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Zusammenfassung

Die vorliegende Arbeit verfolgt drei Ziele,

- sie gibt einen Uberblick {iber die wichtigsten Untersuchungen zum Betriebs-
bereich von Pulskolonnen:

—- sie beschreibt und bewertet die Anwendung statistischer Verfahren bei der
Ausarbeitung von Flutkorrelationen;

- die Mechanismen, welche die Lage der Stabilitdtslinie bestimmen, werden

herausgearbeitet.

Flir Fiillkdrperkolonnen lag die Beschreibung der Flutgrenze in der Form
urel,max = f( € maxs Ls Vo) vor. In dieser Beziehung sind der Holdup € und das
FluBverhdltnis L explizit enthalten, wihrend alle anderen EinfluBgrdRBen in

der charakteristischen Geschwindigkeit v, zusammengefaBt sind. Thornton hat
diese Theorie auf Pulskolonnen iibertragen und dazu die charakteristische

Geschwindigkeit neu bestimmt.

Aufbauend auf den Gedanken von Pike entwickelten McAllister et al. mit Hilfe
statistischer Arbeitsmethoden eine Beziehung, die den ganzen Betriebsbereich
einer Pulskolonne eingrenzt. Die Streuung der Abweichung zwischen Rechnung
und Experiment ist allerdings groB. Sie kann aber nicht durch Verbesserung
der Korrelation verringert werden, da zwei wichtige EinfluBgrdBen bisher
weder bei den Experimenten noch bei theoretischen Untersuchungen beriicksich-
tigt wurden: ndmlich das Benetzungsverhalten der Kolonneneinbauten sowie Koa-

leszenzvorginge in der Tropfenphase.

Experimente, die im Kernforschungszentrum Karlsruhe durchgefilhrt wurden, er-
geben bei Vorliegen verminderter Koaleszenz einen Flutdurchsatz, der unter-
halb des Rechenwertes der Beziehung von Thornton liegt; bei starker Koales-
zenzneigung dagegen flutet die Kolonne betrichtlich oberhalb des rechneri-

schen Wertes.

Diese Beobachtung filhrt zu einer neuen Interpretation der Flutkorrelation von
Thornton, fiir deren Gliltigkeit konstante TropfengrdBe Voraussetzung ist.
Diese Bedingung ist jedoch nur im Dispersionsbereich erfiillt, weshalb die

Rechnung nach Thornton bei einem bestimmten, ausgezeichneten Koaleszenzver-—




halten die Grenze zwischen Dispersions—~ und instabilem Bereich ergibt, die

als Stabilitdtslinie bezeichnet wird.

Die Einfiihrung eines Koaleszenz— und eines Benetzungsparameters in die Bezie~-
hung von McAllister et al. 14Rt eine erhebliche Verbesserung der Genauigkeit
dieser Rechenmethode erwarten. Diese beiden Parameter sollten deshalb in

zuklinftigen Experimenten gemessen werden.




Flooding of Pulsed Plate Columns - Actual State of Engineering

The aim of this report is:

—~ to give an overview of the most important investigations of the operating
region}
- to describe and evaluate statistical methods in elaboration of correlations

of flooding;

— to work out the mechanisms which determine the position of the stability

line.

For packed columns there was a correlation of the flooding curve in the form

Urel,max ~ fepaxs
the flow ratio L, whereas the remaining parameters are comprised in the cha-

L, vo). This equation explicitly contains the holdup € and

racteristic velocity V,e Thornton brought forward this theory to pulsed plate

columns and for that determined the characteristic velocity.

Based on ideas of Pike, McAllister et al., making use of statistical methods,
developed a correlation which encloses the whole operating region of a pulsed
plate column. Unfortunately the variance of the difference between calcu-
lation and experiment is large. However, it cannot be reduced by improvement
of the form of the correlation, because two important parameters have not
been taken into account up to now, neither in experiments nor in theoretical
investigations, namely wetting of the cartridge by the continuous phase and

coalescence processes in the drop phase.

When coalescence is diminished, experiments carried out in the Kernfor-—
schungszentrum Karlsruhe showed a flooding throughput below the calculated
value after Thornton; conversely for strong coalescence the column floods

considerably above the theoretical value.

This observation leads to a new understanding of the flooding correlation of
Thornton, which only holds for constant drop diameters. The last-named condi-
tion is only met in the dispersion region and therefore the calculation after

Thornton yields the boundary between the dispersion and the instability re-




gion with a definite, distinguished coalescence rate. This boundary is called

the stability line.

By introduction of coalescence and wetting parameters into the correlation of
McAllister et al., a considerable improvement of this calculation method is to
be expected. Therefore these parameters should be measured in future experi-

ments.
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l. Einfiihrung

Pulskolonnen sind Gegenstromextraktionsapparate, in denen zwei nicht misch-
bare Fliissigkeiten gehandhabt werden, im folgenden als organische und anor-
ganische Phase bezeichnet. Die schwere Phase wird am Kopf der Kolonne zuge-
fihrt und verldRt sie am FuR wieder, wdhrend die leichte Phase den umge-
kehrten Weg nimmt. Eine der beiden Phasen wird durch die Pulsenergie an den
Zwischenbdden zu Tropfen dispergiert, die aufgrund des Dichteunterschiedes
die Kolonne durchwandern. Dabei geht der zu extrahierende Wertstoff von der
einen in die andere Phase iiber. Die beiden Phasen separieren sich an den
Enden der Kolonne in AbsetzgefiRen (Dekanter), wobei der Trennspiegel zwi-
schen der kontinuierlichen und der koalesierten dispersen Phase je nach Wahl
der kontinuierlichen Phase im oberen oder unteren Dekanter liegen kann. Flu-
ten ist nun grundsdtzlich als ein Betriebszustand definiert, in dem die Ko-
lonne nicht mehr ausschlieRlich im Gegenstrom arbeitet. Vielmehr verlassen
die Phasen die Kolonne am gleichen Ende wieder, in das sie eingespeist wer-

den. Dies bedeutet in jedem Fall eine erhebliche Betriebsstdrung.

Wenn nichts anderes ausdriicklich erwdhnt wird, soll zur Vereinfachung der

Beschreibung auftretender Phinomene folgendes gelten:

—~ die organische Phase ist leichter als die anorganische (meist widssrige),
- die Kolonne wird anorganisch bzw. widssrig kontinuierlich betrieben, d.h.

die organischen Tropfen steigen hoch.

In der Praxis kommen jedoch auch alle anderen Kombinationen der Eigenschaften

organisch—anorganisch, leicht~schwer, kontinuierlich-dispers vor.

In Abb. 1 ist der h8chstmdgliche Durchsatz an kontinuierlicher und disperser
Phase Vges = VC + Vd iber der Pulsfrequenz f aufgetragen; die in diesem
Bericht ebenfalls verwendete Darstellung iiber der Pulsamplitude A ergibt eine
dhnliche Kurve. Im linken unteren Teil wird die Flutkurve ziemlich gut durch
die mittlere Pulsvolumengeschwindigkeit 2fA wiedergegeben, wobei der Pulshub
A die maximale Auslenkung der Fliissigkeitssiule im zylindrischen Teil des
Apparats bedeutet. Unter dem Pulsvolumenstrom versteht man das Volumen, das
aufgrund der Pulsation in der Zeiteinheit durch die Kolonne strémt; dabei
sind beide FlieBrichtungen gleichwertig. Dividiert man den Pulsvolumenstrom

durch den Kolonnenquerschnitt, so erhd#lt man die Pulsvolumengeschwindigkeit.

Im Arbeitsbereich kdnnen zwei Teilgebiete unterschieden werden /1/:




Der Mischabsetzerbereich ist dadurch charakterisiert, daB sich der O6rtlich
gemittelte Tropfendurchmesser widhrend eines Pulszyklus' dndert /2/; bei klei-
nen Pulsfrequenzen koalesziert die disperse Phase sogar fiir kurze Zeit am
Zwischenboden. Im Dispersionsbereich bleibt dagegen der Tropfendurchmesser

zeitlich konstant.

An der Flutungsgrenze des Dispersionsbereiches wird oft eine Zone instabiler
Funktion der Pulskolonne beobachtet /3/, d.h. in diesem Falle ist vom Disper-
sionsbereich noch ein instabiler Arbeitsbereich abzuspalten. Kennzeichen da-
fiir ist, daB sich in einzelnen Zellen die disperse Phase sehr stark verdich-
tet, der Holdup, d.h. der Anteil der dispersen Phase am Gesamtvolumen, kann
dabei auf iiber 90 % ansteigen. Diese Erscheinung 16st sich nach einiger Zeit
auf, um an anderer Stelle erneut aufzutreten. Die Kolonne kann in diesem
Zustand auf Dauer betrieben werden, die Phasentrennung wird nicht beeintrich-
tigt, wenn man von einem erhthten Feintropfenaustrag absieht. Somit ist die

Grundbedingung des Flutens, ndmlich die Blockade der Kolonne, nicht erfilillt.

Leider ist diese Definition in der Praxis wenig hilfreich, da es wegen des
instabilen Arbeitsbereichs manchmal Stunden dauert, bis man Fluten sicher
feststellen kann. Deshalb sind Hilfsdefinitionen entstanden, von denen nach-
folgend eine Auswahl wiedergegeben wird:

~ In den ersten Arbeiten auf diesem Gebiet wird ohne Angabe von Einzelhei-
ten gesagt, daR Fluten visuell festgesellt wird /4, 5/.

— Logsdail und Larner nehmen beginnendes Fluten an, wenn Phaseninversion
eintritt, d.h. in groBeren Abschnitten der Kolonne wird die ursprlinglich
disperse Phase zusammenhiingend. Man erkennt dies daran, daB die Tropfen in
solchen Zonen absinken anstatt aufzusteigen, d.h. sie sind wissriger Natur
/6/ .

-~ Thornton legt als Indikator fiir Fluten fest, daR bei wissrig kontinuierli-
cher Betriebsweise neben der im oberen Dekanter liegenden Phasengrenzflidche
eine zweite unterhalb des untersten Kolonnenbodens entsteht, wo sich die
organische Phase staut /7, 8, 9/. Diese Stauschicht kann je nach verwende-
tem Stoffsystem auch aus Tropfen bestehen /10/.

= Flir den Betriebsbereich einer Pulskolonne wird gefordert, daBR der AbfluR im
zeitlichen Mittel konstant bleibt /11/. Bei Zufuhr der organischen Phase
mittels der Schwerkraft wurde aus der laufenden Verdnderung des Zulauf-
stromes auf Fluten geschlossen /12/.

= Man miRt den Holdup entweder kontinuierlich {iber das Kolonnengewicht oder




durch Probenahme in gewissen zeitlichen Abstdnden /11, 13, 14/. Andert sich
dieser Wert fortlaufend, so befindet sich die Kolonne im Flutbereich.

- Steigert man die Pulsleistung fA, so beobachtet man ab einem bestimmten
Wert eine Zunahme des Tropfendurchmessers /2/. Dies wird teilweise als

Flutgrenze angesehen /15/.

Gerade der letzte Fall 1d3Rt im Gegensatz zur Grunddefinition durchaus saubere
Phasentrennung der Kolonne zu. Er muR deshalb im folgenden ausgeschlossen
werden. Vielmehr wird von Fluten gesprochen, wenn der Falschphasenanteil an
einem der beiden Austritte der Kolonne im stationdren Betrieb eine bestimmte
Grenze (z. B. 1 %) tibersteigt, wobei die gegenseitige LOoslichkeit beider
Phasen unberiicksichtigt bleibt. Diese Ubersicht zeigt, daR die Vielzal von
Definitionen und MeRverfahren die Vergleichbarkeit der in der Literatur mit-

geteilten Flutpunktdaten beeintrdchtigt.

Im folgenden wird auf zwei Flutgleichungen niher eingegangen. Ein Vergleich
mit Experimenten, die an verschiedenen Pulskolonnen im Kernforschungszentrum
Karlsruhe durchgefilhrt wurden, zeigt die heute noch existierende Unsicherheit
der Berechnungen. Der theoretische Ansatz von Thornton /7/ in Verbindung mit
Experimenten von Schmidt /14/ gibt eine vertiefte Einsicht in Mechanismen,
die das Tropfenspektrum und damit den maximalen Durchsatz solcher Kolonnen
wesentlich beeinflussen; man darf erwarten, daB mit diesen Erkenntnissen die
Stabilitdtslinie berechnet werden kann, was zu einer Verbesserung des Ausle-

gungsverfahrens von Pulskolonnen fiihren wliirde.




2. Flutgleichungen

Nach allgemeiner Ansicht wurden folgende Parameter als ausreichend zur Be-
schreibung des Flutpunkts erachtet (zur Bedeutung der Symbole siehe Nomenkla-
tur):

Volumenstréme (Vc, ﬁd), Pulsation (A, f), StoffgrdRen @, M., Hgqs Fas pd),
GeometriegrdBen (d,, D, S, ep). Heute setzt sich jedoch die Erkenntnis durch,
dak wenigstens noch zwei weitere Einfliisse beriicksichtigt werden sollten,
ndmlich das Koaleszenzvermdgen der dispersen Phase und die Benetzungseigen—
schaft der Kolonnenbdden, eine Erkenntnis, die auch frither schon als Vermu-
tung latent vorhanden war /17/. Anstelle des Durchsatzes V verwendet man
hdufig die Leerrohrgeschwindigkeit u, die sich aus dem Durchsatz durch Divi-
sion mit der Querschnittsfldche der Kolonne ergibt. Bei der Berechnung des

Stromungsquerschnitts werden in dieser Arbeit zus#dtzliche Versperrungen etwa

durch die Halterungen der Zwischenbdden beriicksichtigt.

Unter der Flutkurve versteht man nun die Verbindung aller Flutpunkte bei
Variation eines Parameters, z.B. der Pulsfrequenz f; d.h. die Grenzbelastung
der Kolonne wird dargestellt durch die Flutgleichung Vges = vges(f)‘ Die
vielen oben angegebenen EinfluBgroRBen zeigen die Komplexitidt des Problems, so
dak man nicht erwarten kann, die Flutgleichung aus einer geschlossenen Theo-
rie ableiten zu kdnnen. Vielmehr wird der Durchsatz am Flutpunkt oder ein zu
seiner Berechnung ndtiges Teilergebnis empirisch gewonnen, wobei man in der

Regel einen Exponentialansatz macht; auch hier bewdhrt sich der Ubergang zu

dimensionslosen Kennzahlen.

2.1 Die Gleichung von Thornton

Thornton /18/ iibertridgt aus einer Arbeit von Gaylor, Roberts und Pratt iiber
FiillkSrperkolonnen /19/ einige Uberlegungen auf Spriihkolonnen. Kernpunkt die-
ser Uberlegungen ist, daR die Gegenstrdmung in einer Kolonne im wesentlichen
durch den Auftrieb bewirkt wird und daR infolge dessen die Belastungsgrenze
durch die gréBtmdgliche Aufstiegsgeschwindigkeit und den Holdup eines Trop-

fenschwarms bestimmt ist.




2.1.1 Die FluBgleichung der Extraktionskolonnen

Die volle Aufstiegsgeschwindigkeit erreicht ein Tropfen, wenn sein Widerstand
im umgebenden Medium gleich dem Auftrieb ist. Stokes hat diese Reibkraft fiir
eine sich in unendlich ausgedehnter Fliissigkeit langsam bewegende Kugel vom

Durchmesser dT (laminare Umstrdmung) angegeben:
Kg = 37T p_vpdpe (1)

Der Auftrieb eines Tropfens vom Durchmesser dp und der Dichte Py ist

= (p - ™43
Ky = (P=Pgdg ¢ di- (2)

Unterstellt man, daR sich der Tropfen wie eine starre Kugel verhdlt, so er-
gibt sich die Aufstiegsgeschwindigkeit
2
(b, = pyle dp

Ve = (3)
T 18 He

In einer realen Pulskolonne ist zu erwarten, daB sich dieser Wert aus drei

Griinden #ndert:

— Das Pulsen der kontinuierlichen Phase beeinfluBRt die mittlere Bewegung der
Tropfen. Dies wird durch eine Funktion T'(fA) beriicksichtigt.

— Die Tropfen miissen die Siebbdden iiberwinden und werden dort behindert und
zum Teil neu gebildet. Dieser Umstand soll durch eine die Kolonnengeometrie
und das Stoffsystem beschreibende Korrekturfunktion E(do,S,EB,pc,ud,DC,
Od,O) erfasst werden.

— Bewegt sich ein Tropfen im Schwarm, so wird seine Anstr8mung und damit sein
Widerstand durch benachbarte Tropfen beeinfluBt. Dem wird dadurch Rechnung
getragen, dalB der Ansatz flir den Auftrieb vermindert wird, indem der Dich-
teunterschied Pe ~ P4 durch B, - f4 ersetzt wird, wobei die mittlere Dichte
P durch

= epd + (1—€)pc (4)

Pm

definiert ist. Eine gewisse Rechtfertigung findet diese Vorgehensweise
durch die Tatsache, daB man {iber den Druck in der kontinuierlichen Phase
die mittlere Dichte des Kolonneninhalts P direkt messen kann /20/ und Gleichung

(4) durch das Experiment bestdtigt, d.h. die Auftriebskrifte der organi-




schen Tropfen greifen an der Fliissigkeitssdule der kontinuierlichen Phase
an und "erleichtern" deren Gewicht. Gayler et al. /19/ weisen nach, daR
sich mit Hilfe der Mischdichte pm die Geschwindigkeit im Tropfenschwarm

richtig berechnen 14dRBt.

Setzt man Gleichung (4) und die modifizierenden Funktionen?Z undl in Glei-
chung (3) ein, so ergibt sich die mittlere Aufstiegsgeschwindigkeit des Trop-
fenschwarms, der durch einen mittleren Tropfendurchmesser HT charakterisiert
wird

dp - g (o, = pg) (1 -e)

T = . = , O)T(f-A (5)
VT = 8 -—(dO’ S, EB’ UC’ Ud’ pC’ pd a)T( )
[+

Die Funktionen Z und ' sind empirisch zu bestimmen.

Der MittelungsprozeR eliminiert vier verschiedene Schwankungen bzw. Unter-
schiede der Aufstiegsgeschwindigkeit, ndmlich aufgrund

- deF Pulsation der kontinuierlichen Phase,

- der Behinderung des Tropfenaufstiegs an den Zwischenbdden,

- turbulenter Schwankungsbewegungen,

- der verschiedenen Tropfendurchmesser, die nach Gleichung (3) unterschied-

liche Aufstiegsgeschwindigkeiten ergeben.

Nach dieser Zusammenfassung bedeutet ;T die Schwerpunktsgeschwindigkeit des
Tropfenschwarms oder, wenn die kontinuierliche Phase flieRt, die Relativ-
geschwindigkeit der beiden Phasen gegeneinander. Diese Uberlegung erdffnet
aber die MOglichkeit, das der Messung nicht leicht zugdngliche vy aus dem
Durchsatz zu berechnen. Man benutzt dazu, wie eingangs schon erwdhnt, die
Leerrohrgeschwindigkeiten, die hier (#hnlich den Durchs&itzen) nur mit positi-
ven Werten belegt werden, obwohl sie gegeneinander gerichtet sind. Dividiert
man die Leerrohrgeschwindigkeit durch den zugehdSrigen Raumanteil dieser Phase
in der Kolonne (fiir die disperse Phase ist dies der Holdup), so erhdlt man
die mittlere Geschwindigkeit der Phase, fiir die der Begriff '"Integrale FlieR-
geschwindigkeit" eingefiihrt wurde. Die Addition beider integraler FlieRge-—
schwindigkeiten ist gleich der Tropfenschwarmgeschwindigkeit GT (im

englischen Schriftum 'slip velocity'):

a
vp =2 4+ _C (6)
T € 1-¢




Schreibt man Gleichung (5) mit Hilfe von (3) in der Form Vp = VT(ET)(I—E)-EF,
so folgt mit (6)

"4 " d,)-s ¥
+ = v, (d ):ET
e(1-g) (]_8)2 T T

Man setzt zur Abklirzung v, = vq(dp)'El' und nennt diesen Ausdruck charakteri-

stische Geschwindigkeit. Damit 1#Rt sich Gleichung (7) einfacher schreiben:

u u
d c _ (8)
= * 1= = Vo’(l £)
Gleichung (8) setzt den DurchfluR durch eine Kolonne mit dem Holdup in Be-

ziehung (FluBgleichung); sie gilt in weiten Bereichen und mit geringen Modi-

fikationen fiir viele Arten von Extraktionskolonnen. Wichtig ist, daR die
charakteristische Geschwindigkeit v, sich als unabhdngig vom Holdup erweist

(siehes und T).

Der Vergleich mit Gleichung (6) macht deutlich, dak die Tropfenschwarmge-

schwindigkeit
\_’T = Vo(l"'EZ) (9)

linear vom Holdup abh#ngt. Dies 14Rt sich auch in weiten Grenzen durch Expe-

rimente bestitigen.

Fihrt man in (8) die Summe der Leerrohrgeschwindigkeiten Uo1 = Ue + uq und

das FluBverhdltnis L ein, erhdlt man die FluBgleichung in folgender Form:

8'(]—8)2 (10)

u (1-¢)+L+e

rel = VO(1+L)

Diese Funktion ist in Abb. 2 fiir L = 20 aufgetragen. Setzt man die Ableitung

von (10) nach € gleich null, so ergibt sich die Lage des Maximums:

e = 4 L2 + 8L - 3L (1)

g & (L)

Eg wdchst monoton mit L 'und erreicht den Wert 0,5 fiir L >,

Thornton /18/ nahm an, daR Gleichung (10) die relative Leerrohrgeschwindig-

keit korrekt in Abhingigkeit des Holdup wiedergibt, d.h. das Maximum ug ist




mit dem Flutpunkt identisch. Uber € , hinausgehende Kurvenpunkte sollten da-—

nach nicht realisiert werden! McAllister /21/ berichtet, daB die Beziehung
(11) im Oak Ridge National Laboratory experimentell bestidtigt werden konnte.
Aus neueren Messungen liegen im instabilen Arbeitsbereich jedoch Holdup-Werte
von iiber 80 % /14/ vor. Deshalb wird der aus (11) folgende Wert fiir den
Holdup nicht wie bei Thornton €¢ (= am Flutpunkt) benannt. Zur Bestdtigung
von McAllister, u_ und €_, seien Werte der Flutkurve, sollten die Schwierig-

g g
keiten einer solchen Verifizierung bedacht werden:

l. An den Flutpunkt muBR man sich durch schrittweises Verdndern der Durchfliis-
se oder der Pulsfrequenz herantasten. Es ist sicher nicht trivial, in
einem Betriebszustand, in dem die Kolonne gerade noch (bzw. schon nicht

mehr) richtig arbeitet, einen zuverldssigen Holdupwert zu messen.

2. Ein Blick auf Abb. 2 zeigt, daR wegen der waagrechten Tangente am Grenz-—

punkt eine kleine Abweichung im DurchfluR (u ) schon betrichtliche Feh-

_ rel
ler des Holdup ergeben kann.

3. Der Holdup im instabilen Arbeitsbereich lag damals in der Mehrzahl der
Fdlle in der Ndhe von 50 %.

Wenn auch ug und €g nicht mehr unbedingt als Werte der Flutkurve angesehen
werden sollten, so kann doch eine Aussage der Gleichung (11) beibehalten

werden:

Der ganzen Flutkurve, auf der das FluRverhdltnis L konstant ist, kann ein
einheitlicher Holdup-Wert zugeordnet werden /8,9/. (In gewissen Fdllen muB
diese Vorstellung wieder aufgegeben werden.) Diese Beobachtung stiitzt die
FluBgleichung, in der der Holdup explizit vorkommt, wdhrend die charakteri-
stische Geschwindigkeit die Pulsparameter enthélt,aber frei vone ist. Der
Zahlenwert des Holdup kann jedoch nicht mit (11) berechnet werden; ug als
Grenzwert von U.,1 am Flutpunkt kann aus (10) nur dann bestimmt werden, wenn
der Zahlenwert der charakteristischen Geschwindigkeit v, dieser Aufgabenstel-

lung angepaRt wurde.

AbschlieRBend eine Zusammenstellung der Voraussetzungen, unter denen Gleichung

(8) entwickelt wurde:




l. Der Tropfenwiderstand ist durch das Stoke'sche Gesetz gegeben.
2. Die effektive Dichtedifferenz wird mit der mittleren Dichte Pm gebildet,
dchc Ap = pm - pdo

3. Der Tropfendurchmesser ist konstant und unabhingig vom Durchsatz.

Thornton und Pratt haben die filir FiillkSrperkolonnen entwickelte Gleichung (8)
erstmalig auf eine andere Kolonnenart angewandt. In einer Arbeit liber Walzen-
austauscher /8,22/ (engl.: rotary annular columns) wurde dieses Vorgehen

damit begriindet, daB die obengenannten drei Bedingungen mit diesem Ger#t auch
erfiillt werden k8nnen. Insbesondere das Tropfenspektrum ist wesentlich durch

die Drehzahl der zentralen Walze und die geometrischen Verhdltnisse bestimmt.

