
Prochazka E.y = Ey + AE N -
/68/ 1973 AE = 55,0 (hB - 2m2) d32 - 0,3

Emulsionsbereich:
AE = 0,4 -e/e P - 1,01
Rozen,
Rubezhnyy, H - € 2/3
72£;ygg;o Ec = 3,0 I:_EE~ d (uc + 0,5 uy + 2-A-f)
D
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Tabelle 3.2 : Vereinfachte Korrelationsgleichungen aus
Tab. 3.1 fiir Uy = 0 und u6ﬂ~0
Autor Korrelationsgleichung E/A.f
Novotny, Prochazka, 0.15 hB d
Landau 67 3/2
167/ (hg=4,5)e >/
Mi . 2/3
iyauchi, Oya /63/ 1,7 d (hB/D) /es
Rozen, Rubezhnyy, 6 | €s - hB 2/3 d1/2
Martynov /66/ 1+ hB/D
Kagan et.al. /65/ 0,98 hy 278

Tabelle 3.3 : Pe-Zahlen bezogen auf die Hohe der Mefstellen
von 1 m nach verschiedenen Auswertemethoden

FluBverhdltnis Pe-Zahl ermittelt durch Pe-Zahl nach der
org./waBrig Ausgleich im Zeijtbereich Momentenmethode
mittlere vorderer | hinterer /731
Annaherung Kurvenast
25 82 116 47 13,5 + 4
50 44 53 33 7,7 £ 1,3
100 50+30 67+11 22+ 9 10,4 + 6




Tabelle 4.1 Flutpunktskorrelationen
¥ 1 -0,24 d oo 0,9 u 4 1,01 1,8 u 0,3 1r2 h(l-e 2 )
Thornton Ug'Me = g,6(f : ¢ _3‘: g_"_ u_d ¥ = —_— (A-f‘)3
/74/ ¢ PO .2 spo c ¢ 0,72 Esz hy
Smoot,
Marr, . -0,014 0,63 -0,207 ;, 10,458 0,2 4y 0,81 _
Babb be *lade g sanfte e - d0c0 ] He (¥ siehe oben)
¢ ’ P 4 u u k]
178/ (o) ud [+ Pe @ c c Apo
zagan, " " 1,1 1,0 2 0,81 h 0,5
Lg;?l: af 2,5 10_2 | A) .0 _B Flutpunktkurve Tinks vom Maximum
volkova 9-b u. D 9 D
/64/
u u 1,1 -1,75 2 -1,3 h 0.5
_daf _ 5. 10'9 _d A f=-0 _B Flutpunktkurve rechts vom Maximum
g-D ue D ] D
Y= =2 NSFAY )24 C28), fi3/hrdin.
A=(V¢=V,)/{(5nFA), dimensionless
: V +V 2 2\2 2\3 u.m e
M t
cAllister In z52 = - 3,741+0,2568 1n 2295 - 0,07194 [1n209E ) 4+ 0 006191(1ndedE .1 034 TnSY aosial il arcuna Y s
/75/ PR by chTMZ Dc"Mz ey b= Vv -4 5 -aresind } | fi/hr
A(=5FAI-\/I—}.‘+1<'-'+arcsinA)].l'(/hr
HeTy Ve A apdel /UMy T
+0,09096 (1n ——= ' + 0,1424 1n —< - 0,1807 Tn: + 0,07198(In SeS2 fint= ro=snfd] A2 3] e
ey VD Pe™ ey g—urcsml
no=suia LI A, | fifhr
g+urcainl

nd = Wni+ ), (yhr)?
ne=4nry + ), fifhr
ny=10FA+Vy—V,, ftjhr
Ap=|py =2, glem?

. i Ve — l'u

= UTC S ——————
¢ xV,
¢"=arcsin!-”-

nV,

vOT
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Tabelle 4.2 Untersuchter Bereich der Variablen
fir Flutpunkts-Korrelation /75, 76/

Variable Symbol Einheit Bereich
Kontinuierliche Phase

FluB Vc m/h 0,29 =+ 144

Dichte oc g/cm3 0,994 : 1403

Viskositat He cP 0,791 + 22,2
Disperse Phase

FluB Vq m/h 0,42 + 107,3

Dichte oD g/cm3 0,684 + 1,454

Viskositat up cP 0,444 + 5,69
Oberfldchenspannung Y dyn/cm 3,7 + 42
Puls-Amplitude A cm 0,24 + 8
Puls-Frequenz F 1/min 6,8 + 420
Lochdurchmesser d cm 0,05 =+ 0,48
Kolonnendurchmesser D cm 2,54 + 30,5
Freie Querschnittsfldche € 0,081 + 0,621
Siebbodenabstand S cm 1,27 + 10,16

Die Symbole stimmen mit denen in der Korrelationsgleichung

von McAllister /75/ in Tabelle 4.1 iliberein.




