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1 Einlertung und
Problemstellung

In vielen Industriezweigen, unter anderem auch in der Lebensmittelverarbeitung,
hatsich seit langem die Agglomeration als Methode zur Verbesserung bestimmter
Eigenschaften disperser Feststoffsysteme bewihrt. Durch Agglomeration werden
feindisperse Partikeln zu gréfieren zusammengefiigt, die als Schiittgut besser hand-
habbar sind und iiber definierte Eigenschaften verfiigen. Agglomerationsverfah-
ren werden angewandt, wenn der feindisperse Zustand des Feststoffs — verursacht
durch seinen Herstellungsproze8 oder erforderlich fiir seine spitere Weiter-
verarbeitung — voriibergehend aufgehoben werden soll. Hierzu zihlen auch An-
wendungen, bei denen staubférmige Produktionsriickstinde mit Hilfe der
Partikelvergroflerung einer Weiterverarbeitung tiberhaupt erst zugiinglich gemacht
werden. Die zu behandelnden Produkte kénnen diskontinuierlich oder kontinu-
ierlich in Mengen zwischen 100 kg/a und 100 Mio. t/a anfallen.

Die erforderliche Festigkeit der Bindungen zwischen den Primirpartikeln eines
Agglomerats richtet sich nach dessen weiterem Verwendungszweck. Eigenschaf-
ten wie gleichmifiges Schiittgewicht, gute Flieffihigkeit und Transportstabilitit
beeinflussen den Handhabungsaufwand des Herstellers und damit die Herstel-
lungskosten. Dem stehen bestimmte Erwartungen des Anwenders beziiglich des
Redispergierverhaltens des agglomerierten Produkes gegeniiber, die bei der Beur-
teilung der Qualitit entscheidend sein kénnen. In der Lebensmittelindustrie, aber
auch bei pharmazeutischen Anwendungen, ist hiufig ein schnelles und vollstin-
diges Zerfallen der Agglomerate nach der Wiederbefeuchtung erwiinscht. Ahnli-
ches gilt beispielsweise fiir Dispersionslacke, da der optische Eindruck und die
Oberflichenqualitit einer lackierten Fliche entscheidend vom Dispersititszustand
der Pigmentpartikeln abhingen. In diesen Fillen sind schwache Bindungskrifte
im Agglomerat erforderlich, die auflerdem beim Einbringen des Produkts in ein
fliissiges Dispergiermedium verschwinden und méglichst durch abstoffende
Wechselwirkungskrifte ersetzt werden sollen. Produkte, die aufgrund ihrer Be-

“Where shall | begin, please
your Majesty?” he asked!.
“Begin at the beginning,”

the King said, gravely,
“and go on till you come
to the end.: then stop.”
Alice’s Adventures in
Wonderland

Lewis G. CARROLL



Einleitung und
Problemstellung

handlung in speziellen technischen Prozessen ein verbessertes Benetzungs-, Unter-
sink- und Dispergierverhalten zeigen, werden hiufig als ,instantisiert” bezeich-
net. Verfahren wie beispielsweise die Agglomeration auf Tellern oder in Trommeln
kénnen meist nicht zum Instantisieren von Pulvern eingesetzt werden. Sie verlei-
hen dem Produkt zwar gute Handhabbarkeit in Form einer hohen Agglomerat-
stabilitdt, die jedoch hiufig auch bei der Wiederbefeuchtung erhalten bleibt und
somit die Dispergierbarkeit einschrinkt.

Esistleicht einzusehen, daf nicht jede Methode zur Partikelvergroflerung fiir
jeden Anwendungsfall eingesetzt werden kann. Es ist ebenfalls nicht méglich, alle
interessierenden Eigenschaften eines Pulvers gleichermaflen zu optimieren, dain
vielen Fillen einander widersprechende Forderungen gleichzeitig erfiillt werden
miiflten. Obwohl alle in der Industrie angewendeten Agglomerationsverfahren
seit langem bekannt sind, existieren kaum Regeln zur Auslegung oder Fahrweise
eines Apparats, um fiir das agglomerierte Produkt z.B. eine definierte Partikelgro-
B3¢ oder einen bestimmten Wert fiir Agglomeratfestigkeit und -porositit zu erzie-
len. Neben dem hiufig nicht vorhersagbaren und bei Naturprodukten auch
schwankenden Verhalten der Einsatzstoffe — dies betrifft insbesondere die
Lebensmittelverfahrenstechnik — spielt hierbei auch eine Rolle, daf§ bei den mei-
sten Verfahren alle Eigenschaften des Endprodukts im wesentlichen in einem
einzigen Schritt eingestellt werden.

Allgemein gilt, dafd zur Erzeugung stabiler Agglomerate zunichst die Primér-
partikeln miteinander in Kontakt gebracht werden miissen, was iiblicherweise
durch Aufbringen duflerer Krifte geschieht. Stirke und Reichweite der an den
Kontaktstellen auftretenden Haftkrifte miissen so grofd sein, daf§ das entstandene
Agglomeratallen zu erwartenden trennenden Kriften widerstehen kann. Verfah-
ren, in denen hohe Krifte auf die einzelnen Partikeln einwirken, bewirken tiblicher-
weise hohe Haftkrifte und fiihren zu stabilen, gleichmifiig geformten Agglomeraten
von geringer Porositit und guter Handhabbarkeit, aber hiufig ungiinstigem
Dispergierverhalten.

Das Agglomerieren von wasserldslichen Produkten im Dampffreistrahl — im
folgenden meist abgekiirzt ,Strahlagglomeration® genannt — ist im Prinzip auch
seit lingerem bekannt und wird in verschiedenen Bauformen im industriellen
Maf3stab eingesetzt. Freifallende Partikeln werden hierbei in einer Befeuchtungs-
kammer oder einem Fallschacht durch kondensierenden Dampf und eventuell
zusitzlich fein verdiiste Fliissigkeit befeuchtet, gegeneinander bewegt — wobei
aufgrund von Kollisionen die Partikelvergroflerung eintritt — und anschlieffend
getrocknet. Ein wichtiges Einsatzgebiet des Verfahrens in der Nahrungsmittel-
industrie ist die Herstellung von Instant-Getrinkepulvern. Einsatzstoffe sind unter
anderem verschiedene Zucker, wasserlosliche Lebensmittelextrakte, Milchpulver
oder pulverisierte Milchbestandteile und Kakaopulver, die zur Verbesserung der
Laslichkeit als feindisperse Pulver vorgelegt werden.

Es handelt sich bei der Strahlagglomeration also nach der bislang gingigen
Vorstellung um ein Aufbauagglomerationsverfahren, bei dem das zu agglomerie-
rende Material allerdings nicht in Form eines Gutbetts oder einer Wirbelschicht,
sondern als sedimentierender Feststoff-Partikelschwarm vorliegt. Aufgrund der



Anlagerung von Partikeln aus einem niedrigkonzentrierten Schwarm und der
hierbei wirkenden, kleinen Kriifte entstehen bei der Strahlagglomeration iiblicher-
weise sehr lockere Agglomerate mit guten Redispergiereigenschaften. Thre Festig-
keit ist jedoch, verglichen z.B. mit Agglomeraten aus einer Wirbelschicht, etwas
niedriger. Als wesentlicher Vorteil des Verfahrens gilt — neben der kontinuierli-
chen Fahrweise mit kurzen Verweilzeiten — der niedrige Fliissigkeitsbedarf, der
eine entsprechend kleine Trocknungsleistung erfordert. Das Produke wird thermisch
wenig belastet, was insbesondere fiir die Verarbeitung von Lebensmitteln (Erhalt
der Aromastoffe) und Pharmazeutika (Schonung empfindlicher Wirksubstanzen)
von Bedeutung ist.

In dieser Arbeit wird eine modifizierte Variante des Strahlagglomerationsver-
fahrens vorgestellt, die sich von den gingigen Bauweisen durch den Versuch der
riumlichen und funkdonalen Trennung produktbeeinflussender Schritte unter-
scheidet. Hierdurch ist beabsichtigt, einerseits das Einstellen einzelner Produkt-
eigenschaften bei verminderter gegenseitiger Beeinflussung und andererseits die
Beschreibung der wirksamen physikalischen Mechanismen zu erleichtern.

Als Versuchsmaterialien dienten bei der Mehrzahl der Experimente reine Zucker
in unterschiedlicher Korngréf3e: Saccharose, ein Disaccharid und Hauptbestandteil
vieler Instant-Getrinkepulver, Fructose, ein stark hygroskopisches Monosaccharid
und Xylitol, ein Zuckeralkohol. Fructose und Xylitol eignen sich fiir Diabetiker-
nahrung, Xylitol bewirke auflerdem eine reduzierte Kariesanfilligkeit.

Feindisperse Pulver — insbesondere Zucker — neigen bereits wihrend der
Zudosierung in den Agglomerationsapparat aufgrund von oberflichlich adsor-
biertem Wasser und der van-der-Waals-Kraft zur Agglomeration. Mittels in-line-
Messung der Grofenverteilung der aus unterschiedlichen Dosiereinrichtungen
austretenden Partikeln — nachfolgend als ,, Trocken-“ oder ,,Voragglomerate® be-
zeichnet—und des feuchtagglomerierten Materials unterhalb der Dampfzone des
Strahlagglomerationsapparats ist eine Aufteilung des gesamten Agglomerations-
vorgangs in zwei getrennt zu betrachtende Vergroflerungsschritte méglich. Hier-
bei wird auch auf Méglichkeiten zur Beeinflussung der Voragglomeration des
zudosierten Materials eingegangen. Die Partikelgréfenanalyse stiitzt sich im we-
sentlichen auf im Rahmen dieser Arbeit entwickelte Bildauswertungsverfahren,
die auch bei einem Experiment zur Bestimmung der Agglomeratporositit Ver-
wendung finden.

Da die Agglomeration im Dampfraum von der Relativbewegung der Partikeln
und der Haftwahrscheinlichkeit beim Partikelstof abhiingt, werden auch diese
Aspekte experimentell untersucht und eine Beziechung zur Ermittlung kritischer
Relativgeschwindigkeiten angegeben. Die in den oben genannten Experimenten
ermittelten Daten werden zur Modellierung der durch unterschiedliche Sedi-
mentationsgeschwindigkeiten bewirkten Agglomeration mit einer Populations-
bilanz herangezogen.

Angaben zum optimalen Betrieb der vorgestellten Apparatur stiitzen sich auf
die Ergebnisse der Modellrechnungen, Untersuchungen der Gasstromung im
Agglomerationsraum und Partikelgréfenanalysen von Agglomeraten, die bei
unterschiedlichen Betriebsbedingungen hergestellt wurden.

Einleitung und
Problemstellung






2  Bisheriger Wissensstand

2.1 Haftkrafte zwischen Partikeln im Haufwerk

2.1.1 Systematik der Haftkrafte

Dievon RumpF (1958) erstmals aufgestellte Systematik der ,, Bindungsmechanismen
der Kornvergroflerung® ist heute in der verfahrenstechnischen Literatur allge-
mein anerkannt (z.B. CapEs, 1980, PIETSCH, 1991). Fiinf Bindungsarten werden
als wesentlich fiir das Agglomerieren bezeichnet. Alternativ kénnen die Binde-
mechanismen auch anhand der Frage, ob stofflicher Kontaktzwischen den Partikeln
besteht, in zwei Gruppen eingeteilt werden (vergl. SCHUBERT, 1986). Untenstehend
werden die Bindungsmechanismen entsprechend der von RuMPF vorgenomme-
nen Klassifizierung kurz vorgestellt und, soweit sie fiir das Thema dieser Arbeit
von Bedeutung sind, in den nachfolgenden Kapiteln niher erldutert.

Es ist zu beachten, daff die Eigenschaften eines Agglomerats vor allem von
Art, Stirke und Reichweite der Haftkrifte abhingen, die die Primirpartikeln
verbinden. Haftkrifte unterliegen dariiber hinaus zeitlichen Anderungen, verur-
sacht z.B. durch Beanspruchung des Agglomerats und Wechselwirkungen mit der
Umgebung, wie Ad- und Desorption, Wirmeiibertragung, Austausch einer um-
gebenden Gasphase durch eine benetzende Fliissigkeit usw. Sie sind einer direkten
Messung nicht zuginglich, da sie sich erst beim Versuch, aneinander haftende
Partikeln zu trennen, bemerkbar machen. Krupp (1967) definiert die Haftkraft
dementsprechend als ,,... der absolute Betrag einer Kraft, die im Schwerpunkt
einer Partikel angreift und parallel zur auswirts gerichteten Flichennormalen des
Substrats wirkt, und als minimale Kraft zur Trennung der Verbindung zwischen
Partikel und Substrat innerhalb einer vorgegebenen Zeitspanne erforderlich ist.“

Scio nescio.
SOKRATES



Bisheriger Wissensstand

Dementsprechend lifStsich die fiir die Trennung von Partikel und Substrat aufzu-

wendende Arbeit W, als Integral der abstandsabhiingigen Haft- bzw. Trennkraft

entlang des Trennwegs definieren (meistals Trenn- oder Haftenergie bezeichnet)!:
Xa

W, = [£,()x -1

Xo

A. Festkorperbriicken

Ursache: Sinterung (oberhalb %2-%5 der absoluten Schmelztemperatur), Rekri-
stallisation, Kornwachstum, chemische Reaktion, Schmelzhaftung (lokal an
Rauhigkeitskontakten durch Pressen und Reibungswiirme), erhirtende Binde-
mittel und Kristallisation geloster Substanzen. Im Extremfall kénnen durch Fest-
korperbriicken Spannungen bis zur Bruchfestigkeit des Feststoffs, aus dem die
Briicke besteht, iibertragen werden. Das Deformationsverhalten des Feststoffs
bestimmt die Reichweite der Haftkraft. Eine Zerstdrung der Festkérperbriicke ist
iiblicherweise irreversibel.

B. Grenzflachenkrafte und Kapillardruck an freibeweglichen
Flissigkeitsoberflachen (kapillare Haftkrafte)

Ursache: Fliissigkeitsbriicken zwischen den einzelnen Partikeln, Kapillarkrifte an
der Oberfliche von fliissigkeitserfiillten Haufwerken und Oberflichenspannung
partikelgefiillter Tropfen. Die Bindungskrifte werden durch die Grenzflichenkraft
an der Beriihrungglinie Fest-Fliissig-Gas sowie durch den kapillaren Unterdruck
tibertragen. Briicken aus freibeweglicher Fliissigkeit sind per Definition leicht
verformbar und kdnnen nach einer Trennung bei erneutem Kontakt der Partikeln
wieder aufgebaut werden.

C. Adhasions- und Kohasionskrafte in nicht freibeweglichen
Bindemittelbriicken

Ursache: zdhfliissige Bindemittel, Klebstoffe, Adsorptionsschichten (z.B. adsor-
bierte Wasserschichten mit einer Dicke < 3 nm). Hierbei tragen Kohisionskrifte
zwischen den Bindemittelmolekiilen im gesamten Querschnitt der Briicke zur
Ubermittlung der Haftkraft bei. Briicken aus zihfliissigen Bindemitteln sind nur
in geringem MafSe deformierbar (elastische Deformation gegeniiber Flielen im
Fall B), kénnen aber nach einer Zerstdrung bei erneutem Kontakt ebenfalls wie-
der aufgebaut werden.

1 Die Formelzeichen sind zu Beginn der Arbeit zusammengestellt.



D. Anziehungskrafte zwischen den Festkorperteilchen

Ursache: van-der-Waals-Krifte (bei kleinen Abstinden an Kontaktstellen zwi-
schen Primirpartikeln), elektrostatische Krifte (bei gegensinniger Aufladungder
Partikeln), magnetische Anziechungund Valenzkrifte (bei der Agglomeration von
untergeordneter Bedeutung). Die iibertragbaren Haftkrifte sind meist niedriger
alsin den Fillen A, B und C. Es existiert eine reversible funktionale Abhiingigkeit
zwischen dem Partikelabstand und der Stirke der Wechselwirkung. Elektrostati-
sche Wechselwirkungen zwischen elektrisch nichtleitenden Partikeln (Coulomb-
Krifte) haben von allen Bindemechanismen die héchste Reichweite (RumPE, 1974).

E. Formschlussige Bindung

Ursache: Eine Partikelform, die das Verhaken der Partikeln erlaubt. Dieser Me-
chanismus ist vorwiegend fiir faserformiges Material von Bedeutung. Auch hier
werden theoretisch Spannungen bis zur Festigkeit des Feststoffs tibertragen.

2.1.2 Haftkrafte zwischen trockenen Partikeln

Aus der Aufzihlung der méglichen Haftmechanismen im vorangegangenen Ab-
schnite geht hervor, dafl auch ohne direkten Kontakt stets Wechselwirkungskrifte
zwischen Partikeln existieren. Insbesondere die van-der-Waals-Kraft ist stets vor-
handen und trotz ihrer kurzen Reichweite von groflem Einfluf§ auf das Verhalten
feindisperser Partikeln in einem Haufwerk. Coulomb-Krifte konnen bei der Agg-
lomeration ebenfalls eine mafigebliche Rolle spielen, da sie einem geringeren
Abstandseinfluf§ unterliegen.

Unter normalen Atmosphirenbedingungen ist allerdings immer davon aus-
zugehen, dafl sich auf den Oberflichen von Festkdrpern unter anderem adsorbierte
Wassermolekiile befinden. Sofern diese Adsorptionsschichten hinreichend diinn
sind, d.h. die adsorbierten Molekiile noch nicht freibeweglich sind, sollen diese
Partikeln trotzdem als ,,trocken® angesehen werden.

Die unter diesen Bedingungen auftretenden Haftkrifte bestimmen auch das
Verhalten des feindispersen Materials in der Pulverzufuhr einer Strahlagglomera-
tionsanlage. Von ihnen hingt unter anderem die makroskopisch wahrgenomme-
ne Partikelgréflenverteilung des Aufgabeguts ab, die, wie spiter gezeigt werden
wird, von Bedeutung fiir die Wirksamkeit der Aufbauagglomeration in der Dampf-
zone ist. Eine weitere, von Haftkriften abhingige Eigenschaft ist die Porositit des
Haufwerks bzw. der Trockenagglomerate, die sich unter dem Einfluf§ duflerer
Druck- und Schubbeanspruchung wihrend der Dosierung des Pulvers einstellt.
Eswird ebenfalls gezeigt werden, daf§ die Aufbauagglomeration keine wesentliche
Anderung der Porositit zur Folge hat. Damit hingen zwei wichtige Eigenschaften
des Endprodukts von den im Ausgangsmaterial wirkenden Haftkriften ab.

Haftkrafte zwischen
Partikeln im Haufwerk
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Abbildung 2-1: Schematische
Darstellung der Haftsysteme
Halbraum-Halbraum (a),
Kugel-Halbraum (b) und
Kugel-Kugel (c).

Van-der-Waals-Wechselwirkung

Die van-der-Waals-Wechselwirkung von Molekiilen und makroskopischen Kér-
pern wird durch elektromagnetische Fluktuationen hervorgerufen und ist — un-
abhingig vom Aggregatzustand der Materie — stets existent. Die mikroskopische
Theorie der van-der-Waals-Kraft, die unter anderem von b Boer, LonpoN und
HaMAKER in den dreiffiger Jahren entwickelt wurde (vgl. Krupp, 1967), beruht
auf den Wechselwirkungen zwischen einzelnen Atomen und Molekiilen und ih-
rer postulierten Superponierbarkeit zur Beschreibung des Verhaltens makrosko-
pischer Kérper. LirsHrtz dagegen ging bei der Entwicklung der makroskopischen
Theorie (vgl. Krurp) im Jahr 1956 direkt von den optischen Eigenschaften der
wechselwirkenden Kérper aus und berechnete die Intensitit der Fluktuation aus
dem komplexen Anteil der Dielektrizititskonstante der jeweiligen Substanz und
den Maxwellschen Gleichungen. Fiir molekular kristallisierende Substanzen ist
hauptsichlich der UV-Bereich des elektromagnetischen Absorptionsspektrums
von Interesse. Krupp iibertrug das makroskopische Modell von LirsurTZ auf die
Wechselwirkung einer Kugel mit einem Halbraum und auf die Wechselwirkung
zwischen zwei Kugeln (siche Abbildung 2—1).

%
z, z,
[N B S
a b

Fiir die Wechselwirkung zwischen zwei Halbriumen im Abstand z, (siehe Abbil-
dung 21 a) liefert die makroskopische Theorie fiir die van-der-Waals-Kraft bezo-
gen auf die Kontakdfliche (auch als van-der-Waals-Druck bezeichnet) das folgende
Ergebnis:

hw

w =T (2-2)
s

Die van-der-Waals-Anziehungskraft zwischen einem Halbraum und einer Kugel
mit Radius R (siche Abbildung 21 b), bezichungsweise zwischen zwei Kugeln
mit unterschiedlichen Radien R; und R, (Abbildung 2-1 ¢), Lif3t sich ebenfalls

berechnen:



h®R
Foy = 2-3
e 2-3)
W _R R
Fogw = o=z 2-4
S 2-4)
Es ist hierbei:
2nmi=h (Plancksches Wirkungsquantum) (2-5)
6:I81(IE)_1 ﬁZ(lE)_’IdE (2_6)
(&) +1 &,(IE)+1

0

Die Dielektrizititskonstanten g werden hierbei aus Griinden der besseren Hand-
habbarkeit als reale Gréflen in Abhingigkeit von der komplexen Frequenz i€
dargestellt. Liegt das Spektrum der Dielektrizititskonstanten im relevanten Fre-
quenzbereich vor, kénnen die van-der-Waals-Wechselwirkungen nach den Glei-
chungen 2—2 bis 2—4 berechnet werden, indem das Integral in Gleichung 2—6
numerisch ausgewertet wird. In den meisten Fillen sind nach Krurp die folgen-
den Vereinfachungen zulissig:

g(i&)-1_ iy ~

TSI 2-7
und damit

}e«{z)% F281 jp - 3 2-8)

OEW(IE)+1 &(1&)+1 b, +b,

Hieraus wird abgeleitet, dafs sich die van-der-Waals-Wechselwirkung zwischen
zwei Kérpern unterschiedlicher Zusammensetzung als geometrisches Mittel der
Wechselwirkungen zwischen entsprechenden Korpern aus jeweils nur der einen
oder der anderen Substanz berechnen lif3t:

Pv:iwwz(zo):\““‘Pv:iwm(zo)mxngz(zo) (2-9

Es wird bei allen oben genannten Berechnungen vorausgesetzt, daf§ die Grenz-
flichen der Kérper bzw. Halbriume ideal glatt sind und im Zwischenraum Vaku-
um herrscht (wobei allerdings eine Gasatmosphire aufgrund ihrer geringen Dichte
ebenfalls noch zulissig ist). Ein Schwachpunke in dieser Vorgehensweise ist der
unbekannte Wert des minimalen Kontaktabstands zy. Krupp setzte hier erstmals
—aus Plausibilititsiiberlegungen heraus, aber letztendlich willkiirlich — einen Wert
Von 0,4 nm an.

Fiir reale Stoffsysteme nimmt die Lifshitz-van-der-Waals-Konstante /i Werte
zwischen 0,6 und 9 eV an. Grofle Werte werden von Metallen erreicht, wihrend

Haftkrafte zwischen
Partikeln im Haufwerk
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héhermolekulare Stoffe eher in der Grofenordnung <1 eV liegen (fiir Wasser
betrigt 7 nach Krupp 1,4 V). Mit der Annahme z, = 0,4 nm ergeben sich
entsprechend Gleichung 2—2 van-der-Waals-Driicke zwischen 20 und 300 MPa.
Diese Werte liegen im Bereich der Festigkeit der soliden Materie, insbesondere bei
molekular kristallisierenden Substanzen, da hier auch im Kristall die van-der-
Waals-Kraft der dominierende Bindungsmechanismus ist.

Die Wechselwirkungen zwischen zwei Kérpern bzw. Halbriumen 1 und 2
konnen stark verindert werden, wenn der Raum zwischen ihnen von einem drit-
ten Korper eingenommen wird (Krupp, 1967, SCHUTZ, 1979). Der Korper 3 — dies
kann auch eine Adsorptionsschicht auf Kérper 1 und/oder Kérper 2 sein — kann
die van-der-Whaals-Kraft auf verschiedene Arten beeinflussen:

- Abschirmung der Wechselwirkung 1—2 durch Absorption der elektromagneti-
schen Strahlung,

- Verringerung der Wechselwirkung 1—2 aufgrund des vergréflerten Abstands
zwischen den Kérpern,

- Auftreten zusitzlicher Wechselwirkungen 1—3 und 3-2, wobei die schwichere
dieser beiden zusitzlich zur (verinderten!) Wechselwirkung 1—2 iiberwunden
werden muf3, wenn die beiden Kérper getrennt werden sollen.

Fiir Wechselwirkungen zwischen Halbriumen kénnen diese Verinderungen be-
rechnet werden, sofern die Dicke des Kérpers 3 grofer als die Strecke ist, inner-
halb derer die elektromagnetischen Fluktuationen korreliert sind. Nur in diesem
Fall ist die Theorie von Lirsnrrz giiltig. In vielen praktischen Fillen ist davon
auszugehen, dafl die Wechselwirkung 1—2 aufgrund der z-3-Abhingigkeit prak-
tisch vollstindig abgeschirmt wird und die resultierende Haftkraft die kleinere der
Wechselwirkungen 1—3 und 3—2 ist. Falls der Kérper 3 iiber eine geringe optische
Dichte im UV-Spektrum verfigt, fiihrt dies zu einer erheblichen Verringerung
der Haftkraft. Eine optisch dichte Schicht zwischen zwei Kérpern mit schwacher
van-der-Waals-Konstante kann dagegen eine Verstirkung der Haftkraft bewirken
(Krurp). Das System Halbraum—Halbraum kann von praktischem Interesse sein,
da (insbesonders gemahlene) kristalline Substanzen iiblicherweise eine Oberfliche
haben, die aus ebenen Teilflichen zusammengesetzt ist. Allerdings ist zu beriick-
sichtigen, daf§ sich auf realen Festkdrperoberflichen stets Nanorauhigkeiten
befinden, die den Kontaktabstand vergrofiern und somit einen wesentlichen
Einflul auf die Haftkraft ausiiben.

Scuittz (1979) befaflte sich bei seinen Untersuchungen zur Haftung von
Feststoffpartikeln an Festkdrperoberflichen bereits mit dem komplizierteren Fall,
daf§ eine Kugel mit einem Halbraum in Wechselwirkung steht, der von einer
diinnen Sorptionsschicht bedeckt ist (Abbildung2—2). Hier ist von entscheidender
Bedeutung, ob die Sorptionsschicht starr ist oder beim Kontakt mit der Kugel
nachgibt und den Festkdrperkontakt erlaubt. Als Beispiel soll der Fall einer kugel-
formigen Partikel von 100 um Durchmesser betrachtet werden, auf der sich ein
Sorptionsfilm von 1 %o der Kugelmasse befinde. Die Dicke der Schicht betrigt
bei einer Dichte von 1.000 kg - m™ etwa 16 nm. Fiir den hypothetischen Fall eines



vollig starren Films (Abbildung 2—2 a) und unter der Annahme des Minimalab- Haftkrafte zwischen
stands von Zo = 0,4 nm reduziert sich die Wechselwirkung Kugel-Halbraum um Partikeln im Haufwerk
einen Faktor von mehr als 1.600. Eine Wechselwirkung zwischen der Sorptions-

schicht und der Kugel kann die Abschirmung der urspriinglichen Haftkraft nur

kompensieren, wenn die Sorptionsschicht eine dem Feststoff vergleichbare oder

hohere van-der-Waals-Konstante hat. Dieser Fall ist fiir hshermolekulare Fest-

korper, die iiblicherweise niedrige van-der-Waals-Konstanten haben, denkbar.

Abbildung 2-2: Haftsystem Ku-
gel/Halbraum bei VVorhanden-
sein einer Sorptionsschicht auf
dem Substrat (ScuUTZ, 1979).
a: starke Sorption

a b b: schwache Sorption

Wenn die Sorptionsschicht das Eintauchen der Kugel und den direkten Kontake
zwischen den Festkérpern erlaubt (Abbildung 2—2 b), reduziert sich die abschir-
mende Wirkung auf die Wechselwirkung Kugel-Halbraum verglichen mit dem
oben genannten Fall. Es tritt nun jedoch zusitzlich eine anziehende Wechselwir-
kung im Kontaktbereich Kugel-Sorptionsschichtauf. Fiir kleine Schichtdicken d
betrigt die Grofle dieses Kontaktbereichs ungefihr 2 - 1t- R - d (ScHiTz, 1979),
woraus sich fiir oben genanntes Beispiel einer 100 pm-Kugel eine Kontaktzone
von = 5 um Durchmesser ergibt. Sofern die Wechselwirkungen zwischen Halb-
raum und Sorptionsschicht bzw. Kugel und Sorptionsschicht nicht wesentlich
schwiicher sind als die Wechselwirkung Kugel-Halbraum, ist eine Verstirkung
der Haftkraft méglich. Es kann daher erwartet werden, dafl beispielsweise molekular
kristallisierende organische Substanzen in Anwesenheit von wifirigen Sorptions-
schichten intensivere Haftung zeigen.

Eine quantitative Bestimmung der Haftkraftverstirkung ist jedoch selbst fiir
ideale Geometrien nicht méglich. Zum einen kann nicht vorhergesagt werden,
wie weit sich zwei Korper bei Anwesenheit einer Sorptionsschicht einander ni-
hern kénnen, da die Intensitit der Bindung der Molekiile in der Sorptionsschicht
an die Festkorperoberfliche mit zunehmender Nihe zur Oberfliche ansteigt. Es
wird sich also stets ein Zustand zwischen den in Abbildung 22 a und b darge-
stellten Extremen einstellen. Zum anderen erlaubt die Theorie von LirsHitz die
Berechnung der van-der-Waals-Wechselwirkung nur, wenn die Dicke der betei-
ligten Ko rper grofSer als ihre jeweilige Korrelationslange ist (Krupp, 1967, ScHUTzZ,
1979). Ist das Material des Festkorpers in der adsorbierten Schicht6slich, wiez.B.
bei der Materialpaarung Zucker—Wasser, werden die Verhiltnisse nochmals we-
sentlich komplizierter. In diesem Fall lassen sich sowohl die Deformationseigen-
schaften der Sorptionsschicht als auch die Intensitit ihrer elektromagnetischen
Wechselwirkung mit den beteiligten festen Phasen nicht exakt beschreiben.

II
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Abbildung 2-3: Ladungs-
verteilung bei elektrisch
leitenden Kdrpern (a) und
elektrischen Isolatoren (b).

Elektrostatische Wechselwirkung

Elektrostatische Krifte konnen im Gegensatz zur van-der-Waals-Kraft anzichen-
de oder abstoflende Wirkung haben, je nachdem ob die wechselwirkenden Kér-
per gegensinnig oder gleichsinnig geladen sind. Elektrostatische Aufladung eines
Pulvers kann als Folge der Reibung der Partikeln an den Winden von Apparaten
auftreten (Triboelektrizitit), aber auch durch Zerkleinerung oder die Absorption
von Ladungstrigern. An Kontaktstellen zwischen Partikeln aus unterschiedlicher
Substanz kann ein Ladungsaustausch infolge unterschiedlicher Elektronenaus-
trittsarbeit erfolgen.

Der Maximalwert der Uberschufladungsdichte liegt bei 100 Elementar-
ladungen je um?. Fiir ideal glatte, kugelférmige Kérper unterhalb 100 pm Durch-
messer muf$ die elektrostatische Kraft nicht beriicksichtigt werden, da sie auch bei
maximaler Ladungsdichte bzw. hohen Kontaktpotentialen deutlich kleiner als die
van-der-Waals-Kraft ist. Bei realen Stoffsystemen ist sie dagegen nicht mehr
vernachlissigbar (Krurp, 1967, RUMPF, 1974).

Die Verteilung der Ladungstriger hiingt von der Leitfihigkeit der beteiligten Stoffe
ab (Abbildung 2—3). Sobald ein Kontake erfolgt, kann einerseits eine aufgrund
vorheriger, gegensinniger Aufladung bestehende Anziehungskraft bei leitfihigen
Partikeln nachlassen, daein Ladungsausgleich méglich ist. PrerscH (1991) schlief3t
daraus, daf§ eine Anziehung zwischen Partikeln aufgrund von Uberschufladungen
allenfalls im Anfangsstadium der Agglomeratbildung von Bedeutung ist. Unter-
schiede in der Elektronenaustrittsarbeit konnen jedoch andererseits bewirken,
dafl sich an Berithrpunkten zwischen Partikeln aus unterschiedlichem Material
ein Kontaktpotential aufbaut und ebenfalls eine elektrostatische Anziehungskraft
wirksam wird.