Einige Jahre spidter konnte Thornton das Betriebsverhalten einer Spriihkolonne
/18/ und einer pulsierten Bodenkolonne /7/ mit Hilfe der Gleichung (8) be-
schreiben, widhrend Logsdail, Thornton und Pratt ihre Anwendung auf die Dreh-
scheibenkolonne - einer Weiterentwicklung des Walzenaustauschers — untersuch-
ten /10/. Dabei geht es immer darum, die Abhingigkeit der charakteristischen
Geschwindigkeit v, von Betriebs—, Geometrie— und Stoffsystemparametern anzu-
geben. Man kam zu der Erkenntnis, daB sich Gleichung (8) mit Erfolg auf
Kolonnen anwenden 14Bt, in denen eine Phase durch mechanischen Leistungsein-

trag dispergiert wird.
2.1.2 Die charakteristiche Geschwindigkeit der dispersen Phase

Zundchst soll die physikalische Bedeutung der charakteristischen Geschwindig-

keit beleuchtet werden. Sie wurde eingefiihrt als Abkiirzung fiir

vp(dop) - E(dgs Sy Eps Mo Hgs Pos Pq» 9 ) T(£-A). Daraus 14Bt sich ihre Bedeu-

tung unmittelbar ablesen:

Sie ist die Aufstieggeschwindigkeit eines Tropfens von mittlerer Gr&Re aT in

der kontinuierlichen Phase, modifiziert durch die Wechselwirkung dieses Trop-

fens mit den Zwischenbdden (£). An dieser Stelle kommen Geometrie und Stoff-

daten ins Spiel. Eine weitere Modifikation wird durch die Pulsation der kon-

tinuierlichen Phase hervorgerufen (I'). In der Pulskolonne wire v, durch fol-

genden Grenzfall realisiert (siehe FluRgleichung (8)):

=~ der DurchfluR an kontinuierlicher Phase ist unterbunden (uc =0),

— der Durchsatz der dispersen Phase wird so weit reduziert, daB nur noch
einzelne, weit voneinander entfernte Einzeltropfen vom Durchmesser ET auf-

treten (udﬁ-O,E > 0).
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Aus der FluBgleichung (8) wird dann:

= v N

: u u
1im d i 4
c (o]

eED) = lim

€,u -0 €,U .70

d d
Die verschiedenen Extraktortypen, fiir welche die FluBgleichung gemeinsam
gilt, unterscheiden sich in der Bestimmungsgleichung fiir Ve In dieser wird
der mittlere Tropfendurchmesser HT als Variable generell vermieden und statt

dessen auf die EinfluBRgrdRen des Problems zuriickgegriffen.

So hat Thornton fiir pulsierte Siebbodenkolonne /7/ den nachfolgenden skiz-

zierten Weg beschritten. Die Aufl8sung der Gleichung (8) nach v, lautet:

u u
d c
V =

o e(l-g) * (1_8)2

Mit dieser Gleichung und aus der Beziehung (11) errechneten Holdup—-Werten €g
wurden gemessene Flutpunktsdaten u, und uy ausgewertet und eine Datei experi-
menteller Werte der charakteristischen Geschwindigkeit angelegt. Die Experi-
mente beschrinkten sich auf die obere Flutgrenze (= rechter Ast der Flutkur-

ve). Eine Regressionsanalyse lieferte aus dieser Datei die Beziehung
s .

Vole Yehe —0,24  95Pc% 0,90 M8 1,01 ap.1,80 Yc 0,30
0’6( 4) ° (_—'2"_) °(_——§) -(p_') . (U ) (]2)
0.0 He Apo c d

Im Gegensatz zu den anderen hier verwendeten Parametern ist Wf eine abgelei-
tete GroBe mit der Dimension Leistung pro Masse. Sie ist ein Teil der Pulsa-
torleistung; diese zerfdllt in Anteile zur

- beschleunigten Bewegung des Kolonneninhaltes,

~ Deckung der Wand- und inneren Reibungsverluste der Strdmung,

= Bildung von Tropfenoberflichen,

— Deckung der Reibungs— und StoBverluste an den Zwischenbdden.

Der letztgenannte Anteil ist der grbBte und wird, bezogen auf die Gesamtmasse

des Kolonneninhalts, mit V¥ bezeichnet.

Warum ist es nun sinnvoll, eine GroBe wie diese Verlustleistung in eine Re-
gressionsanalyse einzuflihren? Hierzu sei an die Bedeutung von v, erinnert: es
ist die Aufstiegsgeschwindigkeit vereinzelter Tropfen von charakteristischer

GroBe. Dieser charakterisierende Durchmesser bzw. das Durchmesserspektrum der




Dispersion ist aber wesentlich bestimmt durch den Tropfenbildungsmechanismus

/23/ und die Koaleszenz der Tropfen /24/. Beide Einfliisse hingen eng mit dem

StoBverlust der Zwischenbdden zusammen; er wird nimlich umgesetzt

— in die Reibungsenergie der Scherstrdmung, welche die aus dem Zwischenboden
austretenden Fllissigkeitsstrahlen umgibt; in dieser Scherstrdmung werden
Tropfen zerteilt und so neue Stoffaustauschfldchen geschaffen.

= in Turbulenzenergie der kontinuierlichen Phase, die flir die Tropfenkoales-

zenz eine wichtige Rolle spielt.

Auf diese Weise kommt ein massiver EinfluR des vom Zwischenboden verursachten
Verlﬁstes Y auf die charakteristische Geschwindigkeit zustande. Man hat gute
Erfahrungen damit gemacht, solche physikalischen Wirkungen zu modellieren und
in der Form eines Parameters in den Ansatz einer Regressionsanalyse einzu-
bringen. Das Ergebnis 14Rt sich so meist durch einen einfacheren Ausdruck
darstellen und es wird genauer, d.h. die Streuung der Experimente um den

errechneten Wert wird im Mittel geringer.
2.1.3 Berechnung der spezifischen Verlustleistung ¥ /7/

Bezeichnet man mit w die Srtlich gemittelte, zeitabhingige Geschwindigkeit in
den Bohrungen und mit AP den Druckverlust des Zwischenbodens (aufgrund der
GeschwindigkeitserhShung gegeniiber der Strémung auBerhalb des Bodens, d.h.

AW = w - €p-w), so ergibt die Diisenformel (Bernoulli)

2AP (13)

2
(l-eB)oﬂ[1

Mit dem DurchfluBkoeffizienten Co wird die Reibung und die Strahlkontraktion
berlicksichtigt. Thornton verwendet Co = 0,6. Dies ist auf den Druckabbau
zwischen den beiden Oberflichen des Siebbodens bezogen und gilt fiir statio-
ndre einphasige Strémung mit Reynolds-Zahlen groRer 10°. Abgesehen davon, daBk
der wirkliche Druckverlust iiber eine groRBere Strecke als die Plattendicke
erfolgt und deshalb zu anderen Zahlenwerten filhrt, sind die genannten Bedin-—
gungen in einer Pulskolonne nicht erfiillt. Hier liegen noch Verbesserungsmdg-
lichkeiten der Modellierung. Die Leerrohrgeschwindigkeiten aufgrund des Fliis-
sigkeitsdurchsatzes kdnnen gegen die vom Pulsator erzeugte Geschwindigkeit

eB-w vernachldssigt werden und bleiben auBer Ansatz.

Andererseits kann w auch aus dem Weg-Zeit-Gesetz der Pulsation a(t), wie es




aulberhalb des Zwischenbodens gilt, gewonnen werden,

1 da

w = = Tr
EB dt

(14)

Setzt man (13) und (14) gleich, so folgt der Druckverlust eines Siebbodens

P (1“82)
m
AP = B (da)Z (15)
2 .2 dt
2e- C
B o

Die Verlustleistung des Pulses an einem Siebboden der Fldche Q (Kolonnenquer-
schnitt) ist demnach

2

dt

AP - Q-
und fiir N Siebbdden mit (15)

2
No_ (1-83)
2

2
ZEB CO

da, 2 da
'Q‘(EE' |3E4
Bezieht man diese Leistung auf die im aktiven Teil der Kolonne vorhandene

Masse

Pnp QNS

so erhdlt man die zeitabhidngige spezifische Verlustleistung

2
1 = ¢
B da,2 |da
Y = .(43y2.|da (16)
282 CZS dt dt

B
Um zu einem flir Gleichung (12) brauchbaren Wert zu kommen, mul die Beziehung
(16) tber einen Puls gemittelt werden. Fiir den sinusférmigen Puls mit der
maximalen Auslenkung A ergibt sich:
2 2
a7 (l—eB) 3
Y = e (fA) (7
2 2
2e_ C”S
B o
Natiirlich lassen sich mit der Gleichung (16) auch andere Pulsformen auswer—
ten. Thornton hat in der Tat auch sidgezahn- und trapezartige Pulsformen un-—

tersucht.

Mit (10), (11), (12) und (17) steht nun ein Gleichungssystem zur Verfiigung,
mit dem sich die Flutkurve fiir sinusf6rmigen Puls errechnen 14RBt, allerdings

nur der rechte Ast oder - wie manche sagen — die obere Flutgrenze.




2.2 Flutgleichung nach Smoot, Mar und Babb

Wahrend Thornton die charakteristische Geschwindigkeit mit Hilfe einer Expo-—
nentialgleichung angibt und damit aus einer Holdup-Beziehung den Flutpunkt
berechnet, haben Smoot, Mar und Babb auf der Grundlage fast derselben Expo-
nentialgleichung die Experimente von Swift /25/, Logsdail und Thornton /7,
26/ und Pike /4,5,27/ ausgewertet, um den Durchsatz am Flutpunkt zu gewinnen

/28/:

5

Uete U -0,014 40.0,63, £'c.-0,207 . %%c 0,458 B¢ (0,81 "d,-0,20  (18)
£ = 0,527,700 (890463 £1e) 70,207 Jo Te0,458 Te 0,81 (14
d e Pe ue PO c

Die Autoren stellen ausdriicklich fest, daR das Verhdltnis D/do keinen Einfluld
auf die Flutgrenze u; hat. Gegeniiber dem Ansatz (12) ist Gleichung (18) um
das Flutverhdltnis L = ud/uC erweitert worden, wihrend Thornton diese GroRe
mit der FluBgleichung (10) und der Gleichung filr den Grenzwert des Holdup
(11) einbringt. Die Verlustleistung Wf wird fiir sinusfdrmigen Puls ebenfalls

nach (17) berechnet.

2.3 Die McAllister-Gleichung

McAllister und seine Mitarbeiter sammelten weit iiber 2000 Versuchspunkte, die
sie nach folgenden Gesichtspunkten in 17 Gruppen einteilten /17, 21/ (Bei-
spiele in Tab. 1): Stoffiibertragung (ja/ nein), kontinuierliche Phase (w&R-
rig/organisch), Ausflihrung der Bbdden (Sieb/Diise bzw. Metall/Kunststoff). In
die Datengruppe | fiel etwa die Hilfte aller Versuchspunkte; diese Experimen-—
te sind charakterisiert durch Siebbdden aus Metall, die kontinuierliche Phase
ist wdBrig, und beide Phasen befinden sich hinsichtlich der Stoffkonzentra-—
tion im Gleichgewicht. Dies ist der einfachste und am hidufigsten untersuchte
Fall; er liegt den Untersuchungen von Thornton und Smoot et al. zugrunde /7,
28/. Auch die McAllister—-Gleichung wurde aus der Datengruppe 1 mit Hilfe
statistischer Arbeitsmethoden entwickelt. Bei Anwendung der Gleichung auf

andere Datengruppen wird das Ergebnis korrigiert nach der Formel (AlO)

: _ Vges,calc

ges,korr 1 - d./100
J
Zahlenwerte fiir den Korrekturfaktor d sind fiir jede Datengruppe j in /21/ zu
finden (fiir Einzelheiten sei auf den Anhang verwiesen). Die McAllister—Bezie-

hung lautet voll ausgeschrieben:




u +u
in ZE?ZE = =3,741 + 0,257 In W = 0,072 (1n W)% + 0,0062 (1n W)3 - (19)
C
~ 1,034 1n C - 0,091 (In C)2 - 0,00084 (1n C)3 -
- 0,181 1n (A/S) + 0,142 In (u_/ug) + 0,072 1n W/InC,
2
Apg d € u I
wobei W = o B und C = cv .
TI2 csB
Pe M

Der zweite bis vierte Term ist mit einer Widerstandsziffer gebildet, die das

Krdfteverhdlinis zwischen dem Auftrieb und dem Strdmungswiderstand eines
Tropfens darstellt. Dabei ist fiir die unbekannte Tropfenabmessung der Loch-
durchmesser der Siebbdden angesetzt, der das Durchmesserspektrum des Tropfen—

schwarms wesentlich mitbestimmt.

Das fiinfte bis siebte Glied ist mit der Kapillarzahl aufgebaut. Diese setzt

die von der Fllissigkeitsreibung der kontinuierlichen Phase verursachte Scher-
spannung mit der Oberflichenspannung ins Verh#ltnis. Widhrend letztere einen
Tropfen kugelfdrmig ausbildet, verzerren Scherkrdfte diese Kugel zigarren-—
formig /23/. Weber /29/ hat gezeigt, daB ein solcher Zylinder instabil wird
und zerfdllt, wenn seine Linge groBer ist als sein Umfang. Die Kapillarzahl
beeinfluBRt also den Tropfenbildungsmechanismus und bestimmt damit wesentlich

die Bewegung von Tropfenschwidrmen und den Kolonnendurchsatz.

In der Widerstandsziffer, der Kapillarzahl und der abhidngigen Variablen sind
die GroBen I und A enthalten. Sie wurden von Pike /27/ als Geschwindig-
keitsmittelwerte der Fliissigkeitsbewegung in der Kolonne eingefiihrt und er-
rechnen sich aus der Uberlagerung der Leerrohrgeschwindigkeiten der beiden
Phasen und der Pulsation (n#heres siehe Anhang, Abschnitt A2). I wird in den
Kennzahlen immer durch das Freiflichenverhdltnis € dividiert, d.h. auf die
Geschwindigkeit in den Lchern des Zwischenbodens umgerechnet (vgl. Abschn.
Al.1.2). All diese Geschwindigkeiten enthalten die Pulsfrequenz als Faktor,
de ho sie sind null ohne Pulsation. Gleichung (19) kann also fiir diese Bedin-
gung kein Ergebnis liefern. Bei Anndherung an die Frequenz null strebt die

Relativgeschwindigkeit u = u, + uy jedoch ebenfalls dem Grenzwert null zu,

rel
widhrend die Beziehung (19) keinen Durchsatz ohne Pulsation (Nulldurchsatz)

beschreiben kann.




Der Kolonnendurchmesser ist in (19) ebenfalls nicht enthalten. Sie ist also
anwendbar, solange man in der Pulskolonne mit Pfropfenstrdmung rechnen und

sie als eindimensionalen Apparat betrachten darf.

Im Gegensatz zu den Gleichungen von Thornton und Smoot et al. enthdlt (19)
den Term 1n A/S. Daneben tritt wie bei den beiden anderen Gleichungen in den
Geschwindigkeiten T und A die Kombination A f auf. Die Regressionsanalyse
ist in der Lage, die Bedeutung einzelner Terme einer Gleichung zu bewerten

(Anhang A2). Sie stuft das Verhiltnis A/S als wichtig ein.

3. Experimente zum Fluten von Pulskolonnen

Einzelheiten zu den von McAllister gesammelten Daten sind in /17/ enthalten.
In die Datensammlung konnten nur solche Versuche aufgenommen werden, fiir die
sdmtliche bendtigten Parameter verSffentlicht waren. Dies ergab 2250 MeR-
punkte, davon 1110 fiir den einfachsten Fall, nimlich fiir die Datengruppe 1.
Wenn eine Verdffentlichung nur Angaben iiber die verwendeten Konzentrationen
des Stoffsystems enthielt, wurden die bendtigten Einzelwerte im Labor in Oak
Ridge nachgemessen. Versuche, bei denen ungewdhnliche Einfliisse zu erwarten
waren, z.B. durch Radiolyseprodukte in der Wiederaufarbeitung von Kernbrenn-—

stoffen, wurden nicht in die Auswertung einbezogen.

Eine zweite Gruppe von Experimenten wurde im Kernforschungszentrum Karlsruhe
durchgefiihrt. Diese Arbeiten sind in einem internen Bericht zusammengefaRt
/30/ und nur teilweise verdffentlicht /2, 14, 20, 31/. Daher ist es notwen-

dig, diese Experimente in Kurzfassung vorzustellen.

3.1 Im Kernforschungszentrum Karlsruhe durchgefiihrte Flutpunktsmessungen

Im folgenden werden die einzelnen Experimente wie in /30/ durch die Namen
gekennzeichnet, welche die Autoren ihren Kolonnen gegeben haben. Die Versuche
wurden ausnahmslos mit dem PUREX-Stoffsystem wissrige Salpetersdure/30 vol. 7%
TBP in n-Alcan ohne Uranbeladung gefahren. Lediglich die Molarit#t der wiR-

rigen Phase variierte.

Die Versuchsparameter sind in Tabelle 2 zusammengestellt. Die Zielsetzungen

der einzelnen Experimente waren unterschiedlich. In zwei Fdllen waren uniib—




liche geometrische Randbedingungen gegeben.

Mit der IRB-Kolonne sollte gezeigt werden, daR Pulskolonnen auch bei hohen
FluBverhidltnissen L wirkungsvoll eingesetzt werden kdnnen. Im PUREX-ProzeR
mul aus der organischen Phase Tritium ausgewaschen werden, wobei das tritier-
te Wasser direkt als Abfall behandelt werden soll. Man ist deshalb an hohen
Tritiumkonzentrationen und kleinen Mengen interessiert. Daneben wurden in
einem breit angelegten Versuchsprogramm fluiddynamische Fragestellungen un-
tersucht, ndmlich ﬁoldup, Tropfenspektren, Rickmischungen in beiden Phasen
sowie der Betriebsbereich der Kolonne einschlieBlich der Grenzlinien zwischen
Mischabsetzer~Dispersions~ und instabilem Bereich. Dabei wurde immer auch
versucht, AnschluB zu finden an solche in der Literatur verdffentlichten
Daten, die bei iiblichen FluBverhdltnissen um 1 gemessen wurden. Am h&ufigsten
wurde der EinfluB der Pulsfrequenz untersucht, aber auch Pulshub, Durchsatz,
kontinuierliche Phase und die Lochform (Sieb/Diise) wurden variiert. Um die
Stoffiibertragung zu testen, wurde die Aufnahme von HNO5 in die organische
Tropfenphase (Salpetersdure 18st sich darin in geringem MaRe) durch Konzen-

trationsprofile ldngs der Kolonne belegt.

Die UTE-Kolonne (im Uran-Teststand) konnte wahlweise wissrig- (C) oder or-
ganisch~kontinuierlich (A) betrieben werden (ohne daR dabei die Einbauten
ausgewechselt wurden!). Nur fiir die organisch-kontinuierliche Betriebsweise
ohne Uranbeladung wurde die Flutkurve aufgenommen. AuBerdem wurde der Holdup
als Funktion des Pulshubs, der Frequenz und des Durchsatzes gemessen. Das

" Hauptaugenmerk wurde aber auf die Regelung der Phasengrenzfliche bei Anwesen-—
heit von Radiolyseprodukten gelegt. Deshalb war die Kolonne mit einem exter-

nen unteren Dekanter ausgerilistet.

An der Kolonne I des KolonnenmeBplatzes (KOMET I) wurde ein dhnliches Ver-

suchsprogramm wie an der UTE-Kolonne durchgefiihrt. Wesentliche Anderungen

waren:

— Untersuchung des Einflusses von Bodenabstand, Lochform und Lochdurchmesser
auf den Betriebsbereich und den Holdup.

~ Anstelle der Regelung der Phasengrenzfléiche wurden hier Probenahmevor-
richtungen und In-line-KonzentrationsmeRgerdte getestet.

Die Koloune wurde jedoch nie mit Uranbeladung gefahren.




Die Anlage TAMARA diente zur Untersuchung einer Pulskolonne, wie sie in einer
Wiederaufarbeitungsanlage fiir abgebrannte Brennelemente mit einem Jahres-
durchsatz von 30 to Uran direkt nach dem Aufldser eingesetzt wird (sog. HA-
Kolonne). Mit der HA-TAMARA sollte hauptsichlich Betriebserfahrung gewonnen
werden fiir die Trennschichtregelung durch die Lufteinperlmethode und fiir die
Pulsationseinrichtung, die mit Druckluft arbeitet. Daneben wurde der Holdup

gemessen und ein Flutungsdiagramm aufgenommen.

Zur Trennung von Uran und Plutonium wird letzteres durch kathodische Reduk-
tion vom vier- in den nicht extrahierbaren dreiwertigen Zustand {iberfiihrt.
Beide Aufgaben, Reduktion des Plutoniums und Extraktion des Urans, kdnnen von
einer Elektrolysekolonne (ELKE) iibernommen werden. Zur Erprobung des Ver-
fahrens wurden im Kernforschungszentrum drei Prototypen aus Glas gebaut, um
vor allem die Stromausbeute und die Beeinflussung der Fluiddynamik durch das

entstehende Elektrolysegas zu studieren. Fiir die Glas-ELKE, Typ II (mit Zy-

linderkathode), wurden neben dem Holdup auch Flutkurven aufgenommen. Die
Elektrolysekolonnen sind durchweg mit einem groReren Zentralrohr ausgestat-—
tet, das von der wissrigen Phase durchstrdémt wird, d.h. es handelt sich um
Ringraumkolonnen. Die Experimentatoren stellen fest, dald Uranbeladung und
gleichzeitige Reduktion die Flutkurve nicht verdndern, lediglich das Entrain-

ment an wdssriger Phase im organischen Auslauf wird leicht erh&ht.

Die Reinigungszyklen bei der Wiederaufarbeitung abgebrannter Kernbrennstoffe
erfordern die Riickextraktion von Plutonium in die wHssrige Phase. Durch den
Einsatz einer Elektrolysekolonne kann der Plutoniumverlust verringert werden;
dariiber hinaus erhofft man sich eine Verbesserung des PUREX-Verfahrens. Der
Plutoniumteststand des Kernforschungszentrums - eine Anlage im industriellen
MaBstab - ist mit einer solchen Kolonne aus Titan (TI-ELKE II) ausgestattet.
Bei den Tests zur Inbetriebnahme verschaffte man sich einen Uberblick iiber
das fluiddynamische Verhalten durch Holdup-Messungen und {iber die Lage des

Betriebsbereichs durch Aufnahme der Flutkurve.

Diese Beschreibung der Versuche zeigt, daB die Bestimmung der Flutgrenze
selten im Vordergrund stand. Sie wurde h#ufig nur durchgefiihrt, um die Be-
triebsvariablen wihrend des Tests so festlegen zu kdnnen, daB das Experiment

nicht gefdhrdet war.
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3.2 Vergleich von Flutgleichungen und Experimenten

Die Unterschiede zwischen Rechnung und Experiment werden auf zwel verschie-

dene Arten festgestellt:

~ Flir die in der Literatur zusammen mit den Gleichungen verdffentlichten
Experimente werden die dort angegebenen statistischen Daten referiert;

- Flir die im Kernforschungszentrum Karlsruhe durchgefiihrten Experimente wer-
den die Diagramme hinsichtlich der Lage des Maximums und der Form der Kurve

analysiert.
3.2.1 Auswertung der Literatur

Pike hat zwei Stoffsysteme untersucht und fiir jedes eine Gleichung angegeben.
Die Standardabweichung zwischen Rechnung und Experiment wird mit 4,1 % bzw.

5,4 % beziffert /27/.

Thornton hat die Exponenten seiner Gleichung wohl auf graphischem Wege aus
eigenen Messungen gewonnen und in einem Schaubild Unsicherheitsgrenzen von

+15 % angegeben /7/.

Smoot, Mar und Babb haben die Arbeiten von 14 Experimentatoren durch eine
Regressionsanalyse in ihrer Gleichung zusammengefaRBt /28/. Es ergab sich eine
mittlere Abweichung (Standardabweichung) zwischen Rechnung und Experiment von

19,6 %.