Tabelle 4.3 : Untersuchter Bereich der Variablen von
Klicka und Cermak /79, 80/

Geschwindigkeiten der Phasen-

fliisse (ud+uc) [cm/min/

Verhdltnis der Phasenfliisse

Freie Querschnittsfldche

Pulsations-Frequenz /1/min/

Kontinuierliche Phase:
Dichte p¢
Viskositat yug¢

Disperse Phase:
Dichte py
Viskositdt ugqg
Grenzfldchenspannung o
Kolonnendurchmesser D
LochdUrchmesser d

Siebbodenabstand hB

7,66 + 22,98

1 + 2 1 + 1,6
23 % 6 %

50 25

H20

0,988 g/cmS

1,02 cP

40% TBP-Kerosin
0,857 g/cm3

1,83 g/cm3
11,59 dyn/cm?
2,5 cm

0,15 cm

5 cm




Tabelle 4.4

HTU0X - Korrelationsgleichungen

Autor

Korrelationsgleichungen

Gliltigkeitsbereich

Thornton /74/

2 -3
(ue /90, uy(1-€) o,

2
HTU,, TR
=c
2)1/3 1 3

Stoffsystem:

Ho0-Aceton-Toluol
Kolonnendurchmesser D = 7,6 cm
Pulsamplitude A : 0,6 + 22 cm
Frequenz f : 90z 420 1/min

Gli1tig nur flr den Emulsionsbereich

-0,4 -0,11
2 ? > Stoffsystem
Smoot /82/ MMox _ g.apf 1 9 UgPq Mg MIK-Essigsaure- Hy0
h i u Trichlorethan-Aceton-H50
B c PdHd Kolonnendurchmesser D = 5 cm
Bodenabstand hg = 4+6 cm
Lochdurchmesser d =0,16 *+ 0,32 cm
03465 -1’39
Hy? Pq Pq By
Smoot, _ Amp1itude A 0,55+ 30 cm
Marr HTU fAdpy -0,434 A 1,04 0,636 Frequenz 120 * 510 1/min
Babb /78/ — X 0,2 |—— L1 Kolonnendurchmesser D 5 + 30 c¢m
hB & Y4 o Lochdurchmesser d 0,16 + 0,32 cm
Bodenabstand hg 1,27+ 5 cm
Querschnittsflache g 0,08 * 0,62 cm
Grenzflachenspannung ¢ 8+ 16 dyn/cm?

- [—O'[ -
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Abb.1.2: Darstellung eines Stufenmodelles (schematisch)
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Abb.21: Zweifilmtheorie der Stoffubertragung
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Abb.2.2: Turbulenztheorie der Stoffibertragung (Konzentrationsverlauf)
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Abb.2.3: Grenzfldchen Konvektion (schematisch)
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Abb.2.4 : Bereiche der Tropfenbildung an Diisen (schematisch)
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Abb.2.5: Schematische Blasenformen; a) Kugelblase ohne innere
Zirkulation, b) Kugelblase mit innerer Zirkulation,
clellipsoidische Blase, d) regellos geformte Blase,
e)Schirm oder Pilsblase.
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Abb.26: Aufstiegsbewegung von Blasen nach (22)
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Abb.2.7: Tropfen mit Kielwasserzone (schematisch)
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der Relativgeschwindigkeiten
v
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Alcm/

Abb.2.8: Verhdltnis mittlerer Sinkgeschwindigkeiten in Abhdngigkeit
von der Pulsations- Amplitude nach (26).
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Abb.29: Geschwindigkeitsverhdltnis in Abhdngigkeit von der
Amplitude der Pulsation.
Parameter a): Schwingungsform
Parameter b): Partikeldichte nach(27)
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Abb.2.10: Koaleszenzverhalten nach (28)
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Abb.211: Normierte asymptotische Konzentrationsprofile nach (1)
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Abb.2.12: EinfluB des Stofftransports auf das Phasengrenz -

fldchenverhalten nach (36)

A= Diffusionsbereich,

B = Turbulenzbereich,

C = stabiler Bereich mit verstdrkter Oberflachen -
erneuerung,

D= stabiler Bereich mit geddmpfter Oberflachen-
erneuerung, .

M=grenzfldchenneutraler Ubergang
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Abb.2.13: Stoffdurchgangszahlen fiir den Ubergang von
Essigsdure aus Benzoltropfen in Wasser nach(1)
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Abb.2.14: Stoffdurchgangskoeffizient k. als Funktion der
Tropfengroe dg nach (41)




- 121 -

Ausgangskonzentration

2. Vollstdndige Durchmischung

Eingangskonzentration

Konzentration der wdflrigen Phase

Fufl Kopf
Kolonnenldnge
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Abb.3.2 Konzentrationsdnderung in der wdfirigen und
organischen Phase mit und ohne Ldngsvermischung
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Abb.3.3 Darstellungim Mc Cabe-Thiele Diagramm

Abb. 3.4 Stufenmodell
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Abb.3.7 Darstellung des RickfluBmodells im Mc Cabe Thiele Diagramm
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Abb. 3.11 Darstellung der MefRkurven im Laplacebereich
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Abb.3.12 Kammermodell fiir einfachen Phasenflufl von Novotny [67]
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Abb.3.13 Turbulenter Dispersionskoeffzient nach Nemecek [(68]
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Abb.3.14 Dispersionskoeffzient verschiedener Autoren aus [681]
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Abb.3.15 Qualitativer Verlauf des Dispersionskoeffzient in der dispersen
Phase nach [50]
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Abb.4.1 Bestimmung der Parameter in Gleichung 4,7 [80]
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Pe - Zah! fir Pes =Pe, [85]
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