In Kollektiven von Partikeln aus der gleichen Substanz ist im Normalfall nur
eine gleichsinnige Aufladung méglich, die eine Abstoflung der Partikeln zur Folge
hat. Bei den im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Reinstoffsystemen kann die
elektrostatische Kraft demnach keinen Beitrag zur Agglomeration liefern. Es ist
im Gegenteil darauf zu achten, daf§ bei allen Verfahrensschritten elektrostatische
Aufladung vermieden wird. Dies gilt sowohl fiir die eigentliche Agglomeration als
auch fiir Laborexperimente zur Ermittlung bestimmver Stoffeigenschaften. Unter
ungiinstigen Umstinden kann z.B. bei Saccarose die abstoflende Coulomb-Kraft
bis zu Partikelgrofen von etwa 1 mm grofSer als die Gewichtskraft sein.



2.1.3 Haftkrafte zwischen Partikeln bei Vorhandensein Haftkrafte zwischen
freibeweglicher Flissigkeit Partikeln im Haufwerk

Einfihrung

Mit zunehmender Dicke einer Sorptionsschicht von Wassermolekiilen auf einem
festen Substrat i3t die Bindung der Molekiile in der gas/fliissig-Grenzfliche an
das Substrat nach, bis sich schliefilich eine sogenannte freie Fliissigkeitsoberfliche
einstellt. Es existiert also ein Ubergangsbereich zwischen fester Sorption und freier
Beweglichkeit der Fliissigkeit. Eine benetzende Fliissigkeit mit freibeweglicher
Oberfliche im Kontaktbereich zweier Kérper trigt aufgrund der Grenzflichen-
spannung der Fliissigkeit zur Haftung bei. Die Haftkraft wird hierbei ausschlief3-
lich durch Oberflichenkrifte in der gas/fliissig-Grenzfliche iibertragen (Rumrk,
1958).

Agglomerate aus Feststoffpartikeln und geringen Mengen Fliissigkeit, die in
dieser Arbeit betrachtet werden, befinden sich nach der iiblichen Einteilung der
Sittigungszustinde fliissigkeitserfiillter Haufwerke im sogenannten Briickenbereich,
d.h., die einzelnen Partikeln sind durch isolierte Fliissigkeitsbriicken miteinander
verbunden. Die Stirke der an den Kontakepunkten iibertragenen Haftkraft hiingt
von der Geometrie der beteiligten Korper, den Benetzungseigenschaften der Fliis-
sigkeit und den Abmessungen der Briicke ab (Abbildung 2—4). PieTscx und RumpE
(1967) verdffentichten eine Naherungslésung zur Berechnung der Haftkraft fiir
monodisperse Kugelschiittungen.

Abbildung 2-4: Flissigkeitsbrik-
ke zwischen zwei gleich groBen
Kugeln (SCHUBERT, 1972).

ScHUBERT (1972, 1982) ldste erstmals auf numerischem Weg fiir verschiedene
rotationssymmetrische Geometrien die Differentialgleichung, die den Kontur-
verlauf der Fliissigkeitsbriicke beschreibt. Damit war es ihm méglich, die tibertra-
gene Haftkraft zu berechnen und in Form von Diagrammen darzustellen. Die
Voraussetzung fiir die Giiltigkeit der Losungen sind auch hier ideal glatte Ober-
flachen und exakte Einhaltung der Geometrie.

Fiir die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Stoffsysteme aus Zuckern und
ihren wiiflrigen Losungen spielt Haftung aufgrund von Fliissigkeitsbriickenkriften
eine wichtige Rolle. Im Kontakt mit Luft kann sich — in Abhingigkeit von der
Wiasseraktivitit — bereits im ,,trockenen® Ausgangsmaterial ein Wassergehalt ein-

13
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Abbildung 2-5: Bezogene
Haftkraft F /(Y - x) zwischen
zwei gleichgrolBen Kugeln fir

einen Randwinkel & von 0°
als Funktion des bezogenen
Kugelabstands. Parameter ¢
ist das bezogene Flissigkeits-

volumen (SCHUBERT, 1972).
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stellen, der das Auftreten von Fliissigkeitsbriicken erlaubt. Auch bei Raum-
temperatur sind gesittigte Zuckerldsungen noch mittelviskos (siche Anhang II),
so dafd die Fliissigkeitsbriicken im Haufwerk unter dem Einfluf§ der Grenzflichen-
spannung ihre Gleichgewichtsform ausbilden kénnen (die allerdings fiir reale
Fille aufgrund der komplizierten Geometrie nicht berechenbar ist).

Vergleich mit der van-der-Waals-Kraft

Es soll wieder das Beispiel einer 100 pm-Kugel betrachtet werden, auf die zu Be-
ginn des Gedankenexperiments eine Wasserschicht von 16 nm Dicke aufgebracht
werde. Unter Verwendung der Werte fiir Loslichkeit und Losungsdichte von
Saccharose bei Raumtemperatur (siche Anhang IT) erhéht sich das Volumen der
Fliissigkeitsschicht bis zur Sittigung annihernd auf das Dreifache.! Fiir eine
monodisperse Kugelschiittung der Porositite = 0,5 hat die Koordinationszahl etwa
den Wert 6 (siche Gleichung2—11), so dafd das Volumen ¢ einer Fliissigkeitsbriicke
zwischen zwei Kugeln, bezogen auf das Volumen der beiden Kugeln, den Wert
107 annimmt. Nach SCHUBERT (1972) hat die bezogene Haftkraft F / (y - x) fiir
einen minimalen Festkdrperabstand von 0,4 nm in diesem Fall einen Wert von = 3
(siche Abbildung2—s). Mit der Grenzflichenspannung einer gesittigten, wifirigen
Saccharoselosung bei Raumtemperatur von y = 80 mN - m™ ergibt sich fiir die
Fliissigkeitsbriickenkraft ein Wert von etwa 2,5 - 107 N.

310' T T T T T T T T T T T T ' T T T T T
2,5
< N ]
> 20
= i
o ]
& i
£ 15 1 .
< - $=5-102 | ——g
g C \ ]
o 1,0
2t \ N i
C \ \ 0100 ]
0,5 \ N
B N -5.10 ]
= \ ¢=10¢ [p=5-10% $=107 ¢=5-10° \ I~
ERRCANGA NG ~ ~_ ]
0 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1
0 0,05 0,1 0,15 0,2
a/x

1 Bei diesen Abmessungen ist eine Rechnung wie im makroskopischen Bereich wohl noch zulissig,

wenn man beriicksichtigt, dafl die Gréf8e eines Glucosemolekiils etwa 1 nm betrigt.



Im Vergleich dazu ist die fiir den Kontaktpunkt Festkorper—Festkérper mit
hi®= 1€V nach Gleichung 2-4 berechnete van-der-Waals-Kraft von 107 N prak-
tisch vernachlissigbar. Die Gewichtskraft einer Kugel (angenommene Dichte des
Feststoffs: 1.600 kg - m™) betrigt nur etwa10™® N, spielt also im Vergleich zu den
Haftkriften keine Rolle.

Die Reichweite der Fliissigkeitsbriickenkraft ist im oben diskutierten Beispiel
ebenfalls deutlich hoher als die der van-der-Waals-Kraft. Aus Abbildung 2—s geht
hervor, dafi eine Halbierung der Haftkraft bei einem Abstandsverhiltnis a/x von
0,025 eintritt, entsprechend einem Abstand der Kugeln von 1,25 pm. Demgegeniiber
halbiert sich die van-der-Waals-Anziehung bereits bei einer Vergroflerung des
Kontaktabstands von z, = 0,4 nm auf a = 0,56 nm.

214 Zusammenhang zwischen Haftkraft und Zugfestigkeit
eines Agglomerats

Die Zugfestigkeit einer Pulverschiittung ist eine meflbare Gréfie, die sich zur
vergleichenden Untersuchung von Agglomeraten eignet (RuMPE, 1958, SCHUBERT,
1972). In dieser Arbeit wird an spiterer Stelle dariiber hinaus angenommen, daf§
sie unter bestimmten Bedingungen auch eine charakteristische Grofie bei der
Bildung von Agglomeraten ist, und zwar dann, wenn diese Agglomerate durch
Abtrennen einzelner Volumenelemente aus einem Haufwerk entstehen. Rumpr
(1970) schligtvor, die Zugfestigkeito einer Pulverschiittungaus konvexen Partikeln
als Funktion der Porositit €, der Koordinationszahl k, der Haftkraft F und der
Partikeloberfliche O, nach folgender Beziehung zu berechnen:

o=(1-g) kO 2-10)
O
bzw. fiir kugelférmige Partikeln und mit der Annahme, daf$
ek=T1 2-11)
o= I-e EIF—Z (x = Partikeldurchmesser) (2-12)
€ X

Es wird ferner vorausgesetzt, daf§ die Haftkrifte superponierbar sind. Falls die
Partikeln nicht monodispers sind, ist eine Auswertung der Zugfestigkeitsgleichung
nicht méglich, da in diesem Fall sowohl die Haftkraft als auch die Koordinations-
zahlin unbekannter Weise verteilt sind. Anstelle der Partikelgrofle x wiire hier das
vollstindige erste Moment der Oberflichendichteverteilung des Partikelkollektivs,
M, 5, einzusetzen (Rumpr und TURBA, 1964). An spiterer Stelle wird hiervon
Gebrauch gemacht, um Versuche zur Trockenagglomeration bei streuenden Wer-
ten der Partikelgréfle des Ausgangsmaterials zu vergleichen. Hierbei wird ange-
nommen, daf§ die Partikelgréflenverteilungen der betrachteten Pulver einander
so dhnlich sind, dafl Fund k in ihnen jeweils in dhnlicher (wenn auch unbekann-
ter) Weise verteilt sind.

Haftkrafte zwischen
Partikeln im Haufwerk
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Abbildung 2-6: Vergleich der

KontaktzonengréBe (Radien

p und p’) fir eine ideal glatte
Kugel und eine Kugel mit halb-
kugeliger Rauhigkeitserhebung
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im Kontakt mit einer ideal
glatten, festen Oberflache.
a: reiner Festkérperkontakt
b: bei Vorhandensein einer

Sorptionsschicht

2.1.5 EinfluB von Rauhigkeiten auf die Haftkrafte

Modell der Oberflachenrauhigkeit

Man erkennt aus den Gleichungen 22 bis 2—4, daf§ der Wert von z bzw. der
Kontaktabstand allgemein einen bedeutenden Einfluf§ auf die van-der-Waals-
Haftkraft hat. Ahnliches gilt fiir elektrostatische Wechselwirkungen —wobei hier
die Abstandsabhingigkeit weniger stark ausgeprigt ist — und fiir Fliissigkeits-
briicken bei geringen Sittigungsgraden.

Die starke Abstandsabhingigkeit der Haftkrifte hat zur Folge, dafd fiir reale
Stoffsysteme die geometrischen Verhiltnisse im Beriihrungsbereich der Partikeln
beriicksichtigt werden miissen. Die beliebigen Kontaktgeometrien realer Partikeln
machen eine einheitliche, analytische Beschreibung der Haftkrifte in Abhingig-
keit von der Kontaktgeometrie unmaglich, bzw. lassen sie aufgrund der grof§en
Variatonsméglichkeiten auch als nicht mehr sinnvoll erscheinen. Zur Veranschau-
lichung des Effekts von Oberflichenrauhigkeiten eignet sich jedoch ein von Krupp
vorgeschlagenes Modell einer Kugel, die in Wechselwirkung mit einem Halb-
raum steht und iiber eine halbkreisformige Rauhigkeitserhebung in der Kontakt-
zone verfiigt (siche Abbildung 2-6).

Diese schematische Darstellung veranschaulicht, daf§ kleine Rauhigkeiten, wie sie
auf realen Partikeloberflichen stets vorhanden sind, eine starke Abnahme der
Haftkrifte im Vergleich zu ideal glatten Kérpern bewirken kénnen. Dies gilt
sowohl fiir reine Feststoffoberflichen als auch fiir Oberflichen, auf denen sich
eine Sorptionsschicht befindet. Bei der Berechnung der van-der-Waals-Anzie-
hungskraft ist also nicht nur der makroskopische Partikeldurchmesser, sondern



auch der Kriimmungsradius der Oberflichenrauhigkeit im Kontaktbereich zu
beriicksichtigen.

Zur Berechnung der van-der-Waals-Wechselwirkung F,qy fiir das in Abbil-
dung 2-6 a gezeigte Modellsystem Kugel-Halbraum werden daher der Anteil
der Kugel (Radius R) sowie der Anteil £, der Rauhigkeitserhebung (Radius r)
iiberlagert (RUMPE, 1974, SCHUTZ, 1979):

. _ hor

vaw,r 2-13)
w 81z}
. nWR
Fowp = ———— (2-14)
8T(z, +r)
Faw = Faw.g * Foaw r 2-15)

RumpF (1974) stellt den mit diesen Gleichungen berechneten Verlauf der Haft-
kraft als Funktion des Radius’ r der Rauhigkeitserhebung fiir verschiedene Kugel-
durchmesser R dar. Da bei den hier untersuchten Stoffsystemen grofiere Partikeln
und vermutlich niedrigere Werte von fidvorliegen, ist der Verlauf der van-der-
Waals-Kraft fiir Partikeln von 10, 20, 50 und 100 pm Durchmesser fiir fio= 1 eV
in Abbildung 2—7 dargestellt.

106 T T T T TTTT T T T TTTT

R =100 pm
50
KM m=1ev
20 pm
10 pm

Haftkraft F/ N
=

\

N\

10710
100 107 10? 103
Rauhigkeitsradius r / nm

Im Bereich zwischen 15 und 30 nm Rauhigkeitsradius durchlaufen alle dargestell-
ten Kurven ein Minimum, in dem die Haftkraft etwa um zwei GréfSenordnungen
niedriger als fiir ideal glatte Kérper (im Diagramm nicht dargestellt) liegt.

Haftkrafte zwischen
Partikeln im Haufwerk

Abbildung 2-7: EinfluB des
Rauhigkeitsradius’ r auf die
Haftkraft zwischen Kugel und
Halbraum. Kurvenparameter
ist der Kugelradius R.
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Abbildung 2-8: Flussigkeits-
briicke mit eingeschobener
Kugel des Durchmessers x;

zwischen zwei gleichgroBBen

Kugeln des Durchmessers x,

(SCHUBERT, 1972).

Auswirkung von Partikeln im Kontaktbereich
Ahnliche Wirkung wie Oberflichenrauhigkeiten haben kleine Partikeln im

Kontaktbereich zwischen grofleren Partikeln. Dieser Fall (siche Abbildung 2-8)
wurde von SCHUBERT (1982) untersucht.

) Qﬁr B
\

2o,
“Op! le—|

X4

Ist die Fliissigkeitsbriicke grof$, wie in Abbildung 28 angedeutet, umhiillt sie die
eingeschobene Partikel vollstindig, so daf$ sich im Vergleich zum direkten Kon-
takt der beiden groflen Kugeln nur der Effekt der Briickendehnung haftkraft-
vermindernd auswirke. Steht dagegen nur wenig Fliissigkeit zur Verfiigung, bilden
sich zwei getrennte Briicken aus, die die kleinere Kugel mit den beiden gréfieren
verbinden. In diesem Fall ist die Haftkraft erheblich reduziert. Dies lif3t sich

anhand von Abbildung 2—s erliutern:

- Fiir sehr kleine Fliissigkeitsbriicken betriigt der Wert £°° / (y - x) der bezogenen
Haftkraft im Fall vollstindiger Benetzung der Festkérperoberflichen und ei-
nem Haftabstand z, = 0,4 nm (a / x = 0) annihernd . Die Geometrie in der
Kontaktzone nihert sich dem Grenzfall Ebene / Ebene an. Bei direktem Kon-
takt der grof8en Kugeln ergibt sich die bezogene Haftkraft £, = F°° / (y - x3).

- Befindet sich eine wesentlich kleinere Kugel mit dem Durchmesser x;, gegen
die das Volumen der Fliissigkeit nach wie vor klein sei, zwischen den beiden
grofleren (siche Abbildung 2-8), ergibt sich in den nun bestehenden zwei
Fliissigkeitsbriicken die bezogene Haftkraft F°*/ (y - x;). Das Haftsystem klei-
ne/grofle Kugel wird hierbei in erster Niherung durch das System Kugel/Halb-
raum ersetzt, mit F°°/ (y- x;) =2 - 7 unter oben genannten Bedingungen
(ScHUBERT, 1982).

- Damit ergibt sich das Verhiltnis der absoluten Haftkrifte zu

Fo 20,

2-16
= (2-16)




Ist das Verhiltnis x; / x, entsprechend klein, kann dies zur Folge haben, daf§ die
Haftkraft f,; kleiner als die Gewichtskraft der groffen Kugeln ist und die Fliissigkeits-
briicke damit instabil wird.

Bei dem in Abschnitt 2.1.3 diskutierten Beispiel (x; = 100 pm, bezogenes
Fliissigkeitsvolumen ¢ = 1 %o0) wirke sich eine kleinere Partikel im Bereich zwi-
schen den groffen Kugeln nur geringfiigig haftkraftvermindernd aus. Dies liegt
daran, daf$ hier selbst grofiere Partikeln noch von der Briickenfliissigkeit umbhiille
werden kénnen.!

2.1.6 EinfluB auBerer Krafte auf die Partikelhaftung

In den vorangegangenen Abschnitten wurde bei allen Modellrechnungen ange-
nommen, daf die beteiligten Festkdrper ideale Geometrie besitzen und weder
elastisch noch plastisch deformierbar sind. Reale Stoffsysteme erftillen diese Vor-
aussetzungen iiblicherweise nicht.

Bereits unter dem Einfluf§ der zwischen den Partikeln wirkenden Anziehungs-
krifte tritt zunichst eine elastische Verformung der Kontaktbereiche ein, der je
nach Stirke der Anziehungskraft und abhingig von den Materialeigenschaften
der Partikeln eine stirkere oder schwiichere inelastische Deformation tiberlagert
ist. Krurp (1967) gibt aufgrund von Modellrechnungen fiir ideale Geometrien
an, daf$ bei weichen Materialien wie Kunststoffen bereits unter dem Einflufd der
van-der-Waals-Kraft plastische Deformation im Kontaktbereich méglich ist. In
spiteren Verdffentlichungen wird allgemein angenommen (ScuHiTZ und
SCHUBERT, 1976, SCHUBERT, SOMMER, RUMPF, 1976, SCHUTZ, 1979), daf} bei
realen Partikeloberflichen zuerst Rauhigkeitserhebungen abgeflacht oder ein-
geebnet werden, bevor die Deformation grofierer Kontakeflichen einsetzt. In gro-
Berem Umfang trite inelastische Deformation jedoch erst unter der Einwirkung
duflerer (Druck-) Krifte ein.

Fiir den Fall, daf§ van-der-Waals-Wechselwirkungen den wesentlichen Haft-
mechanismus in einem Partikelkollektiv darstellen, bewirke der geringere Parti-
kelabstand aufgrund der Deformation von Unebenheiten im nm-Mafistab eine
erhebliche Verstirkung der Haftkrifte. Hier besteht eine Abhingigkeit zwischen
der Haftkraft und der zweiten bzw. dritten Potenz des Haftabstands. Im Vergleich
dazu ist der Einflufl der Kontaktflichenvergroflerung durch plastische Deformation
der gesamten Kontaktzone weniger stark. ScHUTZ (1979) gibt unter der Voraus-
setzung, dafl der plastische Deformationsanteil den elastischen {iberwiegt, was bei

1 Die Verhiltnisse fiir fein gemahlenen Zucker als Ausgangsmaterial fiir die Strahlagglomeration
sind mit o. g. Beispiel vergleichbar: Die mittlere Partikelgrofie betrigt 5o-100 pm, der typische
Wassergehalt des Schiittguts liegt bei 0,03—0,3 Volumenprozent. Feinstpartikeln wirken sich also

nicht oder nur wenig auf die durch Fliissigkeitsbriicken iibertragenen Haftkrifte aus.

Haftkrafte zwischen
Partikeln im Haufwerk
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mittleren und hohen Anpre8kriften der Fall ist, einen linearen Zusammenhang

zwischen Haftkraft F und Anprefkraft £ an:

a_Fz Pyaw (2_17)

an pg/

Hierbei bezeichnet p,,, den nach Gleichung 2—2 berechneten van-der-Waals-
Druck der Materialpaarung und p;) die Hertzsche Hirte des Materials im Mikro-
bereich (Nach ScHUTZ, 1979, ist diese tiblicherweise eine bis zwei Groffenordnungen
hoher als die makroskopische Hirte).

Als Ergebnis der von ihm durchgefiihrten Versuche zur Steigerung der Haft-
kraft durch Anzentrifugieren von Partikeln auf Stahlsubstrate fand ScHtTZ bei
niedrigen Anpre8kriften in der Gréflenordnung der Haftkriifte einen sehr hohen
Wert von 9F / 8f, = 0,3. Dies erklirt, warum bereits leichtes Verdichten eines
Haufwerks eine starke Zunahme der Haftkrifte bewirkt. Fiir mittlere und hohe
Anprefikrifte beobachtete ScHUTZ allerdings einen wesentlich weniger steilen
Zusammenhang zwischen der Haftkraftzunahme und der aufgebrachten Kraft
von § - 104 < 8f / 8F, <5 - 107, wie auch unter Annahme plausibler Stoffwerte
nach Gleichung 2-17 zu erwarten ist. ScHtTZ fiihrt die Haftkraftsteigerung auf
die plastische Deformation von Nanorauhigkeiten zuriick und schreibt ihr eine
wesentliche Bedeutung fiir die Verfestigung von Schiittgiitern zu.

Fliissigkeitsbriickenkrifte sind, wie bereits erwihnt, deutlich weniger abstands-
abhingig als van-der-Waals-Krifte. Dementsprechend bewirken duflere Druck-
kriifte bei bereits vorhandenen Fliissigkeitsbriicken nur unwesentliche Steigerungen
der Haftkraft. Ein makroskopisch beobachtbarer Anstieg der Zugfestigkeit eines
Partikelhaufwerks kann aber dadurch hervorgerufen werden, dafl sich zusitzliche
Fliissigkeitsbriicken bei ausreichender Anniherung der Partikeln bilden. Eine
Anniherung kann dabei sowohl aufgrund elastischer Verformungen, als auch
infolge der Umlagerung von Partikeln bzw. Flieffen des Schiittguts eintreten. Ein
Teil der neu entstandenen Briicken bleibt auch bei einer nachfolgenden Entla-
stung und elastischen Riickdehnung des Haufwerks bestehen und bewirke eine
Verfestigung des Haufwerks.

2.2 Dampfstrahlagglomeration von Pulvern

Uber die Dampfstrahlagglomeration wasserloslicher Pulver sind in der verfahrens-
technischen Literatur wenig Informationen zu finden. P1ETscH (1991) erwihnt
das Verfahren in seinem Ubersichtswerk iiber Grundlagen und Methoden der
Agglomeration iiberhaupt nicht, ebensowenig CapEs (1980); in anderen Versffent-
lichungen (z.B. ScHUBERT, 1986, 1990) wird es kurz als Moglichkeit zur Herstel-
lung von Instantprodukten genannt. Das im Prinzip dhnliche Blaw-Knox-Verfahren
wird von LtHrs und WAcHSMUTH (1976) als geeignet zur Erzeugung von gut



dispergierbaren Agglomeraten aus einer groffen Bandbreite von Ausgangsprodukten
beschrieben (siche auch Carks, 1980). Es werden jedoch keine Angaben iiber
Auslegungsregeln, Durchsiitze, erzielbare Partikelvergroflerung, konkrete Anwen-
dungen usw. gemacht.

SCHUCHMANN (1993) verdffentlichte als erster Ergebnisse von systematischen
Untersuchungen an einer Pilotanlage zur Strahlagglomeration pulverformiger
Lebensmittel. Es gelang ihm dabei, sowohl den Einfluf§ unterschiedlicher Be-
feuchtungsmechanismen bei der Wasseraufnahme der Agglomerate, als auch die
Beteiligung von zwei unterschiedlichen Mechanismen der Partikelvergroferung
nachzuweisen.

Im weiteren Verlauf dieser Arbeit wird gezeigt werden, daf§ das Strahlagglo-
merationsverfahren in einzelne Teilschritte zerlegt werden kann. Da es sich bei
diesen Teilschritten um gur erforschte Verfahren handelt, kann die Auslegung
einer Gesamtanlage auf die Dimensionierung der jeweiligen Einzelschritte her-
untergebrochen werden. Zum besseren Verstindnis und zur Einschitzung der
Variationsméglichkeiten der Dampfstrahlagglomeration wird hier zunichst eine
von Rumpk (1975) eingefiihrte und in dhnlicher Weise auch von ScHUBERT (1986)
gewihlte Gliederung der Agglomerationsverfahren dargestellt, gefolgt von einer
Ubersicht iiber die von ScHUuCHMANN erzielten Ergebnisse und vorliegende Pa-
tente zur Strahlagglomeration.

2.2.1 Systematik der Agglomerationsverfahren

Fiir alle Agglomerationsverfahren gilt, daf§ zur Erzeugung von Agglomeraten zu-
nichst die Primirpartikeln miteinander in Kontake gebracht werden miissen. An
den Kontakstellen treten dann Haftkrifte auf, wie im Abschnitt 21 dargestellt.
Stirke und Reichweite dieser Haftkrifte miissen so grof$ sein, dafl das entstandene
Agglomerat den stets einwirkenden trennenden Kriften widerstehen kann. Wel-
che Agglomerationsmethoden im jeweiligen Fall angewendet werden kénnen,
richtete sich also auch nach den im weiteren Verfahrensablauf zu erwartenden
Belastungen. Da, wie bereits angesprochen, Haftkrifte auch zeitlichen Verinde-
rungen unterliegen, muf} hierbei auch die zu erwartende Lebensdauer der Haft-
mechanismen beriicksichtigt werden.

Wenn hohe mechanische Belastungen zu erwarten sind oder die gute Hand-
habbarkeit des Produkts primire Zielgrof3e ist, miissen Verfahren angewandt
werden, die hohe Haftkrifte und niedrige Agglomeratporositit bewirken. Stehen
dagegen das Wiederbefeuchtungs- und Dispergierverhalten der Agglomerate an
erster Stelle, gilt das Gegenteil. Auch die chemische und die physikalische Be-
schaffenheit des zu agglomerierenden Ausgangsmaterials sollten, sofern
beeinfluf8bar, bereits unter Beriicksichtigung der zu erwartenden Auswirkungen
auf die Agglomerateigenschaften eingestellt werden.

Dampfstrahlagglomeration
von Pulvern
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Tabelle 2-1: Beispiele fir stabile
und empfindliche Agglomerate
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aus Gutbett-, Aerosol- und
Suspensionsverfahren.

Aufbauagglomeration

Rumpr (1975) und SCHUBERT (1986) fassen eine Reihe von auf den ersten Blick
sehr unterschiedlichen Agglomerationsverfahren unter dem Begriff Aufbauagglo-
meration zusammen. Dies ist sinnvoll, da sich die Verfahren dieser Gruppe im
wesentlichen nur nach Art und Stirke der Haftkrifte unterscheiden. Gemeinsam
istihnen aber die Art der Agglomeratentstehung durch Zusammenlagerung mehr
oder weniger frei beweglicher Primirpartikeln zu grofSeren Einheiten bzw. An-
lagerung von Primérpartikeln an diese.

Die Anlagerung von gegeneinander bewegten Partikeln kann sowohl in einem
Haufwerk (Gutbert), als auch in einem Aerosol oder einer Suspension erfolgen.
Entscheidend fiir die Strukeur und Festigkeit der Agglomerate ist die Intensitit
der wihrend der Agglomeratbildung wirkenden Trennkrifte. Je hoher diese sind,
desto stabiler ist das entstehende Agglomerat, da nur diejenigen Primirpartikeln
dauerhaft agglomerieren kénnen, zwischen denen auch hinreichend hohe Haft-
krifte wirken (Selektionsprinzip, SCHUBERT, 1986).

Sowohl im Gutbett als auch in Aerosolen und Suspensionen besteht eine
breite Variationsméglichkeit der wirkenden Trennkrifte, so daf§ sowohl sehr feste
alsauch lockere Agglomerate entstehen knnen. Generell liegt die Bandbreite der
Festigkeit von in Aerosolen erzeugten Agglomeraten niedriger als bei den beiden
anderen Gruppen, da hier niedrigere absolute Trennkrifte wirken. Im Gutbett
lassen sich die hochsten Festigkeiten erzielen, da hier sowohl die hochsten tren-
nenden als auch die hochsten vereinigenden Krifte eingebracht werden kénnen.
Tabelle 2-1 nennt Beispiele (z. T. nach PierscH, 1991) fiir stabile und empfindliche
Agglomerate aus den drei Untergruppen der Aufbauagglomeration.

Methode Agglomeration im Agglomeration in gas- Agglomeration in
Gutbett formiger Umgebung Fliissigkeiten
stabil Eisenerzpellets (Teller, Diingemittel Kohlestaubpellets
Trommel, Konus) (Wirbelschicht) (Rithrapparat)
empfindlich  Lactosepellets (ohne Ascheflocken (in staub-  Flocken (bei der

Wasser/Binder hergest.)  haltigen Rauchgasen) Abwasseraufbereitung)

Gingige Apparate zur Aufbauagglomeration im Gutbett sind Granulierteller,
-trommeln und-kessel, konusférmige Rotationsbehilter (Rollagglomeration) sowie
verschiedene Bauarten von Pulvermischern (Mischagglomeration). Sie lassen sich
absatzweise oder kontinuierlich betreiben, wobeti je nach Bauart Rezirkulations-
raten bis zu einigen hundert Prozent erforderlich sind, wenn eine enge Partikel-
groflenverteilung der Agglomerate gefordert wird (PreTscH, 1991).

Die Aufbauagglomeration in gasférmiger Umgebung und in Fliissigkeiten
unterscheidet sich von den Gutbett-Verfahren dadurch, daf die zu agglomerie-
renden Partikeln sich nichestindig beriihren. Erst Relativbewegungen der Partikeln
fiihren zum Kontakt. Unterschiedliches Relaxationsverhalten der Partikeln bei
schwankenden Strémungsgeschwindigkeiten, unterschiedliche Sedimentations-



geschwindigkeiten in stationdren Stromungen oder ruhenden Fluiden und
elektrostatische Wechselwirkungskrifte kénnen solche Relativbewegungen her-
vorrufen.

Bei einem Kontakt zweier Partikeln muf§ die kinetische Energie der Relativ-
bewegung dissipiert werden. Gleichzeitig miissen Haftkrifte wirksam werden,
die angreifenden Stromunggskriften oder Erschiitterungen bei der Kollision mit
weiteren Partikeln widerstehen. Eine effiziente Agglomeration erfordert eine hohe
Kollisionsrate und gleichzeitig eine hohe Haftwahrscheinlichkeit. Es existieren
zahlreiche unterschiedliche Bauformen zur absatzweisen und kontinuierlichen
Agglomeration durch Anlagerung in Aerosolen, wobei auch hier iiblicherweise
eine Kreislauffihrung von Unter- und (zerkleinertem) Oberkorn erforderlich ist:

- Wirbelschichtagglomeration (auch kombiniert miteiner Spriihtrocknung, z.B.
Niro Wiederbefeuchtungs-Instantizer),

- Agglomeration im Dampfstrahl oder im Dampfvorhang (u.a. Nes#é-Verfahren,
System Blaw-Knox, System Kraft General Foods, Orthsches Verfahren),

- Naflabscheidung und Agglomeration im Zykloneinlauf zur Abluftreinigung
(MortHEs, 1982),

- Elektrostatisches Entstauben und elektrostatisches Coaten.

Ein modernes Verfahren zur Agglomeration in Fliissigkeiten ist die sogenannte
spherical agglomeration, bei der alle Verfahrensschritte in der fliissigen Phase ablau-
fen. Die Suspension der zu agglomerierenden Partikeln wird mit einer dritten,
ebenfalls fliissigen Phase versetzt, die bevorzugt den Feststoff benetzt und die
Partikeln durch Fliissigkeitsbriicken miteinander verbindet. Nach dem Agglome-
rationsschritt ist eine fest-fliissig-Trennung und anschlieflend eine Trocknung er-
forderlich. In der pharmazeutischen Industrie kann dieses Agglomerationsverfahren
z.B. als Vorstufe einer Tablettierung eingesetzt werden (MULLER, 1996).