Groenier, McAllister und Ryon /17/ konnen zur Unsicherheit ihrer Flutglei-
chung weiter ins Detail gehende Aussagen machen, da die angewandten sta-—
tistischen Auswahl- und Priifmethoden solche Zahlenwerte liefern. Es kamen
zwei verschiedene Rechenprogramme zum Einsatz. Zur Regressionsanalyse wurde
ein Standardprogramm verwendet, das dem Problem angepaRt wurde. Grundlage
dieser Analyse war immer die Datengruppe l. Neben den Regressionskoeffizien-—
ten wurde auch die mittlere Abweichung zwischen Rechnung und Experiment aus-
gegeben. Da das Programm mit den logarithmischen Kennzahlen Y (Beispiele
finden sich in Tab. Al) arbeitet, hatten diese Differenzen die Form (Al)
(siehe Anhang Al.2.1).

¥ eYexp _ eYcalce

rel = 100 /%/

eYexP




Die mittlere Abweichung reY wird noch aufgeschliisselt in einen positiven

Antei].A+ﬁY und einen negativen Anteil A_eY. Die Aufteilung vermittelt einen
Eindruck von der Streuung der Abweichungen. Flir die Gleichungen von McAlli-
ster et al., Smoot et al. und Thornton sind Zahlenwerte in Tabelle 3a angege-

ben.

Fiir den in Tabelle A3 genannten engeren Kreis von Gleichungen wurde eine soge-
nannte Riickrechnung iiber alle Datengruppen durchgefiihrt, die den Flutdurch-
satz 6ges bzw. die dazu proportionale relative Leerrohrgeschwindigkeit ug
lieferte. Dazu wurde eigens ein Programm entwickelt, das auch die mittlere

Abweichung d entsprechend Gleichung (A6)

u u
f,exp = f,calc . 100 /%]

d =
uf,exP

errechnete. Gleichzeitig wurde das Vertrauensintervall flir den Erwartungswert
der Abweichung 6 mit einem Signifikanzspiegel von o= 0,05 und die zugehdrige
Standardabweichung s ermittelt. Zahlenwerte fiir die oben genannten Gleichun-
gen auf der Basis der Datengruppe 1 sind in Tabelle 3b wiedergegeben.

In Teil a) der Tabelle fdllt zun#chst auf, daR die mittlere Abweichung AeY
ziemlich hoch ausfdllt, obwohl eine Regression iiber genau denselben Datensatz
Uberhaupt keine Abweichung ergeben sollte. Dazu muB man sich jedoch daran
erinnern, daB die Regression iliber die logarithmischen Variablen Y durchge-

Y ) = 0. Der Ubergang zu den Antilo-—

fihrt wurde, d.h. es gilt I (Yexp_ calc

garithmen bringt eine Verzerrung, die durch die ungleichen Werte der GroRBen

A+eY und Ae_Y zum Ausdruck kommt.

Y Y

Die Absolutwerte von A,e” und A_e” sowie die Standardabweichung s zeigen eine

erhebliche Streuung der MeBwerte an, widhrend man die mittlere Abweichung,
ausgedriickt durch reY und d, tolerieren kann. Dieser Mittelwert 18Rt sich
tibrigens mit guter Prdzision vorhersagen, sichtbar an den engen Grenzen des

Vertrauensintervalls.

Zahlenm3dBig 14Bt sich die mittlere positive bzw. negative Abweichung einer
GroRe nicht unmittelbar mit der Standardabweichung vergleichen. Fir die Nor-
malverteilung gilt jedoch ungefidhr A+Y = 0,80und A_Y = -0,80. Die Wahr-

scheinlichkeit, daB ein MeRwert in dieses Intervall f#llt, betrdgt 57,6 7%;
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zwischen +0 und -0 liegen jedoch 68,3 % der Wahrscheinlichkeitsmasse.

Vergleicht man die eingangs erwdhnten Unsicherheitsgrenzen von Smoot et al.
mit der Standardabweichung in Tab. 3b, so stellt man fest, daB die erweiterte
Datenbasis eine Verdoppelung der Unsicherheitsgrenzen ergibt. Die mittlere
Abweichung g-wére hier null zu setzen. Halten wir fest: eine eingeschridnkte
Datenbasis ergibt optimistische Fehlergrenzen! Dagegen kann die von Thornton
genannte Toleranzgrenze mit der Standardabweichung von d nicht verglichen
werden. Sie sagt ndmlich aus, mit welcher Genauigkeit die Versuchsergebnisse
durch dimensionslose Kennzahlen dargestellt werden kdnnen; sie widre daher
eher dem Korrelationskoeffizienten R (genauer: der GrdRe 1-R) gegeniiberzu-

stellen.
AbschlieRend noch eine einschridnkende Bemerkung:

Die Gleichungen (Al) und (A6) sind nicht nur &hnlich, sondern in einigen
Fdllen exakt gleich. Zumindest fiir die Variable von Smoot, (uf-pc)/o, 14Bt
sich das sofort einsehen. Die GriBe pc/c ist flir jeden gerechneten Flutpunkt
durch die Datengruppe 1 eindeutig festgelegt. Deshalb diirfen sich die Zahlen-
werte von d und AeY nicht unterscheiden. Folglich sind auch die tiber dersel-
ben Zahlenbasis errechneten Mittelwerte d und AeY gleich. Fiir die anderen
Variablen ist zumindest das unterschiedliche Vorzeichen unverstdndlich. Ver-—
schieden waren lediglich die Rechenprogramme, mit denen die Zahlen in Teil a)
. und Teil b) der Tabelle 7 ermittelt wurden. Zu dieser Diskrepanz wird im

Anhang 11 Stellung genommen.
3.2.2 Experimente aus dem Kernforschungszentrum Karlsruhe

Die Statistik als Hilfsmittel zur Beurteilung der Differenzen zwischen Rech-
nung und Experiment kann nur Angaben zur mittleren Durchsatzébweichung ma-
chen. Im folgenden soll der funktionale Zusammenhang zwischen der Durch-
satzabweichung und den wichtigen Pulsparametern deutlich gemacht werden. Dazu
werden ganze Kurvenziige gemessener und gerechneter Flutpunkte verglichen. Man
gewinnnt so einen Eindruck von den Unterschieden in der Form und Lage der
Flutkurve. Die Lage der Kurve wird durch die Koordinaten des Maximums charak-

terisiert, die Form dagegen zahlenmiRig nicht erfallt.
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In zwei Fdllen wurde die Gleichung (18) von Smoot, Mar und Babb getestet. Sie

kann in die nachfolgende Betrachtung nicht einbezogen werden, da sie kein

Maximum hat (nur obere Flutgrenze). Aus den Abb. 3 und 4 ersieht man:

~ Gleichung (18) liefert einen groReren Flutdurchsatz als die Beziehung von
McAllister et al; '

— bei hohen FluBverh#ltnissen scheint sie die experimentellen Werte besser zu
treffen. 6

— im Bereich hoher Frequenzen ist die Flutkurve zu flach.

Der Vergleich der Beziehung von McAllister ist in den Abb. 3 bis 15 enthal-
ten. Ein erster Uberblick iiber die Diagramme 14Bt erkennen, daB die Flutkurve
der Kolonne Glas-ELKE (Abb. 15) offensichtlich nicht richtig berechnet wird.
Ein Grund dafiir liegt sicher in einer Besonderheit des Rechenverfahrens: In
Abschnitt 3.1 wird gesagt, daB es sich bei den elektrolytischen Extraktoren
um Ringraumkolonnen handelt. Das Zentralrohr wird von der wissrigen Phase
durchflossen und der Rechnung liegt die Annahme zugrunde, daR der Strémungs-—
widerstand der kontinuierlichen Phase im Zentralrohr gleich dem im Ringraum
ist, der mit DiisenbSden bestilickt ist. (Das Zentralrohr enthdlt eine Korban-
ode). Damit teilt sich der wissrige Durchsatz entsprechend dem Querschnitts—
verhdltnis auf Ringraum und Zentralrohr auf, wihrend die disperse Phase nur

im Ringraum flieRt. Daher ist dort das FluRverhdltnis erh&ht.

In Tabelle 4 sind die Abweichungen der Lagekoordinaten des gerechneten Kur-
venmaximums vom MeBwert zusammengestellt, d.h. es sind die prozentuale Durch-
' satzabweichung und die prozentuale Abweichung des Abszissenwertes angegeben
(Bezugsgrﬁﬂe ist der MeRBwert!). Diese Tabelle wird nochmals in einer Stati-
stik komprimiert, wobei die Versuche an der Glas-ELKE unberilicksichtigt blei-

ben, deren Kurvenmaximum bei viel zu kleinem Hub errechnet wird. Es ergibt

sich
~ fiir den Durchsatz Vges: Avges = - 15,5 %

S\ = 32 %

Umfang des Datensatzes n = 11,
— fiir die Lageabweichung der Frequenz f:

3F = 41 7%

SAf= 34 7

Umfang des Datensatzes n = 4.




- flir die Lageabweichung des Pulshubs A:
AA - 32 %
SAA = 12,5 %

Unfang des Datensatzes n = 7.

Beim Vergleich dieser Zahlen mit den entsprechenden aus der Arbeit /17/ ist
der Unterschied in der Definition zu beachten:
- McAllister und seine Mitarbeiter setzen an
Abweichung = (experimenteller Wert - Rechenwert)/ exp. Wert;
—- Flir obige Zahlen aber gilt

Abweichung = (Rechenwert - experimenteller Wert)/exp. Wert.

Die zweite Definition hat den Vorteil, daR sie filir Abweichungen der Be-

rechnung nach unten negatives Vorzeichen ergibt.

Nachfolgend einige Ergebnisse aus den Diagrammen 3 = 15:
=~ EinfluB der Frequenz f bei Auftragung der Flutkurve iiber der Amplitude A
auf
o den Durchsatz 6ges:
Aus dem Vergleich der Abb. 8 und 9 (Kolonne A-UTE) sowie aus Abb. 10
und 11 (Kolonne KOMET I) ergibt sich ein Absinken der Flutgrenze bei
Erh6hung der Pulsfrequenz. Die McAllister—Kurve verhilt sich gerade umge-
kehrt.
0o den Abszissenwert des Maximums:

Die Abb. 8 und 9 zeigen, dak die negative Abweichung des Rechenwerts

durch die Frequenzédnderung nicht beeinfluBt wird.

= EinfluB des FluBverhdltnisses L auf
o den Durchsatz Vges
—~ bei Auftragung iiber der Frequenz f:
Aus den Abb. 3 und 4 wiirde man schlieBen, daR filir htheres
FluBverhdltnis die Durchsatzgrenze im Gegensatz zur Aussage der Mc-—
Alligter—Gleichung (19) ansteigt. Es gibt Hinweise, daR die Tendenz der
Gleichung (19) richtig ist, wir kommen im Abschnitt 5.2 darauf zuriicke
- bei Auftragung iliber der Amplitude A:
Der Vergleich der Abbildungen 7 und 8 ergibt bei Reduktion von L

Ansteigen des Maximums, was durch die Rechnung gut wiedergegeben wird.

o den Abszissenwert des Maximums
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- bei Auftragung iiber f:

Abbildungen 3 und 4 zeigen, daR eine Steigerung von L von 9 auf 50 die

Rechnung nicht beeinfluBt und im Experiment nur eine geringe Verschie-
bung des Maximums zu kleineren Frequenzen bringt.

~ bei Auftragung iiber A:
Die Reduktion des FluBverhdltnisses von 1 auf 1/3 ergibt im Experiment
eine Verschiebung zu hdéheren Amplituden, in der Rechnung aber eine
leichte Absenkung um 0,1 cm (Abb. 7 und 8). Das bedeutet, daR bei
hohen FluRBverhd3ltnissen die Lage des Maximums genauer berechnet wird.
Die Verschiebung ist in der Rechnung nur schwach ausgeprdgt und in der

Tendenz falsch.

- Der Ubergang vom Sieb- zum Diisenboden (Abb. 3 und 5) bringt im Experiment
- eine Verringerung des maximalen Durchsatzes,
- die Verschiebung des Maximums zu kleineren Frequenzen.
Gleichung (19) bietet keine Mdglichkeit der Anpassung an eine veridnderte
Lochform. Auf eine nachtridgliche Korrektur entsprechend Gleichung (A10)
wurde verzichtet, da die hier maBgebende Datengruppe 3 (siehe Tabelle 1)
nur acht MeBwerte umfaBt, die im PUREX-Stoffsystem an einer Kolonne gewon-—
nen wurden. Die Korrektur wiirde im Gegensatz zum Experiment eine Erhohung
des Durchsatzes ergeben, die allerdings im vorliegenden Fall die negative

Abweichung der Rechnung verkleinert hitte.

Den Ubergang zum organisch-kontinuierlichen Betrieb in einer Diisenboden-
kolonne zeigen die Abb. 5 und 6. Der maximale Durchsatz verringert sich
und verschiebt sich zu kleineren Frequenzen. Diese Anderungen werden in

geringerem Umfang auch bei der gerechneten Kurve beobachtet.

Zur Kurvenform sind drei Ammerkungen zu machen:

o Bei groBeren Lochdurchmessern der Zwischenbdden kann eine Kolonne ohne
Pulsation schon betrdchtlichen Durchsatz erreichen (vergl. z.B. Abb. 4,
5 und 6). Dieser sogenannte Nulidurchsatz wird durch die Rechnung nicht
wiedergegeben. Bemerkenswert ist auch, daB sich der Nulldurchsatz fiir
Diisenb8den etwa vervierfacht (Abb. 3, 5).

« Sofern die hdchsten Durchsdtze der gerechneten und der gemessenen Kurve
nicht allzu weit auseinanderliegen, und falls kein wesentlicher Null-
durchsatz vorliegt, wird die untere Flutgrenze durch die McAllister-

Gleichung richtig dargestellt.



o In den meisten Fdllen ist die obere Flutgrenze in Wirklichkeit steiler
als die der Rechnung, was sowohl fiir die Auftragung liber der Pulsfrequenz

als auch iiber der Amplitude gilt.

Fiir dieses in den Diagrammen 3 bis 15 dargestellte breite Anwendungsspektrum
14Bt sich festhalten, daR sich die Zahl der positiven und der negativen Kri-
tikpunkte etwa die Waage halten. Die experimentellen Flutdurchsdtze liegen

jedoch in der Regel liber den gerechneten.

4, Die Stabilitdtslinie

4.1 Experimentelle Uberpriifung der FluRgleichung

Schmidt et al. /14/ sowie Miiller /20/ untersuchten die Abhdngigkeit
6ges = f(€) entsprechend Gleichung (10). Die Ergebnisse sind in den Abb. 16
und 17 dargestellt, die Abb. 2 mit MeBwerten zum Vergleich zeigen. Bei diesen

Experimenten wurden die Pulsparameter A = 1,5 c¢m und f = 1 S—l festgehaltens.

Aus dem Vergleich lassen sich einige wichtige Feststellungen ableiten:
- Die Grenzwerte fiir 6ges fallen nicht mit dem theoretischen Wert Vg nach
Thornton zusammen. Bei wissrig-kontinuierlicher Betriebsweise liegt der

Flutdurchsatz hoher, bei organisch-kontinuierlichem Betrieb tiefer als Vg.

- Die MeBwerte des Holdup bestidtigen die FluBgleichung in der Form (10)

8(1—82)

u (1-g)L+e

rel = vo(l+L)‘
fir kleine Werte von € recht gut. Zur Berechnung von v, wurde jedoch der
Koeffizient in Gleichung (12) von 0,6 auf 0,185 reduziert. Miiller /18/
bemerkt, daR die Ubereinstimmung fiir andere Frequenzen schlechter ist, d.h.
man miiBte den festen Koeffizienten in der Thornton-Beziehung (12) durch
eine Funktion der Pulsfrequenz f ersetzen, um zu korrekten Werten der cha-

rakteristischen Geschwindigkeit v, zu kommen. Im Frequenzbereich 0,5 bis

o
2,5 Hz setzt man den Koeffizienten der Gl. (12) daher besser mit 0,172 an

/14/.

~ Wird der Flutpunkt unterhalb von V erreicht, so weicht der Holdup im

g
letzten Drittel der Kurve vom theoretischen Wert ab, d.h. hier gilt
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Gleichung (10) nicht mehr, welcher eine lineare Abhingigkeit der Tropfen-—

schwarmgeschwindigkeit vom Holdup zugrunde liegt (siehe Gleichung (9)).
Auch die Beobachtung von Thornton und McAllister, daR der Holdup auf der
Flutkurve € konstant ist, gilt in diesem Falle nicht mehr. Vielmehr fin-
det Miiller /20/ die in Abb. 18 dargestellte Abhdngigkeit von der Puls-

frequenz. Der Wert €_ nach Gleichung (11) wird nicht erreicht.

g

- Liegt der Flutpunkt oberhalb des theoretischen Wertes Vg, so ist ®¢ > Eg.
Es gibt jedoch keinen Grund, die in Abschnitt 2.1.1 zitierte Feststellung
zu bezweifeln, daR €f auf der ganzen Flutkurve konstant ist. Allerdings
macht die Abb. 16 deutlich, daR die FluBgleichung (10) hier nicht gilt und
dalk man € nicht immer, wie von Thornton vorgeschlagen, nach Gleichung (11)

berechnen kanne.

Fiir diese vom bisherigen Kenntnisstand abweichenden Ergebnisse gilt es nun

eine Erkldrung zu finden.

4.2 EinfluR der Tropfen-Tropfen-Koaleszenz

Um herauszufinden, warum die FluBgleichung in der Nihe des Flutpunkts ihre
Gliltigkeit verliert, werden die in Abschnitt 2.1.1 angegebenen Voraussetzun-—

gen dieser Beziehung nochmals aufgeschrieben:

l. Der Tropfenwiderstand ist durch das Stoke'sche Gesetz gegeben.
2. Die effektive Dichtedifferenz wird mit der mittleren Dichte P, gebildet,
Ap = -
dohc p pm p do
3. Der Tropfendurchmesser ist konstant und unabhingig vom Durchsatz.

4.2.1 Verminderte Koaleszenz

Betrachten wir zuerst den Fall, daR der Flutpunkt unterhalb Vg liegt (Abb.
17). Man beobachtet ein gleichmdRiges Tropfenbild bei dichter Tropfenpackung.

Dies kann wie folgt erklirt werden:

Ndhern sich zwei Tropfen bis auf einen kleinen Abstand H, so beeinflussen sie
sich gegenseitig. Im Bereich zwischen den beiden Tropfen entsteht durch die
Verdrangung der kontinuierlichen Phase erhShter Druck. Reicht die kinetische

Energie zur engen Ann#herung aus, so verschmelzen die Tropfen in der Regel
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(Koaleszenzvorgang). Bei groBer Zihigkeit der kontinuierlichen Phase unter-
bleibt die Tropfenvereinigung, da die Krdfte, die zur Ann&herung der Tropfen
fithren, nur kurzzeitig wirken. Digs gilt auch dann noch, wenn durch ErhShung
der Kolonnenbelastung die Tropfendichte, d.h. die Tropfenzahl pro Raumein-
heit, stark ansteigt. Der zwischen den Tropfen liegende Film aus kontinuier-
licher Phase kann nicht durchbrochen werden, seine Dicke schwankt um einen
Mittelwert. Je kompakter der Tropfenschwarm wird, desto genauer folgt er der
Pulsbewegung. Dadurch kommt die Férderleistung der dispersen Phase schlieR-

lich zum Erliegen - die Kolonne flutet.

Die Verdichtung des Tropfenschwarms erzeugt die zuvor erwdhnten Verdringungs-
kridfte Kd’ die mit 1/H bei Verringerung des Abstands zunehmen /32/. Damit
wird die Aufstiegsgeschwindigkeit des Einzeltropfens nicht mehr durch das
Stoke'sche-Gesetz alleine bestimmt, die Voraussetzung 1 fiir die FluBgleichung

ist verletzt.

Die bei der Annidherung von Tropfen aufzubringende Verdringungsarbeit wird
primdr in Dissipationsenergie umgesetzt. Wesentliche Anderungen der GriRe
dieser Energie kdnnen sich jedoch durch elektrische Doppelschichten (bei
Anwesenheit von Elektrolyten), durch Abweichungen der Tropfenform von der
Rugelgestalt, durch Stoffiibergang oder durch oberflichenaktive Stoffe et—
geben. Die zur Tropfenanndherung bendtigte Kraft hdngt auBerdem noch von der
Relativgeschwindigkeit der beiden Tropfen ab /32/. Das bedeutet: auch die in
der Pulskolonne sich einstellende Turbulenzenergie spielt eine Rolle. All
diegse Einfliisse zusammen erzeugen die Abweichung des Holdup am Flutpunkt &
von dem aus der FluBgleichung ermittelten Wert Eg. Die FluBgleichung enthidlt
also nur den Tropfenwiderstand, den Auftrieb sowie die in Abschnitt 2.1.1
ausgefiihrten Betriebsgeometrie— und Stoffparameter. Fiir den theoretischen

Maximaldurchsatz V_ bestimmt sich aus €. und dem Tropfenspektrum die zuge-

hérige Tropfendichfi. Sie 1dBt sich aucsgdurch einen mittleren Tropfenabstand
Hg charakterisieren. Wenn nun die Reichweite H der Verdringungskraft, die
sich aus den oben angegebenen Einfliissen Viskositit der kontinuierlichen
Phase, Tropfenform, Stoffiibergang usw. ergibt, grdRer wird als Hg, wenn die
Verdridngungskraft Ky also dominant wird, so 1&dBt sich der Tropfenschwarm
nicht mehr bis zu seinem theoretischen Wert verdichten. Sobald diese Bedin-
gung greift, wird die Holdupkurve von der FluBgleichung abweichen und der

Flutpunkt wird schon bei & < €g erreicht (Abb. 17).




Verminderte Koaleszenz kann eine originire Eigenschaft des Stoffsystems sein,
aber auch eine Folge von Koaleszenzheﬁmung, d-h. einer StOrung der Stoffpaa-
rung durch Tenside, wie sie Schmidt et al. in /31/ fiir das PUREX-System be-

schreiben.
4.2.2 Starke Koaleszenzneigung

Beim zweiten wichtigen Fall liegt der Flutdurchsatz hdher als Gg (Abb. 16).
Man beobachtet die fiir den instabilen Arbeitsbereich charakteristischen Zu-
sammenballungen der dispersen Phase. Abb. 19a (entnommen aus /31/) zeigt
dieses Tropfenbild im Vergleich zum Tropfenschwarm des Dispersionsbereichs
(Abb. 19b), bei dem lediglich der Durchsatz bei sonst gleichen Betriebspara-
metern zuriickgenommen wurde. Die groRBen Fliissigkeitsballen kdnnen bei ihrer
Wanderung mehrere Zwischenb8den unversehrt iiberwinden, bis sie redispergiert
werden. Dies verursacht die in der Einfiihrung schon erwdhnten starken zeitli-

chen und lokalen Holdup-Schwankungen.

Der Sauterdurchmesser eines Tropfenschwarms dndert sich entlang einer Puls-

kolonne nach der Beziehung von Kagan et al. /33/
B /o o.=0,1_ -0,1 -0,11
dyg = CVoo rRe Fr N (20)

Mit zunehmender Bodenzahl N verringert sich dg9. Nach 20 bis 25 Zwischenbdden
ist der Dispersionsvorgang im wesentlichen abgeschlossen. Ursache daflir ist
neben dem ver#nderten Tropfenbildungsmechanismus fiir kleine Trdpfchen /23/
auch die zunehmende Tropfendichte, d.h. die Tropfen-Tropfen—-Koaleszenz. Die
Tropfenerzeugung kommt schlieRlich ins Gleichgewicht mit der Tropfenver-
nichtung durch Koaleszenz. Verdichtet man den Tropfenschwarm durch hdhere

Belastung der Kolonne, z.B. durch gr6Beren Durchsatz \ so kann der

ges’

mittlere Tropfenabstand bis zum theoretischen Wert H_ verringert werden. Geht

man aber liber ég mit dem Durchsatz hinaus, so setzt £ZSsiv Tropfen-Tropfen—
Koaleszenz ein. Der Tropfenabstand kann nicht wesentlich unter Hg verkleinert
werden. Die h&here Transportleistung des Tropfenschwarms wird jetzt durch
Verschiebung des Tropfenspektrums zu gréBeren Durchmessern /14/ erreicht, denn
groBere Tropfen befdrdern nicht nur ein grdBeres Volumen, sondern erreichen
auch h8here Geschwindigkeiten. Damit ist aber die obengenannte Voraussetzung

3 der FluBgleichung verletzt.




4.3 Hypothese zur Berechnung der Stabilitdtslinie

Zundchst sollen die Bedingungen zusammengefalt werden, unter denen die FluB-

gleichung ihre Gliltigkeit behdlt:

- Bei kleinem Durchsatz 13Rt sich die FluBgleichung experimentell gut verifi-
zieren (Abb. 16 und 17). Hier spielt Koaleszenz keine Rolle, der mittlere
Tropfenabstand H ist groB. Das Tropfenspektrum nach der Einlaufldnge wird
durch eine Grenze des Tropfenbildungsmechanismus' bestimmt.

- Bei kleiner Pulsintensitdt A f in der Nihe der unteren Flutgrenze bleiben
alle Voraussetzungen der FluRBgleichung erfiillt. Der mittlere Tropfendurch-
messer ist groB und die Tropfendichte erreicht jenen kritischen Wert nicht,
bei dem sich verminderte oder dominante Koaleszenz bemerkbar machen wiirden.
Das Tropfenspektrum wird wesentlich durch eine Tropfenbildung geprigt, die
aus einer kompakten Phase oder aus einer unter dem Zwischenboden gestauten
Tropfenschicht heraus stattfindet.

—- Falls es das Stoffsystem zul#dBt, kann man die Kolonnenbelastung (Durchsatz,
Pulsintensitit) so weit steigern, daR der kritische Tropfenabstand Hg (d.h.
der Durchsatz ﬁg(f,A)) erreicht wird. Es stellt sich ein Gleichgewicht
zwischen Tropfenbildung und Koaleszenz ein, welches das Tropfenspektrum
bestimmt. Erst bei weiterer Steigerung der Kolonnenbelastung gewinnt der
Koaleszenzvorgang die Oberhand und die Tropfendurchmesser vergrbBern sich -

die Kolonne gelangt in den instabilen Betriebsbereich.

Diese Vorstellung ist noch nicht in allen Einzelheiten durch Experimente
belegt, sie hat hypothetischen Charakter. So kann beim gegenwdrtigen Stand
der Forschung ein passender Wert fiir den Tropfenabstand H im Schwarm noch
nicht angegeben werden. Trotzdem wird hier die Hypothese aufgestellt, dalR
6g(f,A) die Stabilitdtslinie bedeutet; sie ist widerspruchsfrei und einleuch-

tend. Vg (bzw. die zugehdrige Relativgeschwindigkeit u ) 14Bt sich aus

rel,g

der FluBgleichung, Form (10), berechnen, wenn man
~ den passenden Wert des Holdup Eg nach Gleichung (11) einsetzt,
- den Koeffizienten in der Gleichung (12) zur Bestimmung der charakteris-—

tischen Geschwindigkeit v_ anpalBt,

o
=~ und in derselben Gleichung die Frequenzabhingigkeit von Vo verbessert, wie

in Abschnitt 4.1 festgestellt wurde.

Die auf der Stabilit#dtslinie geltenden Koaleszenzparameter beschreiben das

Koaleszenzverhalten, auf das die Begriffe verstidrkte oder verminderte Koales-—




zenz bezogen sind. Sie kdnnen von der Pulsation abhidngig sein.

Die Hypothese erklirt auch, warum Eg auf der Stabilitdtslinie konstant ist,
ebenso wie € auf der Flutkurve, wenn der Betriebsbereich ein instabiles
Gebiet enthdlt, wdhrend €& bei Vorliegen verminderter Koaleszenz von der
Pulsfrequenz abhingt. Das ist in Abb. 18 zu sehen, die den Holdup-Verlauf bei
Fluten in Abh#ngigkeit der Pulsfrequenz fiir eine organisch-kontinuierlich

betriebene Kolonne zeigt.

Flir schwache Koaleszenz ist festzustellen: Die Kurve Ef(f) ist etwa genauso

geformt, wie die Flutkurve i (f)e Sie erreicht aber auch im Maximum den

ges
Wert der Stabilitdtslinie €g nicht. Der Grund ist nach den Aussagen des Ab-
schnitts 4.2.1 klar: der Tropfenschwarm 1dBt sich nicht so stark verdichten,
daR die Stabilitdtslinie erreicht wiirde. Fluten setzt schon bei einem mittle-

ren Tropfenabstand H > H_ ein. Warum ist aber €& von der Frequenz abhidngig ?

Im Dispersionsbereich is% der Tropfendurchmesser nahezu konstant, wie Schmidt
et al. feststellen /14/. Das bedeutet, daR der mittlere Tropfenabstand H an
der oberen Flutgrenze mit steigender Pulsfrequenz wegen des abnehmenden Hold-
ups wichst. Nun folgt aus dem Koaleszenzmodell von McAvoy und Kintner /32/,
daR die Verdrdngungskraft Ky linear mit der Relativgeschwindigkeit der beiden
Tropfen ansteigt. Bei hSherer Pulsfrequenz, d.h. grdoRerer Schwankungsge-
schwindigkeit der Tropfen, fiihren also grdBere Verdrdngungskrdfte zu einer

Spreizung des Tropfenschwarms und damit zur Verminderung des Holdups, was den

Verlauf des rechten Zweigs der Funktion ¢&(f) in Abb. 18 erklirt.

Falls aber die Stabilititslinie erreicht oder iiberschritten werden kann, so
setzt verstdrkte Koaleszenz ein und der Tropfenabstand Hg(€g> kann nicht
wesentlich unterschritten werden. Insbesondere ist dieser Vorgang véllig un-
abhdngig von der Pulsation und man kommt zu den in der Literatur angegebenen

konstanten Holdupwerten €ge

Um die vorliegende Hypothese zu erhdrten, miissen noch weitere Messungen der
Stabilitdtslinie abgewartet werden. Als sensitive GroRe bietet sich der Hold-
up an /34/. Die aus /16/ entnommene Abb. 20 zeigt den Verlauf des Holdup
entlang einer Kolonne. Mit zunehmendem Durchsatz steigert sich auch der
Holdup; beim Uberschreiten der Stabilititslinie zeigt sich vor allem am Ein-
tritt der dispersen Phase ein charakteristischer Sprung. Im vorliegenden Fall

zieht eine DurchsatzerhSung um 17 % eine Veridnderung des Holdup am unteren
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Kolonnenende von 18 % auf 72 % nach sich!

5. Bewertung der Flutgleichungen und ihrer Grundlagen

5.1 Korrelationen

Einsatzgebiet der Korrelationen ist vor allem die Auslegung von Pulskolonnen.
Die Industrie stuft Rechenergebnisse, die mit einer Genauigkeit von 5 bis 10 %
angegeben werden kSnnen, als brauchbar ein. Miissen Abweichungen bis zu 40 %
erwartet werden, so kénnen solche Beziehungen immer noch flir grobe Abschidtzun~-

gen herangezogen werden.
5.1.1 Die Gleichungen von Pike, Thornton und Smoot et al.

Gemeinsames Merkmal dieser Beziehungen ist, daB sie nur die obere Flutgrenze
beschreiben. Pike hat als einer der ersten die Problematik des Flutens bear-
beitet und mit seiner Modellierung der Durchstr8mung der Zwischenbdden we-
sentliche Fundamente der Flutkorrelationen gelegt. Die beiden von ihm ange-
gebenen Unsicherheiten seiner Flutgleichung beziehen sich jedoch nur auf
seine Versuche und die untersuchten Stoffsysteme Benzol/Wasser und Trichlor-
dthylen/Wasser. McAllister hat diese Beziehung in seine Arbeit miteinbezogen

- siehe Gleichung (A2) - und rdt schlieBlich von ihrer Anwendung ab.

Thornton ging von der FluBgleichung (8) aus, die von Gayler et al. fiir Fiill-
kdrperkolonnen aufgestellt worden war. Deshalb richtete er sein Hauptaugen-
merk auf die Ermittlung der charakteristischen Geschwindigkeit v,. Dabei hat
er dem damaligen Kenntnisstand entsprechend Koaleszenzvorgidnge ausgeschlos-—
sen. In Wirklichkeit sind bei den sechs untersuchten Stoffsystemen iiberwie-
gend instabile Arbeitsbereiche vorgekommen, wie sich folgendermaBen er-
schlieBen 14Bt: Rechnet man mit der FluBgleichung z.B. das Experiment in Abb.
16 nach, so findet man, daR die gerechnete Kurve vges(e) {iber den MeBwerten
liegt, wenn man die charakteristische Geschwindigkeit aus der Originalglei-
chung (12) von Thornton bestimmt. Sie endet bei einem Flutdurchsatz oberhalb
Vg, also im instabilen Arbeitsbereich. Aus den Flutdurchsdtzen hat aber
Thornton die Beziehung (12) gewonnen. Damit ist starke Koaleszenz nachgewie-

sene.

Thornton hat in Gleichung (12) die vom Puls an den ZwischenbSden dissipierte
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Leistung Wf eingefiihrt, die auch von anderen Forschern i{ibernommen wurde. Dies
und die Verwendung der FluBgleichung machen das Modell von Thornton vielsei-
tig einsetzbar. So haben Schmidt et al. /14/ diese Theorie benutzt, um den
Holdup €(f) zu berechnen. Man kann damit auch prinzipiell Sieb- und Diisen-
b8den unterscheiden liber eine Anpassung des DurchfluBkoeffizienten C,» und
nicht zuletzt kann man sie zur Berechnung der Stabilitdtslinie heranziehen.
C0 ist jedoch bis heute fiir die {iblicherweise langsamen Zweiphasenstrdmungen
(Re = 300 in den Bohrungen!) nicht sicher zu bestimmen. Deshalb hat Thornton
generell den Wert 0,6 angesetzt, was die wirklichen Verhdltnisse nicht
trifft. Die Ergebnisse flir Siebbdden werden dadurch nicht falsch, der Uber-

gang auf andere Lochformen aber erschwert.

Thornton untersuchte 6 Stoffsysteme, Anderte den Bodenabstand, Lochdurch-
messer und Freifldche der Siebbdden mehrfach und hat als einer von wenigen
neben sinusfdérmigen auch mit sdgezahn— und trapezartigen Pulsformen experi-
mentiert. Seine Ergebnisse werden auch von McAllister zu den zuverldssigsten

gerechnet (siehe Gl. (12)).

Smoot, Mar und Babb haben 665 Flutpunkte zu einer Gleichung zusammengefaBt,
die nahezu von demselben Ansatz ausging, mit dem Thornton die charakteris-—
tische Geschwindigkeit berechnet. Vom Standpunkt der Modellierung physikali-
scher Zusammenhinge her gesehen, ist diese Darstellung undurchsichtiger, die
Handhabung ist jedoch einfacher und die Ergebnisse sind nahezu identisch mit

denen von Thornton; man vergleiche dazu die Abb. A3 und die Beziehung (18).

5.1.2 Die McAllister—Gleichung

Altere Flutkorrelationen beschreiben meist nur die obere Flutgrenze, wihrend
spdter beide Flutgrenzen getrennt, zumeist als Geraden, angegeben werden
(z.B. in /33/). McAllister legt als einziger einen beide Flutgrenzen um-—
fassenden Kurvenzug vor. Fir die Auslegung hat dies den Vorteil, daR der
Betriebspunkt direkt unterhalb des Kurvenmaximums gew#dhlt werden kann. Dort
hat man bei verniinftigem Sicherheitsabstand zu der Flutgrenze hohen Durchsatz

und damit kleine und kostenglinstige Kolonnenabmessungen.

Die Einschitzung der Unsicherheit der McAllister—Gleichung gestaltet sich

etwas schwierig. Hauptproblem ist die am SchluB des Abschnitts 3.2.1 ge-




troffene Feststellung, daB McAllister et al. zwei verschiedene mittlere Ab-
weichungen zwischen Rechnung und Experiment angeben, ndmlich die mittlere
prozentuale Abweichung d des Flutdurchsatzes nach Gl. (éél_und eine in den
dimensionslosen RechengrdBen Y ausgedriickte Abweichung AeY nach Gl. (Al). Man
sieht fiir einige Variable Y leicht ein, daR beide Zahlenwerte gleich sein
miikten. Aber auch bei der von McAllister et al. benutzten Variablen Y; ist

das unterschiedliche Vorzeichen von AeY und d HuBerst unwahrscheinlich.

Tabelle 3 gibt diese Abweichungen fiir einige Gleichungen wieder. Der Ver-

fasser neigt aus zwei Griinden dazu, Teil a) der Tabelle den Vorzug zu geben:

- Das Rechenprogramm, mit dem Tabelle 3a erarbeitet wurde, ist eine hidufig
eingesetzte Entwicklung der Biostatistischen Abteilung der University of
California in Los Angeles. Die weite Verbreitung 13Bt erwarten, daB sdmt-
liche Fehler eliminiert wurden.

- Die Regressionsanalyse wird mit den logarithmischen GréBen Y durchgefiihrt,
dehe der Mittelwert AY = 0. Geht man zu den Antilogarithmen iiber, so wird
die symmetrische Verteilung der positiven und negativen Abweichungen ver—
zerrt, so daB schlieRlich gilt:IA_eY| <IA+eY

der Tabelle 3a) iiberein, widhrend in Teil b) eine symmetrische Standardab-

o Damit stimmen die Angaben

weichung verzeichnet ist.

Die aus der Regressionsanalyse stammende systematische Abweichung AeY kann im
Rechenergebnis leicht berlicksichtigt werden. Der verbleibende Rest der sta-
tistischen Streuung fithrt mit den Werten der Tabelle 3a zu folgender Beurtei-
lung der Beziehung von McAllister et al., wenn man den eingangs des Kapitels
5 formulierten MaRstab anlegt: Die Gleichung ist zur groben Abschitzung der
KolonnenabmaBe geeignet, wenn man damit zufrieden ist, daB der Fehler bei der
Berechnung des Flutpunkts nur in 55 % aller Fdlle unter 30 % liegt. Diese

Problematik wird im Abschnitt 5.3 und im Anhang II genauer untersucht.

Die umfangreiche Datenbasis, aus der Gleichung (19) entstand, erlaubt derart

gesicherte Aussagen. Dennoch hat sie einige Mingel:

— Der Datensatz enthdlt keine ganzen Kurvenzlige, sondern meist unzusammen-
héngende Einzelmessungen. Daher fehlt die Kontrolle iiber die Form der Flut-
kurve (siehe Abschnitt 5.2). Wenn in der Arbeit /17/ trotzdem Vergleiche

von Rechnungen mit Experimenten vorgefilhrt werden, so handelt es sich um




vergleichbare Experimente, wobei die Rechnung mit den Mittelwerten der

einzelnen Versuchsparameter ausgefiihrt wurden.

In den letzten Jahren haben bei der Wiederaufarbeitung abgebrannter Kern-
elemente von Reaktoren hohe FluBverhidltnisse Bedeutung erlangt. Der hdchste
Einzelwert in der Datensammlung von McAllister et al. ist 12, dagegen sind

kleine FluRverhdltnisse bis zu 0,01 hiufiger vertreten.

Das Betriebsverhalten einer Pulskolonne wird wesentlich von der Verweil-
zeit des Tropfenschwarms, d.h. vom Tropfenspektrum und der Tropfendichte
bestimmt. Beide Gr&Ben hingen eng mit dem Tropfenbildungsmechanismus und
mit Koaleszenzvorgingen in der Kolonne zusammen. Deshalb sind die Benetzung
der Konstruktionswerkstoffe durch die kontinuierliche Phase und das Koales-
zenzverhalten des Stoffsystems zwei wichtige GrdRen /34/, die jedoch in die
besagte Datei nicht aufgenommen wurden. Dadurch sind die betrdchtlichen
Schwankungen der Abweichung von Rechnung und Experiment begriindet. Unter-
stellt man, daR das Koaleszenzverhalten durch Stofftransfer wesentlich ver-
dndert wird, so wird diese Aussage durch die in Abschnitt Al.4 behandelte
Anwendung der McAllister—Beziehung (19) bzw. (A3) auf andere Datengruppen
gestlitzt. Aus Tabelle A4 ist ersichtlich, daR der hierzu durchgefiihrte Test
immer dann positiv ausfidllt, wenn die kontinuierliche Phase die Zwischen-

b8den benetzt und kein Stoffilibergang stattfindet.

5.2 Vergleich mit ganzen Kurvenziigen

Stellt man die in Abschnitt 3.2.2 gegebene statistische Ubersicht iiber die
Arbeiten des Kernforschungszentrums neben die entsprechende Auswertung der

Literatur in Tabelle 3, so f#llt auf:

—~ Die mittlere Durchsatzabweichung AV ist etwa doppelt so groB wie bei

es
McAllister et al. bei entgegengesetflem Vorzeichen. (Man beachte den Unter-
schied in der Definition der Abweichung!)

Die Standardabweichung S A ist mit 32 % erstaunlich gering. Dies mag auf die
Begrenzung dieser Untersuchung zurlickzufiihren sein - es wurde nur im PUREX-
Stoffsystem gemessen.
Die Lageabweichungen der unabhingigen Variablen A und f haben keine Ent-
sprechung. Zu der groBen Abweichung der Frequenz des Maximums muB man sich

vergegenwdrtigen, daR diese Abweichungen absolut gesehen im 1/10-Hz-Bereich
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liegen. Die Abweichung des Pulshubs am Kurvenmaximum kdnnte dadurch verur-
sacht worden sein, daR alle Kolonnen, fiir die diese Auftragungsart gewdhlt

wurde, mit einer Luftpulsationseinrichtung ausgeriistet waren.

Was die Durchsatzabweichung angeht, so mulB man sich dariiber im klaren sein,
daB hier die mittlere Abweichung einer Kurve mit der Abweichung eines sensib-
len Punktes, ndmlich des Maximums, verglichen wird. Die Lageabweichung beziig-
lich der Abszisse wird vor allem durch den Funktionsansatz zu beeinflussen

seine.

Es ist nicht fiblich, die Form der Flutkurve durch eine MaBzahl zu charakteri-
sieren. Man konnte dies &hnlich dem Verfahren fiir Verteilungskurven der Sta-
tistik durch Angabe des zweiten Momentes tun (Varianz). Statt dessen soll
hier die qualitative Aussage geniigen: Aus den Abb. 3 bis 13 gewinnt man den
Eindruck, daB die obere Flutgrenze bei hSheren Pulsfrequenzen bzw. groBeren

Pulsamplituden durch die McAllister-Gleichung zu flach wiedergegeben wird.

Allgemein sollte man jedoch feststellen, daB derartige Aussagen, gewonnen an
einer begrenzten Zahl von Flutkurven, nicht mit statistisch objektivierten
Erkenntnissen konkurrieren koSnnen. So ist es nicht ohne Risiko, aus einzelnen
semessenen Kurven direkt Schliisse zu ziehen, wie folgendes Beispiel beweist:
In Abb. 3 und 4 sind gemessene Flutkurven der IRB-Kolonne enthalten. Aus
ithnen wiirde man folgern, daB die Flutgrenze bei grdBerem FluRverhdltnis hoher
liegt. Die Gleichungen von McAllister und Smoot sagen das Gegenteil aus. In
der Tat muB man das Experiment mit L = 50 (Abb. 4) vom Standpunkt der Stati-
stik her gesehen als AusreiBer bezeichnen. Miiller /20/ hat ndmlich an einem
Ausschnitt der Flutkurve bei organisch-kontinuierlichem Betrieb und FluBver-—
hdltnissen L = 3, 9 und 49 die Tendenz der Gleichungen bestédtigt. Anderer-
seits beobachten Wiinsch, Schmidt et al. /35/ bei widssrig-kontinuierlicher
Betriebsweise und hohem FluRverhdltnis wiederum eine Ausdehnung des instabi-
len Betriebsbereichs wie in friitheren Experimenten (Abb. 21 und 22). Aller-
dings war hier der Bodenabstand verdoppelt und vor dem Fluten trat Phasenin-
version ein, d.h. die Kolonne wechselte in die organisch-kontinuierliche
Betriebsweise iiber. Man sieht, zum gegenwdrtigen Zeitpunkt kdnnen Unsicher-
heiten iiber das Flutverhalten von widssrig—kontinuierlich betriebenen Pulsko-

lonnen bei hohem FluRBverh#ltnis nicht ausgeschlossen werden.




5.3 Ergebnisse

Bisher wurden Aussagen zur Flutgrenze von Pulskolonnen fast ausschlieBlich

auf statistischem Wege gewonnen. Am konsequentesten haben dies McAllister und

seine Mitarbeiter verfolgt. Schon der Umfang des gesammelten Ausgangsmate-—

rials ist bedeutend. Er bietet in der Regel (d. h. fiir einige wichtige Fille,

insbesondere fiir die Datengruppe 1) die Gewihr,

- daR alle Parameter und MeRdaten stochastisch unabhingig, d. h. zufdllig
zusammengestellt sind,

- daB sie normal verteilt vorliegen,

- daB alle Parameter geniigend oft variiert wurden.

Die ersten beiden Punkte gehen in die Richtigkeit und Zuverldssigkeit der

Ergebnisse ein, der letzte wirkt sich auf ihre allgemeine Anwendbarkeit aus.

Erstmals wurde auch versucht, den ProzeR der Auswahl von dimensionslosen
Kennzahlen und der daraus aufgebauten Korrelationsgleichugnen mit Hilfe sta-—
tistischer MeBzahlen und Priifverfahren zu optimieren. Ziel ist dabei, eine
einfache Beziehung zu finden, fiir die die Streuung der MeRBwerte um die ge-
rechnete Kurve (Anpassungsfehler und Experimentierfehler zusammen) mdglichst
klein ist. Eine natlirliche Untergrenze fiir diesen Anpassungsfehler bildet der
Experimentierfehler, d. h. die Streuung der gemessenen Flutpunktsdaten um
ihren Mittelwert (Dazu sind mehrfache Messungen eines Flutpunktes notwendig).
Sinnvollerweise sollte man filir das Verhdltnis Anpassungsfehler zu Experimen-—
tierfehler keine Werte kleiner 1 anstreben. In einer Vorstudie haben McAlli-
ster et al. die von Pike /5, 27/ gemessenen Flutdaten (Datengruppe 1) be-
nutzt, um sich lber den Zahlenwert dieses Verh#dltnisses fiir verschiedene
Gleichungsansitze zu orientieren. Die Berichte von Pike vermitteln den Ein-
druck, daB mit groRer Sorgfalt und Umsicht gemessen wurde, der Experimentier-
fehler lag bei +3,6 % /27/. Fiir gute Ansitze mit der abhingigen Variablen

Yy = 1n (u, + ug)/(4, + Ay) betrug das Verhdltnis Anpassungsfehler/Experimen—
tierfehler 1,5, eine Zahl, die im Rahmen liblicher statistischer Schwankungen
mit 1 vergleichbar ist. Daraus kann geschlossen werden, daR sich die Suche

nach genaueren Korrelationsansitzen nicht lohnt.

Eine mit statistischen Methoden ausgearbeitete Beziehung liefert eine doppel-

te Aussage:

— Sie gibt den Zahlenwert der gesuchten Gr8Be. Fiir den planenden Ingenieur
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stellt dies eine Schdtzung des Flutpunkts der projektierten Kolonne dar bei
vorgegebenen Betriebsvariablen;

- dieser Schitzwert wird mit einem Toleranzintervall versehen, innerhalb dem
der zu erwartende Flutpunkt mit angebbarer statistischer Sicherheit liegen
wird. Die GroBe des Intervalls und die HOhe der Sicherheit hdngen iliber die
Verteilungsfunktion miteinander zusammen, eine dieser GroBen ist frei wihl-

bar.
Zum ersten Teil der Aussage:

Im Anhang II wird begriindet, daB die Definition der Abweichung zwischen Rech~-
nung und Experiment fiir Teil a der Tabelle 3 anders gefaBt werden sollte
(Definition (Al2) anstelle von (Al)). Weiter wird dort gezeigt, dall die Ab~-
welchungen zwischen Rechnung und Experiment der Lognormalverteilung gehor-
chen. Dies hat zur Folge, daR der Flutpunkt durch die vorgelggﬁen Korrelatio-
nen systematisch iiberschidtzt wird. Die mittlere Abweichung AeY ist flir einige
Flutbeziehungen in Tabelle 3a enthalten, fiir anndhernd 100 Gleichungen in der

Literaturstelle /17/. Der errechnete Flutpunkt kdnnte also ohne weiteres

korrigiert werden.

Vom Standpunkt der Auslegung einer Pulskolonne her gesehen, ist jedoch zu
fragen, ob eine solche Korrektur sinnvoll ist. Der wahrscheinlichste Wert fiir
die Abweichung des Flutdurchsatzes, der sich einstellen wird, liegt im Be-
reich der groBten Wahrscheinlichkeitsdichte, siehe Abb. A5. Diese ergibt sich
fiir die McAllister—-Beziehung nach (Al7) zu AeYlmod = —~15,21 %. Trotzdem
ergibt sich fiir einen Flutdurchsatz, der 10 bis 20 % nach unten vom gerechne-
ten Wert abweicht, nur eine Wahrscheinlichkeit von 10,6 %. Dak sich der wahr-
scheinlichste Wert so schlecht vorhersagen 1d4Bt, liegt an der groBen Streuung
der Abweichungen Ael. Anstatt den wahrscheinlichsten Wert zur Auslegungs-
groke zu machen, wird man sich eher fragen, welche Menge kann die Pulskolonne

garantiert durchsetzen? Die Antwort gibt der
zweite Teil der Aussage:

McAllister gibt den Mittelwert der Abweichung nach oben und unten an; fiir die
Lognormalverteilung wiren dies AeY = ~25,65 % und A+e§ = 42,85 %. Die Werte
dazwischen werden mit einer statistischen Sicherheit von 57,73 % angenommen.