PreBagglomeration

Pulverformige Feststoffe kdnnen auch durch alleinige Einwirkung duflerer Druck-
krifte zu Agglomeraten verarbeitet werden. Dies kann entweder dadurch gesche-
hen, dafd eine definierte Menge Pulver in einer Matrize mit einem Stempel verdichtet
wird (Tablettieren), oder durch Abziehen eines Pulverstroms aus einem Vorrat
und kontinuierliches Verpressen in geeigneten Maschinen. Beispiele hierfiir sind
das Brikettieren und das Walzenpressen (eventuell mit nachgeschalteter Zerklei-
nerung der Schiilpen). Eine unerwiinschte Form der Pref{agglomeration ist das
Verbacken von Pulvern in Silos unter dem Einfluf§ des eigenen Gewichts.

Je nach Flieffshigkeit des Pulvers ist eine Agglomeration auch dadurch még-
lich, daf§ das Pulver kontinuierlich (z.B. in einem Kollergang oder miteiner Stopf-
schnecke) durch Licher in Sieben, Walzen oder Matrizen geprefStwird (Formieren).
Sofern hierbei Prefistringe entstehen, miissen diese eventuell definiert zerkleinert
werden.

Dampfstrahlagglomeration
von Pulvern

23



Bisheriger Wissensstand

24

Bevorzugter Haftmechanismus bei der Preffagglomeration ist die van-der-Waals-
Kraft, abhingig vom Wassergehalt des Materials spielen jedoch auch Fliissigkeits-
briickenkrifte eine Rolle. Unter der Wirkung von Druck- und Scherkriften kann
der Feststoff auch an den Kontaktstellen der Partikeln lokal erweichen bzw. auf-
schmelzen. Oft werden dem Material auch Schmier- und Bindemittel zugesetzt
oder die Verprefibarkeit durch Temperaturerhdhung verbessert (Rumrr, 1975).

Beziiglich der Struktur der Agglomerate ist die Variationsbreite im Vergleich
zur Aufbauagglomeration eingeschrinkt. Falls Haftung zwischen den Partikeln
ausschliefSlich durch van-der-Waals-Krifte vermittelt werden soll, sind meist sehr
hohe Prefidriicke (bis .000 MPa, RUMPF, 1975) erforderlich. Bei feuchtem Gut
liegen die Pref3driicke zwar um zwei bis vier Grofenordnungen niedriger, es ist
jedoch trotzdem in praktisch allen Fillen mit einer deutlichen Verringerung der
Porositit im Verlauf des Prefivorgangs zu rechnen. Eine Ausnahme hiervon sind
Methoden, bei denen aus einem gering verdichteten Haufwerk kleinere Volumen-
elemente abgeteilt werden (was strenggenommen nicht als Agglomerationsver-
fahren bezeichnet werden kann). Die Herstellungvon sehrlockeren Agglomeraten
ist mit den Methoden der PrefSagglomeration nicht méglich.

Sintern

Der bevorzugte Einsatzbereich fiir das Agglomerieren durch Sintern ist die Eisenerz-
aufbereitung. Grundsitzlich ist das Verfahren jedoch auch auf zahlreiche andere
Produkte anwendbar, sofern diese die Sinterbedingungen (Temperatur oberhalb
%5 des absoluten Schmelzpunkts, lingere Warmhaltezeiten) ohne Schidigung
vertragen. Beispielsweise konnen auch Schiittungen von Zuckerpartikeln durch
Sintern erheblich verfestigt werden, es ist jedoch z.T. nicht méglich, Zersetzungs-
und Umwandlungsreaktionen (,, Karamelisieren®) zu vermeiden.

Die Porositit der Sinterkdrper kann in einem weiten Bereich variiert werden,
indem vor Beginn des Sinterns die Schiittung in geeigneter Weise aufgebaut wird.
Die Korngrif3e der Sinterkdrper wird entweder durch Zerkleinern der verfestigten
Schiittung oder bereits durch Vorlegen des Ausgangsmaterials in Form vorgeformter
Agglomerate eingestellt, so daf auch in dieser Hinsicht weitreichende Variations-
moglichkeiten bestehen.

222 Ergebnisse der Untersuchungen von ScCHUCHMANN

ScHUCHMANN (1993) untersuchte einen von ithm auf der Grundlage eines 4lteren
Apparats von SCHUBERT konstruierten Technikumsapparat zur Strahlagglomera-
tion wasserloslicher Pulver. Er fiihrte Experimente zur Bestimmung geeigneter
Betriebszustinde dieses Apparats durch und untersuchte die Anteile unterschied-
licher Befeuchtungsmechanismen an der Wasseraufnahme des Pulvers wihrend
der Agglomeration.



Aufbau der Apparatur

Abbildung 29 zeigt die Strahlagglomerationsapparatur von SCHUCHMANN, die
im wesentlichen aus einer kombinierten Befeuchtungs- und Agglomerations-
kammer mit einem rechteckigen Querschnitt von 300 mm - 300 mm und einer
Hohe von 800 mm bestand. Die Zu-
fuhr des Feststoffs geschah mit einer
Vibrationsdosierrinne (nicht im Bild),
die das zu agglomerierende Pulver
durch ein Sieb in einen trichterférmi-
gen Kanal mit einem rechteckigen
Querschnitt von 10 mm - 80 mm am
Auslaf forderte. Am Ende des Schachts
traten die Partikeln in die Agglomera-
tionskammer ein und wurden von die-
ser Stelle an mit Dampfbefeuchtet. Der
Dampf stromte aus zwei ebenfalls
schlitzfdrmigen, unmittelbar an die Sei-

ten des Zufuhrschachts grenzenden
Diisen.

Die aus den beiden Diisen austre-
tenden Dampfireistrahlen vermischten
sich mit dem Pulverstrom und der zu-
sammen mit dem Pulver eintretenden
Umgebungsluft. In dieser Mischungszone, deren Linge unter anderem vom
Dampfmengenstrom abhiingig war, fand die Befeuchtung des Pulvers durch direkte
Kondensation und Zusammenstd{3e von Feststoffpartikeln und Kondensattropfen
statt. Gleichzeitig war die Mischungszone auch der Bereich, in dem die Partikeln
aufgrund ihrer angelosten Oberflichen agglomerierten. Ein kurzer Fallschacht
unterhalb der Kammer diente als Trocknungszone, an deren Ende die Agglome-
rate auf ein mit Warmluft durchstromtes, geneigtes Sieb fielen. Durch Abgleiten
tiber das Sieb verlief§ das Produkt die Apparatur.

Die im unteren Teil der Agglomerationskammer eingespeiste, elektrisch auf-
geheizte Trocknunggluft, nicht verbrauchter Dampf sowie die durch den Dosier-
kanal und den Produktauslafl in die Anlage gelangte Umgebungsluft wurden mit
Hilfe eines Saugzuggeblises abgezogen. Die Ansaugleitungen des Geblises ende-
ten in zwei Offnungen, die sich auf der Oberseite der Kammer an den Seiten des
Pulverzufuhrkanals befanden. Abbildung 210 zeigt den etwa 300 mm breiten
Kopfteil des von ScHUuCHMANN verwendeten Apparats. In der Bildmitte befindet
sich der 200 mm hohe Zufuhrkanal fiir den Feststoff. Der untere Teil dieses Ka-
nals miindetin der Befeuchtungszone des Apparats. Links im Bild sind die Dampf-
zuleitungen in schwarzer Wirmeisolierung zu erkennen, eine dieser Leitungen
endet vor dem Zufuhrkanal, die andere dahinter. Links und rechts des Zufuhr-
kanals befinden sich die Abgasauslisse.

Dampfstrahlagglomeration
von Pulvern

Abbildung 2-9: Apparat von
SCHUCHMANN zur Strahlagglo-
meration wasserldslicher Pulver

(Erlduterungen im Text).
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Abbildung 2-10: Detailansicht
des Kopfteils des Agglomerati-
onsapparats von SCHUCHMANN
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(Erlduterungen im Text).

Ergebnisse der Experimente

ScHUCHMANN stellte fest, daff in der oben beschriebenen Apparatur sowohl die
Kondensation von Wasserdampf an der Partikeloberfliche als auch Kollisionen
mit Kondensattropfen zur Befeuchtung beitrugen und bezeichnete die Befeuch-
tung durch Kondensation als den unter allen Betriebsbedingungen vorherrschen-
den Mechanismus. Fiir eine Partikeltemperatur von -18 °C am Eintritt in den
Zufuhrkanal gab er den Anteil der Tropfenbefeuchtung mit etwa 30 % an! und
wies darauf hin, daf§ der Befeuchtung durch Kondensation der Vorzug gegeben
werden sollte. Kondensation von Wasserdampf an der Partikeloberfliche setzt die
Kondensationswirme frei und fiihrt daher bei gleicher Wassergehaltsinderung zu
einer hoheren Energiezufuhr als die Kollision mit heiffen Kondensattropfen. Dies
vergroflert die Losegeschwindigkeit, wodurch auch die Viskositit der an der
Oberfliche der Partikeln gebildeten Fliissigkeitsschicht schneller ansteigt. Nach
ScHucHMANN bilden sich dadurch schneller stabile Fliissigkeitsbriicken zwischen
den Partikeln.

1 Hierzu ist anzumerken, daf§ ein Tropfenbefeuchtungsanteil von 30 % bereits ein hoher Wert ist,
der bei héheren Starttemperaturen des Feststoffs noch weiter ansteigt! Ursache hierfiir ist die
kleinere Enthalpiedifferenz der Feststoffpartikeln zwischen Eintritt in die Dampfzone und Errei-
chen der Gleichgewichtstemperatur, denn der entscheidende Mechanismus der Erwirmung ist
die Freisetzung der Verdampfungsenthalpie des Wasserdampfs bei der Kondensation. Konden-
sation findet nur statt, solange die Partikeln noch nicht die Umgebungstemperatur erreicht ha-
ben, wihrend die Hiufigkeit der Kollisionen mit Tropfen davon nicht beeinfluflt wird und nur

mit der Tropfenkonzentration in der Agglomerationskammer zusammenhingt.



Eswurde ferner bereits erkannt und mefStechnisch belegt, dafd das zu agglomerie-
rende Material schon bei der Dosierung einen mehr oder weniger groffen Anteil
an Trockenagglomeraten enthielt (siche Abbildung 2—11). Aufgrund des verwen-
deten Laserbeugungs-Mefiverfahrens war es allerdings nicht méglich, diesen Effeke
bei betriebsiiblichen Mengenstromen zu quantifizieren.
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Man erkennt anhand der Kurven in Abbildung 2—11 deutlich, daf die grofSten
Partikeln am Auslauf der Dosiereinrichtung vorlagen. Unmittelbar vor der Be-
feuchtungszone war die Partikelgréfie durch Deglomeration im Zufuhrkanal stark
verringert. Wihrend des Feuchtagglomerationsschritts stieg sie etwa wieder um
den Faktor 1,5 an. SCHUCHMANN zog aus seinen Messungen zur Agglomeration
von Pulvern mit unterschiedlicher Partikelgrolenverteilung folgende Schliisse:

- Bei feindispersem Mahlgut dominierte die trockene Voragglomeration. Die
Befeuchtung in der Agglomerationskammer war ausreichend, um die fiir eine
Stabilisierung der Agglomerate notwendigen Fliissigkeitsbriicken zu bilden.
Zusitzlich wurde durch Abscheidung an den Agglomeraten der Feingutanteil
in der Agglomerationszone vermindert.

- Grof8ere Primirpartikeln wurden erst in der Befeuchtungszone durch Aufbau-
agglomeration miteinander verbunden und bildeten Agglomerate, die nur aus
wenigen Partikeln bestanden.

Hinsichdich der Neigung der Ausgangsmaterialien zur trockenen Voragglomera-
tion stellte SCHUCHMANN fest, daf§ gemahlene Saccharose eine stirkere Agglome-
rationsneigung zeigte als gewachsene Kristalle gleicher GrofSe. Auflerdem gentigte

Dampfstrahlagglomeration
von Pulvern

Abbildung 2-11: Partikelgro-
Benverteilungen an verschiede-

nen MeBorten (siehe Skizze)

im

von SCHUCHMANN untersuchten

Strahlagglomerationsappara
MeBpunkte: SCHUCHMANN,
Kurven: An die Datenpunkte
angepalSte logarithmische

t.

Normalverteilungsfunktionen.
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nach seinen Angaben ein Massenanteil von 20 Prozent Feingut, um auch gréfiere
Partikeln zu Trockenagglomeraten zu verbinden.

Untersuchungen mit Ausgangsmaterialmischungen aus unterschiedlich ge-
firbten Partikeln sollten zeigen, wie intensiv der Mischungseffekt in der Befeuch-
tungszone aufgrund der auftreffenden Dampfireistrahlen war. Zu diesem Zweck
wurdedie Artder Zufuhr des Ausgangsmaterials variiert (in der Vorlage gemischt,
im Zufuhrkanal gemischt oder bis zur Befeuchtungszone getrennt zugefiihrt). Es
zeigte sich, daf§ die Mischintensitit und die Kollisionshiufigkeit in der Befeuch-
tungszone niedrig waren.

Praktische Aspekte des Betriebs der Anlage von ScHUCHMANN

Da bei der Konstruktion dieser Anlage erst wenige Erfahrungen mit dem prakti-
schen Betrieb von Dampfstrahl-Agglomerationsanlagen vorlagen, konnten viele
Aspekte noch nicht beriicksichtigt werden, was in manchen Fillen zu Problemen
im praktischen Betrieb fiihrte.

Die Anlage verfiigte nicht iiber eine Luftkonditionierung, z.B. durch eine
Kiltefalle oder eine Adsorptionsentfeuchtung, weshalb sich das zu agglomerie-
rende Pulver im Zulauf im Kontake mit Umgebungsluft mit zum Teil erheblicher
Wasserbeladung befand. Aus diesem Grund kam es hiufig zu unerwiinscheer und
undefinierter Agglomeration des Ausgangsmaterials in der Produkezufuhr und zu
Schwankungen der Befeuchtung der Partikeln in der Agglomerationszone. Die
fehlende Luftentfeuchtung fiihrte auflerdem zusammen mit der undefinierten
Sturémungsfithrung in der Anlage zu einer unzureichenden Trocknungswirkung,
so dafd das agglomerierte Produke hidufig beim Austrag noch oberflichlich feucht
war. Unzureichende Wirmeisolierung vor allem im unteren Teil der Apparatur
verminderte die Trocknungswirkung ebenfalls.

Aufgrund der Konstruktion des Anlagenkopfs war es nur eingeschriinke moglich
die Dampfdiisen zu verschieben, um den Abstand zwischen den Diisenmiindungen
und der Austrittséffnung der Pulverzufuhr zu variieren. Der Ausstrémwinkel der
Dampffreistrahlen war ebenfalls konstruktiv vorgegeben. Als problematisch erwies
sich in diesem Zusammenhang auch, daf§ die Luftmenge, die zusammen mit dem
Pulver in die Anlage eintrat, von der Ejektorwirkung der Dampfdiisen abhing,
wobei sich ein starker Einfluf§ des Dampfmassenstroms zeigte. Der Dampfmassen-
strom konnte daher nur in begrenztem Umfang variiert werden. Da eine Messung
der Luftmengenstréme nicht maglich war, war der Zustand in der Befeuchtungs-
zone, deren Linge ebenfalls vom Dampfmengenstrom abhing, undefiniert.

Insgesamt war die Apparatur nicht vollstindig mit Mef8- und Regelein-
richtungen ausgeriistet und aufgrund ihrer Konstruktion beziiglich der Variabilitit
eingeschrinke. Trotzdem lieflen sich bereits fiir eine Reihe von Produkten gute
Agglomerationsergebnisse erzielen und verschiedene Aspekte des Agglomerati-
onsvorgangs systematisch untersuchen. Die Betriebserfahrungen mit dieser An-
lage hatten wesentlichen Einfluf§ auf die Konstruktion der in dieser Arbeit
verwendeten Dampfstrahl-Agglomerationsanlage.



2.2.3 Patentliteratur Dampfstrahlagglomeration
von Pulvern

Patente der Firma NESTLE

Zahlreiche Varianten der Strahlagglomeration und damit verbundene Anwen-
dungen zur Herstellung unterschiedlicher Instantprodukte wurden von der Fir-
ma NESTLE in den vergangenen Jahren patentiert (NESTLE, 1974, 1982, 1986, 1990).
In diesen Schutzrechten werden hauptsichlich verschiedene Bauformen von Ring-
spaltdiisen dargestellt (teilweise in Verbindung mit anderen axialsymmetrischen
Begasungsvorrichtungen), die koaxial zu einem rohrférmigen Pulverauslaufange-
ordnet sind. Eine schematische Darstellung einer typischen, neueren Ausfiihrung

zeigt Abbildung 2-12.

Dampf Pulver Dampf

Abbildung 2-12: Strahlagglo-
merationskopf mit Koaxialdise
und Sintermetallplatte zur
Instantisierung pulverférmiger
Lebensmittel (NESTLE, 1990).

Koaxiale Schlitzduse Sintermetallplatte

Ein hiufigauftretendes Problem von Anordnungen, bei denen Dampfdiisen und
Feststoffaustritt unmittelbar aneinandergrenzen, ist das Verkleben der Pulverzufuhr
durch aufwachsende Verkrustungen. Hierauf wird auch in den Patentschriften
hingewiesen (NESTLE, 1990). Konstruktionen mit mehreren koaxialen Schlitz-
diisen sollen dieses Problem vermeiden, indem durch den innersten Diisenschlitz
ein Strom von Spiilluft geleitet wird. Die Verwendung von mehreren Gasstrdmen,
die sich unabhiingig voneinander einstellen lassen, soll auflerdem verhindern, daf§
das Pulver vorzeitig den Damptbereich verlidfSt und mit Luft in Berithrung kommt.
Eine weitere Variante ist die Anordnung einer zusitzlichen Dampfdiise in der
Mitte des Pulverrohrs. In diesem Fall wird der vorher kolbenférmige Pulverstrom
zu einem ringformigen Vorhang, der beidseitig befeuchtet wird. Dadurch soll ein
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gleichmifigeres Eindringen der Feuchtigkeit in alle Bereiche des Pulverstroms
erreicht werden.

Verfahrensziel der Behandlung eines Pulvers mit einer derartigen Vorrichtung
ist laut Angabe in den Patentschriften nicht allein die Agglomeration, sondern
allgemein die Verbesserung der Rieselfihigkeit, Benetzbarkeit, Loslichkeit, Hirte
und Farbe von wasserléslichen Pulvern. Es wird auch die Méglichkeit angespro-
chen, Partikeln, die bereits in der gewiinschten Grof8e vorliegen, ohne weitere
Agglomeration nur zur Verinderung anderer Eigenschaften nachzubehandeln.
Fiir bestimmte Produkte kann der Agglomerationskopf auch im gleichen Appa-
rat mit einer Sprithtrocknungseinrichtung kombiniert werden.

Ahnlich wie bei der von ScHUCHMANN verwendeten Apparatur (siche Ab-
schnitt 2.2.2) ist bei dem NESTLE-System die Linge der Befeuchtungszone vom
eingestellten Dampfmassenstrom abhingig. Dieser Betriebsparameter beeinfluf3t
aber gleichzeitig auch andere wichtige GrofSen, unter anderem den Volumen-
strom der angesaugten Fremdluft bei offener Anbringung der Diisen iiber einem
Fallschacht und den Turbulenzgrad in der Agglomerationszone. Fremdluft von
undefiniertem Zustand kann sich unter Umstinden wie bei der von SCHUCHMANN
betriebenen Pilotanlage storend auf den Betrieb auswirken.

Als Pulverdosiereinrichtung ist in den zu den Patentschriften gehsrenden Flief3-
schemata verschiedentlich ein Schneckenf6rderer eingezeichnet. Aufgrund des
kohisiven Verhaltens vieler der mit diesem Verfahren behandelten Produkte kann
davon ausgegangen werden, daf§ unter dem Einfluff der in der Schnecke wirken-
den Normal- und Scherspannungen bereits in der Pulverzufuhr Agglomerate
entstehen (vergl. Kapitel 4). Hierzu enthalten die Patentschriften keine konkreten
Angaben, die Existenz von Agglomeraten in der Zufuhr wird jedoch als prinzipi-
ell moglich bezeichnet.

Patente der Firma KRAFT GENERAL FOODS

Die Firma Krarr GENERAL FooDs hilt ebenfalls Patente, in denen Verfahren
beschrieben sind, die auf einer Kombination aus trockener Voragglomeration
und nachfolgender Dampfbehandlungberuhen (GEneraL Foops CorPORATION,
1986). Im Gegensatz zu den Patentschriften der Firma NEsTLE wird hier die Vorag-
glomeration durch Beeinflussung der Kohision des pulverformigen Ausgangs-
materials und leichtes Verdichten ausdriicklich erwihnt und anhand konkreter
Beispiele erldutert. Andererseits wird die Agglomeration im Dampfaufgrund von
Partikelkollisionen nur als Méglichkeit, nicht aber als Haupteffekt des Verfahrens
beschrieben.

Zweck der Dampfbehandlung ist es, bei der Herstellung von Instantkaffee
bereits gebildete Voragglomerate (als ,,Cluster” bezeichnet) miteiner festen Hiille
zu versehen, um ihre Stabilitit zu erhdhen. Die Befeuchtung und anschlieflende
Trocknung des Materials soll aufferdem eine Farbverinderung hervorrufen, die

ebenfalls als wichtiger, beabsichtigter Effekt bezeichnet wird.



Die Zufuhr des Feststoffs in die Befeuchtungszone geschieht bei diesem Verfahren
in Form eines oder mehrerer, langgestreckter Pulvervorhinge. Quer zur Fallrichtung
der Partikeln strémt Dampf aus bis zu drei tibereinander angeordneten Schlitz-
diisen. Withrend des Durchtritts durch die Dampffreistrahlen nimmt das Pulver
Feuchtigkeit auf und erwirmesich. Je nach Austrittsgeschwindigkeit des Dampfs
werden die Partikeln mehr oder weniger weit in Querrichtung abgetrieben und
fallen entweder auf ein Férderband oder direke in einen nachgeschalteten Trock-
nungsapparat. Das Prinzip des Verfahrens ist in Abbildung 213 dargestellt.

Pulver
Verteilertroge u u u Dampf

_—
~
_—
~
_—
~

Forderband Schlitzdusen

Bei der oben gezeigten Konstruktion kénnen unter Umstinden zwei Probleme
auftreten, die das Agglomerationsergebnis ungiinstig beeinflussen: Fillt das
voragglomerierte Pulver in einem breiten Schwarm oder — wie oben gezeigt — aus
mehreren Zufiihrungen, dringen die Dampffreistrahlen méglicherweise nicht weit
genug in den Partikelschwarm ein, um alle Partikeln gleichmifig zu befeuchten.
Bei hohen Ausstrdmgeschwindigkeiten des Dampfs, die eventuell zur gleichmis-
sigen Durchfeuchtung erforderlich sind, kann andererseits ein Teil der instabilen
Trockenagglomerate beim Eintritt in die Dampfstrahlen aufgrund der auftretenden
Scherkrifte zerstdrt werden. Dies ist ein grundsitzlicher Nachteil der Befeuch-
tung des Partikelschwarms von nur einer Seite aus.

Dampfstrahlagglomeration
von Pulvern

Abbildung 2-13: Schematische
Darstellung des ,Dampfvorhang-
Agglomerationsverfahrens” von

Krarr GENERAL FOODS.
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3  MeBmethoden

Im Verlauf des Projekts war es notwendig, verschiedene Stoffeigenschaften der
feindispersen Ausgangsmaterialien und der agglomerierten Produkte zu bestim-
men. In mehreren Fillen konnte dabei nicht auf vorhandene Methoden zuriick-
gegriffen werden, was die Entwicklung neuer MefSverfahren erforderte. Hierzu
zihlen die Bestimmung der Partikelgréfle und der Porositit der Agglomerate durch
computergestiitzte Bildanalyse. Fiir bestimmte Anwendungen wurden auf8erdem
bekannte MefSmethoden modifiziert, wie z.B. der Friabilititstest.

3.1 Charakterisierung der Eigenschaften des
Ausgangsmaterials

Fiir die in dieser Arbeit beschriebenen Experimente wurden im wesentlichen nur
die drei Saccharide Saccharose, Fructose und Xylitol verwendet. Diese Substanzen
sind in der Natur weitverbreitet und Bestandteil zahlreicher Nahrungsmittel. Sie
lagen, mit Ausnahme von handelsiiblichem Puderzucker, in grobkristalliner Form
vor und wurden mit Schlagrotormiihlen auf die erforderliche Feinheit gemahlen.!

Saccharose ist ein kristallines Disaccharid aus je einem Glucose- und Fructose-
Monosaccharid. Sie ist Hauptbestandteil aller Instant-Kakaogetrinke sowie einer
Vielzahl weiterer Instantprodukte. Handelsiibliche Saccharose enthile héchstens
0,3 % Fremdbestandteile und 0,06 % Wasser (KRUGER, 1990), der Schmelzpunkt
liegt bei 186 +4 °C (SoPADE et al., 1988). Hauptquelle ist die Zuckerriibe.

! Hierzu dienten eine Schlagrotormiihle Typ SR3 der Firma Retsch sowie eine groflere Anzahl
elektrischer Kaffeemiihlen der Fabrikate Bosch, Krups und Moulinex, mit denen sich (bei kleinen
Durchsitzen) reproduzierbar fast die gleichen Mahlfeinheiten wie mit der Schlagrotormiihle
erreichen liefen. Da zum Preis einer iiblichen Labormiihle etwa 250 Kaffeemiihlen beschafft

werden kénnen, stellen sie trotz der kurzen Lebensdauer eine preiswerte Losung dar.

Wer den Zweck will, will
(sofern die Vernunft auf
seine Handlungen ent-
scheidenden Einflul3 hat)
auch das dazu unentbehr-
lich notwendlige Mittel,
das in seiner Gewalt ist.
IMMANUEL KANT

33



MeBmethoden

34

Abbildung 3-1: Malvern
2600c-Laserbeugungs-
MeBgerét, bestehend aus
Laserlichtquelle, Empfanger-
einheit und optischer Bank.

Fructose ist ein stark hygroskopisches Monosaccharid mit einem Schmelzpunke
von 102-105 °C (KRUGER, 1990). Sie wird z.B. durch Kiristallisation aus Invertzuk-
kersirup gewonnen und ist von besonderer Bedeutung fiir die Diabetikerernihrung,
Fructose ist reaktionsfreudig und neigt bei hoheren Temperaturen zum Karame-
lisieren und in Anwesenheit von Proteinen zu Maillard-Reaktionen.

Xylitol ist ein in der Natur weit verbreiteter Monosaccharid-Alkohol, der aus
pflanzlichen Materialien, wie z.B. Birkenholz, gewonnen wird. Er ist wenig
hygroskopisch und schmilzt bei 92—96 °C (KRUGER, 1990). Xylitol ist ebenfalls
fiir Diabetiker geeignet und wirkt kariesunterdriickend.

3.1.1 Bestimmmung der PartikelgroBe!

Laserbeugungsspektrometrie

Die Laserbeugungsspektrometrie zur Messung von Partikelgroflenverteilungen
hatin den vergangenen Jahren allgemeine Verbreitung gefunden und ist Stand der
Technik. Mef3griofe ist das von einem Partikelkollektiv erzeugte, in einem be-
stimmten Raumwinkel erfaffte Beugungsmuster einer Laserlichtquelle, die das
Mef3volumen mit einem Lichtstrahl konstanter Intensitit und Wellenlinge durch-
leuchtet. Ein Laserbeugungsmefigerit besteht aus einer optischen Bank sowie
einer Sende- und einer Empfangseinheit, die das gebeugte Licht miteinem Linsen-
system auf die Meflebene abbildet. In dieser Arbeit wurde ein Geridt mit 800 mm
freiem Strahlengang eingesetzt (Abbildung3-1). Diezu untersuchenden Partikeln
konnen mit einem Dosiergerit als Partikelschwarm in den Strahlengang dosiert
werden, oder als reprisentative Probe einer Suspension ortsfest in einer Nafimef3-
zelle vorliegen, die vor der Empfingerlinse angebracht wird (Abbildung 3—2).

optische Bank

Die winkelabhingige Verteilung der Intensitit des an den Partikeln gebeugten
Lichts ist die Dispersititsgrofie. Nach der Fraunhofer-Theorie gilt vereinfacht,
dafl bei gegebener, konstanter Wellenlinge Licht an groflen Partikeln mit hoher
Intensitit um kleine Winkel, an kleinen Partikeln mit niedriger Intensitit um
grofle Winkel gebeugt wird. Die Gesamtintensitit des gebeugten Lichts hingt

1 Partikelgrofenverteilungen erscheinen in dieser Arbeit durchgehend als mono- oder bimodale

logarithmische Normalverteilungen in Summendarstellung.



von der Zahl der Partikeln im Mefivolumen ab, nichtjedoch die winkelabhiingige Charakterisierung der

Lichtverteilung. Die Beugungsmuster aller Einzelpartikeln tiberlagern sich in der Eigenschaften des
Meflebene zu einem fiir die Gesamtprobe charakeeristischen, bei kugelférmigen Ausgangsmaterials
Partikeln zur Achse des Laserstrahls punktsymmetrischen Interferenzmuster.
In der Mef3ebene befindet sich Empfangseinheit
ein Multielement-Detektor aus
lichtempfindlichem Halbleiter- NaBmefzelle
material. Dieser besteht bei dem hier p— -
. Laserlichtstrahl
verwendeten Laserbeugungsgerit -
des Typs 2600c der Firma Malvem Magnetrihrantrieb
Instruments aus 32 konzentrischen,
unabhéir'lgig'en Segmenten. 'Die Abbildung 3-2: Gerdhrte NaB-
unterschiedlich starken Streulicht- ) optische Bank mebzelle im Strahlengang des
intensititen grofler und kleiner Laserbeugungsgerats.

Partikeln werden bereits wihrend der Messung durch unterschiedlich grof3e
Detektorsegmente ausgeglichen. Die zeitlichen Mittelwerte der wihrend einer
Messung in den 32 Detektorsegmenten erhaltenen Lichtintensititen werden als
MefSwerte fiir ein numerisches Auswerteverfahren gespeichert. Bei der Malvern-
Iterationsmethode wird aus diesen Werten eine ,Start“-Partikelgroflenverteilung
abgeleitet. Zu dieser angenommenen Verteilung wird mathematisch exakt das
zugehorige Beugungsmuster berechnet und mit dem urspriinglich gemessenen
Signal verglichen. Mit den aus diesem Vergleich erhaltenen Differenzen wird eine
neue, besser an die Messung angeglichene Partikelgroflenverteilung geschitzt. Der
Vorgang wird so lange wiederholt, bis zusitzliche Schritte keine weitere Annihe-
rung der gerechneten an die gemessene Streulichtverteilung ergeben. Die
Iterationsmethode ist unabhingig von vorgegebenen Verteilungsfunktionen und
kann multimodale, enge oder breite PartikelgrofSenverteilungen analysieren. Nach
Herstellerangabe ist die Reproduzierbarkeit der Messung besser als 1 %.

Die Grenzen der Methode werden von physikalischen GesetzmifSigkeiten
und der technischen Ausfithrung bestimmt. Die allgemein verwendeten He-Ne-
Laser haben eine Wellenlinge von A = 633 nm. Die Fraunhofer-Theorie gilt fiir
Partikeln, deren Durchmesser verglichen mit der Wellenlinge der Strahlung grof§
ist. Die Untergrenze des MefSbereichs liegt damit bei etwa 2—20 um, abhingig
vom Brechungsindex der untersuchten Partikeln. Es wird ferner vorausgesetzt,
daf§ die betrachteten Partikeln kugelférmig und lichtabsorbierend, d.h. nicht trans-
parent sind. Die Partikelkonzentration im MefSbereich darf nicht zu hoch sein,
sonst tritt Mehrfachbeugung auf, andererseits aber auch nicht zu niedrig, da sonst
das nutzbare Mefisignal zu schwach ist. Unter bestimmten Umstinden wird auch
eine zu breite Partikelgroflenverteilung vorgetiuscht: Je mehr die Partikeln von
der Kugelform abweichen, desto breiter erscheint die Verteilung.

Das verwendete Gerit kann mit Hilfe verschiedener Vorsatzlinsen nach Her-
stellerangabe in sechs verschiedenen Mef3bereichen Partikeln zwischen 0,6 pm
und 1,88 mm Grof3e erfassen. Es erwies sich zur Partikelgréfienanalyse unregelméfSig
geformter Agglomerate jedoch als nur bedingt geeignet und wurde daher haupt-
sichlich zur Messung der Partikelgrolenverteilung des gemahlenen Ausgangs-
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Abbildung 3-3: PartikelgréBen-
verteilungen von gemahlener
Saccharose, gemessen mit drei
verschiedenen Laserbeugungs-
MeBgerédten. Vergl. Abb. 3-25
zur typischen Breite des 67 %-
Vertrauensbereichs einer Laser-
beugungsmessung.
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materials sowie von Abrieb eingesetzt. Hierbei wurden (je nach Art des Pulvers)
Partikelsuspensionen in Aceton, Hexan oder n-Butanon hergestellt und in eine
geriihrte Naflmef3zelle gefiillt.