Abweichungen nach oben und unten sind gleich wahrscheinlich.




Umgekehrt 18Rt sich auch die Frage beantworten, wie groB das Toleranzinter-
vall bei vorgegebener statistischer Sicherheit S wird. Nachfolgend fiir die

McAllister-Beziehung einige Beispiele (Angaben in %):

S AeY u AeY o
50 ~23,96 31,52
68,27 ~33,38 50,12
90 ~-48,80 94,60
95 -55,10 121,70

Positive und negative Abweichungen sind wieder gleich wahrscheinlich. Ursache
der groRen Intervalle ist die Tatsache, daB zwei gewichtige EinfluBparameter,
ndmlich das Koaleszenzverhalten und die Benetzung der Einbauten durch die
kontinuierliche Phase, unkontrolliert schwanken kdnnen. Gliicklicherweise ist
wegen der Charakteristik der Verteilung wenigstens die wichtige Untergrenze
des Toleranzintervalls enger gefaRt, die den Mindestdurchsatz der Kolonne

angibt.

Soll die McAllister—Gleichung auf andere Datengruppen angewendet werden, so

wurde die Korrektur des Rechenwertes mit Hilfe von (Al0) empfohlen:

°

. Vges,calc

\Y
ges,korr 1—31/100
]

Zahlenangaben iiber die mittlere Durchsatzabweichungen aj der Datengruppe ]
finden sich in /21/, wobei jedoch festzustellen ist, daR sie auf der Annahme
normalverteilter dj errechnet wurden. Welcher Fehler dadurch entsteht, kann
aus dem Vergleich der Betrdge in Tabelle 3a und b abgeschidtzt werden. Die
mittleren Abweichungen unterscheiden sich bei der McAllistergleichung zufdl-
lig nicht, flir die wichtigere Untergrenze des Toleranzintervalls ergibt die
Normalverteilung beim 1 o -Intervall (mit einer (Al2) entsprechenden Neudefi-
nition von (A6): d:(uf,calc_uf,exp)/uf,exp) 8,6 4 — 44,7 % = -36,1 %. Dem
entspricht bei der Lognormalverteilung das Intervall mit der statistischen
Sicherheit 68,27 %, dessen Untergrenze bei -33,38 % liegt. Gegen diese Ab-

schitzung gibt es folgenden Einwand: Die Mittelwerte AeY und d lassen sich

nur vergleichen, wenn die Kennzahl Y auBer der Leerrohrgeschwindigkeit ug am
Flutpunkt keine weiteren Gr&Ben enthdlt, die vom Flutdurchsatz abhingen. Die

von McAllister et al. verwendete Variable ist aber mit Ac + Ad aufgebaut;
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diese GroRBe ist von uy abhdngig. Es kann jedoch z. Z. nichts besseres als die

Korrektur (Al10) vorgeschlagen werden.

6. Methoden und Ziele kiinftiger Forschung auf dem Gebiet der Betriebsbereiche

Mit der bisher erreichten Vorhersagesicherheit der Betriebsbereiche von Puls-
kolonnen kann man nicht recht zufrieden sein. Die als Ursache der Unsicher-
heit erkannten Benetzungs— und Koaleszenzphidnomene miissen in den Flutkorrela-
tionen berilicksichtigt werden. Ob noch weitere Paramter in Flutkorrelationen
aufgenommen werden sollten, um die Fehlergrenze unter 10 %Z zu drlicken, 14RBt
sich heute noch nicht entscheiden. Hier schlieBt sich die Frage an: Wie kann

dies bewerkstelligt werden?

Grundsdtzlich kann man in der angewandten Forschung zwei Wege gehen:

- Seit Einflihrung der GroBrechenanlagen werden Apparate wie Pulskolonnen zu-
nehmend hdufiger auf dem Rechner simuliert. Man geht von Bilanzgleichungen
aus und verknlipft Modelle der Einzelphdnomene rechnerisch. Diese Vorgehens-
weise hat den Vorteil einer libersichtlichen Abstraktion, die das Studium
der Wirkung einzelner Vorgdnge in der Kolonne durch Parametervariation
erleichtert. Eine solche physikalische Modellierung ist beziiglich nachtrig-
licher Anderungen sehr flexibel (Beispiel: Thermohydraulik von Reaktor-—
brennelementen).

- Ein ganz anderer Ansatzpunkt bedeutet die Auswertung einer Vielzahl von
Experimenten mit Hilfe statistischer Methoden. Gerade die industrielle An-
wendung von Forschungsergebnissen erfordert ein hohes MaR an Aussagesicher-—
heit, die auf diesem Wege gewonnen wird. Solange eine zuverldssige Aus-
legung noch nicht mdglich ist, werden solche Apparate ohnehin im halb-
technischen MaBstab getestet, so daR auch in der Industrie eine groBere
Menge Versuchsdaten anfidllt. Von Nachteil sind die Kostenintensitdt dieser
Vorgehensweise und die Schwerfdlligkeit gegeniiber Anderungen. Am Beispiel
der Arbeit von McAllister et al. sieht man, daR eine groBe Datenbank nutz-
los werden kann, wenn es nicht gelingt, sie auf allen Positionen durch die
Versuchswerte der Benetzungs— und Koaleszenzparameter zu erginzen — ein

schier unmégliches Unterfangen.

Sicher lassen sich diese beiden Vorgehensweisen auch koppeln, wobei jedoch

wenigstens die von der Statistik gebotene Aussagesicherheit verloren geht.




Bis heute ist aber noch nicht einmal festgelegt, wie die beiden in Rede
stehenden Phdnomene meRtechnisch erfaBt werden sollten. Es ist vorstellbar,
die Benetzung der Zwischenbdden durch Randwinkelmessungen von Tropfen zu
beschreiben, wozu noch die Verteilung dieses Parameters iiber die Bodenober-
fldche ermittelt werden sollte. Eine Teilldsung des Problems haben Schmidt et
ale /31/ geschaffen, indem sie mit einer Ultraschallreinigungsanlage den
Benetzungszustand der Kolonnenbdden auf Dauer konstant halten. Damit kann das

Koaleszenzphdnomen getrennt untersucht werden.

Die Koaleszenzforschung ist noch nicht soweit entwickelt, um mit Sicherheit
Aufséhluﬁ tiber die zu messenden GrodRen geben zu kOnnen. Man nimmt heute an,
daR neben Stoffwerten auch der Energiehaushalt der Turbulenz in der konti-
nuierlichen Phase von Bedeutung ist. Daneben lassen sich noch eine Reihe
weiterer Prozesse denken, die der Tropfendispersion Energie zufithren. Es muR
bezweifelt werden, ob diese Vorgdnge durch eine einfache Scheidezeitmessung

richtig erfaRBt werden.

Zwei weitere Probleme des Pulskolonnenbetriebs miissen als Zukunftsaufgaben

der Forschung gesehen werden:

= Bei groReren Lochdurchmessern der Zwischenbdden (ab 4 mm) tritt ohne Pul-~
sation ein Durchsatz auf, der sogenannte Nulldurchsatz. Er erhtht den maxi-
malen Durchsatz und verschiebt seine Lage zur Ordinate hin. Keine Flut-

korrelation kann dies beriicksichtigen.

- Abhidngig vom Benetzungsverhalten der kontinuierlichen Phase kann es in
einer Pulskolonne zu Schaumbildung kommen. Vorhersagen solcher Zustdnde

sind bis heute nicht mdglich.

Ebenfalls interessant, wenn auch nicht unerldBlich zur Auslegung von Kolon-—
nen, wire die Kenntnis der ungefdhren Lage der Grenze zwischen Mischabsetzer-

und Dispersionsbereich. Auch dafiir gibt es keine Berechnungsmdglichkeit.




7. Formelzeichen
a - momentane Pulsauslenkung
- Durchsatz an kontinuierlicher Phase
d —~ Durchsatz an disperser Phase
- Mittelwert der prozentualen Durchsatzabweichung
dp - Tropfendurchmesser
d, - Lochdurchmesser des Kolonnenbodens
d32 ~ Sauter—Durchmesser
f - Pulsfrequenz
f ~ Funktionssymbol der Wahrscheinlichkeitsdichte
g ~ Erdbeschleunigung
k —~ Zahl der Koeffizienten eines Regressionsansatzes
m - Zahl der Untergruppen einer Stichprobe
n - Umfang einer Stichprobe
s - Standardabweichung einer Stichprobe
- Zeit |
t - Variable (PriifgroBe) der Studentverteilung
u - Leerrohrgeschwindigkeit
ug - relative Leerrohrgeschwindigkeit am Flutpunkt
Uraq=totuy - relative Leerrohrgeschwindigkeit
u' - Leerrohrgeschwindigkeit an der unteren Flutgrenze
v - Geschwindigkeit eines Partikels
Vo - charakteristische Geschwindigkeit
w - Geschwindigkeit in der Bohrung eines Kolonnenbodens
Yool ~ relative Geschwindigkeit zweier Tropfen
z ~ Abweichung zwischen Versuchs- und Rechenwert
A -~ Pulshub
C - Koeffizient in Gleichung (20)
Co —~ DurchfluBkoeffizient fiir Kolonnenbdden
D ~ Kolonnendurchmesser
F = s%/s - statistische PriifgréBe nach Fisher
Fr - Froude-Zahl
H -~ mittlerer Tropfenabstand einer Tropfenverteilung
Ky - Auftriebskraft
Ky - Verdridngungskraft
Kp - Reibungskraft
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FluBverhdltnis

Anzahl der Kolonnenbdden

Druck

Kolonnenquerschnitt

multipler Korrelationskoeffizient
Reynolds~Zahl

Bodenabstand

statistische Sicherheit

Zykluszeit eines Pulses (mit Index: Teile davon)
Durchsatz

unabhédngige Variable der Flutgleichungen

abhingige Variable der Flutgleichungen

Signifikanzspiegel

Erwartungswert einer Abweichung

Holdup

Freifldchenverh#dltnis des Kolonnenbodens
allgemeine abhingige Variable der Varianzanalyse
Geschwindigkeitsverhdltnis nach Pike (s. S. 95)
dynamische Zihigkeit

Freiheitsgrad einer statistischen GroBe
allgemeine unabhingige Variable der Varianzanalyse
Dichte

Grenzflidchenspannung

Standardabweichung

von der Masseneinheit dissipierte Pulsleistung

Geschwindigkeitskorrekturfunktion flir den PulseinfluB
Geschwindigkeitsmittelwert nach Pike (Abb. A4)
Differenz

Korrekturfunktion fiir Geometrie und Stoffsystem

Geschwindigkeitsmittelwert nach Pike (Abb.A4)
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Indices

+ - Abweichung nach oben

- - Abweichung nach unten

c - kontinuierlich

cale - Rechenwert

d - dispers

exp - experimentell

f - Wert am Flutpunkt

g - Grenzwert, nach der FluBgleichung berechnet
ges - gesamt

i,] - Laufzahlen

korr - korrigierter Wert

m ~ Mittelwert

M - Mittelwert von Quadraten
max - Maximalwert

min - Minimalwert

o - hochster Wert

rel - relativ

T - Tropfen

u ~ niedrigster Wert

v —~ arithmetischer Mittelwert
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Datensatz von McAllister et al.

DATENGRUPPE STOFFTRANSP.

KONT. PHASE

ZWISCHENBODEN ZAHL DER MESSWERTE

O 00 NS WO =

10

12
13
15
16
17

TAB.

NEIN
JA
NEIN
JA
NEIN
JA
NEIN
JA
NEIN
JA
NEIN
JA
NEIN
JA

WASSRIG
WASSRIG
WASSRIG
WASSRIG
WASSRIG
WKSSRIG
ORGANISCH
ORGANISCH
ORGANISCH
ORGANISCH
ORGANISCH
ORGANISCH
ORGANISCH
ORGANISCH

SIEB/METALL
SIEB/METALL
DUSEN/METALL
DUSEN/METALL
DUSEN/KUNSTSTOFF
DUSEN/KUNSTSTOFF
SIEB/METALL
SIEB/METALL
DUSEN/METALL
DUSEN/METALL
SIEB/KUNSTSTOFF
SIEB/KUNSTSTOFF
DUSEN/KUNSTSTOFF
DUSEN/KUNSTSTOFF

1 EINTEILUNG DER EXPERIMENTE IN DATENGRUPPEN

1106
218
8

37

96
129
28
10
12
10




Geometrievariable

Variable des Stoffsystems

Betriebsvariable

Kolonnenbezeichnung

Bez.| Dimension IRB A-UTE KOMET I TAMARA TI-ELKEII| GLAS-ELKE
Kolonnendurchmesser D m 0,1 0,1 0,1 0,1 0,09 0,1
Bodenanzahl N - 72 171 50 154 150 167
Bodenabstand s m 0,05 0,05 0,05 0,05 0,05 0,05
Lochform - - Sieb Dise Dise Sieb Diise Dise Diise
Lochdurchmesser d, m 0,004 0,0032 0,0035 0,0035 0,0035 0,0035
freier Querschnittsanteil EB % 28 29 28 22,5 22,5 22,5 17,7 21,0
Dichte kontin. Phase Pe kg /m’ 1001,8 1 1008 812 811 1015 811 1002 1015
Dichte disp. Phase P4 kg /m’ 811 812 1006 1015 811 1065 811 811
dyn. Zahigkeit kont. Phase B 10-3kg/ms 0,953 1,0230 1,751 1,60 1,010 1,60 0,953 1,010
dyn. Zzhigkeit disp. Phase Hy 1072 kg /ms | 1,60 1,751 1,016 | 1,010 1,60 1,058 1,60 1,60
Grenzflichenspannung c 10-3kg/s2 11,5 10,2 11,5 11,5 11,1 11,5 11,5
Molaritdt HNO3 - Mol/1 0,2 0,23 0,2 0,5 0,5 2 0,2 0,5
Teiechanbogen] Kumetstoff K| " - | MoloR M ¥ M M
Amplitude A m 0,015 var. var. var. var. var.
Frequenz 1/min variabel 60 60 90| 60 90 60 60 60 90
FluBverhiltnis L - 9 50 | 9 9 1T 1/31/3] 3 3 0,5 13,25 18,3
Kontinuierliche Phase - - WasSSsT. org. org. wassr. org. WaSST. wassr.

TAB. 2:

ZUSAMMENSTELLUNG DER

PARAMETER VON KfK-EXPERIMENTEN
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A McAllister Thornton Smoot
utoren

et al. et al.

u v °u u, °p

" Y f o c f c
b I3

abhdng. Variable e A

c d c (o}
ges. mittl. Abw. Ael /%/ 8,6 14,8 13,1
positiver Anteil A+eY 1%/ 37,7 71,0 61,0
negafiver Anteil A_eY [ %/ -24,6 ~22,7 -23,2

a) Ergebnisse aus der Regressionsanalyse entsprechend Gleichung (A1).

Autoren McAllister Thornton Smoot
et al. et al.
d nach Gl. (A6) /%] -8,56 -10,04 - 8,93

Vertrauensintervall
fir 6 /%] +2,63 + 3,26 + 2,96

Stangardabweichung s
von d [%/ 44,7 51,13 46,48

b) Ergebnisse der Riickrechnung entsprechend Gleichung (A6).

TAB. 3: MITTLERE ABWEICHUNG DER RECHNUNGEN VON DEN EXPERIMENTEN DER
DATENGRUPPE 1.




Abweichung vom MeBwert [%/

Kolonnen- FluBverhdltnis Pulshub Frequenz v
Bezeichnung Bes
[em/

IRB-Kolonne

Siebboden 50 1,5 9 -59
9 1,5 20 -31

Diisenboden 9 1,5 54 -22
org. kont. S 1,5 84 -7

unabhdngige Variable: Pulsfrequenz

Frequenz Hub v

1 ges
/min /

A-UTE 1 60 -24 -5
1/3 60 =42 -5
1/3 90 -43 57
KOMET 1 3 60 =21 47
3 90 -20 -33
TAMARA 0,5 60 -49 17
TI-ELKE 13,25 60 -22 -36
Glas-ELKE 18,3 60 -73 -15
18,3 90 -70 -20

unabhdngige Variable: Pulshub

TAB. 4: MAXIMUM DER FLUTKURVE - ABWEICHUNG DER LAGEKOORDINATEN VOM

MESSWERT
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Abb.1

Die Arbeitsbereiche einer Pulskolonne
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§ 600 \\

4 \\ o Mellpunkte

" 500 4 N @ mmmeeees Experiment
\ ——— McAllister-Kurve

P \\ ———— Smoot-Kurve
oo o ‘\\}\ e Stabilitatsgrenze
400 - W AR SO
: e NN d/c = 9

300 -

200 A

100 -

f [1/s]

Abb. 3 Betriebsbereich der IRB-Kolonne, L = 9




= 600 T
> I,’ \ \\
ot 9,’ \ \\
g. I/ l \ \\
57500 - NN d/c = 50
l
|
400 - |
I
|
300 }
- l
200 - B
| \
| l
100 | McAllister-Kurve
l L e - Experiment
| } ———— Smoot-Kurve
0 | n ro Mefpunkt |
0 1 2 3
f [1/s]
Abb. &  Betriebsbereich der IRB-Kolonne, L = 50




500

Vyes. [L/)

400 -

300 7

200 7

100 7

S
Ve

- oo
- e
" ®o

————— Experiment

McAllister-Kurve

............... Stabilitatsgrenze

d/c =9

P
wJ




= 400
N :
= McAllister-Kurve
g ————— Experiment
> mmmmmemsemee- - Mixer-Settlergrenze
300 - d/c =9
200 -
4
100 -
0 . . § l
0 0.5 1. 15 2. 25
f[1/5]

Betriebsbereich der IRB-Kolonne mit Dusenboden

Abb. 6
organisch-kontinuierliche Befriebsweise




500

=
>
.>g'
400 -
i
300
200+
100 McAllister-Kurve
————— Experimenf
FluBverhaltnis d/c = 1
Frequenz f = 60 [1/min]
0 T T T T T T T
0 { 2 3 i 5
Pulshub A [cm]
Abb.7

Rechnung

Kolonne A-UTE, Vergleich Experiment-




500
=
>
->g‘
400 +
300
200 A
100 - ——  McAllister-Kurve
—=——-— Experiment
FluBverhaltnis d/c = 1/3
Frequenz f = 60 [1/min]
0 - : - - ) , ' ’
0 1 2 3 L

Pulshub A [cm]

Abb. 8 Kolonne A-UTE bei verringerfem
FluBverhaltnis




— 64 —

— 500
>
.>g
400
3007
200
100
McAllister—Kurve ~
——==Experiment S~
FluBverhdltnis d/c = 1/3
Frequenz f = 90 [1/min]
0 ¥ T T 1 ¥ 1 ! I I
0 1 2 3 L 5

Pulshub A [cm]

Abb.9 Kolonne A-UTE bei hoherer Frequenz




500 77X
S /
= / \ |
y / \ McAllister-Kurve
=2 // \\ —————— Experiment
400 - / \ FluBverhaltnis d/c = 3
/ \\ Frequenz f = 60 [1/min]
300
200 -
100 -
0 T T T T
0 1 2 3 A 5

Pulshub A [cm]

Abb.10 Kolonne KOMET |, Vergleich Experiment-
Rechnung




500

Vges. [L/h]

>
400

300 1

2001

100

/“\
/ \ ————— McAllister-Kurve
/ \\ mmmmm Experiment
/
/ \\ FluBverhaltnis d/c = 3
/ \ Frequenz f = 90 [1/min]

Abb.11

Pulshub A [cm]

Kolonne KOMET | bei hoherer Pulsfrequenz




500

Vges. (L/h]

L00

300 -

200 -

McAllister-Kurve
_____ Experiment
-------------- Stabilitatsgrenze

FluBverhalftnis d/c = 0.5
Frequenz f = 60 [1/min]

100

Ot

1 2 3 L 5
Pulshub A [cm)

< Y EN—

Abb.12 Kolonne TAMARA, Vergleich Experiment-
Rechnung




200

McAllister-Kurve

— ——-— Experiment

Vges. [1/h]

FluRverhaltnis d/c = 13,25
Frequenz f = 60 [1/min]

1 2 3 A
Pulshub A [cm]

Abb.13 Kolonne TI-ELKE I, Vergleich Experiment-
Rechnung




— B89 —

200
= McAllister-Kurve
>
- — — —= Experiment -
. “\
>
100 -
Flufverhiltnis d/c = 18,3
Frequenz f = 60 [1/min]
0 ]

0 1 7 3
Pulshub A [cm]

Abb.14 Kolonne GLAS-ELKE, Vergleich Experiment-
Rechnung




— 70 —

200
FluBverhaltnis d/c = 18,3
= ~
S Frequenz f = 9011/min] [ N
g
->U\
100
McAllister-Kurve —
—— — — Experiment
0 T T T
0 1 2 3 A

Pulshub A [cm]

Abb. 15 Kolonne GLAS-ELKE bei hoherer Puls-
frequenz




Vaes —Vf,so e
[L/h] JR d

500 1

400 1

3001

2004

1001

0.4 02 03 0.4 05 06 ' 07 - 08 09
€f,50 Ef9
Hold up € {-]

Abb. 16 Uberpriifung der Theorie von Thornton
Wassrig-kontinuierlicher Kolonnenbetrieb




Vges [L7h]

Abb. 17 Uberpriifung der Theorie von Thornfon
Organisch-kontinuierlicher Kolonnenbefrieb




. A =15 mm
es =275 [L/h]

250

£ [o/o]
<

T T T T 1 T T T T

0 0.2 0.4 0.6 0.8 10 12 14 16 18 2.0
f [Hz]

Abb.18 EinfluB der Pulsfrequenz auf den Holdup bei schwacher Koaleszenz




— 74 —

Y31343gs413QJY UB)Igesul

[/l 00C =

pun yaraJdaqsuoisiadsig wi pjquajdod)

%67 = 93 ‘ww g o=y ‘zH gL =4 6 =3/p

s3b

[4/1] 00€ = 5% (e

6L 4qv




6 -
U
= 5 |
L
o
x <
- O
2 > Lt
| e
a au
= >
2 !
T |
g
/ d/c =9 1
‘ f= 105
Mischab- . _ »
sefzer-B. Dispersionsbereich ———~H.<___ instabiler Bereich
0 10 20 30 L0 50 20 70 80 90

Abb. 20 Holdup-Verlauf enflang

£ [o/o]

einer Kolonne bei verschiedenen Durchsatzen




600

< d/c =9
= 500 1 McAllister-Kurve
8 T~ = Experiment
> 7 S Stabilitatsgrenze
L00 0/0/ \\o MeBpunkte:
\\ ° ° Fluten
o/ N A Instabilitst
[T
300 A
200 -
100
q
0 ] 1 l
0 1 2 3 “

f [1/5s]

Abb. 21 IRB-Kolonne, instabiler Arbeitsbereich, L = 9




700

600 -

Vges 11/h]

500+

400+

300 -

2001

100 A

0

d/c = 50
McAllister- Kurve
— —-—-—=— Experiment
"""""""" Stabilitatsgrenze
Melpunkte:
o Fluten
a Instabilitat

0

2 3 A

f [1/s]

Abb.22 IRB-Kolonne, instabiler Arbeitsbereich, L = 50




Anhang 1

Um einen Uberblick iiber den Kenntnisstand der Pulskolonnenforschung und ihre
Entwicklungstendenz zu bekommen, sind Angaben zur Methodik der Forschung
nicht ndtig. Wenn es aber darum geht, die mitgeteilten Ergebnisse zu belegen,
sind Einzelheiten der Ausarbeitung unumgidnglich. Es handelt sich vorwiegend
um die Arbeits— und SchluBweisen der mathematischen Statistik, die ohne eini-
ge Vorkenntnisse schwer lesbar sind. Dieser Teil der vorliegenden Arbeit
sowié die Modellbildung von Pike (Abschnitt A2), die etwas auRerhalb des hier

gegebenen Rahmens liegt, werden deshalb im Anhang wiedergegeben.

Umfassend ist der Einsatz statistischer Methoden in der Arbeit von Groenier,
McAllister und Ryon /17/. Die SchluBweisen der Autoren entspringen gelegent-
lich ingenieurm#Rigem Denken, der Mathematiker wird davon nicht so begeistert
sein. In der Verbindung der beiden wissenschaftlichen Disziplinen liegt je-
doch die eigentliche Leistung der Arbeitsgruppe um McAllister. Die Ergebnisse
werden hauptsichlich in tabellarischer Form gegeben. Die zugrundeliegenden

Gedanken sollen nachfolgend aufgezeigt werden.