Die mit dem verwendeten Gerit bestimmten PartikelgrofSenverteilungen der
gemahlenen Pulver sind aus oben genannten Griinden nur untereinander ver-
gleichbar, nichtaber mit Mef3ergebnissen von anderen Laserbeugungsgeriten, die
mit anderen Auswertealgorithmen arbeiten, oder anderen Mefiprinzipien. Ein
Beispiel fiir die Unterschiede, die sich bei Verwendung verschiedener Laserbeu-
gungsgerite ergeben kénnen, zeigt Abbildung 3-3.
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Die Abweichungen zwischen den einzelnen Geriten sind beachtlich. Am vertrau-
enswiirdigsten scheint die mit dem Coulter LS230 gemessene Verteilung, da dieses
neuere Gerit im Gegensatz zu den Geriten von Malvern und Sympatec nicht nur
iiber 32, sondern 122 Detektorsegmente verfiigt und zusitzlich das Streulicht der
Partikelprobe auswertet. Die Meflergebnisse stiitzen die gelegentlich anzutreffende
Meinung, daf§ Laserbeugungsmef3gerite den Mittelwert einer Verteilung meist
korrekt erkennen, jedoch Schwierigkeiten bei der Interpretation der Verteilungs-
breite haben.

Siebanalyse

Die Partikelgroflenverteilung des Ausgangsmaterials wurde bei einer Versuchs-
serie mit Saccharose durch Nafisiebung bestimmt, da zu diesem Zeitpunkt noch
keine Nafimef3zelle fiir das Laserbeugungsgerit zur Verfiigung stand. Die Sieb-
analyse erfolgte nach DIN 66165, Teil 1 als Einzelsiebung mit Rundloch-



Mikroprizisionssieben auf einer Vibrationsmaschine. Den Transport der Partikeln
durch die Siebsffnungen bewirkte die Bewegung des Siebbodens und Spiilen mit
reiner Dispergierfliissigkeit. Als Dispergier- und Spiilfliissigkeit wurde Aceton
verwendet. Die Siebeinrichtung wurde freundlicherweise vom Institut fiir Me-
chanische Verfahrenstechnik und Mechanik der Universitit Karlsruhe gestellt.
Fiir Partikelgroflenanalysen und zur Fraktionierung von Mahlgut stand eine
Siebmaschine vom Typ Retsch VibroControl VE1000 zur Verfiigung. Diese Sieb-
maschine arbeitet mit 8”-Standardsieben (Quadratloch-Siebgewebe) und verfiigt
iiber eine elektronische Regelung zur lastunabhiingigen Kontrolle der vertikalen
Bewegung im Bereich 0,3—3 mm. Wihrend der Vorversuche im Rahmen der
Erarbeitung einer geeigneten Methode zur Bestimmung der Partikelgroflenver-
teilung von unregelmifig geformten, empfindlichen Agglomeraten wurden mit
diesem Gerit auch Siebanalysen von agglomeriertem Material durchgefiihrt.

3.1.2 Bestimmmung des Wassergehalts

Karl-Fischer-Titration

Wie bereits im Abschnitt 2.1 erldutert, hat der Fliissigkeitsgehalt eines Haufwerks
entscheidenden Einfluf} auf die zwischen den Partikeln wirkenden Haftkrifte.
Die Stiirke der Haftkrifte geht in die Zug- und Scherfestigkeit des Pulvers ein und
beeinfluf$t damit bei bestimmten Agglomerationsverfahren die Grof3e, die Struk-
tur und die Stabilitit der aus dem Pulver geformten Agglomerate. Bei den hier
vorgestellten Experimenten bestand die Fliissigkeit in den Pulvern ausschliefllich
aus Wasser und geldstem Feststoff (Zucker).

Eine zuverlissige und schnelle Methode zur Wassergehaltsbestimmung ist die
Karl-Fischer-Titration. Hierbei wird ein methanolisches Zweikomponenten-
Reagenz verwendet. Die erste Komponente (Solvenz) wird im Titriergefafd vorge-
legt und 15st das adsorbierte und kapillar gebundene Wasser von der hinzugefiigten
Feststoffprobe ab. Falls die untersuchte Substanz in Methanol 18slich ist, wird
auch im Feststoff absorbiertes Wasser erfafit. Dies trifft auf die hier untersuchten
Zucker zwar zu einem gewissen Grad zu, dieser Fehler spielt jedoch keine Rolle,
wenn darauf geachtet wird, daf§ sich wihrend der Analyse ein Bodensatz der
Substanz im Reaktionsgefif3 befindet.

Die zweite Komponente (77trant) besteht aus einer methanolischen Jodls-
sung und wird volumetrisch kontrolliert in die Vorlage dosiert. Es findet eine
chemische Reaktion unter Verbrauch von Jod und Wiasser statt. Ist das in der
Vorlage geloste Wasser verbrauchy, tritt freies Jod in der Lésung auf und veriindert
deren Leitfahigkeit. Dieser Vorgang wird mit Hilfe einer Leitfahigkeitssonde ver-
folgt, um den Titrationsendpunkt zu ermitteln. Fiir die Messungen stand ein
vollautomatisches Titrationsgerit der Firma Metrohm zur Verfiigung, dessen Nach-
weisgrenze nach Angabe des Herstellers bei 0,5 mg Wasser liegt.

Charakterisierung der
Eigenschaften des
Ausgangsmaterials
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Abbildung 3-4: REM-Aufnahme
einer Feststoffbricke zwischen

38

zwei Saccharosepartikeln.

Trockensubstanzbestimmung

Die einfachste Methode zur Ermittlung des Wassergehalts einer Probe ist die
Ermittlung des Gewichtsverlusts bei Trocknung. Fiir die Bestimmung des Wasser-
gehalts der hier untersuchten Pulver konnte diese Methode jedoch nicht einge-
setzt werden, da je nach Trocknungsbedingungen sowohl oberflichlich adsorbiertes
als auch im Feststoff absorbiertes Wasser entfernt wird. Fiir das Kohisionsverhalten
des Pulvers ist jedoch nur das an der Oberfliche vorhandene Wasser von Bedeu-
tung.

3.1.3 Priifmethode zur Abschatzung der Eignung eines Pulvers
fir die Dampfstrahlagglomeration

Ein wesentlicher Effekt der Dampfstrahlagglomeration ist die Verfestigung von
Agglomeraten, die ganz oder teilweise aus wasserloslichen Partikeln bestehen. Die
Verfestigung beruht darauf, daf§ bei der Befeuchtung ein Teil des Feststoffs in
Losung geht und wihrend der darauffolgendenTrocknung an den Berithrpunkten
1 der Partikeln erstarrt. Bei diesem Vor-
gang mufd in Sekunden eine zur Stabi-
lisierung ausreichende Menge Feststoff
in den Kontaktbereich zwischen den
Partikeln gelangen. Abbildung 3—4 zeigt

ein Beispiel fiir eine solche Festkdrper-

briicke zwischen zwei Saccharoseparti-
keln. Im Lauf des Projekes zeigte sich
bei Vorversuchen, daf nicht alle wasser-
16slichen Stoffe fiir die Strahlagglome-
ration geeignet sind. Andererseits kann
in vielen Fillen eine wasserlsliche Komponente die Funktion eines ,,Klebers®
oder einer Matrix erfiillen, so dafd wasserunlésliche Partikeln von wasserloslichen
umschlossen werden und auf diese Weise stabile Agglomerate entstehen. Auf-
schluf dariiber geben iiblicherweise nur Testldufe auf einer Pilotanlage, die jedoch
mit erheblichem Aufwand verbunden sind. Im Rahmen dieser Arbeit wurde daher
ein Schnelltest entwickelt, um die Eignung eines Pulvers fiir die Dampfstrahlag-
glomeration im Labor zu priifen und iiberfliissige Versuche mit einer Technikums-
anlage zu vermeiden.

Das Testverfahren erlaubt es, die verfestigende Wirkung der kurzzeitigen
Behandlung einer Pulverschiittung mit kondensierendem Dampf und nachfol-
gender Trocknung zu tiberpriifen. Hierzu wird eine definierte Menge Wasser-
dampf durch eine kleine Pulverschiittung gedriickt. Die Schiittung wird getrocknet
und die Verfestigung im Vergleich zum Ausgangszustand durch Eindriicken eines
Priitkdrpers ermittelt. Die erhaltenen Ergebnisse wurden in der Erprobungsphase
desTests mit dem Verhalten des untersuchten Materials in der Dampfstrahlagglo-



merationsanlage verglichen, wobei sich die Eignung des Tests zur qualitativen
Beurteilung der Agglomerierbarkeit eines Pulvers bestitigte.

Aufbau der Bedampfungseinrichtung

Wichtigstes Element der Apparatur ist ein wirmeisolierter, mit einem Doppel-
mantel versehener Kolbenprober, der bis zu 200 ml Dampf faf$t. Die aufgezogene
Dampfmenge lif3t sich an einer Skala auf dem Kolbenprober ablesen. Die Dampf-
zufuhr geschieht durch den hohlen Stempel, der zu diesem Zweck am oberen
Ende abgesigt und am Boden mit einem Schlitz versehen ist. Ein Thermoelement
an der Innenwand des Stempels dient zur Uberwachung der Temperatur im Innen-
raum des Kolbens. Dampfquelle ist ein mit destilliercem Wasser gefiillter, elektrisch
beheizter Rundkolben, der gleichzeitig auch den Heizdampf fiir den Doppel-
mantel liefert. An verschiedenen Stellen in der Apparatur sind Kondensatfinge
eingebaut. Abbildung 3—5 zeigt schematisch die Einzelteile des modifizierten
Kolbenprobers.

DampfauslaB / Thermoelement

\}\ Silikondichtung

Teflonstiitzring Dampfzufuhr

By

DampfauslaB

g
Kondensatfalle
|
Dampfzufuhr ‘wi
Teflonstlitzring \
Silikondichtung Dampfauslal3
Prallplatte
KondensatablaB Probenhalter

Der Heizmantel ist mit zwei Teflonringen abgestiitzt und mit Silikondichtmasse
abgedichtet. Das untere Ende des Mantels miindet in einen Normschliff, der als
Halterung fiir die Probengefife dient. Um ein gleichmifiiges Bedampfen der
Proben zu erméglichen, ist in der Silikonmasse am Auslaf8 des Kolbenprobers eine

Charakterisierung der
Eigenschaften des
Ausgangsmaterials

Abbildung 3-5: Einzelteile des
als Bedampfungsvorrichtung
modifizierten Kolbenprobers
(Zusammengebaute Apparatur
siehe Abbildung 3-6).
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Abbildung 3-6: AnschluBschema
der Bedampfungsapparatur.
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Prallplatte befestigt. Sie bildet auch einen Schutz gegen eventuell herabtropfendes
Kondensat.

Die vollstindige Bedampfungseinrichtung ist in Abbildung 3—6 zu sehen.
Eine Abtauchung am Dampfauslaf§ bewirkt eine leichte Druckerhhung in der
Apparatur, so daf§ die Betriebstemperatur geringfiigig oberhalb von 100 °Cliegt.
Auf diese Weise ist ein weitgehend kondensatfreier Betrieb iiber lingere Zeit
méglich. Die gesamte Apparatur und die Dampfzuleitungen sind mit Glaswolle
wirmeisoliert.

100,05 °C

O
O

MeBverfahren zur Bestimmung der Verfestigung einer Pulverprobe

Abbildung 3-7 zeigt zwei der verwendeten Probengefifie: Zwischen den beiden
Hiilften eines quer durchgesigten NS 29-Normschliffstutzens ist mit Silikonkleber
ein Drahtnetz eingefiigt. Auf diesem Netz wird vor Versuchsbeginn etwa1 g Pulver
verteilt. Anschliefend wird das Probengefiff in den Normschliffstutzen des
Kolbenprobers eingesetzt und durch Herabdriicken des Kolbens innerhalb von
2 setwa 0,12 g Dampf durch die Schiittung gedriicke, wovon hchstens die Hilfte
kondensiert. Um ein Aufwirbeln des Pulvers wihrend des Bedampfens zu verhin-
dern, kann ein Kunststoffnetz auf die Pulverschiittung gelegt werden. Eine Feder



driickt das Netz wihrend des Bedampfens auf die Schiittung. Dadurch wird eine
glatte Oberfliche erzeugt, die fiir die nachfolgenden Eindriickversuche vorteilhaft
ist. Die Probe wird bei 70 °C und 1.000 Pa mindestens 1 h getrocknet und
anschlieflend auf Raum-
temperatur abgekiihlt.

Eine eventuelle Verfe-
stigung der bedampften
und getrockneten Proben
wird mit Eindriickver-
suchen ermittelt. Dabei
wird ein zylinderférmiger
Priifkérper mit konstanter
Geschwindigkeit in die
Schiittung gedriicke. Bei den hier durchgefiihrten Versuchen betrug der Durch-
messer des Priitkérpers 2 mm und die Vorschubgeschwindigkeit so um - s Die
Messung der Eindriickkraft in Abhingigkeit von der Eindringtiefe ergibt ein Kraft-
Weg-Diagramm, das jeweils fiir die Probe im Ausgangszustand und fiir die
bedampfte Probe aufgenommen wird. Der Vergleich dieser beiden Diagramme
etlaubt eine Beurteilung der Verfestigung.

Der Aufbau der Meflapparatur ist in Abbildung 3-8 zu sehen. Der Proben-
tisch wird von einem stufenlos regelbaren Elektromotor angetrieben und der
zuriickgelegte Weg mit einem induktiven Wegaufnehmer gemessen. Die Ein-
driickkraft wird mit einer Kraftmefidose registriert, wobei die Einstellung des
jeweils erforderlichen Mefibereichs durch Einbau einer entsprechenden Meffdose

realisiert wird. Beide Sensoren sind als induktive Halbbriicken geschaltet.

7

1 induktive
KraftmeBdose

r% Prifkorper
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=
[ |
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D =
verfahrbarer induktiver Computer zur
Probentisch Wegaufnehmer Auswertung

Charakterisierung der
Eigenschaften des
Ausgangsmaterials

Abbildung 3-7: ProbengeféBe
aus Normschliffstutzen NS 29.

Abbildung 3-8: Schematische
Darstellung der Druckprdifein-
richtung.
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Abbildung 3-9: Kraft-Weg-
Diagramm fur das Eindringen
eines zylindrischen Prifkdrpers
von 2 mm Durchmesser in eine
trockene und eine bedampfte
Schicht gemahlener Saccharose
(gegldttete Einzelmessungen).
Wasseraktivitdt wahrend der

Versuchsdurchfihrung =0,3.
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Bei den Experimenten stand zur Verarbeitung der Mef3signale ein digitaler Tri-
gerfrequenzmeflverstirker des Typs DMCplus der Firma Hottinger Baldwin
MefStechnik zur Verfiigung. Mit der zugehorigen Mefsoftware BEAM DMCplus
kann dieser Mef3verstirker von einem Apple Macintosh ®-Rechner angesteuert
werden. Die Software dient sowohl zur schnellen und reproduzierbaren Einstellung
der Verstirkerparameter als auch zur Auswertung der Mef3ergebnisse.

Typische Kraft-Weg-Kurven

Wihrend der Erprobungsphase des Tests wurden als Versuchmaterial Stoffe ver-
wendet, die zur selben Zeit auf der Strahlagglomerationsanlage getestet wurden
oder deren Agglomerierbarkeit bereits aus fritheren Versuchen bekannt war. Es
handelte sich dabei unter anderem um Puderzucker und Lactose, die als Beispiele
fiir gut bzw. schlecht strahlagglomerierbare Substanzen gelten kénnen (siche Ab-
bildungen 3—9 und 3-10).

10° E T T T T T T 3
E Saccharose, X5 = 40 um E
- bedampft ]
- — — — unbedampft /_/ u
102 = =
4 B _
()
£ 10k .
© = =
~ C 3
10° E
']O*W 1 1 1 1 1
0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5

Weg / mm

Ein zur Strahlagglomeration nach dem hier beschriebenen Verfahren geeignetes
Material sollte vor der Befeuchtung bereits im leicht verdichteten Zustand einen
mefSbaren Widerstand gegen das Eindringen des Priifkorpers zeigen. Ist dies der
Fall, kann aufgrund von Haftkriften im trockenen Pulver mit der Bildung von
Voragglomeraten gerechnet werden. Sowohl Saccharose (Abbildung 3—9) als auch
Lactose (Abbildung 3-10) zeigen dieses Verhalten. Dieverwendete mikronisierte
Lactose neigte besonders stark zur Trockenagglomeration.
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Bei einem Vergleich zwischen den Kraft-Weg-Kurven fiir bedampfte Saccharose
und Lactose — man beachte die unterschiedlichen Achseneinteilungen — fillt auf,
daf$ Saccharose mit einem Anstieg der Eindringkraft um etwa 1,5 Gréffenordnungen
auf das Bedampfen reagiert, reine Lactose dagegen praktisch keine Verinderung
zeigt. Erst wenn der Lactose Saccharose beigemengt und die Mischung zusitzlich
vor dem Versuch auf —20 °Cabgekiihlt wird, um die Wasseraufnahme zu steigern,
zeigt sich ein geringfiigig hoherer Widerstand gegen das Eindringen des Priif-
korpers.

Ein qualitativer Zusammenhang mit der Agglomerierbarkeit des jeweiligen
Pulvers war aufgrund der gleichzeitig durchgefiihrten Strahlagglomerationsversuche
leicht herzustellen: Saccharose bildete bei der Dosierung Voragglomerate, die durch
die Dampfbehandlung verfestigt wurden. Lactose bildete ebenfalls Voragglomerate
etwa derselben Grof3e, diese lieflen sich jedoch nicht stabilisieren und zerfielen
bereits bei kleinsten Belastungen. Mischungen aus Lactose und Saccharose liefen
sich bei Vorkiihlung des Ausgangsmaterials zu Agglomeraten von geringer Festig-
keit verarbeiten.

Die Resultate zeigen, dafl sich der Test zur Beurteilung der Eignung eines
pulverformigen, wassetloslichen Materials fiir die Strahlagglomeration eignet. Die
hier verwendete Apparatur ist aufgrund des Priifkdrperdurchmessers von 2 mm
nur fiir Pulverproben mit einer Oberkorngrenze bis etwa 200 um geeignet.
Grobkérnigeres Material ist fiir die Strahlagglomeration nach dem hier vorgestell-
ten Prinzip allerdings ohnehin nicht von Interesse, da es nicht in ausreichendem
Maf Trockenagglomerate bildet.

Charakterisierung der
Eigenschaften des
Ausgangsmaterials

Abbildung 3-10: Kraft-Weg-
Diagramm fur das Eindringen
eines zylindrischen Prifkdrpers
von 2 mm Durchmesser in eine
trockene und eine bedampfte
Schicht mikronisierter Lactose
bzw. eine Mischung aus Lactose
und gemahlener Saccharose
(gegldttete Einzelmessungen).
Wasseraktivitdt wahrend der
Versuchsdurchfihrung =0,3.
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Abbildung 3-11: Theoretischer
und tatsdchlicher Bruchverlauf
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in einer Pulverschdttung.

314 Bestimmung weiterer Eigenschaften

Bei der Neuentwicklung oder Anpassung von Verfahren zur Messung von Stoff-
eigenschaften der fiir die Strahlagglomeration eingesetzten Pulver wurde auch mit
Methoden gearbeitet, die auf die Bestimmung von Haftkriften in Schiittgiitern
abzielen. Diese Arbeiten fithrten im Rahmen dieser Arbeit nicht zu Eigenschafts-
funktionen, die Stoffeigenschaften des Produkes mit Stoffeigenschaften des Aus-
gangsmaterials verkniipfen. Es zeigten sich aber bereits interessante Tendenzen,
die es sinnvoll erscheinen lassen, diese Methoden weiterzuentwickeln, um sie an
die speziellen Anforderungen bei der Beurteilung von Ausgangsmaterial fiir das
Strahlagglomerationsverfahren anzupassen.

Zugfestigkeit einer verdichteten Pulverschiittung

Die Zugfestigkeit eines Partikelhaufwerks kann im Idealfall mit der maximal durch
Hafikrifte iibertragbaren Zugspannung identisch sein (Sceusert und Wisowo,
1970) und ist eine mit geeigneten Methoden mefibare Grofle. Nach Rumrk (1974)
istsie im Fall des sproden Versagens eines Agglomerats unter duf3erer Beanspruchung
auch die mafgebende Kenngrofle des Schiittguts. Die Zugfestigkeit hingt von
Stirke und Reichweite der Haftkrifte zwischen den Partikeln im Haufwerk, dem
Verdichtungszustand des Haufwerks und der Partikelgrofie bzw. -groflenverteilung
ab. Es wird angenommen, daf} sie bei dem im Rahmen dieser Arbeit hauptsich-
lich verwendeten Verfahren der Trockenagglomeration ebenfalls der mafigebliche
Kennwert zur Abschitzung der zu erwartenden Agglomeratgrofie ist.

Die Zugfestigkeit o, ist hierbei definiert als die bei einem Zugversuch ermit-
telte, maximale Zugkraft F,,,, bezogen auf die theoretische Bruchquerschnitts-
fliche A. Die Zugkraft ist die Summe der an den Kontaktpunkten zwischen den
einzelnen Partikeln des Schiittguts in z-Richtung wirkenden Komponenten der
Hafikrifte F.. Der Bruch, der sich nach Uberschreiten der Zugfestigkeit ergibt,
steht senkrecht zur Zugkraft. In der Realitit ist der Bruch nicht eben, sondern
folgt der Kontur der Partikeln an der Bruchfliche (Abbildung 3-11).

theoretische
Bruchfléche

F tatsachliche
Bruchflache



Fiir die Untersuchungen wurde die Zugtisch-Apparatur von ScHuBert und
Wisowo (1970) zur Messung der Zugfestigkeitvon feuchten Schiittgiitern modi-
fiziert. Die Apparatur wurde wegen der geringen Zugfestigkeit von trockenen
Pulvern miteiner empfindlichen Kraftmeffdose (Auflosung = 107 N) ausgeriistet.
Die hier verwendete Pulveraufnahme war zweigeteilt (siche Abbildung3-12). Der
mit der Kraftmefdose verbundene Teil war reibungsfrei auf drei Rubinkugeln
gelagert. Der andere Teil der Pulveraufnahme befand sich auf einem verschieb-
baren Granitblock, der iiber eine elastische Verbindung mit einem Spindeltrieb
verfahren werden konnte (maximale Vorschubgeschwindigkeit = so pm - s7).
Durch diese Mafinahme war die Kraftmefidose weitgehend von Vibrationen des
Antriebs entkoppelt.

Spindeltrieb, variabler Pulverschiittung, Breite  KraftmeBdose,
Vorschub 50-500 pm/s 38 mm, Lange 100 mm,  Fpa=10cN

Schiitthohe variabel

L

elastische Granitblock, Auf Rubinkugeln
Verbindung ca. 40 - 60 - 80 mm gelagerte Platte

Wihrend der Versuchsdurchfiihrung wurde die Pulverschiittung durch Verfah-
ren des Spindeltriebs einer Zugspannung ausgesetzt und die Zugkraft bis zum
Reif8en der Schiittung aufgezeichnet. Die Kraftmefldose war dabei an den bereits
in Abschnitt 3.1.3 erwihnten digitalen Trigerfrequenzmefiverstirker des Typs
DMCplus der Firma Hottinger Baldwin MefStechnik angeschlossen. Auch hier wurde
zur Auswertung der Daten die Software BEAM DMCplus auf einem Apple
Macintosh ®-Rechner eingesetzt.

Es war urspriinglich vorgesehen, Pulverschiittungen mit dhnlichem Wasser-
gehalt wie bei der Voragglomeratbildung der Strahlagglomerationsanlage zu un-
tersuchen und die Proben mit vergleichbaren Driicken zu verdichten. Dies lief§
sich mit dieser Apparatur jedoch aus folgenden Griinden nicht realisieren:

- Aus mechanischen Griinden war es nicht méglich, die erforderlichen hohen
Preflkrifte aufzubringen. Hierzu hitten die Lager der verschiebbaren Teile Krifte
bis zu 2.000 N aufnehmen miissen und wiren einer betrichtlichen Gefahr der
Beschidigung ausgesetzt gewesen.

- Bereits bei geringer Verdichtung zeigten einige Pulver ab einem Wassergehalt
von 0,2 % eine so starke Kohision, daf§ beim Zugversuch die gesamte Schiit-
tung die Form einer Tablette annahm, die sich vom Boden der Matrize abloste
und nicht zerrissen werden konnte.

Eswurden daher nur einige orientierende Versuchsreihen durchgefiihrt, die Grund-
informationen fiir eine verbesserte Apparatur lieferten.

Charakterisierung der
Eigenschaften des
Ausgangsmaterials

Abbildung 3-12: Modifizierte
Zugtisch-Apparatur zur Bestim-
mung der Zugfestigkeit von
trockenen Pulverschittungen.
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Haftkraft einzelner Partikeln an einem glatten Substrat

Ein anderer, von mehreren Autoren eingeschlagener Weg zur Charakterisierung
der Hafteigenschaften von Partikeln ist die Zentrifiugenmethode (u.a. BoHME etal.,
1964, Krurp, 1967, POLKE, 1971, SCHUTZ, 1979). Hierbei werden Partikeln aufein
Substratan der Auffenseite eines Zentrifugenrotors aufgebracht und anschlieend
einer wachsenden Zentrifugalbeschleunigung ausgesetzt. Der Anteil der noch
haftenden Partikeln als Funktion der Beschleunigung wird ermittelt, indem der
Rotor jeweils nach Erreichen bestimmter Drehzahlen wieder gestoppt und ent-
weder die Zahl der noch haftenden oder der bereits abgeschleuderten Partikeln
ermittelt wird.

Mit dieser Methode kénnen Unterschiede im Haftverhalten verschiedener
Materialien untersucht werden. Sie eignetsich fiir Partikeln, bei denen der Einfluf§
der Schwerkraft auf das Haftvermdgen vernachlissigbar ist (5 um < x < 100 pm,
ScHU1Z, 1979). Das Ergebnis ist allerdings von mehreren Parametern abhiingig,
deren Einfliisse sich nicht voneinander trennen lassen. So sind z.B. im allgemei-
nen weder die van-der-Waals-Konstante der Materialpaarung Partikel-Substrat
noch die Kontaktgeometrie oder die Anzahl der Kontaktpunkte zwischen Partikel
und Substrat bekannt. Dieses Problem verschirft sich noch, wenn Sorptions-
schichten vorhanden sind. ScHUTZ nenntals Voraussetzung fiir die Messung eine
annihernd monodisperse Partikelgroflenverteilung und ebene Kontaktflichen.

Ein Vorteil der Zentrifugenmethode ist, daf§ das Ergebnis einer Messung das
Haftverhalten einer grofen Zahl von Partikeln beinhaltet, also ein Durchschnitts-
wert einer Partikelpopulation ist. Ublicherweise wird der Anteil der ab-
geschleuderten Partikeln in Form einer Summenverteilung iiber der Haftkraft
aufgetragen. Invielen Fillen lassen sich diese Verteilungen gut durch logarithmische
Normalverteilungsfunktionen beschreiben. Die Auftragung kann auch iiber der
Fliehbeschleunigung erfolgen, die fiir monodisperse Partikeln proportional der
Haftkraft ist. Abbildung 313 zeigt ein Beispiel fiir drei Messungen mit dem glei-
chen Material. Ordinatenwert ist hier das Verhiltnis von Flieh- zu Erdbeschleuni-
gung, d.h. die auf die Gewichtskraft bezogene Trennkraft (zur Definition siehe
Abschnitt 2.1.1). ScHUTZ erwihnt auflerdem die Méglichkeit, die Winkel-
abhingigkeit der Haftkraft durch schriige Montage des Substrats am Rotor zu
untersuchen und verweist auf entsprechende Experimente von anderen Autoren.

Die bei den Agglomerationsexperimenten in dieser Arbeit verwendeten Zuk-
ker Saccharose, Fructose und Xylitol zeigten unterschiedliches und wassergehalts-
abhingiges Kohisionsverhalten. Mit Hilfe der Zentrifugenmethode wurde
versucht, dieses Verhalten auf charakeeristische Hafteigenschaften einzelner
Partikeln der jeweiligen Substanz zuriickzufiihren. Die hier vorgestellten Ergeb-
nisse haben allerdings nur orientierenden Charakeer. Sie stammen aus einer Serie
von Experimenten, die der Verfasser am Institut fiir Mechanische Verfahrens-
technik der TU Bergakademie Freiberg durchfiihrte. An dieser Stelle sei dafiir
nochmals Herrn Prof. Husemann und seiner Mitarbeiterin Frau Dipl.-Ing. Wolf
fiir diese Gelegenheit und die freundliche Betreuung gedankt.



0:99 T T T mTTTT
—O— Versuch 1
|- ==+ Versuch 2
0,90 [ «eef [3--+- Versuch 3
= L
o L
(o)}
=
5 L
£ 0,50
[
> L
=
Q
£ -
S
=]
wv —
0,10
K4
0,01 1 1 L1 1 141 1 | I S | 1 1 | I I |
10! 102 103 104

bezogene Haftkraft a/ g

Fiir die Experimente stand eine Laborzentrifuge mit einer maximalen Drehzahl
von etwa 7.000 Umdrehungen pro Minute zur Verfiigung. Der Rotor der Zentri-
fuge ist fiir die Aufnahme von bis zu sechs Zentrifugierbechern vorgesehen. Fiir
zwel derartige Becher waren Substrathalter vorhanden (siche Abbildung3—14), die
so gestaltet waren, dafl sie schnell demontiert und wieder eingesetzt werden konn-
ten. Mit einem effektiven Rotorradius von 0,13 m (Entfernungdes Substrats von
der Rotorachse) ergab sich eine maximal erreichbare Fliehbeschleunigung von
etwa 7.100 g.

Zentrifugierbecher

Deckglas
Substrat

Substrattrager

130 mm

Charakterisierung der
Eigenschaften des
Ausgangsmaterials

Abbildung 3-13: Typische Ver-
ldufe von Haftkraftverteilungen
(anndhernd monodisperse
Fructosepartikeln, xso = 70 pum,
Pp = 1.600 kg - m?, relative
Luftfeuchte wéhrend der Ver-
suchsdurchfihrung = 0,4, Par-
tikeln vor Versuchsbeginn 7 d
bei ay, = 0 konditioniert).

Abbildung 3-14: Schematische
Darstellung des Zentrifugenro-
tors mit eingesetztem Becher
und Substrattrager.
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Abbildung 3-15: Teilansicht
einer Aufnahme eines mit
Saccharosepartikeln belegten
Glassubstrats vor Beginn der
Zentrifugation.

Abbildung 3-16: Zwei Aufnahmen
eines mit Saccharosepartikeln be-
legten Substrats bei aufeinan-
derfolgenden Drehzahlen und
Uberlagertes Bild (ganz rechts).
Fehlende Partikeln erscheinen

48

heller als die verbliebenen.

Die zu untersuchenden Partikeln wurden aus grobkérnigem Material durch Mahlen
und Naf$sieben hergestellt und die Siebfraktionen mittels Laserbeugungsspektro-
metrie kontrolliert. Von fiinf Siebfraktionen je Substanz wurden kleine Mengen
abgeteilt und in verschlossenen Sorptionsgefifien bei konstanter Temperatur und
Wasseraktivitit konditioniert.

Zur Versuchsdurchfiihrung wurde eine kleine Menge des jeweiligen Pulvers
durch ein passend ausgewihles Stiick Siebgewebe auf die Substrate (in diesem
Fall Glas) so aufgestidubt, daf§ die einzelnen Partikeln deutlich voneinander
unterscheidbar waren. Eine Aufnahme der priparierten Substrate — hierzu diente

Erreichen der gewiinschten Drehzahl
wurde die Zentrifuge abgebremst, die
Substrattriger entfernt und unter dem
Mikroskop aufgenommen. Das Spei-

und Speicherung der Bilder diente das Programm NIH Image.!
Die withrend der Zentrifugation bei der jeweils letzten angefahrenen Dreh-
zahl abgeschleuderten Partikeln ergaben sich aus der Differenz des Bilds bei dieser
Drehzahl im Vergleich zum Bild bei der vorherigen Drehzahl. Da alle zur Auswer-

ein spezielles MefSmikroskop mit Adapter fiir die Substrattriger — hielt den Start-
% m zustand fest (siche Abbildung 3-15).
' Anschlieflend wurden die Substrattriiger
k in die Zentrifuge eingesetzt und verschie-

L
chern der Bilder erfolgte auf einem Apple
- Macintosh®-Rechner, an den die zur
4 Aufnahme verwendete CCD-Kamera
tungerforderlichen Bilder digitalisiert vorlagen, konnten die Unterschiede zweier
Bilder durch Uberlagern am Monitor und Markieren der abzentrifugierten Partikeln
ermittelt werden. Zur Auswertung diente das Bildbearbeitungsprogramm Adobe

, dene Drehzahlen angefahren. Sofort bei
~ o
100 pm .
B angeschlossen war. Zur Kamerakontrolle
Photoshop ® auf einem Apple PowerMacintosh ® (siche Abbildung 3-16).