Al Das Konzept der Arbeit von McAllister et al.

Ziel der Arbeit ist es, durch eine Regressionsanalyse eine Korrelation zu
finden, welche die Datengruppe 1 mdglichst gut repridsentiert. Die Abweichun-—
gen der gerechneten Flutpunktsdaten von den gemessenen werden mit verschiede-
nen statistischen Methoden bewertet. Die anderen Datengruppen sind aufgrund
des zu geringen Umfanges des Versuchsmaterials einer abgesicherten Berechnung
noch nicht zugidnglich. Sie werden vorldufig durch Korrekturfaktoren fiir die

Rechenergebnisse abgedeckt.

McAllister und die damalige Fachwelt glaubten, daR man mit den in der Einlei-
tung zu Abschnitt 2 genannten 13 Parametern die Flutpunkte von Pulskolonnen
beschreiben kdnne. Der Ubergang zu dimensionslosen Kennzahlen bringt zwei
Vorteile:

— die Zahl der Variablen wird verringert,

- und die sich ergebende Korrelation wird erfahrungsgemiR /5/ einfacher und

genauer.




In ihrer Arbeit verwenden McAllister, Groenier und Ryon in der Regel (aber
nicht ausschlieBlich) solche Kennzahlen und bestdtigen diese Erfahrung. Eine
Dimensionsanalyse der 13 EinfluBgr8Ben auf der Basis der Lingen-—, Zeit- und
Masseneinheit ergibt, daR sich das Problem durch zehn Variable erfassen 14RBt.
Smoot et al. stellen fest (vergl. Abschnitt 2.2), daB die relative Leerrohr-
geschwindigkeit am Flutpunkt ug vom Kolonnendurchmesser D nicht beeinflulit

ist; d.h. die Zahl der unabhingigen Variablen reduziert sich auf neun.

McAllister und seine Mitarbeiter hielten sich jedoch nicht an diese Zahl, sie
untersuchten vielmehr Funktionen mit 2 bis zu 12 unabhidngigen Variablen.
Einige Beispiele von Variablen sind in Tab. Al und A2 aufgefiihrt. Man sieht,
dak man es auf jeden Fall mit einer mehrfachen (multiplen) Regressionsanalyse
zu tun hat. Solche Mehrfachanalysen gestalten sich am einfachsten, wenn sie
mit linearen Ansdtzen durchgefiihrt werden kdnnen. Ein Blick auf die Form der
erwarteten Kurve (Abb. 1) zeigt jedoch, daR dies nicht mdglich ist. Der Uber-
gang zu Logarithmen linearisiert das Problem, weshalb in Tab. Al und A2 nur
logarithmische Variable aufgefiihrt sind. Aus dieser Betrachtung sollte fest-
gehalten werden, daR die Regressionsanalyse dem Benutzer zwei Freiheitsgrade
14RBt, mit denen er die Form der Kurve wesentlich und die Genauigkeit des
Ergebnisses bis zu einem gewissen Grade beeinflussen kann: ndmlich die Wahl

des Ansatzes und der Variablen.

Kurz zusammengefalt ist McAllister wie folgt vorgegangen:
~ Die abhidngige Variable wurde mit zwei verschiedenen Methoden beurteilt:
a) Das Analyseprogramm lieferte den Korrelationskoeffizienten R, der den
Anpassungsgrad des mathematischen Ansatzes an die experimentellen
Daten beschreibt.
b) Eine Varianzanalyse wurde so angelegt, daR sie den Anpassungsfehler

gegenliber dem Experimentierfehler bewertete.

— Die Bedeutung der unabhingigen Variablen wurde ebenfalls an der Groke des

Korrelationskoeffizienten R gemessen.

- Aus den vielen untersuchten Ansitzen wurden die Gleichungen mit R > 0,9
ausgewdhlt und die Datengruppe 1 nachgerechnet. Neben den bekannten Bezie-
hungen von Thornton, Pike, Smoot et al. kamen eine Gleichung mit besonders
hohem Korrelationskoeffizienten und zwei mit kleinen mittleren Abweichungen

von den experimentellen Flutpunktsdaten in die engere Auswahl. Fiir diese 6




Gleichungen wurden dann die Abweichungen zu den experimentellen Daten der
Gruppe 1 festgestellt. Aus der Beurteilung des Vertrauensintervalls dieser
Abweichung, ihres Mittelwerts und ihrer Streuung, konnte eine Gleichung zur
Berechnung von Flutpunktsdaten empfohlen werden, die spidter als McAllister-

Gleichung bekannt geworden ist.

Al.1 Auswahl der Variablen
Al.1.1 Abhdngige Variable

Es wurden 26 abhidngige Variable Y untersucht, alle waren als Logarithmen
definiert, bis auf vier sind alle dimensionslos. Darunter befinden sich auch
die von Swift, Thornton, Pike und Smoot eingefilhrten GrOBen. Die gesuchten
GroBen (Tab. Al) werden in Form einer Leerrohrgeschwindigkeit angesetzt oder
als charakteristische Geschwindigkeit, die mit der FluBgleichung (8) den
Durchsatz am Flutpunkt ergibt. Diese Geschwindigkeiten werden mit der Pulsvo-
lumengeschwindigkeit f A oder davon abgeleiteten Mittelwerten dimensionslos
gemacht. McAllister bevorzugt dimensionslose Variable und vermeidet die Ein-
beziehung von Stoffwerten in abhidngige Variable. Widhrend sich die erste For-
derung in Wissenschaft und Technik bewdhrt hat, 1dRt sich die zweite nicht

begriinden.

Die gesammelten Flutpunktsdaten werden nun in die verschiedenen Variablen
umgerechnet, die Zahlenwerte in 25 gleich groBe Klassen eingeteilt und Hiu-
figkeitsverteilungen fiir jede Variable erstellt. Damit kann gepriift werden,
inwiefern diese Verteilungen der Normalverteilung entsprechen. Diese Untersu—
chung ist notwendig, da sowohl die Regressionsrechnung als auch die verwende-
ten Testverfahren auf der Normalverteilung basieren. Hier zeigt sich, daB die
von Pike gewdhlte Variable Yq schlecht paBt und deshalb keine gute Korrela-

tion erwarten 13Bt.

Um die Qualit#t abhingiger Variabler mittels der Regressionsanalyse zu be-
stimmen, werden die Korrelationskoeffizienten fiir die zu untersuchenden
GroBen auf der Basis eines festen Satzes unabhingiger Variabler errechnet.

Wesentliche Ergebnisse sind:

- Direkte physikalische GrdRen (z.B. Leerrohrgeschwindigkeiten oder die cha-

rakteristische Geschwindigkeit) eignen sich wenig. Besser sind dimensions-




lose Kennzahlen; eine weitere Verbesserung erreicht man durch Ubergang auf
die Logarithmen.

- Mit willkiirlich gebildeten Kennzahlen wurden hdufig niedrige Korrelations-
koeffizienten erzielt.

— Die Einfihrung des Holdup am Flutpunkt €¢, was meist gleichbedeutend ist
mit dem Ubergang von der Leerrohrgeschwindigkeit zur integralen FlieRge-—
schwindigkeit, bringt nur unwesentliche Verbesserungen.

- Beschrdnkt man sich auf die obere Flutgrenze (rechter Ast der Flutkurve),
so bewdhrt sich die von Thornton eingefiihrte Kennzahl Y.

~ Die hdchsten R-Werte erzielt man regelm&Big mit den Variablen Yy und Yq,
die den Flutdurchsatz auf den theoretisch h8chsten aus Pulsation und Pha-
sendurchflul berechneten Volumenstrom beziehen.

—- Als ebenfalls brauchbar erweist sich Yg. Hier ist der Flutdurchsatz durch
die charakteristische Geschwindigkeit v, ersetzt.

— Die von Pike benutzte Variable Yq beschreibt zwar die Stoffsysteme Benzol/-

Wasser und Trichlordthylen recht gut, bewdhrt sich aber allgemein nicht.
Al.1.2 Unabhingige Variable

Die Beurteilung der 35 unabhingigen Variablen X (Beispiele in Tab. A2) erfolg-
te im wesentlichen nach denselben Methoden wie die der Y-GrdBen. So wurde in
einer Korrelation nur die Variable, die getestet wurde, durch eine andere
ersetzt und ihr EinfluB auf den Korrelationskoeffizienten R bewertet. Wie bei
den abhidngigen Variablen waren die Verteilungen logarithmisch definierter
GroBen meist ndher an der GauB-Verteilung als die der Versuchsparameter.
Sogenannte AusreiBer, wie in Abb. Al fiir die Dichte der Datengruppe 1 darge-
stellt, die eliminiert werden miissen, sind im logarithmischen MaBstab selte~

nere.

Berlicksichtigt man bei der Bildung von Kennzahlen physikalische Uberlegungen,
so findet man z.B. den Widerstandskoeffizienten einer starren Kugel (oder
eines Tropfens), die Kapillarzahl oder Krifteverhdltnisse, die mit den Namen
Weber, Reynolds, Froude und Ohnesorge verbunden sind. Aber die Modellierung
ging noch weiter in Einzelheiten: Thornton fiihrte die auf die Masseneinheit
bezogene Verlustleistung des PulsesV nach Gleichung (16) ein, Pike und seine
Mitarbeiter berechneten fiir einen Pulszyklus zwei verschiedene Mittelwertell
und A der zusammengefaBten Puls— und Leerrohrgeschwindigkeiten des Kolonnen-—

inhalts in beide Richtungen /27/, d.h. I., Ac flir die FlieBrichtung der kon-
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tinuierlichen Phase und My, &4 flr die der dispersen Phase (ndheres im Ab-
schnitt A2), und schlieRBlich gab Claybaugh fiir die untere Flutgrenze die

entgsprechende Leerrohrgeschwindigkeit u' = u'd + u'c in Abhdngigkeit von

rel
den Pulsdaten und vom FluBverhiltnis an /12/.

Zur Bildung von Kennzahlen stehen nun diese verschiedenen Leerrohrgeschwin-
digkeiten, die integrale FlieRgeschwindigkeit uc/(l—ef) bzw. ud/ef und die

charakteristische Geschwindigkeit v_. nach Gleichung (12) zur Verfiigung. Fer-—

o
ner werden die Summen oder Mittelwerte der mit ¢ und d indizierten Geschwin-
digkeiten bzw. Mittelwerte der Geschwindigkeitsquadrate benutzt (Tab. A2).
Daneben gibt es noch eine andere Mittelwertbildung: Fiir den Kolonneninhalt
werden Durchschnittswerte der Dichte p und der Zihigkeit § entsprechend dem

Volumenverhdltnis der beiden Phasen ef/(l—gf) berechnet.

Alle diese Mdglichkeiten wurden genutzt und eine Vorauswahl von 35 Variablen
getroffen. Auf Pike geht die Vorstellung zurilick, daBR man den ganzen Betriebs-
bereich mit einer Flutkurve nur dann umschreiben kann, wenn man in die Korre-
lation Kombinationen von Kennzahlen, d.h. Produkte, Quotienten und hohere
Potenzen einbaut /27/. Solche Kombinationen sind auf vielfdltige Weise
méglich und man kommt zu einer riesigen Zahl von Termen, die wenigstens mit
einem Rechenlauf des Analyseprogramms gegeneinander getestet werden sollten.
Auf der Suche nach M8glichkeiten, diese Arbeitsflut einzuddmmen, boten sich
zwei Wege an:
~ Hatte eine Variable eine von der Normalverteilung stark abweichende Haufig-
keitsverteilung tber die Datengruppe 1, so wurde sie nur selten in Betracht
gezogen.
~ Das Analyseprogramm wichtet die einzelnen Terme, indem sie in der Reihen-
folge ihres Beitrages zur Regression ausgegeben werden. Dieser Beitrag kann
am zugehSrigen Korrelationskoeffizienten R abgelesen werden, der unter Ein-
schluB aller voranstehenden, also wichtigeren Terme errechnet wird. Hat
sich also ein Term 8fters als unwirksam in Sinne der Regression erwiesen,

wurde er fiir die weitere Arbeit fallen gelassen.

Korreliert man die Versuchsparameter direkt miteinander, so ergibt sich
R=0,663. Der Ubergang zu dimensionslosen Kennzahlen bringt wieder eine Ver-
besserung und die Umwandlung in Logarithmen erhSht R in jedem Fall bedeutend.
Die logarithmischen Kennzahlen haben durchweg die h&chsten Gewichte in einer

Korrelation. Weitere Erkenntnisse dieser Studie sind:




~- Als wichtigste GrdRen stellen sich die logarithmischen Formen des Wider-—
standskoeffizienten (X,q), der Kapillarzahl (X,;) und des Verhdltnisses A/S
(X53) heraus.

- Es wurde auch eine andere Art von Kenngr8Ben getestet, ndmlich der Loga-
rithmus der algebraischen Kombination einiger KenngrdRBen. Dies 1&Bt sich
jedoch nach den Gesetzen der Algebra vereinfachen, z.B. ist [ln(ex“.ex“)]5
oder [1n (uc/ud-A/S)]5 = (1n uc/ud + 1n A/S)5 oder (XZZ + X23)5. Erwar-
tungsgemdl lieB sich mit diesen komplexen Variablen keine Verbesserung
erzielen.

— Dividiert man Leerrohrgeschwindigkeiten in den Kennzahlen durch das Frei-
flichenverhdltnis £R (d.h. man geht auf die Geschwindigkeit in den Bohrun-
gen der Zwischenb8den iiber), so erzielt man immer eine Verbesserung der
Korrelation. Dies ist eine Bestidtigung der physikalischen Vorstellung, daB
sich der Dispersionsvorgang hauptsdchlich in der N#he der Zwischenbdden
abspielt. Diese Verbesserung wird aber nur erzielt, wenn als abhingige
Variable des Ansatzes schon eine passende GroBe gewdhlt wurde. Zum Beispiel
vermindert sich R, wenn mane; in einem Ausdruck verwendet, in dem der

Flutdurchsatz durch pep) (= 1n vo) ausgedriickt wird.
Das letzte Beispiel zeigt, daB man mit der Regressionsanalyse streng genommen
einzelne Variable nicht bewerten kann, man beurteilt mehr oder weniger den

ganzen Ansatz.

Al.2 Beurteilung verschiedener Ansdtze fiir die Flutkorrelation

Bleibt man bei logarithmischen Variablen, so ergibt die lineare Beziehung
eine Exponentialkurve, wie sie z.B. Thornton in /7/ und Smoot et al. in /28/
verSffentlicht haben, die nur die obere Flutgrenze beschreiben kann. Einer
Anregung von Pike folgend /27/, wurden deshalb von Anfang an Taylorreihen
angesetzt. Zunidchst waren es einfachere Polynome 2. Grades mit 3 Variablen,
mit deren Hilfe verschiedene Kombinationen von Xennzahlen {iberpriift wurden.
Spédter wurden Polynome mit bis zu 6 Variablen und bis zum 5. Grad herangezo-
gen. Nun hat z.B. ein Polynom 5. Grades mit 4 Variablen 126 Glieder. Deshalb
wurden von der Systematik der Taylorreihen Abstriche gemacht:

= durchschnittlich wurde mit 8 bis 20 Termen gerechnet;

— gemischte Glieder bestehen nur aus 2 Variablen (d.h. Terme wie z.B.

X{<X, X, werden weggelassen);




- wenn es physikalisch sinnvoll ist, werden Quotienten anstelle von Produkten

verwendet.

An einem Beispiel wurde durch sukzessives Kiirzen des Ansatzes um das Glied
mit dem geringsten Gewicht gezeigt, dak der Korrelationskoeffizient erst dann
stdrker beeinfluBt wird, wenn der Ansatz weniger als sechs bis 10 Glieder
umfalkt (konkret: die Reduktion des Ansatzes von 15 auf 7 Terme verminderte R
um 0.005). Die Rangordnung der Variablen bleibt dabei erhalten. Die Zahlen-
werte der einzelnen Regressionskoeffizienten dndern sich jedoch bei jeder

Rechnung.

Un MiBverstdndnissen vorzubeugen, sei nochmals betont, daB man als Regres-
sionsansatz zwar ein Polynom hdoheren Grades benutzt, dessen Glieder aber in
ein lineares Analyseverfahren einsetzt. Dies ist zuldssig und wird im Ab-

schnitt A3:1.2 begriindet.
Al.2.1 Vorauswahl

McAllister et al. untersuchten 237 Ansdtze, von denen 91 einen Korrelations—
koeffizienten R > 0,9 ergaben. Nur diese Beziehungen werden weiter bearbeitet
zusammen mit den modifizierten Gleichungen von Pike et al., Thornton und
Smoot et al., obwohl diese den geforderten R-Wert (mit verbesserten Regres-
sionskoeffizienten) nicht erreichten. Eliminiert man aus der Datengruppe 1
die MeBpunkte der unteren Flutgrenze, so iliberschreitet der Korrelations-

koeffizient der beiden letzten Gleichungen den gesetzten Grenzwert.

Zur weiteren Bearbeitung wurde die Datengruppe ! mit den verbleibenden 94
Gleichungen nachgerechnet und der Unterschied zwischen Rechnung und Experi-
ment zur Beurteilung herangezogen. Die Auswahl wurde jetzt nicht mehr durch
elne starre, mathematisch-objektive Methode vorgenommen, sie erfolgte viel~-
mehr durch pers8nliche Beurteilung auf der Grundlage zweier verschiedener
Zahlenwerte, ndmlich der durchweg logarithmisch definierten Kennzahlen Y; und

deren Antilogarithmen e¥i,

Die Abweichung zwischen Experiment und Rechnung sei mit

z., =Y -Y

i i,exp i,calce
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bezeichnet. Die Regressionsanalyse minimiert die Summe der zz, der Mittelwert
z wird null. Interessant ist aber die Streuung der experimentellen Werte von
Yi um die gerechnete Kurve, nidmlich s’Y;,fk(X)oder die daraus abgeleitete

Standardabweichung; dies bedeutet Mittelung iiber die Datengruppe 1 bei Varia-
tion sdmtlicher Variablen X, der Funktion ?i = fk(Xj). Weiter wird die Spann-

h|
weite der Abweichungen innerhalb der Datengruppe 1 festgestellt:

Az, = gz, -
24 24 ,max z

i,min

(Az kann nur positive Werte annehmen).

Das Verh#ltnis der Spannweite der Abweichungen zur mittleren (Standard-)
Abweichung Zi/SYi'fk (x) wird als ein Auswahlkriterium benutzt. Damit lassen
sich aber nur Beziehungen mit ein und derselben Y-Variablen vergleichen.
Andernfalls wird zusdtzlich die aus den Experimenten gebildete GroRe sY/? zZur
Beurteilung mit herangezogen. Falls die Darstellung der Datengruppe 1 in
einer bestimmten Y-Definition eine relativ groRBe Schwankungsbreite der Zah-
lenwerte aufweist (d.h. sY/Y ist groB), werden auch gr8Bere Abweichungen

zwischen Rechnung und Experiment zugelassen.

Neben diesen Untersuchungen der logarithmischen Kennzahlen werden aber auch

die Antilogarithmen dieser Kennzahlen bewertet nach der Gleichung

Y Y
¥ e OXP _ calc .
fe” = 5 . 100 1%/ (A1)
o ©XP

Die Durchrechnung der Datengruppe 1 ergibt flir jede Gleichung eine mittlere
prozentuale Abweichung nach der positiven und der negativen Seite sowie den

Mittelwert Ael.

In die engere Wahl kommen die Gleichungen von Thornton (12), Smoot et al.
(18) und Pike, alle mit neuen Koeffizienten, die aus der Datengruppe 1 er-
rechnet wurden. Die Gleichung von Pike lautet dann (Abkiirzungen siehe Tabel-
len Al und A2):

+ 0,941 Xyq - 0,654 X5 = 0,275 Xo7 = 0,015 Xy, (A2)




Daneben verfolgen McAllister et al. noch drei eigene Ans#tze:

_ _ 2 3 _
Yy = = 3,741 + 0,257 Xy - 0,072 X3, + 0,0062 X3 - 1,034 Xy
- 0,091 X3, - 0,181 Xy + 0,142 Xyy + 0,072 Xyq/Xy, (A3)
_ 3 4 5
Y; = - 1,850 + 0,342 X,y + 0,025 X3, - 0,0026 Xty - 0,0011 X3, - 0,304 X,
Y, = - 2,198 + 0,314 (Xon - Xy ) + 0,0069 X3, - 5,73:107° eX207%21 +
7 s ; 20 ~ %21 , 20 s
+8,55-1070 %20 - 22 ,32.02%21 - 4,11-1077 &2%23 -
- 0,049 ¢2%25 + 0,131 X33 . (A5)

Gleichung (A3) ist die spidter von McAllister vorgeschlagene Flutpunktskorre-
lation. Die Beziehung (A4) ist aus denselben Variablen aufgebaut, sie hat
mehr gemischte Glieder und hdhere Potenzen. Es sollte gepriift werden, ob
durch gr8Beren Rechenaufwand hdhere Genauigkeit erreicht werden kann. Glei~-

chung (A5) hat mit R=0,944 einen sehr hohen Korrelationskoeffizienten.

Al.2.2 Ergebnis

Die weitere Entscheidung iiber die Eignung dieser sechs Beziehungen geschieht
ausschlieRBlich auf der Basis der prozentualen Durchsatzabweichung d, die den
Unterschied zwischen Rechnung und Experiment beschreibt und wie folgt defi-

niert ist:

u - u
d =—f.exp fyeale 4, /] (46)
uf,exp

Anstelle des Flutdurchsatzes ist hier die dazu proportionale Leerrohrge-

schwindigkeit ug verwendet. Drei Verfahren werden angewandt:

- Priifung auf Gleichheit der Mittelwerte d durch eine Nullhypothese.

—~ Berechnung der Vertrauensintervalle fiir den Erwartungswert der Abweichungé
zwischen Grundgesamtheit und Rechenwert.

= Priifung auf Gleichheit der Varianz von d durch eine Nullhypothese.

Vor Eintritt in diese genaueren Untersuchungen sind die Autoren der Frage
nachgegangen, ob die prozentuale Abweichung nach Gleichung (A6) ein verniinf-

tiges Fehlerma® ist. Die Differenz zwischen Rechnung und Experiment setzt
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sich aus zwei Komponenten zusammen, nidmlich aus dem Anpassungsfehler und der
Unsicherheit der MeRwerte. Die MeBwerte von Pike /5/, die jede Parameter-
variation zweimal aufweisen, gestatten, die Standardabweichung SVges der
Messungen zu bestimmen. Man findet SYges ~ vges’ d.h. der mittlere Experimen-
tierfehler ist nicht konstant, sondern proportional dem Durchsatz. Deshalb
kann die prozentuale Abweichung d nach Gleichung (A6) als geeignete GrdRe zur
Beurteilung der Flutkorrelationen angesehen werden, weil sie diese Abhdngig-

keit eliminiert.

Als Bezugskorrelation der nachfolgenden Tests wird Gleichung (A3) gewidhlt.
Priift man, ob die mit den verschiedenen Gleichungen durch Nachrechnung der

Datengruppe 1 erzeugten mittleren prozentualen Abweichungen &i sich unter-

scheiden, so lautet die Nullhypothese

wobei i eine der Nummern 12, 18, A2, A4 und A5 ist. Mit s als Varianz der

Abweichung d und n fiir den Umfang der Datengruppe 1 ist die PriifgriRe

d . -d.
£= A3 i . Vo (A7)

2 _ 2

A3 T %4

Bei einem Signifikanzspiegel von 5 % war die Hypothese angenommen, falls t
zwischen den Fraktilen i-t0.025g) lag. Der Freiheitsgradv wird aus den
Streuungen und Umféngen der beiden Datengruppen errechnet /17/. Die Dar-
stellung der Fraktilen deutet an, daB es sich um einen zweiseitigen Test

handelt.