..200 um

1 Der folgende Verwendungs- und Bezugsnachweis erscheint auf Wunsch der NIH:
NIH Image was also used on several Macintosh® and PowerMacintosh® computers for image
enhancement and analysis, as will be described in following sections of this thesis. This program
is in the public domain. It was developed at the U.S. National Institutes of Health and is available
from the Internet by anonymous FTP from zippy.nimh.nih.gov or on floppy disk from the
National Technical Information Service, Springfield, Va., part number PB95 - 500 195 GEL



3.2 Charakterisierung der Eigenschaften des
agglomerierten Produkts

Wihrend der ersten Vorversuchsreihen mit der hier vorgestellten Agglomerati-
onsanlage zeigte sich, dafl die besonderen Eigenschaften der erzeugten Agglome-
rate mit der vorhandenen Partikelmef3technik nicht zufriedenstellend erfaf3t werden
konnten. Form, optische Eigenschaften und in vielen Fillen auch Grofle der
Agglomerate machten sie fiir eine Partikelgréffenanalyse durch Laserbeugungs-
spektrometrie ungeeignet. Aufgrund der lockeren Struktur der Agglomerate waren
auch die Siebanalyse zur Partikelgrofienbestimmung sowie die Quecksilberporo-
simetrie zur Ermittlung des Hohlraumanteils nicht anwendbar. Die Grofle der
bei der Voragglomeration entstehenden Trockenagglomerate lief§ sich mit kon-
ventionellen Methoden ebenfalls nicht bestimmen, da diese Agglomerate so instabil
waren, dafd sie nicht aufgefangen werden konnten. Es wurden daher geeignete,
neue Verfahren entwickelt. Andere Eigenschaften des agglomerierten Produkes
konnten mit vorhandenen oder modifizierten Methoden gemessen werden.

3.2.1 Bestimmung der PartikelgroBe

Bei ersten Versuchen zur Partikelgrofenanalyse der durch Strahlagglomeration
hergestellten lockeren, unregelmifig geformten Zuckeragglomerate wurden deut-
liche Abweichungen zwischen den Ergebnissen der Siebanalyse und der Laserbeu-
gungsspektrometrie festgestellt. Beide Verfahren lieferten hiufig unbefriedigende
Ergebnisse, da die Siebanalyse zu Abrieb und Bruch fiihrte, das Laserbeugungs-
verfahren hingegen aufgrund der Form und der optischen Eigenschaften der
Agglomerate falsche PartikelgrofSenverteilungen anzeigte. In vielen Fillen iiber-
schritt die Maximalgrofle der Agglomerate auflerdem die obere Mef3grenze des
Malvern 2600c von 1,88 mm.

Die exakteste Methode der Partikelgréflenanalyse besteht darin, die Geome-
trie einzelner Partikeln unmittelbar zu vermessen. Hierfiir kommen Abbildungsver-
fahren in Betracht, die die Umrisse der Partikeln eindeutig erkennen lassen (z.B.
licht- oder elektronenmikroskopische Aufnahmen, holographische Abbildungen,
Hochgeschwindigkeitsfilmaufnahmen). Die Bildauswertung kann mit Schablonen,
durch Planimetrie oder im Fall der Rechnerauswertung durch elektronische Bild-
analyse geschehen. Die wichtigste Mef8grofe ist hierbei die Projektionsfliche ei-
ner Partikel. Zur Volumenberechnung miissen Annahmen iiber den Zusammenhang
zwischen dieser Fliche und dem Objektvolumen getroffen werden.

Computergestiitzte Bildauswertung erlaubt die schnelle Erfassung zahlreicher
Partikeln, hat jedoch auch den Nachteil, daf§ ihre Genauigkeit von der Auflésung
digitalisierter Bilder abhingt, die deutlich geringer ist als das Auflésungsvermégen
einer Fotoemulsion. Hiufig muf§ entweder auf die Auswertung der kleinsten
Partikeln verzichtet oder es kénnen auf einem Bild nur sehr wenige grof3e Partikeln
erfaf$t werden. Bei der Verwendung von Lichtmikroskopen besteht dariiberhin-

Charakterisierung der
Eigenschaften des
agglomerierten Produkts
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Abbildung 3-17: Abbildung einer
dreiecksférmigen Projektions-

fldche auf ein Graustufenraster.

Je nach Uberdeckung wird den
Bildelementen ein Helligkeits-

5O

wert (= Graustufe) zugewiesen.

aus eine Beschrinkung durch die begrenzte Schirfentiefe. Es konnen entweder
nur die kleinsten oder die Umrisse der grofSten Objekte scharf abgebildet werden.

Aus statistischen Griinden ist —auf3er bei sehr engen Verteilungen — das Aus-
messen mehrerer tausend Partikeln erforderlich, um die erforderliche Mindestanzahl
der grofSten Partikeln zu erreichen. Rechnergestiitzte Verfahren mit direkeer Bild-
aufnahme erfordern bei Verwendung von CCD-Kameras, die iiblicherweise hoch-
stens = 1.200 - 1.200 Bildpunkte liefern, die Auswertung zahlreicher Bilder.

Um Bilder mit Computersystemen verarbeiten zu kénnen, miissen sie durch
Digitalisierung in rechnerkompatible Datenformate umgesetzt werden. Die
Digitalisierung umfaft zwei Vorginge, die als Rasterung und Quantisierung be-
zeichnet werden. Bei der Rasterung wird die Bildvorlage durch Uberlagerung mit
einem rechteckigen oder quadratischen Gitter in einzelne Rasterflichenstiicke
unterteilt. Zur Quantisierung wird jedem dieser Pixel (fiir picture element) ge-
nannten Stiicke ein Helligkeitswert oder — fiir Farbwiedergabe — ein Wertetripel
der Grundfarben Rot, Griin und Blau zugewiesen. Diese Helligkeitswerte sind
ganzzahlig und haben bei einfachen Aufnahmegeriten den Wertebereich o—255
(8 bit = 1 Byte pro Farbe), bei hochwertigen Geriten den Wertebereich 0-4096
(12 bit = 1,5 Byte pro Farbe). Ein digitalisiertes Bild ist also eine zweidimensionale
Matrix aus ganzen Zahlen oder Tripeln ganzer Zahlen.

Diese Form der Reprisentation eines Bildes gestattet es, Manipulationen wie
Farb- oder Kontrastinderungen, Weichzeichnen oder Schirfen als mathemati-
sche Operationen zu definieren, die auf die Zahlenwerte der Matrix angewendet
werden. Ebenso kénnen Bilder mit identischen Matrixdimensionen miteinander
verrechnet werden. Eine umfassende Einfiihrung in die Technik der digitalen
Bildverarbeitung gibt Russ (1995).

Die Rasterweite beeinfluf$t die Qualitit des Bildes. Ist die Fliche eines einzel-
nen Bildelements grof3, gehen Details des Orginals verloren, ist sie klein, ist das
Datenautkommen sehr hoch. Die Abbildung beliebig konturierter Objekte auf
ein Raster ist also zwangsldufig mit einem Informationsverlust verbunden. Dieser
ist umso gravierender, je niher sich die Abmessungen des abzubildenden Objekts
und die Abmessungen der Rasterelemente kommen (siehe Abbildung 3-17). Im
Zeitalter preiswerter und leistungsstarker Rechner geht der Trend jedoch zur ho-
heren Bildauflssung und Farbtiefe, d.h. zu hsherem Informationsgehalt.




Rechnergestlitzte Bildauswertung mit Flachbettscanner Charakterisierung der
Eigenschaften des

Eine hiufig verwendete Methode zur computergestiitzten Bildauswertung be-  agglomerierten Produkts

steht darin, eine Fotografie mit Hilfe eines Flachbettscanners in einen Rechner

einzulesen. Abbildung 318 veranschaulicht die Funktionsweise eines solchen Ge-

rits. Das Arbeitsprinzip beruht auf dem schrittweisen Abtasten der auf einer Glas-

platte liegenden Vorlage durch eine Zeile lichtempfindlicher Sensoren. Bei der

Digitalisierung wird die Vorlage von einer starken Lichtquelle angeleuchtet und

das Bild iiber ein Spiegelsystem und eine Linse auf eine Reihe von CCD-Elemen-

ten abgebildet. Diese liefern je nach Intensitit des auftreffenden Lichts eine Span-

nung, die von einem Analog-Digital-Wandler in einen Binirwert iibersetzt wird.

Das digitalisierte Bild wird an den steuernden Computer iibergeben. Da das Ab-

bildungssystem mit langen Brennweiten und vergleichsweise grofSen Objektweiten

arbeitet, muf§ die Vorlage nicht unbedingt exakt auf der Glasplatte liegen. Der

Tiefenschirfebereich eines handelsiiblichen, einfachen Graustufenscanners vom

Typ Apple OneScanner ® erstreckte sich bei einem Vorversuch des Verfassers iiber

mehr als 10 Millimeter.!

Vorlagenglas Leuchtstofflampe Vorlage

' Abbildung 3-18: Schematische
Darstellung der Arbeitsweise

7
/ L eines CCD-Flachbettscanners

im Auflichtbetrieb (PETr1
Linse CCD-Sensor und KLITSCHER, 1993).

Dieser beachtliche Tiefenschirfebereich lieff es maglich erscheinen, die Projek-
tionen dreidimensionaler Objekte in die Vorlagenebene durch direkte Abbildung
zu digitalisieren. Vorteile dieser Methode (HoGEkamp,FAKOUHI, SCHUBERT, 1995)
sind zum einen die grof3e verfiigbare Bildfliche (iiblicherweise = DIN A4), zum
anderen die — verglichen mit CCD-Kameras — hohe Bildaufldsung. Bereits einfa-
che Gerite verfiigen derzeit (Stand Anfang 1997) tiber CCD-Zeilen mit einer
Sensordichte von 300 Elementen pro Zoll (abgekiirzt dpi = dots per inch), die

1 Der Vorversuch bestand im wesentlichen darin, die eigene Hand bei einem Abstand von etwa
2 cm zur Vorlagenebene aufzunehmen. Details, wie z.B. Papillarlinien, waren fast genausogut zu

erkennen wie auf Bildern, bei denen diese ,,Vorlage® korrekt auf der Glasplatte positioniert war.
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Abbildung 3-19: Flachbettscan-

ner mit Durchlichtaufsatz (links,

Deckel gedffnet) und Monitor
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des Bildanalyserechners.

Schrittfrequenz beim zeilenweisen Vorschub der Sensorleiste betrigt mindestens
600 Schritte pro Zoll. Dies entspricht einer Detailauflésung von 42 pm in Abtast-
richtung und 85 um quer dazu. Wihrend der Entwicklung der hier beschriebenen
Mefimethode stand ein Scanner mit einer Auflssung von 300 dpi in Lings- und
Querrichtung zur Verfiigung, Nach erfolgreicher Ausarbeitung eines Mef3verfahrens
wurde ein Gerit mit einer Auflésung von 600 - 1.200 dpi (UMAX PowerLook,
Abbildung3-19) beschafft und zur Partikelgroffenbestimmungvon Agglomeraten

eingesetzt.

In begrenztem Umfang kann die Detailauflsung eines Graustufen- oder Farbbildes
durch Interpolationsmethoden verbessert werden. Die beim Scannen anfallen-
den Daten werden dabei mit Hilfe von geeigneten Algorithmen, z.B. Mittelwert-
berechnungen der Helligkeitswerte benachbarter Pixel, um zusitzliche Bildpunkte
erginzt, so dafd sich beispielsweise eine Verdopplung der Zahl der Bildpunkte
(d.h. Halbierung der Punkigrofie) ergibt. Hiufig sind derartige Funktionen, die
bei geeigneten Vorlagen bis zu einem Faktor 4 noch Verbesserungen ergeben kin-
nen, bereits als Hardware im Scanner eingebaut. Aufgrund der hohen Auflgsung
des fiir die Partikelgroffenmessungen verwendeten Scanners wurde auf diese
Maéglichkeit jedoch praktisch nie zuriickgegriffen. Hier mufd auch daran erinnert
werden, dafd bereits ein 8 bit-Graustufenbild einer Vorlage von 15 - 15 cm? bei einer
Auflssung von 600 dpi einen Datenumfang von etwa 12 Megabyte hat. Bei einer
Interpolation um den Faktor 2 auf 1.200 dpi wichst der Datenumfang dem-
entsprechend auf 48 MB an. Beriicksichtigt man auf8erdem, daf im verarbeiten-
den Rechner zur Analyse eines Bildes etwa viermal soviel Arbeitsspeicher (RAM)
vorhanden sein muf3, wie das Bild selbst umfafit, erkennt man hier schnell die
Grenze des Verfahrens bei Anwendung auf Kleincomputern. Der maximale Arbeits-
speicher beispielsweise eines Apple PowerMacintosh ® (Stand Anfang 1997) be-
trigt 768 MB.



Die Eignung des Flachbettscanners zur direkten Abbildung von Partikeln wurde
mit verschiedenen Testmethoden iiberpriift. Zur Ermittlung des Tiefenschirfe-
bereichs und der Fehler, die bei der Analyse ungeeignet kleiner Objekte auftreten
konnen, diente ein Satz von reprografisch verkleinerten, schwarzen Punkten ver-
schiedener Gréfle. Dieser Punktesatz ist in Abbildung 3—20 abgebildet.
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Diese Testpunkte wurden zuniichst mit Hilfe von Glasscheiben in sechs verschie-
denen Abstinden zur Lesefliche positioniert, gescannt und analysiert. Hierbei
ergaben sich keine signifikanten Unterschiede. Die durch Bildanalyse bestimm-
ten Durchmesser der Punkte stimmten im Rahmen der Ablesegenauigkeiten mit
den unter einem Mikroskop bestimmten Durchmessern tiberein.

Es ergaben sich jedoch typische Fehler bei den kleineren Punkegrofien: Ob-
wohl der Mittelwert selbst der kleinsten Punktegruppe korrekt erkannt wurde,
stiegen die Standardabweichungen der einzelnen Zehnergruppen zu kleineren

Punkrdurchmessern hin betrichdich an (siche Abbildung 3-21).
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Charakterisierung der
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agglomerierten Produkts

Abbildung 3-20: Reprografisch
hergestellter Satz Testpunkte
in GréBen von 0,15-3 mm.

Abbildung 3-21: Standardab-
weichung des bildanalytisch
bestimmten mittleren Durch-
messers einer Gruppe von 10
Testpunkten als Funktion des
tatsachlichen Durchmessers.
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Aus diesem Ergebnis wurde gefolgert, daf§ eine zu analysierende Partikel minde-
stens die dreifache Grofle eines Bildpunkts (Pixel) haben muf$, um korreke er-
kannt zu werden. Kleinere Objekte wurden wihrend aller spiteren Analysen
automatisch von der Auswertung ausgeschlossen. Der Abstand der Partikeln zur
Lesefliche bzw. der Abstand der bei senkrechter Parallelprojektion konturgebenden
Begrenzungen eines Objekes spielt bis zu einem Abstand von 6 mm zur Lesefliche
keine Rolle (d.h., daf§ beispielsweise kugelfdrmige Objekte bis 12 mm Durchmes-
ser zulissig sind).

Die korrekte Wiedergabe der Projektionsfliche war damit als Grundvoraus-
setzung erfiillt, so daf§ im folgenden Schritt geeignete Annahmen zur Volumen-
bestimmung getroffen werden konnten. Eine iibliche Vorgehensweise ist z.B., aus
der Partikelprojektionsfliche den Durchmesser einer projektionsflichengleichen
Kugel und daraus das zugehorige Kugelvolumen zu berechnen. Unter der Annah-
me, daf§ unregelmiflig geformte Partikeln nach dem Ausstreuen auf die Lesefliche
des Scanners in stabilster Lage liegen, wird auf diese Weise jedoch ein zu grofles
Volumen ermittelt.

Das verwendete Bildanalyseprogramm NIH Image ist jedoch auch in der Lage,
wihrend der Bildauswertung alle erkannten Einzelflichen durch flichengleiche
Ellipsen zu approximieren und die Lingen der Ellipsenachsen als MefSwerte aus-
zugeben. Fiir die weiteren Auswertungen wurden die zu untersuchenden Partikeln
unter Annahme zufilliger Formgebung bei isotroper Verteilung der dufleren
Einfliisse als rdumliche Ellipsoide mit drei unterschiedlich langen Achsen an-
genihert, wobei jeweils die lingste Achse zur mittleren Achse im gleichen Verhilt-
nis stehen soll wie die mittlere Achse zur kiirzesten:

== (3-1
Anstelle der allgemeinen Gleichung zur Bestimmung des Volumens eines Ellipsoids
v:%@mm 3-2)
tritt damit folgende vereinfachte Gleichung zur Berechnung des Objektvolumens:

M3
V=g (3-3)
Fiir Fille, in denen die obige Annahme nicht zutrifft, ist selbstverstindlich eine
andere geeignete Methode zur Approximierung der z-Dimension anzuwenden.
Diese Moglichkeit wurde in den Makroprogrammen zur Bildauswertung vorge-
sehen und mit entsprechenden Testpartikeln iiberpriift; zur Analyse der Zuk-
keragglomerate mufSte hierauf aber nicht zuriickgegriffen werden.

Abbildungen realer Partikeln haben meist einen schlechteren Kontrast zum
Bildhintergrund als die in Abbildung 320 gezeigten Testpunkte. Da die Bildaus-
wertung auf einem Auszihlen schwarzer Bildpunkte vor einem weiffen Hinter-
grund beruht und eine schwarz-weif$-Separation des Graustufenbildes erfordert,
ist eine weitere wichtige Grofie der sogenannte Schwellenwert (Threshold). Der



Schwellenwert ist eine Ganzzahl im Bereich 1—254. Grauwerte, die grofler als diese Charakterisierung der
Zahl sind, werden nach der Separation schwarz (255) dargestellt, alle anderen weifS Eigenschaften des
(0). Bei kontrastarmem Ubergang zwischen Objekt und Hintergrund beeinflut ~ agglomerierten Produkts
die Wahl des Schwellenwerts — die manuell, teil- oder vollautomatisch erfolgen

kann — die Gréfie der erkannten Projektionsfliche. Zur Veranschaulichung wird

auf das Beispiel aus Abbildung 3-17 zuriickgegriffen:

Abbildung 3-22: Verschiedene
Ergebnisse der schwarz-weil-
Separation eines Graustufen-
Rasterbilds bei unterschiedlich
gesetztem Schwellenwert.

Zuckeragglomerate ergeben allerdings aufgrund ihrer weiflen Farbe im Auflicht
stets einen sehr guten Kontrast zum Bildhintergrund (der in diesem Fall schwarz
erscheint). Lichtabsorbierende, dunkle Partikeln kénnen ebenfalls mit gutem
Kontrast abgebildet werden, wenn statt im Auflicht im Gegenlicht gearbeitet
wird. Hierzu ist eine sogenannte Durchlichteinrichtung erforderlich, die im we-
sentlichen aus einer vergrofierten Scannerabdeckung besteht, in der sich eine Licht-
quelle befindet (auch in Abbildung 3-19 zu sehen). Diese wird synchron mit der
CCD-Zeile bewegt und anstelle der unteren Lichtquelle (vergl. Abbildung 3-18)
benutzt, so dafl sich die Partikeln zwischen Lichtquelle und Empfiinger befinden.
Auf diese Weise kénnen sogar Glaspartikeln (zumindest als Konturlinie) abgebil-
det und analysiert werden.

Zur eigentlichen Durchfithrung der Partikelgréffenanalysen wurden repri-
sentative Partikelproben durch Probenteilung hergestellt (hierzu dienten bei allen
Versuchen Rotationsprobenteiler) und gleichmifig verteilt auf die Lesefliche des
Scanners ausgestreut. Hierbei wurde auf hinreichende Vereinzelung der Partikeln
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Abbildung 3-23: Abbildung von
Saccharosekristallen auf der Lese-

fliche des Flachbettscanners.

Abbildung 3-24: Abbildung 3-23
nach Invertierung und Separation

56

als schwarz-weiB3-Bild.

geachtet. Anschliefend wurde die Lesefliche bei nach wie vor offener Scanner-
abdeckung abgetastet und das erhaltene Abbild der Partikelprojektionsflichen als
8 bit-Graustufenbild in den angeschlossenen Rechner eingelesen. Hierbei erschie-
nen die Objekee hell (da lichtreflektierend) vor dunklem Hintergrund. EineInver-
tierung der Grauwerte fiihrte zum gewiinschten Bild dunkler Objekte vor hellem
Hintergrund, das anschlieffend schwarz-weif8-separiert wurde. Abbildung 323
zeigt einen Ausschnitt eines Originalbilds (Saccharosekristalle).
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Bei Vorversuchen wurde festgestellt, daf8 das Verfahren sowohl bei wiederholtem

Scannen der gleichen Vorlage als auch bei wiederholtem Ausstreuen der gleichen
Probe reproduzierbar arbeitet. Kontakte zwischen ausgestreuten Partikeln wirken



sich, sofern sie nicht iibermifiig oft vorkommen, nicht auf das Ergebnis aus. Der Charakterisierung der

Anwender hat nach kurzer Finarbeitung geniigend Erfahrung, um festzustellen, Eigenschaften des

ob ein Bild aus diesem Grund eventuell zur Auswertung ungeeignet ist. agglomerierten Produkts
Zu einem abschlieflenden Test wurde das Bildanalyseverfahren unter Verwen-

dung verschiedener Schiittgutproben mit der Siebanalyse und der Laserbeugungs-

spektrometrie verglichen. Bei unregelmifiig geformten und teiltransparenten oder

reflektierenden Partikeln zeigten sich Schwiichen der Laserbeugungsmethode, die

sich in zu breiten Verteilungen niederschlugen. Die Siebanalyse wiederum fiihrte

erwartungsgemifS bei empfindlichen Produkten zur Entstehung von Abrieb (sie-
he Abbildung 3-25).

0,99 T T T

— <O= - Siebanalyse
..... [}---- Laserbeugung
0,90 — —oO— Bildanalyse

Summenverteilung Qs(x)
o
ul
o

Abbildung 3-25: Ergebnisse der
PartikelgréBenanalyse von unre-
4 gelmdBig geformten und abrieb-
empfindlichen Partikeln mit drei
MeBverfahren (Einzelmessun-
e gen, MeBpunkte und angepal3te
Verteilungsfunktionen mit 67 %-
AgglomeratgroBe x / mm Vertrauensbereichen).

Die computergestiitzte Bildauswertung mit Flachbettscanner ist ebenfalls keine
perfekte Methode zur Partikelgréflenanalyse, bietet aber fiir die Untersuchung
der im Rahmen dieser Arbeit hergestellten Agglomerate einige entscheidende
Vorteile. Verglichen mit dem Laserbeugungsverfahren ist der Mef8bereich nach
oben hin erweitert, wihrend die Storanfilligkeit bei unregelmif3ig geformten und
lichtdurchlissigen Partikeln deutlich geringer ist. Abriebentstehung, der Schwach-
punke der Siebanalyse, ist bei der Scannermethode nicht zu erwarten. Die Ein-
teilung der Mef8kanile ist nicht an Siebmaschenweiten gebunden, sondern vom
Anwender definierbar.

Die Vorgehensweise bei der Bildaufnahme, -aufbereitung und -auswertung
sowie bei der nachfolgenden Umrechnung der Rohdaten in Partikelgroflenvertei-
lungen wird vom Anwender bei jedem Experiment erneut mitverfolgt, wodurch

eine gute Absicherung gegen Fehlbedienung gegeben ist.
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Abbildung 3-26: Freifallende
Agglomerate im Gegenlicht-
verfahren aufgenommen.

Abbildung 3-27: Freifallende
Agglomerate im Auflicht.

Rechnergestuitzte Bildauswertung mit CCD-Kamera

Die hohe Auflssung, die ein Scanner biete, ist mit der Videotechnik nicht er-
reichbar. Hier ist die vertikale Aufldsung (Bildhshe) von 574 sichtbaren Zeilen
technisch fest vorgegeben. Qualititsunterschiede gibt es jedoch in der horizon-
talen Auflésung (Bildbreite). Die in der PAL-Norm angegebenen 764 Punkte
werden im praktischen Betrieb bei Magnetbandaufzeichnungen auf iiblichen
Videorecordern nicht erreicht, es besteht jedoch auch die Moglichkeit der direk-
ten Bildaufzeichnung auf einem Kleincomputer mit Videonorm-Adapterkarte
(Framegrabber). Im Gegensatz zu einem Zeilenabtaster kénnen mit Videonorm-
Kameras Objekte in Bewegung erfaflt werden. Hochwertige Gerite erreichen
kiirzeste Verschlufizeiten von 10 ps.

Ahnlich der im vorangegangenen Abschnitt beschriebenen Scanner-Metho-
deist esauch bei der Aufnahme von Bildern mit einer CCD-Kamera (Kamera mit
Festkdrpersensor) moglich, mit Auflicht oder Gegenlicht zu arbeiten. Entspre-
chend sorgfiltiges Vorgehen
bei der Konstruktion der
Versuchsaufbauten und der
Einstellung der Aufnahme-
parameter vorausgesetzt, ist
mit beiden Methoden eine
hohe Aufnahmequalitit er-
reichbar. Bei Auflichtaufnah-
men muf! die Reflektion des
Lichts vom Bildhintergrund

- unterdriickt werden, Gegen-
lichtaufnahmen erfordern héheren Aufwand bei der Einstellung der Helligkeit
und der Kameraverstirkung, um ein kontrastreiches Bild ohne Korona-Effekte zu
erhalten. Die Abbildungen 3—26 und 3-27 zeigen freifallende Agglomerate im
Gegenlicht und im Auflicht.
In beiden Fillen ist es, im
Gegensatz zur Scanner-Me-
thode, sinnvoll, ein Bild des
Hintergrunds aufzuzeich-
nen, um vor der spiteren
Bildanalyse eine sogenannte
background subtraction (Bil-
den der Differenz zwischen
Aufnahme und Hintergrund)
vornehmen zu kénnen. Da-
durch werden von der Kamera verursachte Stérungen (hauptsichlich Staubparti-
keln auf dem Objektiv und Verschmutzungen des CCD-Sensors), und im Fall
von Gegenlichtaufnahmen eine etwaige ungleichmiflige Hintergrundhelligkeit,
ausgeglichen.




Der Informationsgehalt eines einzelnen Bildes nach Videonorm ist erheblich
geringer als der einer Scanneraufnahme. Es enthilt etwa 4,4 - 10° Bildpunkee,
wihrend beispielsweise mit dem in dieser Arbeit verwendeten Scanner-System
Einzelaufnahmen mitbis zu 2 - 107 Bildpunkten méglich sind. Aus diesem Grund
wurden bei der Bildanalyse von Videoaufnahmen jeweils Serien von bis zu 128
Bildern ausgewertet. Die begrenzte Bildgrofe wirkt sich aber auch auf die Dyna-
mik des MefSbereichs aus.

Eswurde bereits bei der Erlduterung der Bildanalyse mit dem Flachbettscanner
darauf hingewiesen, daf die kleinsten noch auswertbaren Objekte eine Grofie
von 3 -3 Bildpunkten besitzen miissen. Andererseits sollten die grofSten abgebilde-
ten Objekte méglichst keine Lingenausdehnung haben, die grofer als etwa der
fiinfte Teil der Bildbreite ist (beim Scanner unproblematisch, bei Videonorm aber
nur 150 Bildpunkee!). Sie beriihren sonst zu oft den Bildrand oder liegen teilweise
auflerhalb des Bildausschnitts. Aus diesen beiden Randbedingungen ergibt sich
das Durchmesserverhiltnis von gréfiten zu kleinsten Partikeln bei der Bildanalyse
von Aufnahmen nach PAL-Videonorm zu % = so. Fiir die Partikelgréffenanalyse
von freifallenden Agglomeraten konnte ein ausreichender Mef3bereichsumfang
von 0,I—5 mm realisiert werden.

Ein weiterer Unterschied zur Scanner-Methode bestand im abweichenden
Vorgehen zur Bestimmung des Volumens eines Objekts aus seiner Projektionsfliche.
Es wurde die Annahme getroffen, daf§ sich die frifallenden Partikeln in einer
zufilligen Lage befanden und damit bei der Aufnahme nicht ihren gréfiten Quer-
schnitt zeigten. Dies ist zulissig, wenn die Umstrdmung der Partikeln laminar
bzw. noch am Anfang des Ubergangsbereichs ist, da sich in diesem Fall noch kein
ausgeprigter Staupunke bildet. Die Ausdehnung in z-Richtung wurde aus diesem
Grund als geometrisches Mittel der Achsenlingen der vom Bildanalyseprogramm
zur Projektionsflichenapproximierung verwendeten Ellipse abgeschitzt:

c=x/ﬁ (3-4)

Das Volumen des Kérpers ergibt sich damit zu:
v:g%f b’ (3-5)

Mit dieser Annahme ergaben sich durch Bildanalyse der Videoaufnahmen insge-
samt gute Ergebnisse. Um eine moglichst enge Ubereinstimmung zwischen der
als Referenzverfahren eingesetzten Scanner-Methode und dem Videoverfahren
zu erzielen, wurde das Video-Verfahren vor jeder Versuchsserie mit Hilfe von
Testpartikeln auf die Ergebnisse der Scanner-Messungen kalibriert. Bei engen
Verteilungen lie§§ sich eine sehr gute Ubereinstimmung zwischen beiden Metho-
den erreichen. Ein Beispiel zeigt Abbildung 3—28, wobei zum Vergleich auch das
Ergebnis einer Messung mittels Laserbeugungsspektrometrie eingetragen ist. Die
untersuchten Partikeln waren teiltransparent, was eine gravierende Abweichung
der Laserbeugungsmessung von den Bildanalyseverfahren verursachte.

Charakterisierung der
Eigenschaften des
agglomerierten Produkts
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Abbildung 3-28: Vergleich der
Ergebnisse einer Partikelgré-
Benmessung mit Scanner, CCD-
Kamera und Laserbeugung fir
eine schmale Partikelfraktion
(Vertrauensintervalle bei allen
Methoden etwa gleich breit,
aus Grinden der Ubersichtlich-
keit nur fdr Laserbeugungsmes-
sung eingetragen).

Abbildung 3-29: Vergleich der
Ergebnisse einer Partikelgré-
Benmessung mit Scanner und
CCD-Kamera im Auflicht- und
Gegenlichtverfahren fir eine
ausgepragt bimodale Probe
(Vertrauensintervalle bei allen
Methoden etwa gleich breit,
aus Griinden der Ubersichtlich-
keit nur fir Scannermessung
eingetragen).
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Eine exakte Ubereinstimmung der Ergebnisse fiir bimodale Testverteilungen, die
aus zwei deutlich voneinander getrennten, engen Partikelfraktionen gemischt
wurden, war schwieriger zu erreichen. Dies lag aber hauptsichlich daran, daf§ es
bei den Kalibriermessungen schwierig war, exakt gleiche Mischungsanteile der
zwel Fraktionen bei der Scanner- und der Videoanalyse zu gewihrleisten (siche

Abbildung3—29).
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Es ist jedoch gut zu erkennen, daf§ sowohl die Lage als auch die Breite der Moden
im Auflicht- und im Gegenlichtverfahren mit zufriedenstellender Genauigkeit
wiedergegeben werden. Die Entwicklung der Gegenlichtmethode erlaubte auch
erstmals die Messung der Partikelgroflenverteilung von freifallenden Agglomeraten
in der Strahlagglomerationsanlage, da die Objektweite und der Abstand zur
Hintergrundbeleuchtung so gewihlt werden konnten, daf§ das Anbringen des
MefRaufbaus am Fallschacht der Agglomerationsanlage moglich war. Der Massen-
strom des Pulvers lag bei den Messungen mit etwa 30 kg - h™ an der Untergrenze
des betriebsiiblichen Bereichs, so daf hier auch erstmals eine in-line-Messung
unter realistischen Bedingungen gelang.

Die Hauptanwendung der Bildauswertung mit CCD-Kamera lag jedoch in
der Partikelgréflenanalyse von Trockenagglomeraten. Diese Trockenagglomerate
bilden eine Vorstufe fiir die weitere Partikelvergroflerung in der Dampfzone der
Strahlagglomeration und entstehen beim Einsatz kohisionsbehafteter Ausgangs-
materialien in allen Férder- und Dosiereinrichtungen (selbst in einem einfachen
Siloauslauf). Sie sind jedoch iiblicherweise so instabil, daff es nicht gelingt, aus
einem Schwarm fallender Agglomerate eine Probe zu entnehmen und z.B. durch
Analyse auf einem Scanner zu untersuchen. Die Videotechnik erlaubte dagegen
beriihrungsloses Messen.