Die obige Nullhypothese wurde fiir die Gleichungen (12), (18) und (A4) ange-
nommen. Umgekehrt konnte der Unterschied der mittleren Abweichung der Glei-
chungen (A2) und (A5) von 3A3 durch den einseitigen Test der Hypothese

HO: dA3 _S_ dAz bzwe. dAS

nachgewiesen werden; die Sicherheitsgrenze war dabei ~t9.05.v °
® H

Die Flutkorrelation ist eine Beziehung zwischen dem Durchsatz am Flutpunkt
und 11 EinfluRparametern, die in der Datengruppe 1 mit wenigen Ausnahmen

variiert wurden. Die prozentuale Abweichung ai ist also liber alle variierten
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Parameter gemittelt und aus 1100 Werten gewonnen. Wiirde man die Zahl der
Messungen bis ins Unendliche steigern, so bekdme man den Erwartungswert der
prozentualen Abweichung 51 zwischen Rechnung und Grundgesamtheit. Er ist na-

tirlich demselben Mittelungsverfahren unterworfen. McAllister und seine Mit-

arbeiter geben mit einem Signifikanzspiegel von @ = 0,05 das Vertrauensinter—

vall fir die éi der sechs Gleichungen an, d.h. mit einer Sicherheit von 95 %

liegt der wahre Wert 61 innerhalb dieser Intervallgrenzen. In Tab. A3 sind
der Xorrelationskoeffizient R, die mittlere prozentuale Abweichung ai, die
zugehSrige Standardabweichung sy und das Vertrauensintervall fiir die ausge-
wdhlten Gleichungen zusammengefalt. Die Vertrauensintervalle der Gleichungen
(12), (18), (A3) und (A4) tiberdecken sich zum groRten Teil, wihrend die Uber-
deckung fiir Gleichung (A2) gering ist und das Vertrauensintervall der Glei-

chung (A5) v8llig auBerhalb liegt.

Mit einem dritten Entscheidungsverfahren wurden die Varianzen der prozentua-

len Abweichung d; auf Gleichheit gepriift. Die Nullhypothese lautet also:

v a? = w2
Hot 8§ = Sp3 -

Hierzu wird die konventionelle PriifgréBe Fi = si/si3 mit der Sicherheits-

schwelle FO,OS, N0y verglichen. Die Stichprobenumfédnge n; kdnnen von npq
durchaus verschieden sein, da einige Gleichungen sich nur auf die obere Flut-—
grenze beziehen und daher nur mit einem Teil der Datengruppe | gerechnet
wurde. Dieser Test fiel nur fiir Gleichung (A4) positiv aus, d.h. alle Korre-
lationen mit Ausnahme von (A3) und (A4) produzieren signifikant verschiedene

Streuungen der prozentualen Abweichung d.

Der letzte Test trifft die strengste Auswahl. Hitte man auf der Basis des
Korrelationskoeffizienten zu entscheiden, so widre Gleichung (A5) die beste.
Die Beurteilung des Mittelwerts der Differenzen zwischen Rechnung und Experi-
ment 14Bt lediglich die Wahl zwischen den Gleichungen (12), (18), (A3) und
(A4) offen, wobei die beiden erstgenannten nur die obere Flutgrenze beschrei-
ben. In Abb. A3 ist ein Rechenbeispiel durch die sechs Gleichungen darge-
stellt. Gleichung (A4) zeigt beim Ubergang von der unteren zur oberen Flut-
grenze physikalisch nicht sinnvolle Ecken - eine Erscheinung, die bei mathe-
matisch komplizierten Korrelationen hdufig vorkommt. Damit ist das Ergebnis

eindeutig: von allen untersuchten Ansidtzen eignet sich Gleichung (A3) am




besten zur Beschreibung des Flutens. Im Text ist diese Beziehung mit der

Nummer (19) versehen.

Al.3 Ein zweites Auswahlprinzip: die Varianzanalyse

Umn die Ergebnisse der Regressionsanalyse mit einem weiteren unabhdngigen
Verfahren zu iiberprliifen und um zwischen einigen nahezu gleichwertigen Y-
GroBen unterscheiden zu kdnnen, hat McAliister zehn abhingige Variable einer
Varianzanalyse unterworfen. Alle waren logarithmisch definiert, bei 2 handel-
te es sich um dimensionsbehaftete Kennzahlen. Fiir diese Variablen wurden
durch eine Regressionsanalyse mit den GroRBen El = 1ln A, £, = 1nHM und

53 = X22 Korrelationen ermittelt. Dabei wurde ein Ansatz der Form
N = b +b1E by otbabatb,E Eotbal (Eatbyf 24bsEo+baE 2 4boE 3 (A8)
o ~1°1772%527P3=3"P4=1%2"775173"P6~1""7°2""8=3779=2
gemacht.

Ziel dieser Untersuchung ist zunichst eine PrilfgrdBe, die wie folgt definiert

ist:
F = (Varianz des Anpassungsfehlers)/(Varianz des Experimentierfehlers) (A9)

Als Experimentierfehler wird die Abweichung der MeBwerte vom Durchschnitt
bezeichnet. Um seine Streuung bestimmen zu kdnnen, milssen die verschiedenen
Versuchseinstellungen mehrfach (méglichst mit groBerem zeitlichem Abstand)
gefahren werden. Der einzige Datensatz, der unter dieser Voraussetzung er-
stellt wurde, ist in /5/ enthalten. Aus der Differenz der Streuung um die Korrela-
tion und um die Mittelwertkurve der Experimente, in Abb. A2 mit Ycalc bzw. §;XP
bezeichnet, errechnet sich die Varianz des Anpassungsfehlers. Damit 13dBt sich
der Zahlenwert der Priifgr6Re F filir verschiedene Ansdtze (A8) mit N = Yi er-
mitteln und die Frage beantworten, ob fiir eine bestimmte Variable Y der An-
passungsfehler den Experimentierfehler signifikant {iberschreitet. Da eine
Regressionsrechnung nicht nur die abhidngige Variable, sondern die ganze Kor-
relation bewertet, wurden filir die 10 abhdngigen Variablen 35 Ansdtze unter-
sucht. Die rechte Gleichungsseite wurde dabei variiert durch:
- neue unabhidngige Variable g, ZeBe

In fA, 1n f, 1nHv, in Hd’ ln(Ac+ Ad), In T, X9q3

— eine zus#tzliche Variable 54;




- Erweiterung des Ansatzes um blogé + bllﬁg + blfig.

Als Ergebnis dieser Studie kann festgehalten werden:

- Eine Regressionsanalyse gibt dann das beste Ergebnis, wenn die Variablen in
der Reihenfolge ihres Einflusses abgearbeitet werden, d.h. der Rechnungs-
gang ist mit der wichtigsten Variablen zu beginnen. (Der von McAllister et
al. verwendete Rechencode erledigt dies von selbst.) Die GroRBen In A,

In HM’ In Hd’ 1n Hv und X22 stellten sich als einfluBreich heraus.

~ Die Erweiterung des Ansatzes um Glieder h8heren Grades ist wirksamer als
die Verwendung einer zusitzlichen Variablen.

= Von den 10 untersuchten abhiingigen Variablen ist fiir Yy, Y7, Yy Yo und
Yy der Anpassungsfehler von der GrdBe des Experimentierfehlers. Man muBR
jedoch feststellen, daR die Verbesserungen des Ansatzes nicht konsequent
fiir alle Variablen durchgefiihrt wurden, so daB das Resultat nicht zwingend
ist. (Die GroRe ¥q wurde z. B. nicht weiter verfolgt, obwohl sie sich von
Y, nicht unterschied). Andererseits konnte ln(ud+uc) eindeutig als ungeeig-
net identifiziert werden.

— Die Strdmung der kontinuierlichen Phase erwies sich weder als abhingige
Variable, z.B. Yo4y noch als unabhédngige, z.B. 1n I, zur Beschreibung des
Flutens als tauglich. Lediglich die Verwendung zusammen mit entsprechenden

GroBen der dispersen Phase, etwa in Mittelwerten, brachte niedrige F-Werte.

Um zwischen den fiinf verbliebenen Variablen auswdhlen zu k8nnen, wird der
Korrelationskoeffizient R als zweites Kriterium herangezogen. Dieser wird
jetzt fliir die gleichen oder #hnliche Ansdtze durch eine Regressionsanalyse
liber die gesamte Datengruppe 1 errechnet. DaB die von Pike et al. favorisier-—
te Variable Yq dabei schlecht abschneidet, machte erhebliches Kopfzerbre-
chen, wie in der Arbeit /17/ deutlich wird. Sie allein wurde mit 10 (von 35!)
Ansdtzen untersucht, wobei der F-Test viermal positiv ausging. Dies 13Rt sich
nur so interpretieren, dal YS die Benzol-Wasser-Experimente von Pike, bei
denen weder die Kolonnengeometrie noch das Stoffsystem variiert wurde, gut
wiedergibt; es ist jedoch nicht zuldssig, ein solches Resultat, das auf be-

schridnkter Grundlage erarbeitet wurde, zu verallgemeinern.

Die Varianzanalyse ergab fiir Yo den niedrigsten F-Wert. Dieses Ergebnis
wurde in /17/ aber als "AusreiRer" eingestuft, da sich trotz mehrfacher Ver-
suche der Korrelationskoeffizient nicht iiber 0,85 steigern lieB. Die Variable

Y23 wird abgewdhlt, weil sie mit der physikalisch nicht zu begriindenden GrdRe




Hé gebildet wurde. Als geeignetste Variable bleibt am Ende dieses Auslesepro-

zesses Yy; der zugehdrige Korrelationskoeffizient erweist sich mehrmals

héher als der von Y;{- Die Variable Yy = 1n uf/(AC+Ad) erfiillt alle von

McAllister gesetzten Kriterien:

- sie ist dimensionslos,

- Uf/(Ac+Ad) stellt eine Art Férderwi: ungsgrad des Pulsators dar (wird in
Abschnitt A2 erldutert), hat also e: : physikalische Bedeutung,

- sie enthdlt nur Betriebsparameter.

Hier sei noch liber weitere Erfahrunger berichtet, die am Rande dieser Studie
anfielen. McAllister entdeckte in einer Arbeit von Defives et al. /36/ augen-
scheinliche Wiederholungen von Flutpunktmessungen im Heptan—-Wasser Stoffsy-
stem. Dies war eine Gelegenheit, die experimentelle Basis der Varianzanalyse
zZu verbreitern. Sie wurde mit denselben Gleichungsansdtzen wie die Analyse
der Benzol-Wasser Daten von Pike durchgefiihrt. Es stellte sich jedoch heraus,
daB die Streuung der MeRdaten betrdchtlich war. Zwar wurden hidufig F-Werte
unter 2 erreicht, dies bedeutet jedoch nur, dak die Regression mit vielen der
untersuchten Ansidtze einen Anpassungsfehler in der GroRenordnung des (groRen)
Experimentierfehlers erzielte. Da diese Wiederholungen in der Arbeit /36/
nicht erwidhnt wurden, ist es auch mdglich, daB sie nicht beabsichtigt waren.
McAllister versuchte dann, den Experimentierfehler aus den Daten von Pike et
al. zu libertragen. Das Ergebnis war jedoch mit dem vorher gefundenen nicht
mehr vergleichbar, d.h. der F-Test fiel fiir Korrelationen negativ aus, die

durch die Benzol-Wasser Daten gut bewertet wurden und umgekehrt.
Drei Erkenntnisse lassen sich aus dieser Studie ziehen:

1. Experimentierfehler lassen sich nicht verallgemeinern, sie sind fiir das
Experiment bzw. den Experimentator 'charakteristisch'". So wurden Pike und
seine Mitarbeiter wegen anfidnglicher Verschmutzungsprobleme durch
Schmierfett aus den Forderpumpen sensibilisiert und haben spdter sorg-
fdltig auf konstante Versuchsbedingungen geachtet; es wurden aufwendige
Reinigungsprozeduren eingehalten, die eingesetzten Stoffe wurden 6fters
verworfen und die frisch angesetzten Phasen mehrere Stunden gegenseitig
gesdttigt, und die Betriebsparameter wurden pridzis eingestellt (die Puls-
amplitude z.B. mit Hilfe eines Kathedometers). Lediglich die Temperatur

schwankte um + 4,5 Oc, wurde aber zu Korrekturzwecken mitgeschrieben.




2. Im Heptan-Wasser Stoffsystem liegen doppelt so viele Flutpunktmessungen
vor wie fir Benzol-Wasser. Die Statistik kann aus der groBeren Stichprobe
genauvere Aussagen machen. Trotzdem ist die Arbeit von Pike vorzuziehen, da
G.E. Box flir dieses Experiment eine statistische Versuchsplanung er-
stellte, die es erlaubt, aus relativ wenigen Messungen (54) relevante
Schliisse zu ziehen. Eine derartige Versuchsplanung legt die zu variie-—

renden Parameter in einer filir die spdtere Auswertung glinstigen Weise fest.

3. Da die untersuchten Beziehungen immer durch eine Regression iiber die bei-
den Datensitze (Benzol/Wasser und Heptan/Wasser) bestimmt wurden, fielen
jeweils 2 Korrelationskoeffizienten an. Diese unterschritten selten den
Wert 0,95, so daR in der Regel zwischen den mit gleichem Ansatz aus den
verschiedenen Datensdtzen errechneten Korrelationen nicht unterschieden
werden konnte. Die PriifgroBe F dagegen lag im Bereich von 0,2 bis 22,2 und

lieB Unterscheidungen in jedem Falle zu.

Al.4 Anwendung der Flutkorrelation auf andere Datengruppen

Grundlage dieser Ausarbeitung war die Datengruppe l. Noch offen ist daher die
Frage: Wie sicher lassen sich Flutpunkte aus anderen Datengruppen damit be-
rechnen? Wdhrend der Entwicklung der Flutkorrelation wurde mehrfach der Ver-—
such unternommen, eine Beziehung durch Regressionsanalyse liber die Gruppe 2
oder die Gruppen 1 und 2 gemeinsam zu erstellen. Er endete jedesmal mit
kleineren Korrelationskoeffizienten gegeniiber derselben Rechnung iliber die
Datengruppe l. Das konnte zwei Griinde haben: entweder war die Streuung der
Gruppe 2 groBer oder die Gleichung repridsentierte die Experimente schlechter.

Beide Ursachen konnten auch gemeinsam vorliegen.

Genauer konnte die Fragé durch Betrachtung der prozentualen Abweichung d
zwischen Rechnung und Experiment nach Gleichung (A6) beantwortet werden. Mit
Gleichung (A3) wurden alle Datengruppen j nachgerechnet und filir die Mittel-

werte von d die Hypothese aufgestellt

In allen Fdllen mit Stoffilibergang wurde Fluten am Austritt der beladenen
Phase angenommen, d.h. die dort geltenden Stoffwerte wurden in die Rechnung

ibernommen.




Die wesentlichen Ergebnisse dieses Tests sind in Tabelle A4 wiedergegeben.
Eine wichtige Erkenntnis kann daraus gezogen werden: Falls beide Phasen ge-
genseitig gesdttigt sind - Stoffiibergang beeinfluBt stark den Koaleszenzvor-
gang der dispersen Phase —, und falls die kontinuierliche Phase die Zwischen-
bdden benetzt, ist der Test positiv, d.h. Gleichung (A3) ist zur Berechnung
solcher Kolonnen geeignet. Andererseits wird damit der Grund flir das Versagen
in anderen Fillen klar: In Gleichung (A3) fehlen (wie in jeder anderen be-
kannten Flutgleichung) die beiden Parameter Benetzung und Koaleszenz. Von
obiger Regel gibt es eine Ausnahme: die Nullhypothese wird fiir die Gruppe 15
ebenfalls angenommen, obwohl hier Stoffiibergang vorliegt. Dieses Ergebnis ist
aber nicht gesichert, da die Gruppe 15 nur 10 MeRpunkte umfaBt, die liberdies

an einer einzigen Kolonne gewonnen wurden.

Dieselben Rechnungen wurden auch mit der Gleichung (12) durchgefiihrt; das
Ergebnis war gleich mit einer Ausnahme: die Gruppe 4 wird durch diese Bezie-
hung gut repridsentiert. Diese Aussage ist besser abgesichert, da hier 24
MeBpunkte zur Verfiigung stehen, die an 3 Kolonnen mit 3 verschiedenen Stoff-

systemen erzeugt wurden.

Die MeRdaten wurden in Gruppen eingeteilt, um das ohnehin komplexe Flutpro-
blem nicht noch mehr zu komplizieren. Auf der Basis der bisher festgehaltenen
MeBdaten sah man (wohl zu recht) keine Chance, durch einen anderen Glei-
chungsansatz alle Datengruppen abzudecken. Es wurde deshalb vorgeschlagen,
hilfsweise das Rechenergebnis mit der mittleren prozentualen Abweichung d zu

verbessern nach folgender Formel

ﬁges calc

y = B dt

Vges,korr a |- 3 (A10)
j/lOO

Zahlenwerte filir d sind fiir jede Datengruppe j in /21/ zu finden.

A2 Erliuterungen zur McAllister—-Gleichung

In der Widerstandsziffer, der Kapillarzahl und der abhidngigen Variablen tre-
ten arithmetische Mittelwerte von Geschwindigkeiten bzw. Geschwindigkeitsqua-

draten auf
2 2 2
. = 0,5 (I[C + Hd)

HV = 0,5 (Hc + Hd) s M




Hc’ Hd’ Ac und Ad sind die von Pike /27/ eingefiihrten Mittelwerte von Leer-—
rohrgeschwindigkeiten. Der Index bezeichnet die Richtung: d steht flir die
Bewegungsrichtung dgt dispersen; ¢ flir die der kontinuierlichen Phase. In
dieser Betrachtung existieren also nur positive Geschwindigkeitswerte. Die
Uberlagerung der Phasengeschwindigkeiten U, und uy und einer sinusfSrmigen
Pulsgeschwindigkeit TfA sin 2 7ft ist in Abb. A4 dargestellt.’Die kontinuier-
liche Phase hat ein hdheres spezifisches Gewicht als die disperse. Hier wurde
u, > uy gewdhlt, weshalb die Mittellinie der Pulsgeschwindigkeit um den Betrag

u, -~y nach unten verschoben ist.

Der Zeitraum, widhrend dessen die momentane Leerrohrgeschwindigkeit u die d-
Richtung hat, ist mit Td bezeichnet; entsprechend ist Tc definiert. Die Ge-—
schwindigkeit I errechnet man durch Mittelung iiber die Zeitdauer Td bzw. Tc'
Durch Division mit dem Freifldchenanteil €p erhdlt man eine gute Abschidtzung
der mittleren Geschwindigkeit in den Bohrungen der Siebbdden. Mittelt man
dagegen iliber die gesamte Pulsdauer T, so fiihrt das zu den Geschwindigkeiten A.
Die Summe Ac + Ad, mit dem Kolonnenquerschnitt Q multipliziert, gibt den
gesamten, liber den Zwischenboden flieBenden Volumenstrom. In der Regel sind
die Volumenstrdme ACQ bzw. AdQ aus beiden Phasen gemischt, d.h. ein Teil der
Phasen wird rezirkuliert. Dies gilt auch dann noch, wenn die Phasen wdhrend
eines Pulszyklus' sich v8llig separieren kdnnen; dann werden eben die beiden
einphasigen Teilstr8me nacheinander gefordert. Steigert man nun im Beispiel
der Abbildung A4 den Durchsatz bei festgehaltenem FluBverhdltnis, so wéchst
auch die Differenz u,~uq. Die Mittellinie des Pulses kann sich aber hdchstens

80 weit verschieben, daR gilt

= ], = e

A \
_d 4 (A11)
A
c c
Dann verschwindet die Rezirkulation der Phasen und man hat Ac= ué und Ad= u&

Das bedeutet, die untere Flutgrenze ist erreicht, die bekanntlich durch die

Férderleistung des Pulses bestimmt wird.

et Ug
Die GroRe Yy = ln%;qr7ffwird also an der unteren Flutgrenze null. Das Ver-—
+ c o
héltnis2¢+ Z ist < 1 und hat den Sinn eines Ausnutzungsgrades der Kolonne.
€ of -

Reicht bei hdherer Pulsfrequenz die Zeit zur Phasenseparation nicht mehr aus,
so 1dBt sich Rezirkulation nicht vermeiden und die Leerrohrgeschwindigkeiten
u bleiben am Flutpunkt unter den Mittelwerten A. Damit befindet man sich in
einer Ubergangszone der Flutkurve, um bei weiterer Steigerung der Frequenz

die obere Flutgrenze zu erreichen, die durch die Gleichungen (12) und (18)




beschrieben wird (Abb. 1 und A3).
Die Berechnung der Mittelwerte fiir sinusférmigen Puls gibt im einzelnen fol-

gende Ausdriicke /17, 21/:

Y1 - Az

HC - WfA'(ﬂ/Z + arcsin A )
Mg = TrfA'(Tr/2 l ;rZ§in A )
Ac = fA. (41 = Az + A-(m/2 + arcsin}))
Ay = fA. (Y1 - AZ = Ao (m/2 = arcsinA)).

T ist die Kreiszahl 3,14.

Die GroRe A = (uc—ud)/(WfA) ist das Verhdltnis der Differenz der beiden Leer-
rohrgeschwindigkeiten zur maximalen Pulsgeschwindigkeit. Die Gleichungen er-
fordern \Xl < 1; d.he die momentane Leerrohrgeschwindigkeit u hat Null-

durchgidnge (Abb. A4).

Aus einer Gegeniiberstellung der Gleichungen (12) und (18) einerseits mit (A2)
und (A3) andererseits 14Rt sich noch eine Erkenntnis festhalten. Sowohl
Thornton als auch Smoot et. al. verwenden die Pulsparameter nur in der Kom-
bination f-A, d.h. als Pulsvolumengeschwindigkeit. McAllister et. al. sowie
Pike haben daneben noch die Variable X594 = 1n A/S in ihrem Ansatz. Die Re-
gressionsanalyse ordnet die Variable X9q in Gleichung (A2) an zweiter Stelle
der Rangfolge (von 9 Variablen) ein, in Gleichung (A3) steht Xyq an 4. Stelle
(von 8). Das bedeutet, daR der Pulshub A fiir das Fluten einer Kolonne eine

eigenstidndige Rolle spielt.

A3 Anwendung statistischer Arbeitsmethoden

A3.1 Regressionsanalyse

Sie leistet die Minimierung der quadratischen Abweichung zwischen Ausgangs-
daten und Ausgleichskurve. Damit ist schon klar, was sie nicht kann: Die Form
der Kurve, ein wichtiges Merkmal bei der Beurteilung der Glite einer Korrela-

tion, wird wesentlich durch den vorgegebenen Ansatz mitbestimmt, und eben




diesen Freiheitsgrad 18Rt die Analyse offen. Abb. A2 macht das deutlich: Ob-

wohl {iber die gesamte Kurve gemittelt die Abweichung zwischen Versuchspunkten
und Ausgleichskurve verschwindet, treten iiber weite Strecken der unabhiingigen
Variablen (z.B. Pulshub A oder Frequenz f) betridchtliche Differenzen zwischen
dem Mittelwert mehrfach gemessener Versuchseinstellungen und der Ausgleichs—

kurve auf! In der Terminologie der Varianzanalyse bezeichnet man dies als den
Anpassungsfehler (engl.: lack of fit), der zusammen mit der Streuung der Expe-
rimente um ihren Mittelwert Y(X), dem Experimentierfehler (engl.: experimental
error), die Gesamtstreuung der Experimente um die gerechnete Kurve ergibt. In

Abschnitt Al1.2.11ist diese Gesamtstreuung mit dem Symbol sYi’fk(X)belegt.

A3.1.1 Datensammlung

An die Ausgangsdaten werden bestimmte Forderungen gestellt:

- Alle wichtigen EinfluBgrdRBen miissen erfaRt werden. Diese Forderung wird von
keinem bisher bekannten Datensatz erfiillt.

~ Die Daten miissen stochastisch unabhingig, also "zufdllig" zusammengestellt

sein. Dabei ist darauf zu achten, daR alle Parameter variiert werden.

Damit soll nicht gesagt werden, daB bezliglich der Parametervariation begrenz-
te Datensédtze nicht verwertbar wiren. Man muR sich nur die Folgen klar ma-
chen: Die Statistik liefert dann Aussagen liber eine bestimmte Klasse von
Apparaten, z.B. iiber alle Pulskolonnen mit einem bestimmten Lochdurchmesser,
wenn dieser bei den Versuchen beibehalten wurde, oder etwa filir alle Kolonnen,
die einen bestimmten Freiflichenanteil des Zwischenbodens besitzen und mit
einem vorgegebenen Stoffsystem betrieben werden. Der Datensatz von McAllister
et al., wie er in /17/ verSffentlicht wurde, ist in den groRen Datengruppen

l, 2, 11 und 12 (siehe Tabelle 1) solchen Einschrinkungen nicht unterworfen.

- Die Regressionsanalyse setzt eine GauR'sche Normalverteilung voraué, und
zwar der Parameter wie auch - als Folge davon - der gemessenen Flutpunkte.
Diese Forderung wurde im vorliegenden Falle von den Autoren {liberpriift (Ab-
schnitt Al.l).

—~ Die Mindestzahl der MeRpunkte sollte etwa 100 betragen. Dies ist in der

Regel gegeben, wenn die beiden voranstehenden Forderungen erfiillt werden.