Partikelgréfienanalysen von Trockenagglomeraten wurden mit verschiedenen
Materialien, bei unterschiedlichen Wassergehalten der Stoffe, bei wechselnden
Mengenstromen des Pulvers und unter Verwendung unterschiedlicher Dosiergerite
durchgefiihrt. In den meisten Fillen konnte mit der Auflichttechnik gearbeitet
werden. Hierfiir wurde ein in seinen Abmessungen der Strahlagglomerationsan-
lage nachempfundener Versuchsstand gebaut (siche Abbildung 3—30), auf dessen
Oberseite die verschiedenen
Pulverdosier- und Férder-

gerite angebracht wurden.
Die fallenden Partikeln wur-
den von der Kamera in einer

Walzdruckkompaktierer
L (als Beispiel)

Falldefe aufgenommen, die
etwa der Strecke zwischen
Dosiergerit und Beginn der |
Dampfzone in der Agglo-
merationsanlage entsprach.
Die zur Ausleuchtung
des Kamerasichtfelds ver-
wendeten Halogenstrahler
waren so angeordnet, dafl
kein Licht auf die der Kame-
ra gegeniiberliegende Wand
fiel, wodurch diese vollstindig schwarz erschien. Zusatzhch war das Innere der
Kammer mattschwarz gefirbt, um Lichtreflexionen zu unterdriicken. Auf diese
Weise gelangen sehr kontrastreiche Aufnahmen (vgl. Abbildung 3—27). Da in
diesem Versuchsstand nur ein Teil des Partikelschwarms durch eine Schlitzblende

Charakterisierung der
Eigenschaften des
agglomerierten Produkts

Abbildung 3-30: Vereinfachte
Darstellung des Versuchsstands
zur PartikelgréBenbestimmung
freifallender Voragglomerate
durch Bildanalyse (Vorderwand
weggelassen). Fallstrecke Do-
siergerat-MeBort = 35 cm, Ab-
stand Objektiv-MeBort= 15 cm,
Kammerhdhe = 120 cm.
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in den Sichtbereich der Kamera gelangte, konnten hohe Massenstrome (bis etwa
100 kg - h™) eingestellt werden, um einen eventuellen Einfluff auf die Trockenag-
glomeration zu untersuchen. Bei Gegenlichtaufnahmen war dieser Versuchsstand
nicht erforderlich. Kamera und Hintergrundbeleuchtung, bestehend aus Halo-
genlampe und Milchglasscheibe, wurden fiirdiesen Zweck frei montert (,fliegender
Aufbau”).

Die eigentliche Versuchsdurchfiihrung einer Partikelgréffenanalyse mit der
Videomethode umfafite die folgenden Schritte:

- Uberpriifung der Kameraeinstellungen (Belichtungszeit 100 ps, Blende 8-16,
Fokussierung, Vergroflerungsfaktor),

- Einstellung des Massenstroms mit visueller Priifung der Konzentration im Bild-
ausschnitt (erforderlich zur Vermeidung von Mefifehlern durch iiberlappende
Partikeln),

- Aufnehmen einer Serie von bis zu 128 Bildern (maximal 5 s Aufnahmedauer),

- Auswertung der Bilderserie mit dem Bildanalyseprogramm NIH Image,

- Weiterverarbeitung der Rohdaten (approximierte Projektionsflichen) zu
einer Partikelgrofenverteilung,

- Approximation der PartikelgrofSenverteilung durch eine geeignete Funktion
(in den meisten Fillen eine bimodale logarithmische Normalverteilung).

Mit dem verwendeten Objektiv ergab sich bei einer Objektweite von 175 mm ein
Bildausschnitt von ungefihr 20 - 26 mm?, bei einem Tiefenschirfebereich von
etwa 10 mm und einer Detailauflésung von 3236 pm. Die kleinsten in die Ana-
lysen aufgenommenen Objekte hatten demnach einen Durchmesser von etwa
100 pm. Eine beispielsweise um den Faktor 2 héhere Auflésung (5o um) wire
grundsitzlich durch Anwendung der Interpolationsmethode erreichbar gewesen.
Die damit verbundene rechnerische Vervierfachung des Bildinhalts ist — insbe-
sondere bei héherwertigen Interpolationsalgorithmen — allerdings sehr rechen-
intensiv, so daf§ sich die Analysenzeit trotz des hier verwendeten schnellen
Rechnersystems unvertretbar verlingert hitte.

Zur Auswertung einer Serie von 128 Bildern benétigte der zur Bildauswertung
hauptsichlich eingesetzte Apple PowerMacinwsh ® 7500/100 eine Zeitspanne von
etwa 15 Minuten, die sich bei Einfligen eines Interpolationsschritts in den Analyse-
vorgang mindestens um das Zehnfache verlingert hitte. Es wurde daher kein
Gebrauch von dieser Moglichkeit gemacht, wobei die Meflergebnisse in nahezu
allen Fillen vermuten lieBen, daf§ durch die Begrenzung des Mef3bereichs auf
Partikeln = 100 pm kein Mef3fehler entstand, der sich auf die Bestimmung einer
Massenverteilung kritisch hitte auswirken kénnen.

Im Gegenlichtbetrieb konnte die CCD-Kamera auch eingesetzt werden, um
Bilder der sedimentierenden Partikeln bzw. Agglomerate im Strahlagglomerati-
onsapparat aufzunehmen. Hierzu wurden Kamera und Hintergrundbeleuchtung
kurz unterhalb der Agglomerationszone (vgl. Kapitel s zur Konstruktion der Anlage)
an gegeniiberliegenden Seiten des Apparats angebracht. Bei dieser Anordnung
betrug die Detailauflsung etwa 40 pm.



3.2.2 Bestimmung der Agglomeratporositat

Neben der PartikelgrofSe ist die Porvsitit eine weitere wichtige Eigenschaft eines
Agglomerats. Sie beeinfluflt unter anderem die Agglomeratfestigkeit (siche Ab-
schnitt 2.1.4, Gleichung 2-12), das Wiederbefeuchtungsverhalten des Agglome-
rats und das Schiittgewicht des agglomerierten Pulvers. Allgemein ist die Porositit
¢ als Hohlraumvolumenanteil definiert:

Vv,
g=—t

-6
ges

Der Hohlraumvolumenanteil eines Agglomerats kann im allgemeinen Fall aus

Hohlrdumen in den Primirpartikeln und Hohlrdumen zwischen den Primérpar-

tikeln bestehen. Die Gesamtporostitit des Agglomerats setzt sich dementsprechend

aus zwei Anteilen zusammen:

T-g,, =(1-¢,)M-¢,) 3-7)

Zur Berechnung der Porositit nach Gleichung 3—6 miissen zwei Volumina be-
kannt sein. Anstelle einer Messung des Hohlraumvolumens ist alternativ die Be-
stimmung des Feststoffvolumens oder, bei bekannter Dichte, der Feststoffmasse
méglich. Die Porosimetrie beruht daher iiberwiegend auf Volumenmessungen:

- Intrusion einer vollstindig benetzenden Fliissigkeit bekannter Dichte in alle
zuginglichen Poren und Messung der Fliissigkeitsmenge durch Wigung. Diese
Methode erlaubt die Bestimmung des Hohlraumvolumens von Partikeln,
Agglomeraten oder Partikelschiittungen.

- Intrusion einer nicht benetzenden Fliissigkeit in eine Schiittung unter duflerem
Druck, tiblicherweise als Quecksilberporosimetrie realisiert, erméglicht zusitz-
lich die Berechnung von Porenradien.

- Bestimmung des Gesamtvolumens von Partikeln durch Verdringen niche-
benetzender Fliissigkeiten oder flie}fihiger Schiittgiiter.

- Bestimmung des Feststoffvolumens durch Verdringung von Fluiden.

Nicht jedes dieser Verfahren ist zur Messung der Porositit lockerer Agglomerate
geeignet. Vorversuche zeigten, dafd insbesondere die Quecksilberporosimetrie nicht
fiir strahlagglomerierte Pulver geeignet ist: Wegen ihrer lockeren Struktur dringt
bereits beim Auffiillen des Hohlraumvolumens zwischen den Agglomeraten
Quecksilber in diese ein, so dafd kein Startpunke ermittelt werden kann.

Die Intrusion einer vollstindig benetzenden Fliissigkeit bekannter Dichte
(Silikondl) war dagegen durch manuelles Benetzen einzelner Agglomerate durch-
fiihrbar, aber vom Geschick des Experimentators abhingig und zeitaufwendig.
Die fiir die Messung erforderlichen Agglomerate konnen anschlieflend nicht fiir
andere Untersuchungen verwendet werden. Aufgrund der guten Erfahrungen
mit der Bildanalyse wurde darum die im folgenden beschriebene Methode zur
zerstorungsfreien optischen Partikelvolumenbestimmung entwickelt.

Charakterisierung der
Eigenschaften des
agglomerierten Produkts
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Abbildung 3-31: Schematische
Darstellung eines Versuchsauf-
baus zur Aufnahme mehrerer
Ansichten einer Partikel senk-
recht zu ihrer Rotationsachse.
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Porositatsmessung durch Bildanalyse

Die Bestimmung der Porositit von strahlagglomerierten Zuckern wird dadurch
erleichtert, dafl die Primirpartikeln nicht porgs sind und ihre Dichte bekanntist.
Der Feststoffvolumenanteil eines Agglomerats kann daher durch Wigung be-
stimmt werden. Wenn zusitzlich das Gesamtvolumen des Agglomerats bekannt
ist, kann die Porositit berechnet werden.

Es wurde daher nach einer mit vorhandenen Mitteln realisierbaren Methode
gesucht, um das Volumen von einzelnen, unregelmiflig geformten Objekten
méglichst exaktzu bestimmen. Versuche mit hochaufldsenden Bildern des Flach-
bettscanners fithrten nicht zum Erfolg. Eine Schitzung der Hohe der Partikeln
aus ihrer Projektionsfliche ist zwar fiir die Ermittlung von Partikelgroffenvertei-
lungen aufgrund der groffen Zahl der vermessenen Partikeln hinreichend, zur
exakten Volumenbestimmung einzelner Objekte aber zu ungenau.

Um ein Einzelobjekt maglichst genau beschreiben zu kénnen, sind Aufnah-
men unter verschiedenen Blickwinkeln erforderlich, um auch die riumliche Aus-
dehnung des Objekts zu erfassen. Zu diesem Zweck wurde von UMHAUER (1992)
ein Versuchsaufbau entwickelt, bei dem einzelne, freifallende Partikeln aus drei
zueinander orthogonalen Richtungen einer Lichtextinktionsmessung unterzogen
werden. Aus den drei Projekdonsflichen kann — unter Anwendung von Form-
faktoren — das Partikelvolumen ermittelt werden. Das Verfahren erlaubt bis zu 30
Messungen pro Sekunde, ist allerdings apparativ relativ aufwendig.

Ein derartig hoher Aufwand konnte fiir die Porosititsmessung im Rahmen
dieser Arbeit nicht getrieben werden. Daher wurde zuerst versucht, einzelne
Partikeln auf einem Drehteller aus zahlreichen Winkeln abzubilden, um auf diese
Weise ihr Volumen zu bestimmen. Abbildung 331 zeigt den Versuchsaufbau.

Halogenstrahler

CCD-Kamera
Agglomerat
Drehteller mit
Halogenstrahler Schrittsteuerung

Jede Messung umfafite zwolf Aufnahmen, wobei der Drehteller jeweils um 15 °
weiterrotiert wurde. Die Kamera war horizontal in der Drehtellerebene ausgerichtet,



entsprechend Variante ,A“ in Abbildung 3-34. Jede Aufnahme reprisentiert bei Charakterisierung der
dieser Vorgehensweise zwei Teilvolumina links und rechts der Rotationsachse (ver- Eigenschaften des
gleichbar mit Tortenstiicken, siche Draufsicht in Abbildung3-31). Ausjederder ~ agglomerierten Produkts
zwolf Projektionsflichen wurde durch Rotation um 15 © um die Mittelsenkrechte
des Bildes das Volumen der ,, Tortenstiicke“ rekonstruiert.

Diese Rekonstruktion geschah mit Hilfe des Bildverarbeitungsprogramms
NIH Image in folgenden Schritten:

- Helligkeitsumkehr des Bildes, um ein dunkles Objekt vor hellem Hintergrund
zu erhalten (siche Abbildung3-33),

- Automatische horizontale Ausrichtung des Objekts in der Bildmitte,

- Schwarz-weif3-Separation und Normierung, so daf§ der Helligkeitswertebereich
eines Bildpunkts nur noch die ganzen Zahlen ,,0 und ,,1“ umfafite (0 = weif§ =
Hintergrund, 1 = schwarz = Objeku),

- Multiplikation des schwarz-weif3-Bildes mit einer speziellen Graustufenmaske
(Abbildung 3-32), bei der die Grauwerte von der Bildmitte aus nach links und
rechts zum Rand hin linear ansteigen, entsprechend der Gleichung:

GwW=" (3-8)
24

rist hierbei der Betrag des Abstands zur Mittelsenkrechten in der Einheit Pixel.

Abbildung 3-32: Graustufen-
maske zur fiktiven Rotations-
kérperbildung.

Die Multiplikation ist keine Matrixmultiplikation, sondern gehorcht der Vorschrift:

GWeig,neu (11 1) = GWaig s (11 /) G Wi pasie (7. ) 3-9)

GW(j j)istdabei der Grauwert des Bildpunkes in Zeile jund Spalte jdes Bilds. Das
Ergebnisdieser pixelweisen Multiplikation ist ein gewichtetes Bild (siche Abbil-
dung 3-33). Nach aufen nehmen die Grauwerte zu, wobei der Grauwert eines
Bildpunkts das zugeordnete Volumen bei Rotation um die Mittelsenkrechte
des Bildes um einen Winkel von 15 ° reprisentiert.

- Abschlieflend werden die Grauwerte aller Pixel im Bild aufaddiert:

576 768

V=ZZGW(i,j) (3-10)

= =
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Abbildung 3-33: Bearbeitung

des Originalbilds: Invertierung,
schwarz-weiB-Separation und

Multiplikation mit der Graustu-
fenmaske (Abbildung 3-32).
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Der Wert V entspricht dem Volumen des 15 °-Rotationskérpers, gemessen in der
Einheit PixeP. Da die Kantenlinge eines Bildpunkes durch Kalibrierung bestimmt
werden kann, ist eine Umrechnung z.B. in mm? problemlos méglich. Abbildung
333 veranschaulicht den Vorgang an einem Beispiel.

Durch Aufaddieren der auf diese Weise aus den zwolf Teilbildern erhaltenen Vo-
lumina ergibt sich das Gesamtvolumen des Objekts. Vergleichsmessungen mit
Prizisionskugeln und mit Kalksteinpartikeln (Porositit o) ergaben, daf§ diese
Methode der Gesamtvolumenbestimmung bei konvexen Objekten gut funktio-
niert. Weichen die Mef8objekee jedoch stark von dieser Voraussetzung ab, treten
zum Teil grofle Fehler auf. Auch eine Erhéhung der Zahl der Aufnahmen ergab
keine Verbesserung. Offensichtlich werden konkave Bereiche in der Partikelkontur
dem Volumen zugeschlagen und fiihren zu einer scheinbar héheren Porositit.

Die Zerlegung des Gesamtvolumens in 24 Teilvolumina benstigt im Gegen-
satz zur im folgenden beschriebenen Methode der Auswertung von drei orthogo-
nalen Projektionen mehr Speicherplatz, ist zeitaufwendiger und bendtige ein
komplizierteres Auswertungsprogramm. Da dieser hhere Aufwand nichtzu deut-
lich besseren MefRergebnissen fiihrte, wurde dieser Weg nicht weiterverfolgt.

Das Prinzip der Auswertung von drei orthogonalen Projektionen beruht auf
der Bestimmung des Volumens der projekdonsflichengleichen Kugel. Hierzu wird
das Objekt aus drei zueinander orthogonalen Richtungen abgebildet, die mittlere
Projektionsfliche bestimmt und daraus das Volumen berechnet. Die Partikel liegt
wie im zuvor beschriebenen Versuch auf dem Drehteller, wird aber von Aufnah-
me zu Aufnahme jeweils um 120 ° gedreht. Die Kamera ist um 35 ° zur Horizon-
talen geneigt (siche Abbildung 3-34 , Anordnung ,B%).

Die einzelnen Aufnahmen werden zunichst, in gleicher Weise wie oben be-
schrieben, bis zum schwarz-weif3-Bild aufbereitet. Im Binirbild kann dann die
Projektionsfliche gemessen und bei vorheriger Kalibrierung direke in der Einheit



mm? bestimmt werden. Die drei zu einem Agglomerat gehdrenden Projektionsfli- Charakterisierung der

chen werden gemittelt und das Volumen der projektionsflichengleichen Kugel Eigenschaften des
nach folgender Gleichung berechnet: agglomerierten Produkts
2 B
y=2 A 3-11
3\ n ( )

Agglomerat

‘ Abbildung 3-34: Schematische
‘ Darstellung eines Versuchsauf-
| baus zur Aufnahme mehrerer
Ansichten einer Partikel senk-

CCD-Kamera recht zu ihrer Rotationsachse
(Anordnung ,A”) bzw. von drei
Drehteller mit

orthogonalen Ansichten (An-
Schrittsteuerung ordnung ,B”).

Um zunichst die optimalen Mef$bedingungen und Programmparameter zu fin-
den, wurden Vorversuche mit Prizisionskugeln durchgefiihrt. Dies diente der
Kalibrierung der Kamerabilder mit Hilfe eines Maf$stabsfaktors, der das Verhilt-
nis des Durchmessers der Kugel in Pixel zum Orginaldurchmesser in Millimetern
angibt. Daneben dienten die Vorversuche zur optimalen Einstellung der Beleuch-
tung und der Kameracinstellungen. Das Volumen der Prizisionskugeln konnte
auf diese Weise exakt gemessen werden.

Mit Kalksteinpartikeln (Porositit 0), deren dufSere Form annzhernd der der
Zuckeragglomerate glich, wurden ebenfalls Mef8reihen durchgefiihre. Das Ergeb-
nis war eine scheinbare Porositit von 20 %, d.h. das gemessene Gesamtvolumen
war zu grof$. Verursacht wurde diese Abweichung von Oberflichenrauhigkeiten
und konkaven Bereichen der Partikeln, die auch bei dieser Auswertungsmethode
nicht erkannt und dem Gesamtvolumen zugeschlagen wurden. Konsequenz aus
diesem Ergebnis war die Einfiihrung eines Korrekturfaktors f = 0,8 zur Reduzierung
des gemessenen Volumens.

Das Verfahren arbeitet also auch nicht fehlerfrei, erlaubt aber vergleichende
Untersuchungen der Porositit von Partikeln, deren dufSere Form annihernd gleich
ist.
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Abbildung 3-35: Zerstérung
von Agglomeraten durch
Abrieb und Bruch.

3.2.3 Bestimmung der Bruch- und Abriebfestigkeit

Durch Strahlagglomeration hergestellte Produkte besitzen meist eine lockere, porise
Struktur, sind also beziiglich ihres Redispergierverhaltens optimiert. Damit ist
andererseits der Nachteil einer geringen Festigkeit verbunden, die Agglomerate
konnen leicht unter duflerer Beanspruchung zerstdrt werden.

Die in dieser Arbeit untersuchten Agglomerate, die ausschliefSlich oder im
wesentlichen aus Zuckern bestehen, sind bei Raumtemperatur und ay, -Werten
unterhalb des Loslichkeitsbereichs sprode, da Festkorperbriicken zwischen den
Primirpartikeln der vorherrschende Haftmechanismus sind. Bei Einleitung ent-
sprechend grofier Kriifte in ein Agglomerat kann dieses entweder in mehrere Teile
zerfallen (Bruch), oder esl6sen sich aus der duflersten Schicht einzelne Primérpar-

tikeln, was als Abrieb bezeichnet wird (siche Abbildung 3-35).

Abrieb

Bruch

Abrieb ist besonders unerwiinscht, da die Vermeidung von Feingut eine Voraus-
setzung fiir die meisten Qualititsverbesserungen ist, die durch Agglomeration
eines Schiittguts erzielt werden sollen. Feingut fiithrt zur Staubfreisetzung, ver-
schlechtert das Fliefverhalten und behindert die Wiederbefeuchtung. Das Zer-
brechen von Agglomeraten ist demgegeniiber weniger problematisch, solange die
Bruchstiicke nicht so klein werden, dafs sie auch zum Feingut gerechnet werden
miissen. Die kritische Grenze liegt je nach Produkt im Bereich 0,1~0,2 mm.

Bei sehr unregelmifigen, pordsen Agglomeraten ist es schwer méglich, einen
Bruchtest an Einzelpartikeln durchzufiihren. Die iibliche Methode, ein einzelnes
Agglomerat zwischen zwei Stempeln bis zum Bruch zu belasten, ist in diesem Fall
schwer auszuwerten, da es statt eines eindeutigen Bruchs (wie z.B. bei Tabletten)
zu zahlreichen Teilbriichen kommy, bei denen kleinere Stiicke des Agglomerats



abbrechen. Reine Abriebtests sind bei pordsen Agglomeraten ebenfalls in vieelen
Fillen nicht auswertbar, da sich abgeriebene Partikeln in Poren der Agglomerate
einlagern.

Die Anfilligkeit der hier erzeugten Agglomerate gegen Bruch und Abrieb
konnte jedoch in zufriedenstellender Weise mit Hilfe der nachfolgend beschriebe-
nen, modifizierten Friabilatormethode getestet werden. Zahlreiche weitere Bau-
formen vergleichbarer Testgerite existieren auf dem Laborgeritemarke, bzw. sind
in der entsprechenden Literatur erwihnt, die Friabilatormethode ist hiervon eine
der einfachsten. Bei der hier beschriebenen Variante ist nur eine Laborwaage zur
Messung des unerwiinschten Feingutanteils erforderlich.

Modifizierter Friabilitatstest

Der Roche-Friabilator nach Starer, WorLisH und ENGEL (1955) wird hauptsich-
lich in der pharmazeutischen Industrie zur Bestimmung des Abriebs von Tablet-
ten eingesetzt. Fiir einen Abriebtest wird eine vorgegebene Materialmenge in einer
horizontal rotierenden Trommel {iber einen bestimmten Zeitraum beansprucht.
Die Trommel hat einen Durchmesser von etwa 30 cm und besitzt eine Schaufel,
die das enthaltene Material bei jeder Um- 3
drehung bis in Hohe der Rotationsachse Trommel
anhebt, von wo es bis zum Trommelmantel
herabfillt. Es handelt sich demnach um ei-
nen kombinierten Prall- und Abriebtest,
dessen Ergebnisse nicht direkt mit Messun-
gen zu vergleichen sind, die mit anderen
Priifgeriten ermittelt wurden. Abbildung
3-36 zeigt eine schematische Darstellung des
verwendeten Gerits.

Zur Durchfiihrung des Versuchs wur- 000

de jeweils eine Menge von 20 g feingut-

288 mm

Mitnehmer

38 mm

freiem, agglomeriertem Pulver eingesetzt .
(meist eine Siebfraktion grobdisperser Ag- 4 ehzahiverstellbare
glomerate, beschreibbar mit einer mono- Antriebseinheit
modalen Verteilungsfunktion). Der Abriebtest im Friabilator dauerte bei einer
Rotationsfrequenz von 25 min™ 20 Minuten. Anschlieflend wurde die Probe wie-
der entnommen und durch vorsichtiges Sieben (Maschenweite 0,2 mm) eine
Grobgut- und eine Feingutfraktion hergestellt. Der Gewichtsanteil der Feingut-
fraktion wurde als Mafs fiir die Widerstandsfihigkeit des Materials gegen Bruch
und Abrieb verwendet. In einigen Fillen wurden die Feingut- und die Grobgut-
fraktion einer Partikelgréflenanalyse unterzogen. Zur Untersuchung des Feinguts
diente die Laserbeugungsspektrometrie, wihrend das Grobgut mit dem
Flachbettscanner durch Bildanalyse vermessen wurde.

Hierdurch wurde versucht abzuschitzen, ob die Verringerung der Partikelgrs-

{3e des Materials eher durch Abrieb oder durch Bruch geschah: Herrsche Abrieb

Charakterisierung der
Eigenschaften des
agglomerierten Produkts

Abbildung 3-36: Schematische
Darstellung eines Friabilators

nach Roche-Prinzip.
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vor, entsteht in der Dichteverteilung der Partikelgrofie des Probenmaterials iiblicher-
weise ein deutlich erkennbarer , Feingutpeak®, ohne daf§ sich die Lage und die
Breite des Grobgutanteils der Verteilung dndern. Tritt dagegen vorwiegend Bruch
auf, verschiebt sich die Partikelgroflenverteilung zu kleineren Partikeldurchmessern
und wird gleichzeitig breiter (MaLavE-LoPEz und PELEG, 1986).

Es zeigten sich allerdings bei der Untersuchung von Agglomeraten aus der
Dampfstrahlagglomerationsanlage gelegentlich auch beide Effekte: Wihrend sich
ein Anteil von Feingut unterhalb der 0,2 mm-Grenze bildete (bei einer mittleren
Primirkorngréfle von so um), entstand zugleich auch im Grobgutbereich ein
weiterer Peak aus Bruchstiicken grof8er Agglomerate. Die detaillierte Beschrei-
bung dieses Vorgangs erschien unverhiltnismiflig aufwendig und unterblieb meist
zugunsten der ausschliefllichen Ermittlung des Massenanteils von Partikeln klei-
ner 0,2 mm.

3.24 Bestimmung des Benetzungsverhaltens

Beim Aufbringen eines (Ioslichen) Pulvers auf eine Fliissigkeit laufen nacheinan-
der, aber auch teilweise zeitlich tiberlagert, mehrere Vorginge ab: Eindringen von
Fliissigkeit in das Porensystem, Absinken der Partikeln in die Fliissigkeit,
Dispergieren und Losen der Partikeln. Die Eigenschaften eines Pulvers, die sein
Verhalten wihrend dieser Vorginge festlegen, werden unter dem Begrift Znstant-
eigenschafien zusammengefafit (SCHUBERT, 1990). Ein gutes Instantproduktsollte
so beschaffen sein, daff moglichst alle diese Teilvorginge schnell und ohne gegen-
seitige Behinderung ablaufen.

Nach ScHuBerT (1990) ist bei Lebensmittelprodukten meist das Benetzen der
Partikeln, und damit verbunden das Eindringen der Fliissigkeit in das Haufwerk,
der geschwindigkeitsbestimmende Schritt. Treibende Kraft ist der Kapillardruck

Px der fiir eine zylindrische Kapillare mit dem Durchmesser d definiert ist als
4Ly,
d

Py = cosd(v) (3-12)
Der Kapillardruck hiingt in dieser Gleichung unter anderem von der Oberflichen-
spannungy, der Fliissigkeit sowie dem (wiederum von der Geschwindigkeit vdes
aufsteigenden Fliissigkeitsmeniskus abhingigen) Randwinkel & ab.!

Im Gleichgewicht mit dem Kapillardruck steht der Druckverlust Ap, fiir den
bei laminarer Durchstrémung einer zylindrischen Kapillare gilt:

_32m, G

Ap "

(3-13)

! Die Groflen y und & werden wiederum mafigeblich von den van-der-Waals-Wechselwirkungen

zwischen den Molekiilen der festen und der fliissigen Phase beeinfluf3t.



Hierin istn; die dynamische Viskositit der Fliissigkeit und x die Linge der von der
Fliissigkeit durchstromten Strecke. Mit der Gleichsetzung von Kapillardruck und
Druckverlustund der Vereinfachung&(v) = 5= const erhilt man die Geschwindig-
keit v der eindringenden Fliissigkeit:

v= v, cosd (3-14)
8,

Diese — stark vereinfachte — Darstellung verdeutlicht bereits, dafl der Kapillar-
durchmesser und der Kosinus des Randwinkels einen entscheidenden Einfluf$ auf
den Eindringvorgang haben. Technisch kann der Kapillardurchmesser tiber die
Porositit der Packung und die Partikelgrofie beeinfluf$t werden. Der Randwinkel
dkann mit Benetzungshilfsmitteln verringert werden, z.B. Lecithin in der Lebens-
mitteltechnik. SCHUBERT (1990) fiihrte aufgrund einer differenzierteren Betrach-
tung des Problems den effektiven Randwinkel 3¢ ein und gab folgende Beziechung
fiir die Benetzungszeit t; einer Kugelschiittung der Hohe H an:

_ 2
¢, = 20=e)h, (3-15)
ey, x [dosd, 4

Aus dieser Beziehung geht auch der Einflufl der Partikelgréfle x und der Porositit
€ hervor. Da der effektive Randwinkel nicht direkt gemessen werden kann, ist
allerdings eine quantitative Vorhersage der Benetzung von realen Partikelhauf-
werken unméglich, so dafl in jedem Fall Versuche erforderlich sind. Zur Beurtei-
lung des Benetzungsverhaltens der strahlagglomerierten Pulver im Vergleich mit
anderen agglomerierten Produkten diente ein einfaches Testgerit.

Benetzungsprifgerat

Das einem Vorschlag der IDF (1978) nachempfundene Geriit (Abb. 3-37 und 3-38)
ermdglicht die Wahl des Volumens oder der Masse der Pulverprobe unabhingig
vom Schiittgewicht und eine gleichmif3ige Aufgabe der Probe auf die Fliissigkeits-

oberfliche. Mef3grofie ist die Zeit bis zum vollstindigen Benetzen aller Partikeln.
Pulver

Schieber

—_— ———

Flissigkeit ' { |
| L
Doppelmantel

L

zum Thermostaten

Charakterisierung der
Eigenschaften des
agglomerierten Produkts

Abbildung 3-37: Schematische
Darstellung des Testgerats zur
Bestimmung des Benetzungs-

verhaltens von Pulvern. Becher-
durchmesser 50 mm, Volumen

der Flissigkeit = 80 ml.
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Abbildung 3-38: Ansicht des
Testgerats zur Bestimmung des
Benetzungsverhaltens mit an-
geschlossenem Thermostaten.
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Um bei unterschiedlichen Temperaturen der Fliissigkeit experimentieren zu kén-
nen, wurde als Fliissigkeitsvorlage ein Doppelmantelgefdff mit wechselbarem
Bechereinsatz vorgesehen, an das ein Thermostat angeschlossen wird.

Das Pulver befindet sich in einer Matrize mit kreisformigem Querschnitt,
deren Boden von einem schnell 6ffnenden, federgespannten Schieber gebildet
wird. Dies sorgt dafiir, daf§ die Schiittung bei Ausldsung des Federmechanismus’
nur minimal in Querrichtung mitgefithrt wird und somit gleichmifig auf die
Oberfliche auftrifft. Der geringe Abstand von Schiittung und Fliissigkeit vor
Versuchsbeginn stellt sicher, daf§ die Partikeln nahezu unbeschleunigt auftreffen
(Grof3ere Teilchen sollen nicht schon durch ihren Impuls durch die Oberfliche

treten). Die Benetzungszeit wird manuell mit einer Stoppuhr ermittelt.

Dieses Benetzungspriifgerit wurde auch zur Untersuchung von handelsiiblichen
Instantprodukten eingesetzt, um das Verhalten von strahlagglomerierten Pulvern
im Vergleich beurteilen zu kénnen. Ergebnisse der Benetzungsmessungen ver-
schiedener agglomerierter Handelsprodukte finden sich in Abschnitt 5.3.4 und
im Anhang II. Untersucht wurden folgende Produktgruppen:

- Kakaohaltige Instantgetriinke (Hauptbestandteile: Kakao, Saccharose, Glucose,
Lactose, Lecithin),

- Instantkaffee und kaffechaltige Instantgetrinke (Hauptbestandteile: 13slicher
Kaffee und Saccharose),

- Kaffeeweifler (Hauptbestandteile: Milchpulver oder pulverférmige Milch-
bestandteile, pflanzliches Eiweif§ und Kohlehydrate, Fette, Glucose),

- Speisestirken.



3.25 Bestimmung der Schiittdichte

Die Schiittdichte eines Pulvers ist eine sowohl fiir Hersteller als auch Anwender
wichtige GrofSe. Sie beeinfluf3t z.B. das Wiederbefeuchtungsverhalten eines Pro-
dukts wihrend des Redispergiervorgangs, da sie im Zusammenhang mit der
Schiittungsporositit steht (vgl. hierzu Gleichung 3-14).