VerstoBe gegen diese Regeln kénnen zu Fehlschliissen fiithren. So hat Thornton

nicht erkannt, daR er mit seiner Theorie, Gleichung (11), nicht den Holdup
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des Flutpunkts berechnet, obwohl er weit liber 400 MeRdaten erzeugt hatte.
Ursachen waren unter anderem, daR die Schwankungen der MeBwerte wegen der
fehlenden Koaleszenz- und Benetzungsparameter zu hoch waren, daR einer der
Stoffpartner immer Wasser war und daB viele Parameter nicht normalverteilt

vorlagen (Versuchsplanung!).

Aus denselben Griinden muRten McAllister et al. die von Smoot, Mar und Babb
angegebene mittlere Abweichung ihrer Flutkorrelation von den Experimenten von
+ 20 % auf das Doppelte erhdhen. Der Anwender dieser Beziehungen interpre-
tiert solche Zahlen prompt als allgemeine Unsicherheit der Gleichung, sie ist
jedoch nur auf die zugrunde gelegten Experimente bezogen; so z.B. geschehen
bei der Auslegung einer Pulskolonne durch Bier et al. /37/, obwohl ein villig

anderes Stoffsystem vorlag.

A3.1.2 Zahl der Variablen

Grundsdtzlich ist die Zahl der Variablen durch eine Dimensionsanalyse vorge-
geben. Eingangs des zweiten Abschnitts hatten wir 13 EinfluBgroRBen aufge-
fihrt. Ubernimmt man die Aussage von Smoot et al. /28/, daR der Kolonnen-
durchmesser keine Rolle spielt, so ergeben sich nach dem Il -Theorem von
Buckingham bei drei BasisgrdBen 9 dimensionslose Kennzahlen, die das Problem

vollstédndig beschreiben.

McAllister und seine Mitarbeiter verwenden bis zu 12, meist aber nur 4 unab-
hdngige Variable. Diese werden jedoch potenziert und kombiniert, was zu ho-
heren Korrelationskoeffizienten fiihrt. Diese Nichtlinearitidten werden auBer-—
dem bendtigt, um die Flutdaten mit einem Kurvenzug beschreiben zu kdnnen, was

in Abschnitt Al.2 gezeigt wurde.

Die Regressionsanalyse wird dadurch nicht beeintrichtigt /38/. Das Analyse-
verfahren ist linear, d.h. es behandelt jeden Term des Regressionsansatzes
als selbstdndige Variable und liefert den Regressionskoeffizienten dazu.
Funktionale Abhdngigkeiten zwischen den einzelnen Termen stdren nicht,
wichtig ist lediglich, daB die AusgangsgrtBen stochastisch unabhingig, d.h.
rein zufdllig, gewonnen wurden. Die Beziehung von McAllister, Gleichung (A3),
ist in der Tat aus 5 Kennziffern aufgebaut, wdhrend Pike 10 (Gleichung (A2)),
Smoot et al. 7 (Gleichung (18)) und Thornton 6 (Gleichung (12)) dimensions-

lose GrdRBen verwenden. Gemessen an der vollstdndigen Beschreibung des Prob-
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lems bedeutet dies, daR unwichtige Einfllisse unterdriickt wurden.

McAllister und seine Mitarbeiter haben insgesamt 26 abhingige Variable unter-
sucht. Davon sind 6 paarweise gleich, ndmlich Yy= Yg, Yg= Yig9» Yy3= Yj4- Die
Variablen links des =-Zeichens enthalten den Ausdruck Ac+ Ad, die rechtsste-—
henden die Relativgeschwindigkeit an der unteren Flutgrenze u+ y{. Es 1&Bt
sich aber nachweisen, daB gilt Ac+ Ad = y+ u'y. Die Variablen Y; und Yq
wurden in die Varianzanalyse einbezogen (Abschnitt Al.3), der sensitive F-

Test konnte zwischen den beiden Variablen nicht unterscheiden.

A3.1+3 Funktionsansatz

Die systematische Differenz zwischen dem Mittelwert der gerechneten und der

gemessenen Flutpunkte (Abschnitt 3.2.1) hat zu Vorschligen gefithrt, die

Regressionsanalyse mit einem Exponentialansatz durchzufiihren. Davon muB aus

zwei Griinden abgeraten werden:

- Diese Mittelwertverschiebung 1dBt sich durch eine einfache Nullpunktkorrek-
tur ausgleichen.

~ Die Linearisierung des Problems durch den Ubergang auf die Logarithmen
gestattet es, auf die hochentwickelten Rechenverfahren der linearen Algebra

zurlickzugreifen. Diesen betrdchtlichen Vorteil wlirde man verlieren.

Versucht man, die in der Arbeit /17/ vertffentlichten Diagramme mit der in
/21/ angegebenen Beziehung (die librigens bei der Wiedergabe der Gleichung
Druckfehler aufweist !) nachzurechnen, so gelingt dies nur mit Abweichungen
bis zu 3 7. Die Diagramme sind mit einer um ein Glied erweiterten Gleichung
berechnet. Die Differenz wird ungefihr ausgeglichen, wenn man Gleichung (A3)
mit dem Zusatzglied -0,00084 X%l versieht. Die korrekte Erweiterung der Glei-
chung (A3) kann so allerdings nicht geleistet werden; wie in Abschnitt Al.2

schon erw#dhnt, #dndern sich dabei alle Regressionskoeffizienten !

Ebensowenig ist es mdglich, wichtige Parameter nachtridglich durch einfache
Ergidnzung einer Gleichung einzubringen. Abgesehen davon, daR sdmtliche Flut-
punktsdaten mit MeBwerten fiir die neuen Parameter belegt werden miissen, &dn-

dern sich die Regressionskoeffizienten mbglicherweise erheblich.

Die Regressionsanalyse, richtig durchgefiihrt, sortiert zundchst die einzelnen
Terme eines Funktionsansatzes nach ihrem Beitrag zur Korrelation und arbeitet

diese Glieder entsprechend ihrer Wichtung ab. Dabei wird nicht nur der Re-




gressionskoeffizient des entsprechenden Terms ausgegeben, es fdllt vielmehr
auch der kumulierte Korrelationskoeffizient R aller bislang eingearbeiteten

Terme an.

Gelegentlich kommt es nun vor, daB der Startwert von R > 0,95 ist. Das bedeu-
tet, daR der Korrelationskoeffizient sehr hoch ausfdllt und mehr als 95 % der
Korrelation von einer einzigen Variablen getragen werden. Der Ansatz sollte
Uiberpriift werden. Man findet in der Regel folgende Ursache. Bei der Bildung
von dimensionslosen Kennzahlen tritt sowohl in der abhingigen als auch in
einer unabhingigen Variablen eine Parametergruppierung, z.B. die Pulsintensi-
tdt feA, in einfachem Zusammenhang auf. Dadurch entsteht eine Gleichung Y~Y,
die selbstverstidndlich einen Korrelationskoeffizienten nahe 1 erreicht. Die
Einfllisse der anderen Variablen werden damit {iberdeckt. Um ein brauchbares
Ergebnis zu erhalten, miissen solche Abhdngigkeiten zwischen Variablen ausge-
schaltet werden, indem man das gleichzeitige Auftreten von Parametergruppie-
rungen auf beiden Seiten des Gleichheitszeichens vermeidet. Eine Dimensions-

analyse erfiillt diese Forderung.

A3.2 Priifverfahren

Der Zusammenhang zwischen der Sicherheit einer Aussage (Signifikanzspiegel),
dem Stichprobenumfang und der Breite des Vertrauensintervalls bzw. der Lage
der Sicherheitsschwelle ist fiir eine Reihe von Verteilungen in statistischen
Tafeln tabelliert. Hdufig werden jedoch die Voraussetzungen der Priifverfahren
nicht genau beachtet. So muBR eine Stichprobe zufdllig gezogen worden sein.
Wenn also eine Datengruppe acht Werte umfaBt, die in einem Versuch nur unter
Variation der Pulsparameter gemessen wurden (Datengruppe 3, siehe Tab. 1), so
ist die Priifung der Hypothese, daR die McAllister—Beziehung auf eine solche
Datengruppe angewendet werden darf, nicht sehr sinnvoll. Ein weiterer VerstoR
gegen die stochastische Unabhingigkeit liegt vor, wenn in Abschnitt Al.2.2
die Hypothese getestet wird, daB die Differenzen zwischen Rechnung und Mes-
sung fiir die verschiedenen Beziehungen gleich seien (Ho: 3A3 = Hi)- Dabei
wird als Stichprobenumfang die ganze Datengruppe l gew#dhlt. Dies ist nicht
zuldssig, denn die Regressionsanalyse begrlindet die Abhdngigkeit zwischen den
Daten der Gruppe ! und der daraus abgeleiteten Gleichung. Als Stichprobe
hdtte deshalb nur eine zuf#llig entnommene Untermenge der Gruppe 1 herangezo-

gen werden diirfen.
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A3.3 Ubersicht

Nachfolgend sind alle Hilfsmittel aus der Statistik zusammengestellt, die in

der Arbeit /17/ dokumentiert wurden.

Voraussetzung flir die Regressionsanalyse ist, daB die eingegebenen Parameter
normal verteilt sind. Dies wurde durch Erstellen von Histogrammen uberpriift

und AusreiBer ausgesondert.

Eine Vorstudie mit Hilfe der Varianzanalyse verschaffte einen Uberblick, aus
welchen Parametern zweckmidRigerweise abhingige Variable gebildet werden und
wie sich die Zahl der Variablen X bzw. die Aufstellung von Potenzen und
Produkten der unabhidngigen Variablen auswirkte. Dabei wurde als PriifgroBe das
Verhdltnis der Varianzen (sz) von Anpassungsfehler zu Experimentierfehler
verwendet. Um flir den Experimentierfehler einen Zahlenwert zu gewinnen, miis-
sen Versuchseinstellungen mehrfach gemessen werden, was nur flir eine kleine

Untermenge der Datengruppe 1 gegeben war.

Die Vorauswahl der Korrelationsansitze wurde wesentlich anhand des Korrela-
tionskoeffizienten R vorgenommen. Die Rechnungen erstreckten sich immer iiber
die Datengruppe l. Um zu einer engeren Auswahl von sechs Gleichungen zu kom-

men, wurden folgende statistische Daten erarbeitet:

— Mittelwert und Standardabweichung des Datensatzes ! fiir jede Definition Y,,
- fiir den Unterschied zwischen Rechnung und Experiment wurde bei jeder Glei~
chung die Spannweite Az, d. h. GréRtwert minus Kleinstwert der Abweichung

ausgedriickt in der jeweiligen Y-Variablen, ermittelt,
- Standardabweichung Sy. £(X) des Unterschieds zwischen Rechnung und Experi-
ment fiir jede Gleichung (vgl. Einleitung zu Abschnitt A3.1),

- mittlere prozentuale Abweichung zwischen Rechnung und Experiment nach der

positiven und negativen Seite, ausgedriickt in den Antilogarithmen A+eY und

A_eY.

Die Auswahl der Gleichungen erfolgte aufgrund der GrSRe der Abweichung AeY
und des Verhdltnisses AZ/SY-f(X)’ wobei noch das Verhdltnis s/Y der Experi-

mente zur Beurteilung mit herangezogen wurde.
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Die Gruppe der '"engeren Wahl" umfaBte die Gleichungen von Pike et al.,
Thornton, Smoot et al. sowie eine Gleichung mit besonders hohem Korrelations-—
koeffizienten und zwel weitere aussichtsreiche Gleichungen mit einfacherem
und komplexerem Aufbau. Fiir diese Gruppe wurde die mittlere prozentuale Ab-
weichung d des Flutdurchsatzes zwischen Rechnung und Experiment ermittelt

sowie die zugehSrige Standardabweichung. Aus diesen Daten 14Bt sich errechnen

- das Vertrauensintervall fiir den Erwartungswert der prozentualen Abweichung 6§,
womit die aus der Datengruppe 1 gewonnene mittlere prozentuale Abweichung
d verallgemeinert wird;

- die PriifgroRe t(d, SZ) der Student-Verteilung. Damit wurde die Hypothese ge-
testet, daB es zwischen den Abweichungen Hi, welche die einzelnen Gleichun-
gen produzieren, keine signifikanten Unterschiede gibt;

= die PriifgréRe F (s%, s%), mit der dieselbe Hypothese iiberpriift wurde.

Aus diesen Priifungen ist die als McAllister-Gleichung bezeichnete Beziehung
(A3) bzw. (19) hervorgegangen. Die Gleichungen von McAllister und Thornton
(letztere erweist sich wie die von Smoot et al. zur Berechnung der oberen

Flutgrenze als ebenso brauchbar) wurden schlieBlich noch auf andere Daten-—

gruppen angewandt. Daraus entstanden

- Korrekturfaktoren /21/, mit denen das Ergebnis der Rechung in solchen Fdl-
len verbessert werden kann;

- die Aussage, auf welche Datengruppen die McAllister-Beziehung angewendet
werden kann, ndmlich auf die, in denen die kontinuierliche Phase die Ein-
bauten benetzt und in denen kein Stoffiibergang vorliegt. Dies ist ein deut-
licher Hinweis, daB Benetzung und Koaleszenz in der Flutkorrelation noch

berlicksichtigt werden miissen.

Bis vor wenigen Jahren wurden sdmtliche Ergebnisse der Pulskolonnenforschung
zum Betriebsbereich, soweit sie formelm#Rig dargestellt werden, mit Methoden
der Statistik erzielt. Je umfassender und korrekter dieses Hilfsmittel einge-
setzt wird, desto genauer und zuverldssiger wird das Resultat sein. In dieser
Hinsicht ist die Arbeit von McAllister, Groenier und Ryon bis heute in der
Pulskolonnenforschung ohne Beispiel geblieben. DaR der Ingenieur bei der
Anwendung der Statistik gelegentlich Kompromisse schlieRen muB, mag man als

Schonheitsfehler betrachten, es wird sich wohl nie ganz vermeiden lassen.
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Anhang 11

Bemerkung zu den Unstimmigkeiten der Tabelle 3.

Der Wertbereich der Gleichung (Al) ist nach obenhin begrenzt: Geht eYcalc.
gegen null, so nimmt reY den Wert 100 % an. Nach unten (fir efexp + 0) ist

er aber unbegrenzt. Von daher wiirde man erwarten, daB der Mittelwert re¥

nach der unbegrenzten, der negativen Seite hin verschoben ist.

Ein solches Ergebnis ist noch aus anderem Grund zu erwarten. Das zur Regres-—
sionsanalyse verwendete Rechenprogramm setzt Normalverteilung der Variablen
voraus. Dies wurde von McAllister und seinen Mitarbeitern iiberpriift und im
allgemeinen filir zutreffend befunden. Deshalb sind auch die Abweichungen der
logarithmisch definierten Variablen AY normal verteilt. Der Ubergang zu den
Antilogarithmen fiihrt auf die einseitig begrenzte Lognormalverteilung, deren
Mittelwert nach der offenen, nach Definition (Al) negativen Seite verschoben

ist.

Es ist nicht anzunehmen, daB die in Tabelle 3 angegebenen positiven AeY—

Werte falsch sind. Vielmehr 18st sich der Widerspruch, wenn man die Teil a
zugrundeliegende Definition anstelle von (Al) so annimmt:

v eYcalc - eYexp

he” = . 100 /%/ (A12)
eLexp

Damit sind die verschiedenen Vorzeichen in beiden Teilen der Tabelle erklirt.
Der Unterschied in den Zahlenangaben riihrt daher, daB Teil a von der Lognor-

mal-, Teil b aber von der Normalverteilung abgeleitet ist.

Y

Wie sieht nun die Lognormalverteilung der GroBe Ae’ aus? Man hat von der

Normalverteilung der Abweichung AY = Ycalc - Yexp auszugehen, deren Streuung OA
sei und deren Mittelwert My aufgrund der Regressionsanalyse null ist. (Es

soll davon abgesehen werden, fiir diesen Mittelwert ein Vertrauensintervall
anzugeben). Geht man zu den Antilogarithmen iiber, so erhdlt man eAY. Fir

diese GroRBe gilt die Wahrscheinlichkeitsdichte f(eAY)- Gesucht ist aber die
Verteilung der GrotBe AeY, also EA (AeY). Fiir die Variablen gilt folgender

Zusammenhang :
reY = (e - 1y.100 /7/ (A13)
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Man erhdlt also fiir die Verteilung der prozentualen Abweichung reY durch

. . . A
Koordinatentransformation aus der Lognormalverteilung von e Y/39/

%A (AeY) =¥ (1 + AeY/IOO) = F (eAY)
| | _1n (1+ae” /100) (A14)
B T X e 20,
V2T g 1 + Ae/100 A

A

Diese Funktion ist in Abb. A5 dargestellt. Der Erwartungswert ist wegen Uy = 0

2
E (AeY)=ecA/2— 1 (A15)

Er kann aus der Arbeit /17/ bzw. aus Tab. 3a entnommen werden, und man erhdlt

fiir die Standardabweichung der AY

o, = »/21n(l + Ae'/100) (Al16)
Damit sind aus Gleichung (Al4) die Toleranzgrenzen und die zugehSrige stati-
stische Sicherheit berechenbar. Zu beachten ist, daBR der Median dieser Ver-
teilung e - 1 =0 ist, d. h. die Wahrscheinlichkeit, daB eine Abweichung AY
positiv oder negativ ausfdllt, ist gleich groB. Anders als bei der Normalver-
teilung ist der Mittelwert oder Erwartungswert davon verschieden, ndmlich >0,

wie aus Gleichung (Al5) zu ersehen ist.

Eine weitere GrdRe, die bei der Normalverteilung mit Median und Erwartungs-
wert zusammenfdllt, ndmlich der Modalwert oder hdufigster Wert, ist fiir die
Lognormalverteilung unterschiedlich. Nach /40/ berechnet er sich aus

2
Y _ =0 -
be |mog = © S (A17)

Der Modalwert ist also immer negativ.

Stellt man Erwartungswert, Median und Modalwert nebeneinander, so ist fiir
eine Stichprobe bzw. flir die prozentuale Abweichung zwischen den gerechneten
und den gemessenen Werten einer Datensammlung von Flutpunkten folgendes Er-
gebnis zu erwarten (das gilt sowohl fiir die Kennzahlen A e¥ als auch fir die
Flutpunktsabweichung d unter der Voraussetzung, daRB die Abweichung durch

Rechenwert - MeRBwert definiert ist):
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= Der Mittelwert der Stichprobe ist positiv, d. h. im Durchschnitt liegt die

Rechnung zu hoch;
- der Zentralwert ist null, d. h. es gibt gleichviele positive und negative

Abweichungen von der Rechnung;
- am hdufigsten kommt die nach (Al7) berechnete negative Abweichung vor.

Um zu iiberpriifen, ob die reY-Werte tatsdchlich einer Lognormalverteilung
entsprechen, wurden die Mittelwerte des positiven und negativen Wertebereichs
dieser Verteilung berechnet und flir die McAllister—Beziehung mit dem experi-

mentellen Befund verglichen. Es ergibt sich (Angaben in 7%, experimenteller

Wert in Klammern):

At = 42,85 (37,7)
A oY = -25,65 (-24,6),

d. h. befriedigende Ubereinstimmung.

Auch die Auswertung der KfK-Experimente weist auf die Lognormalverteilung
hin. Aus Tabelle 3a entnimmt man fiir die McAllister-Beziehung reY = 8,6 %.
(Al6) liefert damit o, = 0,4062. Fiir den Modalwert erhdlt man also aus (Al7)
AeYImod = -15,21 %Z. Von den 13 in Tabelle 4 angegebenen Durchsatzabweichungen
liegen aber allein 6 Werte in dem Bereich =5 % bis =25 7 um den Modalwert.
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v - 1n o ¢ Thornton
1 o
Y4 .
Y = 1n — Pike
3 A
d
Yo
Y = 1n —
4 Ad
ud+uc
Y7 = 1n Ad+A McAllister
c
Yo
Y = 1n
8 Ac+Ad
u +u
c d
Y = 1n —=
9 uc+ud
u u
c d
Yy = In G+ 1)
c d
le = 1n vO
u,°u
d ¢
Y = 1n
21 AdACef(l ef)
Ugq
Y22 = ln m Plke
Y4
—_ —_— 1] = - R
Y23 = 1n T s Hd (2=-mA)£-A
d
Ue
Yoo = g
c

Tab. Al: Beispiele abhingiger Variabler
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2¢1-2
v = w4 (1 eﬂ)(f.A)3
2C €.+S
o B

Weber-Zahl

Froude-Zahl

Reynolds-Zahl

Widerstandsziffer

Kapillarzahl

Abkiirzungen:

1.
2 _ Yep2 L p2
Ne = 2(HC+Hd)

1
I = T(HC+ Hd)

Tab. A2: Beispiele unabhingiger Variabler




FLUTGLEICHUNG| KORRELATIONS-  MITTLERE AB-  STANDARD- 95 % VERTRAUENSINTERVALL AUTOREN
KOEFFIZIENT R ypycHuNg g ABWEICHUNG % FUR MITTLERE ABWEICHUNG Z
— ) = NS
(d) (s) §=4d+ (ta/?_,v)'(ﬁ—)
12 0.9175 -10.04 51.13 -13.30 < 6,, < 6.78 Thornton
18 0.9261 - 8.93 46 .48 ~11.89 < 6,4 < =5.97 Smoot et al.
A2 0.8804 -14.82 80.01 -19.58 < §,, < -10.06 Pike et al.
A3 0.9310 - 8.56 44,70 -11.19 < 6A3 < -5.,93 McAllister et al.
I
Al 0.9382 - 7.90 44,71 -10.53 < §,, < -5.27 McAllister et al. 2
3
|
A5 0.9443 -73.56 152.54 ~82.55 < 8,5 < —64.57 McAllister et al.

Tab. A3: Vergleich ausgew#dhlter Flutgleichungen
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DATENGRUPPE | STOFFAUSTAUSCH KONT.PHASE  ZWISCHENBODEN  NULLHYPOTHESE
i Ryt dy = dy
1 NEIN WASSIRG SIEB/METALL -

2 JA WASSRIG SIEB/METALL VERWORFEN
3 NEIN WASSRIG DUSEN/METALL ANGENOMMEN
4 JA WASSRIG DUSEN/METALL VERWORFEN
10 JA ORGANISCH SIEB/METALL VERWORFEN
11 NEIN ORGANISCH DUSEN/METALL VERWORFEN
12 JA ORGANISCH DUSEN/METALL VERWORFEN
13 NEIN ORGANISCH SIEB/KUNSTST. ANGENOMMEN
15 JA ORGANISCH STEB/KUNSTST. ANGENOMMEN
16 NEIN ORGANISCH DUSEN/KUNSTST.  ANGENOMMEN
17 JA ORGANISCH DUSEN/KUNSTST.  VERWORFEN
SIGNIFIKANZSPIEGEL DER NULLHYPOTHESE: 5 %

TAB. A4: PRUFUNG DER MCALLISTER-GLEICHUNG MIT VERSCHIEDENEN DATENGRUPPEN




400 ~

H5ufigkeit

200 ~

7// s,

- ﬂ//////////////?////////g

100 —Egi
0 & ANS | | _ N\
1 Klasse 10 15 20 25
0,68L [g/cm’] 1,45

Abb: A1 Dichteverteilung der dispersen Phase in der Datengruppe 1




— 110 —

Ye‘xp.'
X; X
Yexp.jj — Versuchswert i fir X (Gruppe j, Gesamtzahl m)
Yexp,j —mittlerer Versuchswert fir X;
Y —Mittelwert aller Experimente (Anzahl n)
Yesle  —Rechenergebnis (Korrelation mit k Termen aus Regressionsanalyse)
Yexp’”—?exp,j = Experimentierfehler

Yexpjj~Yeale,j = Abweichung Experiment/Rechnung

Varianz des Experimentierfehlers s& = 1/(n-m) E(Yexp,i}'vexp,J)z
Varianz der Abweichung s?.y = 1/(n-k) ?}‘Yexp,ij"Ytak.i ?

(n-k) 5%.“)() - (n-m) S%t
m-k

Varianz des Anpassungsfehlers =

Abb. A2 Begriffe der Varianzanalyse
— Beispiel mit einer unabhdngigen Variablen X




— 11—

200 T T T T =T T — -
—= Variable
~ .
v A 0.75 in.
- ] 25.00 dyn/cm
[} [}
@ -‘ Hq 1.00 cP
> GL 1z GL18 ST 1.00 cP
od 0.85 g/cm’
150 o 110 g/cm® |
0.10 in,
2.00 in.
0.20
. 2.00 in.
1.00
100 .
\
50 H N
0 —b 1 A L ) 1 I L 1
0 100 200 300 400 500 600 700 800 900 1000

Pulsvolumengeschwindigkeit f-A [ft/h]

Gleichung 12 - Thornfon
18 - Smoof
A2 - Pike
AL A5 A3 - McAllister

Abb.A3 Vergleich der Flutgleichungen
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