Im Rahmen dieser Arbeit wurden allerdings keine systematischen Untersu-
chungen zur Schiittdichte der durch Strahlagglomeration erzeugten Agglomerate
durchgefiihrt, da die Schiittdichte nicht notwendigerweise bereits wihrend des
Agglomerationsvorgangs auf den endgiiltigen Wert eingestellt wird. Sie kann auch
nachtriglich noch durch Beeinflussung der Partikelgroflenverteilung der Agglo-
merate erhoht oder reduziert werden.

Im Gegensatz zur Schiittdichte ist die Riitteldichte eines Pulvers einfacher zu
ermitteln. Wihrend sich die Schiittdichte beim Befiillen eines Behilters aufgrund
zahlreicher Eigenschaften des Schiittguts und der Art des Fiillvorgangs in einer
gewissen Bandbreite undefiniert einstellt, ist die Riitteldichte ein vergleichsweise
stabiler Zustand. Mit geeigneten Mefimethoden kann die Riitteldichte daher
reproduzierbar gemessen und zur Charakterisierung eines Pulvers verwendet wer-
den. In einigen Fillen wurden daher Messungen der Riitteldichte von strahlag-
glomerierten Pulvern durchgefiihrt.

Hierzu stand ein ENGELSMANN-Stampfvolumeter zur Verfligung, mit dem
Messungen des Stampfvolumens bzw. der Stampfdichte durchgefiihrt werden
konnen. Das Gerit besteht im wesentlichen aus einem vertikal beweglich gelager-
ten 250 ml-Mef3zylinder, der auf einem Nockenrad ruht. Bei einer Drehung des
Nockenrads wird der Zylinder um 3 mm angehoben und fillt dann wieder in die
Ausgangslage zuriick. Hierdurch wird eine Verdichtung des in den Zylinder ein-
gewogenen Schiittguts bewirkt. Ublicherweise werden bei einer Messung 30 Hiibe
durchgefiihrt, danach wird das Volumen der Schiittung abgelesen und ihre schein-
bare Dichte berechnet.

3.3 Beschreibung der Stromungsverhaltnisse in der
Dampfstrahl-Agglomerationsanlage

Wie bereits in Abschnitt 2.2 dargestellt, findet bei der Dampfstrahlagglomeration
eine Partikelvergroflerung in einem FeststofF-Partikelschwarm statt. In diesem
Schwarm sedimentieren Feststoffpartikeln, bzw. bereits entstandene Agglomera-
te, mit unterschiedlichen Geschwindigkeiten. Zusitzlich trifft Dampf in Form
eines oder mehrerer Freistrahlen auf den Partikelschwarm und bewirkt weitere
Relativbewegungen zwischen den Partikeln.

Es ist sowohl die Agglomeration fordernde als auch stérende Wirkungen der
Dampffreistrahlen denkbar (siche Kapitel ). Die Konstruktion der hier vorge-
stellten Strahlagglomerationsanlage ermdglicht es, die Strdmungsverhilenisse in
der Agglomerationszone zu beeinflussen. Von dieser Méglichkeit wurde bei den

Beschreibung der
Stromungsverhaltnisse
in der Dampfstrahl-
Agglomerationsanlage
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anfinglichen Agglomerationsexperimenten ausgiebig Gebrauch gemacht, um
herauszufinden, unter welchen Bedingungen ein optimales Agglomerationsergebnis
erreicht wird. Optimierungskriterium war dabei die Partikelgroflenverteilung der
Agglomerate.

Zum Verstindnis der Vorginge in der Agglomerationszone erschien es aufSer-
dem wiinschenswert, die dort herrschenden Stromungsverhilenisse mef3technisch
zu untersuchen. Hierfiir standen allerdings nur die Moglichkeit der Beobachtung
der partikelbeladenen Strémung mit einer Videokamera und der Geschwindigkeits-
messung der feststofffreien Stromung mit einem Hitzdrahtanemometer zur Ver-
fligung. Die erzielten Ergebnisse besitzen deshalb nur qualitativen Charakeer.

3.3.1 Visuelle Beobachtung

Der erste Ansatz zur Beurteilung der Strdmungsverhiltnisse in der Agglomerati-
onszone bestand darin, die Bewegung der im Schwarm sedimentierenden Partikeln
mit Hilfe einer Videokamera aufzuzeichnen. Bei dieser Methode kann die Bewe-
gung einzelner Partikeln aufgrund der Einschrinkungen durch die Videotechnik
(so Halbbilder pro Sekunde, begrenzte Bildauflosung) allerdings nicht verfolgt
werden, da eine Partikel immer nur héchstens einmal abgebildet wird.! Der Vor-
teil der Methode lag darin, daf§ der Einfluf§ unterschiedlicher Einstellungen der
Dampfdiisen bei realistischen Mengenstromen untersucht werden konnte.

Hierzu wurde die Anlage anstelle von Dampf mit Luft betrieben und ein Teil
einer Seitenwand im Bereich der Agglomerationszone entfernt, so daf§ der vom
Partikelschwarm eingenommene Bereich mit der Videokamera aufgenommen
werden konnte. Zur Versuchsdurchfiihrung wurde zunichst eine bestimmte
geometrische Einstellung der Dampfdiisen vorgenommen, um die gewiinschte
Anstromung des Partikelschwarms zu erreichen (siehe Kapitel s fiir nihere Anga-
ben zur Konstruktion der Anlage). Ein Rotationsdurchfluffmesser erméglichte
die Kontrolle des Gasmengenstroms. Das Versuchsmaterial (Saccharose) wurde
in gleicher Weise wie fiir die sonst durchgefithrten Feuchtagglomerationsversu-
che vorbereitet, um gleiches Verhalten der Trockenagglomerate zu gewihtleisten.2
Anschlieflend wurde bei laufender Kamera fiir etwa 15 Sekunden zudosiert.

Die Aufnahmen wurden von mehreren Personen qualitativ bewertet und die
Bewertungen mit Partikelgréflenanalysen von Feuchtagglomeraten verglichen,
die unter vergleichbaren Bedingungen hergestellt worden waren.

—

Die Beobachtung einzelner Partikeln zur indirekten Bestimmung der Stromungsgeschwindigkeit
wiire iibrigens auch bei Verwendung einer Hochgeschwindigkeitskamera kaum méglich gewe-
sen. Es sollte bei hohen Massenstromen des Feststoffs gearbeitet wurde, um realistische Bedin-
gungen zu schaffen, und bei derartigen Bedingungen wiire es unméglich gewesen, die Bewegung

einzelner heller Partikeln in einem dichten Schwarm #hnlicher Partikeln zu verfolgen.

]

Diese Bedingung machte es unméglich, fiir die Messungen andere Substanzen zu verwenden, die

eventuell iiber giinstigere optische Eigenschaften verfiigen.



3.3.2 Hitzdrahtanemometrie

Im Gegensatz zur Videotechnik bietet die Hitzdrahtanemometrie die Mglich-
keit, den Betrag der Stromungsgeschwindigkeit an einem bestimmten Ort zu
ermitteln. Je nach Sensorempfindlichkeit kénnen auch der mittleren Geschwin-
digkeit iiberlagerte zeitliche Schwankungen erfaf§t werden, um daraus auf die
Turbulenz am Mefort zu schlieffen. Es wird jedoch keine Information tiber die
Strémunggsrichtung gewonnen. Das Funktionsprinzip des Hitzdrahtanemometers
beruht darauf, die Abkiihlung einer elektrisch beheizten Platinsonde aufgrund
der Umstrdmung durch ein Fluid zu messen. In Kombination mit einer gleichzei-
tigen Messung der Fluidtemperatur kann hieraus die Stromungsgeschwindigkeit
berechnet werden. Dies setzt allerdings bei den iiblichen, vorkalibrierten
Hitzdrahtanemometern voraus, daf§ in dem Fluid gemessen wird, auf das das
Gerit kalibriert wurde.

Es mufl auflerdem vermieden werden, daf§ Fremdsubstanz auf die Sonde
gelangt. Im hier vorliegenden Fall der Gasstromung in der Befeuchtungszone der
Strahlagglomerationsanlage bedeutete dies, daf§ eine Messung bei Vorhandensein
befeuchteter Zuckerpartikeln nicht méglich war. Eine reine Dampfatmosphire
im Apparat war ebenfalls unzulissig, da Kondensation an der Sonde bzw. das
Auftreffen von Kondensattropfen auf die Sonde verhindert werden muf§te. Die
vorhandene Sonde war auf den Betrieb in Luft bei Temperaturen unterhalb von
80 °C kalibriert, so daf§ bei den Versuchen zur quantitativen Bestimmung der
Gasgeschwindigkeit statt Dampf PrefSluft durch die Diisen geleitet wurde.

Hierbei entstand zwar — verglichen mit einer reinen Dampfatmosphire ohne
Feststoffpartikeln — ein gewisser Fehler, da die kinematische Viskositit von Dampf
bei 100 °Cetwa den Wert 2,1- 107 m?-s™" hat, wihrend der Wert fiir Luft von 30 °C
ungefihrbeir,6-107 m* s liegt (jeweils bei 10 Pa Gesamtdruck). Daher ergeben
sich im Vergleich etwas zu niedrige Werte der Reynoldszahl. Es wurde angenom-
men, dafs sich dieser Fehler insofern nicht bei den Messungen auswirkte, als nur
der Betrag der mittleren Gasgeschwindigkeit Gegenstand der Messungen war.

Zur Versuchsdurchfithrung wurde die Agglomerationszone in ein riumliches
Raster von Meflorten aufgeteilt. Die Meforte wurden so gewihlt, daf sich mog-
lichst viele in Bereichen befanden, in denen starke Geschwindigkeitsgradienten
vermutet wurden. Obwohl die Strémung theoretisch im Bereich des Partikel-
schwarms aufgrund der Konstruktion der Anlage ein ebenes Profil annimmyt,
wurde in insgesamt sicben Ebenen gemessen. Mit Hilfe eines Interpolationsver-
fahrens wurden die MefSergebnisse auf ein dquidistantes, hoherauflssendes Raster
abgebildet und als Falschfarbenbilder dargestellt. Dabei wird jedem Punkt im
Raster, entsprechend dem dazugehérigen Geschwindigkeitswert, eine Farbe aus
einer kontinuierlichen Skala zugeordnet, anhand derer sich die Geschwindigkei-
ten ablesen und Bereiche mit starken Gradienten identifizieren lassen. Zum Zeit-
punke der Gasgeschwindigkeitsmessungen war die Diisengeometrie bereits anhand
der Partikelgroflenverteilung von Agglomeraten, die bei unterschiedlichen Ein-
stellungen hergestellt worden waren, optimiert. Die Messungen mit dem Hitz-
drahtanemometer sollten diese Wahl absichern.

Beschreibung der
Stromungsverhaltnisse
in der Dampfstrahl-
Agglomerationsanlage
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4  \Voragglomeration

In Kapitel 2 wurde bereits ausfiihrlich dargestellt, dafd auch zwischen augenschein-
lich nicht ,klebrigen® Einzelpartikeln eines Haufwerks Bindungskrifte wirken,
die dazu fiihren, daf$ sich — je nach duflerer Belastung — mehr oder weniger um-
fangreiche Kollektive von Partikeln wie Einzelkorper verhalten. Die ,,Gréfe einer
Einzelpartikel® in einem Haufwerk feiner Partikeln ist daher nicht eindeutig fest-
legbar. Puderzucker ist hierfiir ein allgemein geliufiges Beispiel: Je mehr Energie
zur Dispergierung des Haufwerks aufgewendet wird, desto kleiner ist die gemes-
sene Partikelgrofle — auch ohne daf§ es dabei zu einer Zerkleinerung von Fest-
kérpern kommt.

Umgekehrt kann hieraus der Schlufl gezogen werden, dafd sich bei entspre-
chender Vorgehensweise aus einem Haufwerk kohisionsbehafteter Partikeln mit
geringem Energieeinsatz Einzelkollektive herausldsen lassen. Bei diesen Einzel-
kollektiven handelt es sich definitionsgemif um Agglomerate, obwohl sie nicht
durch einen der iiblichen Agglomerationsprozesse entstanden sind. Sofern sich
die Haftkrifte zwischen den Partikeln auf einfache Weise beeinflussen lassen, be-
stehtauf diese Weise die Mglichkeit, mit geringstem Aufwand Agglomerate von
bestimmter Form, Grifle und Porositiit herzustellen. Die variable Grofe ist in
diesem Fall die Festigkeir der Agglomerate, die erheblich schwanken kann. Dies ist
selbstverstandlich noch ein unbefriedigender Zustand, da die Agglomeratfestigkeit
von genausogrofier Bedeutung fiir die Produktqualitit ist wie die drei anderen
Groflen. Es ist also in jedem Fall ein zusitzlicher Verfahrensschritt erforderlich,
um auch die Festigkeit der Bindungen zwischen den Primirpartikeln auf den
gewiinschten Wert einzustellen.

Die Erkenntnis, daff in einem Agglomerationsprozef insgesamt mindestens
vier charakteristische Eigenschaften eines Agglomerats eingestellt werden miis-
sen, ist eigentlich trivial, und entsprechende Schritte finden mehr oder weniger
zielgerichtet in den meisten Verfahren statt. In der hier vorgestellten Arbeit wird
jedoch versucht herauszustreichen, dafl eine Vorgehensweise, bei der nichr alle
vier Groflen in einem einzigen Schritt gemeinsam eingestellt werden, vorteilhaft

E pluribus unum.
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ist. Vielmehr wird bei dem hier vorgestellten Verfahren zunichst die GrofSe der
Agglomerate eingestellt (, zrockene“Voragglomeration) und anschlieflend méglichst
ohne mechanische Beanspruchung eine Verfestigung, kombiniert mit einem wei-
teren Aufbauagglomerationsschritt, durchgefiihrt. Auf diese Weise wird versucht,
den ohnehin zwangsliufig auftretenden Vorgang der Aggregation feindisperser
Partikeln fiir das Verfahren nutzbar zu machen.

In Kapitel 5 wird dargestellt, warum die Anwesenheit von grofSeren Partikeln
von Vortell fiir die Aufbauagglomeration in einem Schwarm aus sedimentieren-
den Feststoff partikeln ist und die wesentliche Bedeutung der Voragglomeration
fiir das Gesamtergebnis der Strahlagglomeration erklirt.

4.1 Methoden zur Agglomeration ohne Zusatz von
Bindemitteln

Auch ohne Zusatz von Bindemitteln kénnen die zwischen den Partikeln eines
Haufwerks wirkenden Krifte so groff sein, daf§ auch porése Agglomerate von
technisch interessanter Grof3e (10741072 m) zumindest dem Schwerkrafteinfluf3
und der bei stationirer Sedimentation in gastérmiger Umgebung auftretenden
Widerstandskraft standhalten. Damit eignen sie sich fiir die hier vorgestellte Variante
des Strahlagglomerationsverfahrens — falls sie aus 18slicher Substanz bestehen und
in der im folgenden Kapitel beschriebenen Weise nachtriglich verfestigt werden
kénnen.

Unter dieser Voraussetzung ist eine Vielzahl von Agglomerationsmethoden
geeignet, die fiir ein schnell dispergierbares Produke erforderlichen, lockeren
Agglomerate zu erzeugen. Es werden daher nachfolgend auch einige Verfahren
erwihnt, die iiblicherweise nur bei Zusatz von Bindemitteln betrieben werden, da
ansonsten das Endproduke keine ausreichende Festigkeit besitzt. Diese Aufzihlung
erhebt aber keinen Anspruch auf Vollstindigkeit. Sie soll vielmehr einen Uber-
blick tiber die verschiedenen Méglichkeiten der Erzeugung geeigneter Voragglo-
merate geben.

Bei sehr feindispersen Ausgangsmaterialien steht als Haftmechanismus neben
den hiufig vorhandenen Schichten aus adsorbiertem Wasser auch die van-der-
Waals-Kraft zur Verfiigung (vergl. Kapitel 2). Das Kohisionsverhalten der in die-
ser Arbeit hauptsichlich als Versuchsgut verwendeten Saccharide, aber auch
zahlreicher anderer Stoffe, kann berits beim Lagern, Férdern und Zerkleinern
iiber Temperatur und Luftfeuchtigkeit beeinfluft werden. Wie in Kapitel 2 darge-
stellt, existiertauf8erdem die Moglichkeit der Haftkraftverstirkung durch definiertes
Aufbringen duflerer Krifte, wobei allerdings die Verkopplung mit der Porositits-
verminderung die Anwendbarkeit fiir schnell dispergierbare, pordse Agglomerate
einschrinkt.



411 Walzdruckkompaktieren und Tablettieren Methoden zur
Agglomeration ohne
Zusatz von Bindemitteln

Prinzip

Das Wilzdruckkompaktieren und das Tablettieren sind die bekanntesten Verfah-
ren zur Preflagglomeration ohne Bindemittelzugabe (siche auch Abschnitt 2.2.1).

Thre Wirkung beruht auf folgenden Effekten:

- Verstirkung von van-der-Waals-Haftkriften durch elastische und inelastische
Verformung von Kontaktbereichen,

- Vergroflerung der Zahl der Kontakepunkte durch Umlagern von Partikeln bzw.
Verdichten des Haufwerks, da bei Unterschreiten eines kritischen Abstands
van-der-Waals- oder Fliissigkeitsbriickenkrifte wirksam werden.

- Lokales Aufweichen des Feststoffs an Kontakestellen durch Reibung und
damitverbundene Kontaktflichenvergroflerung durch Fliefen oder Haftkraft-
verstirkung durch Verschmelzen,

Fiir die Erzeugung lockerer Agglomerate durch Preffagglomeration sind die bei-
den ersten Punkee in dieser Aufzihlung von Interesse, da die ansonsten aufzu-
wendenden, grof8en Krifte eine unerwiinscht starke Verdichtung des Haufwerks
bewirken wiirden. Allgemein gilt, dafl der Zusammenhang zwischen der Porositit
eines Haufwerks und seiner Zug- bzw. Scherfestigkeit eine nur experimentell er-
mittelbare Materialeigenschaft ist. Auch die FliefSeigenschaften des Feststoffs spie-
len hierbei eine wichtige Rolle, da von ihnen die plastische Deformierbarkeit der
Kontaktzonen abhingt. Aus den schiittgutmechanischen Eigenschaften eines
Pulvers (meist als Fliefort dargestellt) wiederum die Eigenschaften eines aus die-
sem Pulver herzustellenden PrefSagglomerats vorherzusagen, ist allerdings nichtin

allen Fillen maglich.

Beim Einzelformpressen (Tablettieren) von Pulvern besteht grundsitzlich die
Méglichkeit, Agglomerate von weitgehend
beliebiger Porositit, Form und Grofe her- I

zustellen. Daszu agglomerierende Materi-

al wird in definierter Menge in eine Matrize Oberstempel
gefiille, mit Hilfe zweier beweglicher Stem-

pel verdichtet und aus der Matrize ausge-

stof8en (siche Abbildung 4-1). DiePorositit Pulver

wird dabei iiber die Wahl des Endvolumens

vorgegeben. Kenntnis der Schiittguteigen- Matrize
schaften zur Dimensionierung technischer Unterstempel

Prelvorrichtungen ist z.B. in Form einer
Druckspannungs-Porositits-Beziehung

erforderlich.

Abbildung 4-1: Prinzip des
Tablettierens.
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Abbildung 4-2: Prinzip des
Wiélzdruckkompaktierens.

Die Wilzdruckkompaktierung ist ein bewihrtes und in vielen Varianten einge-
setztes Verfahren zur kontinuierlichen Agglomeration von Massengiitern. Zur
theoretischen Beschreibung existieren zwei Ansitze, die von HERRMANN (1973)
zusammenfassend dargestellt wurden: Russische Autoren befassen sich in ihren
Arbeiten hauptsichlich mit dem Walzen von Metallpulvern zu Bindern, wihrend
JoHANSON (1965) fiir kohisive Schiittgiiter Beschreibungsansitze aus der Schiitt-
gutmechanik verwendet, um Brikettierpressen auszulegen. Diese Vorgehensweise
ist eher zur Beschreibung der Agglomeration bei geringer Verdichtung des Pulvers
geeignet, wie sie hier von Interesse ist.

Ansitze zur Beschreibung der Wilzdruckkompaktderung mit glatten Walzen
gehen vom sogenannten Streifenmodell aus (siche Abbildung 4—2). Hierbei bewe-
gen sich von parallelen Flichen begrenzte Volumenelemente des Pulvers zwischen
zwel gegensinnig rotierenden Walzen hindurch.

Einzugsbereich
Nacheilzone

-——  Voreilzone

Das Schiittgut wird unter dem Einfluff der Schwerkraft oder des Vordrucks einer
Stopfschnecke und der Reibung an den Walzenoberflichen in den Spalt eingezo-
gen, beschleunigt und verdichtet. Der Raum zwischen den Walzen kann verein-
facht in drei Bereiche eingeteilt werden, nimlich in die Beschleunigungszone, die
Kompressionszone und die Riickdehnzone. In der Beschleunigungszone fiihrt die
Umorientierung und Verschiebung der Partikeln gegeneinander zu einer grofie-
ren Packungsdichte; es tritt hier nach HERRMANN (1973) nur eine geringe Verfesti-
gung des Schiittguts ein. In der Kompressionszone wird das Schiittgut durch den
senkrecht zur Walzrichtung wirkenden Walzdruck elastisch und plastisch verformt.
Die an den Kontaktstellen zwischen einzelnen Partikeln wirksam werdenden
Haftkrifte fiihren zu einer Verfestigung des Pulvers. In der Riickdehnzone gehen
die elastischen Verformungen im Schiittgut zuriick, und es kommt zu einer
Auflockerung.

Es treten grundsitzlich die gleichen Verfestigungsmechanismen wie beim
Tablettieren auf. Auch hier sind fiir eine Erzeugung pordser Agglomerate nur



Betriebszustinde mit geringen Preffdriicken und entsprechend geringer Verdich-
tung des Pulvers von Interesse. Die bekannten Ansiitze, z.B. von JoHANSON (1965),
beziehen sich dagegen auf hohe Driicke zur Erzeugung stabiler Preffkérper. Die
dazu erforderlichen ,giinstigen Prefidriicke miissen allerdings experimentell er-
mittelt und nach Erfahrung bewertet werden. Die Porositit des verdichteten
Materials stellt sich als Folge des hochsten Drucks im Walzenspalt ein.

Die Auslegungsvorschlige fiir Walzenverdichter zielen ausschliefllich auf das
Erreichen des erforderlichen Drucks sowie die Berechnung der erforderlichen
Antriebsleistung. Eine Methode, bei der die Porositit des verdichteten Materials
ohne Beriicksichtigung seiner Endfestigkeit Zielgrofie der Auslegung ist, ist nicht
bekannt. Dies verwundert nicht, da diese Gréfle im Zusammenhang mit briket-
tierten Materialien wie Kohle, Diinger, Stiuben etc. iiblicherweise véllig belang-
los ist. Nach PieTscH (1991) existiert nach wie vor keine umfassende Theorie zur
Beschreibung des Verdichtungsvorgangs von Pulvern zwischen Walzen. Dies gilt
insbesondere auch fiir den hier nicht niher betrachteten Fall des Formwalzens, bei
dem die Walzen nichr glatt oder profiliert sind, sondern tiber Einbuchtungen
verfiigen, die den PrefSlingen die Form geben. Hier existieren nur fiir Spezialfille
empirische Regeln.

Im Gegensatz zur iiblichen Wilzdruckkompaktierung bietet sich zur scho-
nenden Verdichtung kohisiver Pulver folgende einfache Vorgehensweise an: Das
aus einer Vorlage zulaufende Material wird erst unterhalb des Greifwinkels in den
Walzenspalt eingeleitet. Der Verdichtungsgrad ergibt sich dann im wesentlichen
nur aus der Geometrie, d.h. aus dem Verhiltnis der Spaltbreite am Aufgabepunkt
zur engsten Spaltbreite. Hierzu mufl der Greifwinkel (,nip angle®) bekannt sein,
derssich jedoch nach der Methode von Joranson mit Hilfe bestimmter, in Labor-
tests zu ermittelter Daten finden L4f3t:

- Der innere Reibungswinkel des Pulvers und der Reibungswinkel zwischen Pul-
ver und Walzenmaterial sind mit der Jenike-Scherzelle zu bestimmen.

- Die Kompressibilitit des Schiittguts ergibt sich aus Tests in einer Matrize bei
Prefldriicken zwischen 70 und 5.000 bar. Diese Driicke sind allerdings weit
héher, als zur Erzeugung geringverdichteter Agglomerate erforderlich.

- Der Druckbereich, in dem akzeptable Prefllinge entstehen, ist vom Anwender
entsprechend seinen Anforderungen zu wihlen.

Technische Realisierung

Konkrete Anwendungen des Tablettierens zur Erzeugung lockerer Agglomerate
sind nicht bekannt. Wie der Name bereits sagt, wird das Verfahren zur Herstellung
relativ grofer, bruch- und abriebfester Agglomerate eingesetzt. Insbesondere in
der pharmazeutischen Technik spielt hierbei das exakte Einhalten eines bestimmten
Tablettengewichts die Hauptrolle. Hierzu wird bei den iiblichen Exzenter- und
Rundliuferpressen ein erheblicher technischer Aufwand betrieben (siche hierzu
z.B. PIETSCH, 1991).
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Wenn lockere Agglomerate von exakt vorgegebenem Gewicht erzeugt werden
sollten, miif$te das zu agglomerierende Material zumindest so kohisiv sein, daf§
der erzeugte Prefiling sich riickstandsfrei und ohne zu zerfallen von der Matrize
bzw. den Stempeln 16st. Es ist damit zu rechnen, daf§ dies bei den meisten Sub-
stanzen nicht erreichbar ist. Wenn exakte Gewichtseinhaltung nicht erforderlich
ist, konnte der technische Aufwand zwar geringer ausfallen, iibliche Tabletten-
pressen erscheinen aber nichtals wirtschaftliche Methode zur Erzeugung lockerer
Voragglomerate.

Technische Ausfithrungen von Walzenkompaktierern, sowohl mit als auch ohne
Vorrichtungen zur Unterstiitzung des Pulvereinzugs (wie z.B. Stopfschnecken),
existieren in grofer Zahl (P1ETscH, 1991). Eine hiufig eingesetzte Bauform ist die
Anordnung der Walzen horizontal nebeneinander, wie in Abbildung 4—2 gezeigt.
In diesem Fall kann das zu kompaktierende Material unmittelbar aus einer Vorla-
ge in den Einzugsbereich der Walzen zulaufen. Ublicherweise wird eine der Wal-
zen horizontal verschiebbar gelagert und hydraulisch abgestiitzt.

Fiir das Verdichten von kohisiven Pulvern unter geringem Druck ist eine
Einzugshilfe meist nicht erforderlich. Eine Austragshilfe am vorgeschalteten Pulver-
behilter, z.B. in Form einer Vibrationseinrichtung, wird jedoch hiufig benétigt,
da nur so ein gleichmifSiger Massenstrom gewihrleistet ist. In diesem Fall erreicht
das Material bei leichtem Uberstau im Walzeneinzugsbereich die Riitteldichte,
vorausgesetzt, der Durchsatz durch den Walzenspalt ist nicht hoher als der Aus-
laufvolumenstrom aus der Vorlage. Die weitere Verdichtung des Materials findet
bei hinreichend niedrigen Umfangsgeschwindigkeiten dann unabhingig vom
Durchsatz statt.

Wenn die definierte Einstellung einer Porositit gefordert wird, kann auch mit
festvorgegebener Geometrie des Walzenspalts gearbeitet werden. Falls Deckschicht-
bildung auf den Walzen verhindert oder auf einen bekannten Wert begrenzt werden
kann, bietet dieses Vorgehen den Vorteil, daf§ die Spannungs-Porositits-Kenn-
linie des zu verdichtenden Pulvers nicht exakt bekannt sein mufS. Auch in diesem
Fall muf} aus Griinden der Uberlastsicherheit nach wie vor eine Walze seitlich
ausweichen konnen. Im Normalbetrieb wird die verschiebbare Lagerung jedoch
mit so hoher Kraft gegen den Anschlag, dessen Position die Breite des Walzen-
spalts vorgibt, gedriickt, dafl die sich im Pulver einstellende Reaktionskraft zur
Verschiebung nicht ausreicht. Es ist auferdem sinnvoll, mit profilierten Walzen
zu arbeiten, da hier an die Stelle des Reibungswinkels Gut—Walzenmaterial infolge
einer Schichtbildung der innere Reibungswinkel des Guts tritt. Nach den von
Jonanson verdflentlichten Diagrammen vergréfern sich dadurch im allgemeinen
Einzugswinkel und Greifwinkel, wodurch eine Pulverzugabe innerhalb des Greif-
winkels leichter sicherzustellen ist.

Je nach gewiinschter Verdichtung und der sich dabei einstellenden Festigkeit
des verpreflten Materials kann es bei sehr kohisiven Giitern, wie z. B. Zucker bei
aw-Werten nahe am Losungsast der Sorptionsisothermen, zur Bildung eines durch-
gehenden Streifens aus verdichtetem Material kommen. Diese sogenannte Schiil-
penbildung ist im Zusammenhang mit der Erzeugung lockerer Voragglomerate



nicht erwiinscht, dasie einen Zerkleinerungsschritt erforderlich macht. Schiilpen
oder Schiilpenstiicke kénnen bereits entstehen, wenn die Porositit des Materials
noch im Bereich um o,5 liegt, d.h. noch im Bereich guter Fliissigkeitsaufnahme-
fihigkeit des Haufwerks.

Das Walzenkompaktieren bietet die Maglichkeit, auch Agglomerate mit einer
fiir Instantprodukte giinstigen Porositit herzustellen. Vorziige sind die einfache
Bauweise, die Verfiigbarkeit in zahlreichen Bauformen und die Méglichkeit, die
Verdichtungsbedingungen schnell zu variieren. Zur definierten Erzeugung von
pordsen Agglomeraten sind allerdings die oben genannten Mafinahmen und eine
von den iiblichen Methoden abweichende Auslegung erforderlich. Hierbei sind
vorteilhafterweise aufgrund der geringen Verdichtung Anpref- bzw. Lagerkrifte

und die Antriebsleistung keine relevanten GrofSen.

4.1.2 Lochpressen und Extrudieren

Prinzip

Im Gegensatz zum Walzenverdichten und Tablettieren, die im wesentlichen unter
dem Einflufl von Normalspannungen ablaufen, herrscht beim Lochpressen bzw.
Extrudieren von Pulvern ein in vielen Fillen deutlich komplizierterer Spannungs-
zustand im Schiittgut. Das zu verdichtende Material wird hierbei nicht zwischen
begrenzenden Flichen verdichtet, sondern durch Offnungen geprefit, wobei sich
der erreichte Verdichtungszustand im Zusammenspiel der Geometrie, des Durch-
satzes und der Fliefeigenschaften des Pulvers einstellt. Der Transport des Materi-

als kann hierbei kontinuierlich oder schubweise erfolgen (Abbildung 4-3).

> .
schubweise Extrusion . kontinuierliche Extrusion .
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*” >
' \Q‘. ‘ kontinuierliches
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Abbildung 4-3: Prinzip des
Extrudierens und Lochpressens.
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Alle Varianten des Extrudierens und Lochpressens beruhen darauf, daf§ das zu
agglomerierende Schiittgut unter Druckbelastung ausreichend zu verfestigen ist.
Die zur Verdichtung erforderliche Reaktionskraft wird aber nicht von einer fe-
sten, der verdichtenden Kraft gegeniiberstehenden Begrenzung aufgenommen,
sondern muf§ iiber die innere Reibung des Pulvers in Form von Tangentialspan-
nungen auf die seitlichen Begrenzungen des Agglomerationsraums oder auf die
Randzonen der Austrittséffnungen in der Matrize abgeleitet werden.

Als Haftmechanismen kommen bei leicht deformierbaren Stoffen van-der-
Waals-Krifte und allgemein Fliissigkeitsbriicken oder viskose Bindemittel in Frage.
Das Schiittgut befindet sich wihrend des Agglomerationsvorgangs in Bewegung
und stromt bei einigen Varianten dhnlich wie ein Fluid mit einem Geschwindig-
keitsprofil durch die Extrusionséffnungen. Entscheidend ist, daff trotz der Relativ-
bewegungen der Partikeln im Pulver im Moment des Austretens aus der Matrize
hinreichend starke Haftmechanismen wirksam sind. Die Reichweite der Bindun-
gen mufd so grofd sein, dafl sie bei der elastischen Riickdehnung des Schiittguts
erhalten bleiben.

Ein wichtiger Punkt ist der Zusammenhang zwischen der Porosititsabnahme
und der Festigkeitszunahme durch Haftkraftverstirkung wihrend des Verdichtens.
Erforderlich ist eine ausreichende Verfestigung bei méglichst hohen Porosititen.
Nur Schiittgiiter, die diese Voraussetzung erfiillen, sind nach den Ausfithrungen
zu Beginn dieses Kapitels fiir die hier vorgestellte Methode zur Herstellung schnell
dispergierbarer Agglomerate grundsitzlich von Interesse, da in diesem Fall
Voragglomerate hergestellt werden kinnen, deren Porositit in einem fiir Instant-
produkte giinstigen Bereich liegt.

PietscH (1991) referiert verschiedene Ansitze zur Auslegung von Kolbenex-
truderpressen und Schneckenextrudern, die jedoch, dhnlich den meisten anderen
Prefagglomerationsverfahren, die Herstellung fester, kompakter Agglomerate zum
Ziel haben. Die Porositit des verprefSten Materials taucht als Zielgrofie in diesen
Ansitzen nichtauf. Auch hier gilt, genau wie bei den typischen Einsatzbereichen
des Walzenkompaktierens, dafl die Porositit fiir die {iblichen Anwendungen
belanglos ist und die Stabilitit der erzeugten Preflinge im Vordergrund des Inter-
esses steht. Zur Auslegung von Ringmatrizenpressen finden sich in den Uber-
sichtswerken von Capes (1980) und PieTscH (1991) keine Regeln, wobei PieTsca
jedoch einige grundsitzliche Hinweise auf die Gestaltung der Offnungen in der
Matrize gibt.

Das Materialverhalten von extrudierbaren Pulvern erlaubt prinzipiell die unter-
schiedlichsten Formen von Extrusionsquerschnitten, wobei aber iiblicherweise
nur zylinderformige Querschnitte eingesetzt werden. Entsprechende Gestaltung
des Apparats sowie ausreichende Kohision des Pulvers vorausgesetzt, kann das
Extrusionsgutauch zu einem durchgehenden Strang geformt werden. Die Grofle
der einzelnen Agglomerate kann in diesem Fall durch Ablingen des Strangs ein-
gestellt werden. Bei weniger kohisivem Material tritt dagegen beim Austritt des
verdichteten Pulvers aus der Extrusionséffnung meist ein zufilliger Zerfall ein.
Ursache hierfiir ist die ungleichmifige Riickdehnung des zuvor unter Spannung
stehenden Materials.



Technische Realisierung Methoden zur
Agglomeration ohne
Wie in den Prinzipskizzen in Abbildung 43 angedeutet, bieten sich unterschied- Zusatz von Bindemitteln
liche Realisierungsméglichkeiten des Extrusionsprinzips an. Auch hier kann, wie
bei den in den vorangegangenen Abschnitten vorgestellten Verfahren, bei geeig-
neter Wahl der Ausriistung eine definierte, geringfiigige Verdichtung des Pulvers
erzielt werden, wie sie fiir gut dispergierbare Agglomerate erforderlich ist. Da das
Verdichtungsergebnis bei einigen Extrudervarianten in kritischer Weise von den
FlieBeigenschaften des Schiittguts abhiingt, mufl in diesen Fillen auf gleichblei-
bende Eigenschaften des zugefiihrten Pulvers geachtet werden.
Beispiele fiir ein derartiges Verhalten sind die Kolben- und die Schnecken-
extruderpresse, bei denen das Material durch einen sich verjiingenden Kanal gepref3t
wird (siche Abbildung 43 oben). Bei der Kolbenextruderpresse geschieht dies
taktweise mit Hilfe eines von einem Kurbeltrieb bewegten Kolbens. Das verdich-
tete Material kann sich bei der Riickholbewegung des Kolbens wieder ausdehnen,
wenn es nicht aufgrund hoher innerer Spannung und entsprechender Reibung
des Pulvers an der Kanalwand zum Haften kommt. Ist die innere Reibung des
Materials zu gering, kommt es unter Umstinden nicht zu einer Verfestigung,
sondern zu einem AusflieSen aus der Extrudermiindung, Ahnliches gilt fiir den
Schneckenextruder, wobei hier aufgrund des kontinuierlichen Betriebs etwas giin-
stigere Bedingungen vorliegen.
Extruder zur geringfiigigen Verdichtung von Pulvern sind auf dem Maschinen-
marke erhiltlich, wie der nach PierscH (1991) fiir pharmazeutische Anwendun-
gen eingesetzte Xeruder der Firma Fuji Pandal, Osaka, Japan. Es handelt sich
hierbei um einen Schneckenextruder mit einer oder zwei Schneckenwellen, der
mit unterschiedlichen Extrudiervorsitzen bestiickt werden kann. Bei diesem Gerit
(siche Abbildung 4—4) kann sowohl ein geringfiigiger als auch ein mittlerer Pref3-
druck erzielt werden, womit es sich auch fiir die Herstellung porsser Agglomerate
anbietet.
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Abbildung 4-4: ,Xtruder” mit
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Vorsétzen fir niedrigen (a) und

s ! b - mittleren (b) Extrusionsdruck
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Die links in Abbildung 4—4 gezeigte Variante besteht im wesentlichen aus einer
Férderschnecke, die das Pulver unter leichter Verdichtung in einen zylindrischen
Raum mit Siebmantel fordert. In diesem befinden sich mit der Schneckenwelle
gekoppelte, umlaufende Schaber, die das Material durch den Siebmantel driik-
ken. Es handelt sich hierbei also um eine Kombination aus Extrusion und Loch-
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pressen. Der Lochdurchmesser betriigt nach PietscH (1991) 0,5 mm oder grofer.
Damitist dieses Verfahren auch als Vorstufe zur Herstellung von Voragglomeraten
fiir die Strahlagglomeration von Interesse.

Bei der in Abbildung 4—4 rechts gezeigten Bauform (die unwillkiirlich an
einen Fleischwolf erinnert) baut die Férderschnecke vor einer stirnseitig aufge-
setzten Lochplatte einen Druck auf, unter dem das Pulver aus den Extrusions-
offnungen flieft. Hierbei kommt es durch Briickenbildung vor den Offnungen
zu einem hoheren Widerstand als bei der Variante ,,a“. Ob unter diesen Umstin-
den auch eine fiir schnell dispergierbare Agglomerate akzeptable Porositit erreich-
bar ist, kann nicht ohne entsprechende Experimente vorhergesagt werden. Denkbar
ist allenfalls, daf§ bei entsprechend groffem Lochanteil am Gesamtquerschnitt
und grofieren Lochdurchmessern auch hier niedrige Verdichtungsdriicke erzielt
werden kénnten.

Kontinuierlich arbeitende Lochpressen nach dem in Abbildung 4—3 links unten
gezeigten Prinzip diirften, im Vergleich mit anderen Methoden, ebenfalls eine
cher starke Verdichtung bewirken, da es sich auch hier um eine Extrusion gegen
sich aufbauende Briickenkrifte handelt. Ahnlich den Vorgiingen bei der Walzen-
kompaktierung wird das Pulver in einen sich verjiingenden Bereich eingezogen
und dabei verdichtet. Anstelle des Walzenspalts als maf§geblichem geometrischen
Parameter fiir die Agglomeratgrofie treten hier die Offnungen im Trommelmantel
(bzw. bei Kollerpressen in der Matrize) und gewihrleisten gleichmifig geformte
PrefSlinge. Diese Gerite, im englischen Sprachraum als ,pellet mills“ bezeichnet,
sind auf dem Maschinenmarkt in zahlreichen Varianten zu finden. Sie erscheinen
aus oben genannten Griinden zur Erzeugung lockerer Voragglomerate nur geeig-
net, wenn die Lochgeometrie entsprechend sorgfiltig gewihlt wird.

Das in Abbildung 4—3 unten rechts gezeigte Verfahrensprinzip wird hiufig als
»Siebagglomeration® (engl. ,screen granulation®) bezeichnet. Das zulaufende
Material wird von umlaufenden Schabern iiber eine Fliche aus Siebgewebe oder
ein perforiertes Blech hinweggeschoben. Im Spalt zwischen Schaber und Siebfliche
baut sich hierbei ein leichter Druck auf, der das Pulver durch die Offnungen
austreten lif3t. Im Gegensatz zu den oben beschriebenen Methoden wird durch
die Bewegung des Schabers verhindert, daf§ sich iiber den Austrittséffnungen
Briicken aufbauen kénnen. Die Bewegung der Schaber kann dabei umlaufend
oder oszillierend sein. Es existieren auch hier unterschiedliche Varianten, die von
zahlreichen Herstellern angeboten werden.

Nach Cares (1980) arbeitet dieses Verfahren mit geringen Verdichtungsdriicken.
Die Agglomerationswirkung hingt bei gegebener Geometrie des Apparats von
den Flieeigenschaften des Pulvers ab. Pulver, deren Wassergehalt so hoch ist, daf§
sie deutlich kohisives Verhalten zeigen, kénnen mit diesem Verfahren zu lockeren,
unregelmif3ig geformten Agglomeraten verarbeitet werden (CapEs 1980, S. 119 f.:
»crumbly texture®). Als Beispiel fiir eine industrielle Anwendungwird die Erzeu-
gung flieSfihiger Pulver als Zulauf fiir Tablettenpressen genannt. Die Siebagglo-
meration ist aus oben genannten Griinden ein geeignetes Verfahren, um mit
geringem Aufwand Agglomerate von hoher Porositit als Vorstufe fiir die Dampf-
strahlagglomeration herzustellen.



4.1.3 Agglomeration unter Vibrationseinflu3

Prinzip

In einem Pulver, das zu einem Gutbett von geringer Schiitthhe aufgeschichtet
wird, kénnen sich unter dem Einfluf§ von Vibrationen — ebenfalls ohne Zugabe
von Fliissigkeit — Agglomerate bilden. Dieser Effeke ist, da er schwer zu kontrol-
lieren ist, oft unerwiinscht und wird z.B. bei der Vibrationsforderung von feinen
Partikeln hiufig beobachtet. Die Vibration fithrt zu einer Bewegung der Teilchen
relativ zueinander, so dafd zum einen neue Kontaktstellen zwischen den Partikeln
entstehen kénnen, wihrend andererseits schwache Verbindungen aufgebrochen
werden.

Die Agglomerationswirkung hingt von der Stirke der Wechselwirkungen
zwischen den Partikeln bezogen auf ihre Masse ab, da bei der Vibrationskompak-
tierung Trigheitskrifte die Hauptrolle spielen. Ublicherweise entstehen sehr lok-
kere Agglomerate, da keine groffen Krifte aufgebracht werden kénnen. Die Dichte
derartiger Agglomerate liegt meist noch unter der mit einem Stampfvolumeter
ermittelten Riitteldichte. Damit sind giinstige Voraussetzungen fiir ein schnelles
Eindringen von Fliissigkeit in die Agglomerate gegeben und gute Redispergier-
eigenschaften zu erwarten.

Die hohe Porositit von Agglomeraten, die durch Vibrationskompaktierung
entstanden sind, macht fiir Produkte, die in agglomerierter Form verpacke, trans-
portiert und gelagert werden sollen, jedoch immer einen zusitzlichen Verfesti-
gungsschritt erforderlich.

Technische Realisierung

Zahlreiche Apparate und Apparatekomponenten, wiez.B. Vibrationsforderrinnen
oder Plansichter, sind im Prinzip Agglomeratoren. Die in ihnen entstehenden
Agglomerate stellen aber — hiufig in geschlossenen Apparaten gar nicht wahrge-
nommene — ,,Ubergangszustinde* des Schiittguts dar, die nur existieren, solange
die dufleren Krafteinwirkungen sehr niedrig sind. Es werden jedoch keine Appa-
rate auf dem Markt angeboten, deren Agglomerationswirkung ausschliefflich auf
dem Vibrationseffekt beruht, mit Ausnahme der sogenannten Vibrationskompak-
tierer zur Herstellung von Reaktorbrennstiben. Hierbei wird das pulverférmige
Ausgangsmaterial in einem intensiv vibrierenden Rohr zu einem festen Stab ver-
dichtet.

Die vielfach verwendeten Vibrationsforderer (siche Abbildung 4—s5) eignen
sich unter bestimmten Voraussetzungen gut zur Erzeugung von Voragglomeraten
aus trockenen Pulvern. Aufgrund der geringen Beschleunigungen, die die Pulver-
partikeln erfahren, kann die ,stabile Agglomeratgrofie” bei kohisivem Material
schnell sehr hohe Werte erreichen. Dies erdfinet einerseits die Méglichkeit, mit
geringstem Aufwand einen sehr starken Partikelvergroerungseffeke zu ewzielen.

Methoden zur
Agglomeration ohne
Zusatz von Bindemitteln

87



Voragglomeration

Abbildung 4-5: Prinzip der

Partikelbewegung auf einer
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Vibrationsférderrinne.

Abbildung 4-6: Prinzip der
Haufwerksbewegung und
Agglomeration in einem
vertikal schwingenden
Trog mit Siebboden.

Andererseits werden bei schwankenden Eigenschaften des Pulvers auch starke
Schwankungen der Agglomeratgrofie auftreten. Da derartige Schwankungen schon
durch inhomogene Feuchtigkeitsverteilung im Gut hervorgerufen werden kénnen,
ist es empfehlenswert, die durchschnittliche Agglomeratgrofle deutlich hoher als
den eigentlich gewiinschten Wert einzustellen und anschliefend das Uberkorn
durch Sichten oder definiertes Zerkleinern zu entfernen.

Bewegung der Partikeln

NN

1117773,

Vibrationsrichtung

Das in Abschnitt 2.2.3 erwihnte Schutzrecht der Firma Krarr GENErAL FooDS
(1985) beinhaltet die Verwendung von vertikal schwingenden Verteilertrogen zur
Erzeugung von Voragglomeraten. Diese Methode (siche Abbildung 4—6) nutzt
ebenfalls die Trigheitskrifte der Partikeln beim Anheben und Zuriickfallen der
Schiittungaus. Der Ubergang zum Lochpressen ist jedoch flieffend, da die Trigheits-
krifte gleichzeitig dazu dienen, das Pulver durch die Locher im Trogboden zu

transportieren.

Bewegung des
Haufwerks

Vibrationsrichtung

»
®
.
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Es wird ausdriicklich darauf hingewiesen, dafl die Voragglomeration von der
Kohisivitit des Pulvers abhiingt. Die Patentschrift nennt auch Beispiele ftir Maf3-
nahmen, mit denen die Kohisivitit beeinfluft werden kann, wie z.B. Zugabe
oder Entzug von Fliissigkeit, elektrostatische Aufladung oder Zugabe feindisperser
Fliehilfsmittel.



4.1.4 Roll- und Mischagglomeration

Prinzip

Die Herstellung von Agglomeraten durch Abrollbewegungen gehort zu den ilte-
sten Agglomerationsverfahren. Bei diesem Prinzip findet in einem bewegten
Gutbett eine Anlagerung von Primirpartikeln an bereits vorhandene, in etwa
kugelformige Agglomerate statt (siche Abbildung 4—7). Diese fithren im Gutbett
Rollbewegungen durch, wobei sich meist die gréfiten Agglomerate an der
Oberfliche der Schiittung aufhalten. Rollagglomeration kann kontinuierlich oder
absatzweise betrieben werden, aber auch unerwiinscht auftreten, z.B. in Plan-
sichtern.

Bewegung )\
des Apparats

Ublicherweise wird wihrend des Agglomeriervorgangs Fliissigkeit als Bindemittel
zugegeben. Der vorherrschende Bindemechanismus in den erzeugten Agglomera-
ten ist in diesem Fall der kapillare Unterdruck (RumpE, 1975), der eine vergleichs-
weise hohe Agglomeratfestigkeit bewirke. Bei sehr feindispersem Material ist jedoch
auch eine Agglomeration ohne Fliissigkeitszugabe méglich, wobei ebenfalls ku-
gelférmige Agglomerate von geringerer Festigkeit entstehen. Dies setzt voraus,
daf$ van-der-Waals-Krifte oder Adsorptionsschichten eine ausreichend starke Bin-
dung bewirken.

Das Agglomeratwachstum kann beispielsweise in einem absatzweise betriebe-
nen Apparat durch Anlagerung von Partikeln aus dem vorgelegten Pulver an die
im Gutbettabrollenden Agglomerate erfolgen. Eine Anlagerung weiterer Partikeln
findet dann statt, wenn die Haftkraft Partikel'-Agglomerat grofer ist als die
Haftkraft Partikel-Gutbett. Bei kontinuierlichem Betrieb wird einem Gutbett
aus abrollenden Agglomeraten stindig Feingut zugegeben, das sich an Agglome-
rate anlagert. Bei der Rollagglomeration gilt allgemein, daf§ die Agglomeratstabi-
litit (und auch die scheinbare Dichte) umso héher ist, je steiler und linger die
Bahn der Agglomerate verliuft, was z.B. iiber den Durchmesser des rotierenden
Agglomerationsbehilters, den Boschungswinkel des Gutbetts und die Drehzahl
beeinflufft werden kann. Unvorteilhaft fiir die Herstellung von gut dispergierbaren

Pulvern ist die enge Porengréflenverteilung der erzeugten Agglomerate.

Agglomerate

Bewegung
der Agglomerate

1 Partikel® bezeichnet hier eine Partikel oder ein Agglomeratbruchstiick in der obersten Schicht

des Gutbetts.
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Abbildung 4-7: Prinzip der
Rollagglomeration.
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Abbildung 4-8: Prinzip der
Mischagglomeration.

Abbildung 4-9: Verschiedene
Modglichkeiten der kontinuier-

lichen Rollagglomeration:
a: Aufgabegut + Flussigkeit,

b: Agglomerate, c: Unterkorn
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(RUMPF, 1975).

Die Vorginge bei der Mischagglomeration (siche Abbildung 4-8) dhneln denen
bei der Rollagglomeration insofern, als auch hier die zu agglomerierenden Partikeln
in einem Gutbett miteinander im unmittelbaren Kontakt stehen. Es werden auch
die gleichen Haftmechanismen, bzw. Mechanismen der Haftkraftverstirkung,
genutzt. Der Unterschied zur Rollagglomeration besteht darin, daf§ bei der
Agglomeratbildung keine Rollbewegung stattfindet, die Agglomerate daher un-

regelmifliger geformt sind und eine breitere Porengrofienverteilung besitzen.

Mischorgan

Agglomerate

Pulver

Die zur PartikelvergrofSerung erforderlichen Kriifte werden iiber ein oder mehrere
Mischorgane in das Gutbett eingetragen. Hieraus ergibt sich eine im Vergleich zur
Rollagglomeration grofiere Bandbreite der erzielbaren Agglomeratfestigkeit. Neben
der Festigkeit kann auch die Porositit der Agglomerate tiber die Mischintensitt
variiert werden.

Der Agglomerationsraum ist bei diesem Verfahrensprinzip theoretisch ideal
durchmischt. Im Gegensatz zu den Rollverfahren neigen die Agglomerate kaum
dazu, sich entsprechend ihrer Grof8e an bestimmten Orten im Apparataufzuhalten.
Hieraus folgt, daf das System zum kontinuierlichen Betrieb schlecht geeignet s,
da es ein theoretisch unendlich breites Verweilzeitspektrum besitzt. Es werden
daher vorzugsweise diskontinuierlich arbeitende Mischagglomeratoren eingesetzt.

Technische Realisierung

Hiufig eingesetzte Apparate zur Rollagglomeration sind Granulierteller, Granu-
liertrommeln und konusférmige Rotationsbehilter (siche Abbildung 4-9).

g ;

.
W A

7N\ b

Teller Konus Trommel



Granulierteller und -konus bieten sich besonders zur Herstellung gleich grofier,
kugelférmiger Agglomerate im kontinuierlichen Betrieb an, da hier die grofSten
Agglomerate zuerst den Apparat verlassen. Demgegeniiber liefert die Granulier-
trommel ein breiteres Partikelgroflenspekerum, weshalb hiufig eine Unterkorn-
rezirkulation erforderlich ist. Zur definierten Erzeugung schnell dispergierbarer,
pordser Agglomerate hat sich dieses Prinzip nicht bewihrt. Das enge Porengro-
Benspektrum macht aufgrund der Kapillardruckhysterese ein schnelles Befeuchten
derartiger Agglomerate praktisch unméglich (ScHUBERT, 1990).

Auch aus produktionstechnischen Griinden ist die Herstellung pordser Ag-
glomerate durch Rollagglomeration problematisch, da die erforderlichen kurzen
bzw. flach verlaufenden Partikelrollwege die Verwendung kleiner, kapazitits-
schwacher Apparate erfordern. Als Vorstufe fiir die Dampfstrahlagglomeration
bietet sich die Rollagglomeration daher nur in sehr eingeschrinktem Mafd an. In
absatzweise arbeitenden, kleineren Apparaten kénnen zwar die gewiinschten
Agglomerateigenschaften hervorgebracht werden, die Kombination mit einem
(kontinuierlich arbeitenden!) Strahlagglomerationsapparat erscheint aber allenfalls
fiir spezielle Anwendungen, wie z.B. hochwertige und empfindliche Pharma-
produkee, sinnvoll.

Die Mischagglomeration wird meist in Feststoff- bzw. Fest-fliissig-Mischern durch-
gefiihrt. Praktisch jedes dieser Gerite ist hierfiir geeignet, und hiufig trittin ihnen
auch eine unbeabsichtigte Agglomeration auf. Da die Bewegung der im Apparat
befindlichen Partikeln weniger von den Kohisionseigenschaften des Pulvers als
vielmehr von der Titigkeit des Mischorgans abhingt, ist eine bessere Kontrolle
des Agglomerationsvorgangs als bei der Rollagglomeration méglich.

Neben der in Abbildung 48 dargestellten Bauform werden auch trogférmige
Behilter eingesetzt, in denen eine mit Pflugscharen ausgeriistete, horizontal gela-
gerte Welle rotiert. Derartige Apparate eigenen sich auch zum kontinuierlichen
Betrieb, weil hier ein engeres Verweilzeitspektrum erreicht werden kann. Da das
Pulver in einem Guitbett vorliegt, hingt die Porositit der erzeugten Agglomerate
stark von der Mischintensitit ab. Zur Erzeugung pordser, gut dispergierbarer
Agglomerate sind niedrige Mischintensititen und eine langsame, méglichst gleich-
miflige Befeuchtung erforderlich, was sich entsprechend negativ auf die Kapazitit
derartiger Apparate auswirkt.

Eine fiir die Erzeugung gut dispergierbarer Agglomerate durchaus geeignete
Bauform stellen die Hochgeschwindigkeitsmischer dar, wie z.B. der sogenannte
Schugi-Mischer. In diesem kontinuierlich arbeitenden Apparat (siche Abbildung
4-10, aus CAPEs, 1980) konnen bei geringer Feuchtigkeitszugabe Agglomerate
mit glinstigen Instanteigenschaften hergestellt werden, da aufgrund der hohen
Mischintensitit eine gleichmifige Befeuchtung gewihrleistet ist. Gleichzeitigkann
die Agglomerationswirkung iiber den Mengenstrom des Pulvers so eingestellt
werden, dafd keine Agglomeration im Gutbett, sondern in einem stark verwirbel-
ten Fest-fliissig-Aerosol stattfindet. Die Verwendung als Vorstufe eines Strahl-
agglomerationsapparats mit dem Ziel der Herstellung schnell dispergierbarer
Produkte ist jedoch insofern nicht empfehlenswert, als auch in diesem Gerit eine
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Abbildung 4-10: Schematische
Darstellung eines kontinuier-
lichen Schugi-Schnellmischers
(aus PretscH, 1991). Die Misch-
kammer besteht aus flexiblem

Material und ist mit Walzen
zum Bewegen der Kammer-
wand versehen, da auf dieser
im Betrieb Ablagerungen auf-

treten kénnen.
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Abrollbewegung der Agglomerate an der Wand des Apparats eine enge Poren-
groflenverteilung bewirke. Im allgemeinen ist es mit einem Schugi-Mischer nicht
moglich, besonders porsse Voragglomerate zu erzeugen, bei denen eine Nach-
verfestigung im Dampfstrahl sinnvoll ist.

Wenn Mischagglomeratoren zur Erzeugung von porssen Voragglomeraten
eingesetzt werden sollen, ist wohl den kontinuierlich arbeitenden Varianten der
Vorzug zu geben. Denkbar ist beispielsweise der Einsatz von langgestreckten
Pflugscharmischern, bei denen der Feststofftransport durch den Neigungswinkel
des Apparats von der Titigkeit des Mischorgans entkoppelt werden kann. Auf
diese Weise wire bei entsprechend niedrigen Drehzahlen und gleichmifiger Be-
feuchtung (z.B. mit feuchter Luft) eine schonende Agglomeration méglich.

Antrieb
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|
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415 Sintern

Wie in Kapitel 2 erwihnt, ist das Sintern bei zahlreichen Produkten anwendbar,
sofern diese die Sinterbedingungen ohne Schidigung vertragen. Sintern beruht
auf diffusivem Stofftransport iiber die feste Phase, die Phasengrenzfliche oder die
Gasphase an die Kontakestellen der Primirpartikeln. Dementsprechend ist die
Sintergeschwindigkeit stark temperaturabhingig. Prinzipiell kdnnen durch Sintern
Agglomerate mit hoher Porositit (bis zur Schiittporositit des Pulvers) hergestellt
werden, deren Festigkeit iiber die Sinterzeit beeinflufSbar ist.

Schiittungen von Zuckerpartikeln kénnen durch Sintern erheblich verfestigt
werden, wobei aber im Fall von Saccharose entweder unvertretbar lange Behand-
lungszeiten oder Briunungsreaktionen in Kauf genommen werden miissen. Bei
niedriger schmelzenden Substanzen kann dies eventuell vermieden werden. Tech-
nisch interessant ist das Sintern erst bei Temperaturen oberhalb 24 des absoluten
Schmelzpunkts des Feststoffs, wobei jedoch bei Vorversuchen mit Saccharose erst



bei deutlich hoheren Temperaturen ein signifikanter Effekt zu beobachten wat
Wenn sehr kurze Behandlungszeiten im Sekundenbereich gefordert sind, kann
die Verbindung der Partikeln jedoch vermutlich nur durch oberflichliches An-
schmelzen der Partikeln und nicht durch Sintern erzielt werden.

Fiir Lebensmittel- und Pharmaprodukee diirfte das Sintern allgemein nicht
von Interesse sein, da die Sinterbedingungen die thermische Zersetzung und den
Verlust fliichtiger Inhaltsstoffe begiinstigen. Insbesondere eine Kombination mit
der Dampfstrahlagglomeration, deren Hauptvorteil in der geringen Wirme-
belastung des Produkts besteht, erscheint daher nicht sinnvoll.

4.2 Experimente zur Voragglomeration

Experimente zur definierten Erzeugung von Voragglomeraten wurden mit unter-
schiedlichen Geriten durchgefiihrt, das Wilzdruckkompaktieren stand jedoch
im Vordergrund. Die Experimente dienten dazu, die Méglichkeiten der Beeinflus-
sung der Agglomeratgrofle bei der Wilzdruckagglomeration zu ermitteln, sowie
zur Beurteilung der grundsitzlichen Eignung anderer Agglomerationsmethoden.

Die einzige quantitative Mef8grof3e dieser Versuchsreihe war die Partikelgrs-
e, bzw. die Partikelgrofenverteilung der erzeugten Agglomerate. Andere Eigen-
schaften, z.B. die Porositit, konnten nicht untersucht werden, da die Agglomerate
zu empfindlich waren, um aufgefangen zu werden. Die mit den verschiedenen
Dosiergeriten voraussichtlich zu erzielenden Durchsitze sowie Erfahrungen hin-
sichdich der Betriebssicherheit waren Randergebnisse der Experimente.

Die in Kapitel s beschriebenen Versuche zum Einfluf§ der Srémungsverhltnisse
in der Dampfzone der Strahlagglomerationsanlage lassen allerdings auch qualitative
Riickschliisse auf die Stabilitit der Trockenagglomerate zu. Hierbei wurden ver-
gleichende Messungen mit einer Vibrationszuteilrinne und dem nachfolgend
beschriebenen Wilzdruckkompaktierer durchgefiihrt.

Die Voragglomeration eines Pulvers nach den hier vorgestellten Verfahren
setzt voraus, daf§ das Material kohisiv ist. Bei den verwendeten Sacchariden hingt
das Kohisionsverhalten stark vom Wassergehalt ab. Es wurden daher auch eine
Reihe von begleitenden Experimenten durchgefiihrt, um das Verhalten der Sub-
stanzen bei unterschiedlichen Wassergehalten zu studieren und Zusammenhinge
mit der Entstehung von Voragglomeraten zu finden.

4.2.1 Vorversuche zur Beeinflussung der Haftkrafte im Pulver

In fritheren Untersuchungen (siche Abschnitt 2.2.2) hatten sich hiufig Schwierig-
keiten bei der Reproduzierbarkeit der Pulverzufuhr gezeigt, deren Ursache die von
den Lagerbedingungen und vom Zustand der Raumluft abhingige Kohisions-
neigung der Versuchsmaterialien war. Zu Beginn der hier vorgestellten Versuche
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Abbildung 4-11: Schematische
Darstellung der Probenkondlitio-
nierung in einem als Sorbostat
verwendeten Trockenschrank.
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wurde daher in den meisten Fillen mit vakuumgetrockneten Pulvern gearbeitet,
um einen definierten Ausgangszustand zu gewihrleisten.

Auf diese Weise wurde zwar eine gute Reproduzierbarkeit der Agglomerati-
onsversuche erreicht, insbesondere bei Saccharose erwies sich dieses Vorgehen
jedoch als unbefriedigend, da die Neigung des feindispersen Pulvers zur Trocken-
agglomeration unter diesen Bedingungen stark nachlief3.

Es wurde daher nach Maglichkeiten gesucht, die Kohision der Versuchs-
materialien, und damit ihre Neigung zur Trockenagglomeration, definiert zu
beeinflussen. Als einfachste Méglichkeit bot sich hier die Einstellung des Wasser-
gehalts an, der iiber die Sorptionsisothermen mit der Lagertemperatur und der
Wiasseraktivitit verkniipft ist (LonciN und WEISSER, 1977). Der Effekt der Lage-
rung unter bestimmten Bedingungen wurde mit den in den Abschnitten 3.1.3 und
3.1.4 beschriebenen Methoden iiberpriift.

Bestimmung des Widerstands gegen
einen eindringenden Prifkorper

Mit der in Abschnitt 3.1.3 beschriebenen Findriickapparatur wurden kleine Pro-
ben von Fructose, Saccharose und Xylitol daraufhin untersucht, ob sich durch
Lagerurg unter definierten Bedingungen (Konditionierung) die Haftkrifte im Pulver
gezielt beeinflussen lassen.

Das gemahlene und von Partikeln iiber 140 um getrennte Ausgangsmaterial
wurde zur Konditionierung in die in Abbildung 3—7 dargestellten Probengefif3e
gefiillt und mehrere Tage in Sorbostaten gelagert. Als Sorbostaten dienten hierbei
temperaturgeregelte Trockenschrinke, in denen die Wasseraktivitit mit gesittig-
ten willrigen Losungen unterschiedlicher Salze auf bestimmten Werten gehalten

wurde (siche Abbildung 4-11).

T, p. a,, = konst.

25,0 °C
Pulver

gesattigte Salzldsung mit Bodensatz ' \ *
.

Unmittelbar nach Entnahme aus dem Sorbostaten wurden mit jeder der kondi-
tionierten Proben zehn Eindriickversuche mit einer zylinderférmigen Sonde von
2 mm Durchmesser durchgefiihrt. Die gemessenen Kraft-Weg-Kurven wurden
gemittelt und durch eine geeignete empirische Funktion angenihert, um die Dar-
stellung zu vereinfachen.

Abbildung 4-12 zeigt Meflergebnisse fiir Saccharoseproben, die bei fiinf ver-
schiedenen Wasseraktivititen konditioniert wurden. Beim Eindringen des Priif-



korpers in die Pulverschiittung (Punkt 0/0) ist ein mehr oder weniger steiler An-
stieg der Eindringkraft zu beobachten. Im weiteren Verlauf schlief3t sich in den
meisten Fillen (siche auch Abbildungen 4-13 und 4-14) ein Bereich an, in dem
die Kraft langsamer steigt, bis der Priifkorper die Nihe des Gefiflbodens erreicht.
Der schnelle Anstieg der Kurven in diesem Bereich des Diagramms ist nicht sehr
aussagekriftig, weil hier die undefinierte Verdichtung des Pulvers gegen den Gefif3-

boden gemessen wird.
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Die Verldufe der Kraft-Weg-Kurven werden mit wachsendem ay-Wert steiler,
d.h. die Verfestigung des Pulvers nimmt zu. Dies ist bei den niedrigen ay-Werten
nicht ganz klar zu erkennen, doch die Kurven fiir ay, = 0,53 und aw = 0,58 setzen
sich deutlich ab. Wie sich bei spiteren Experimenten herausstellte, kann Saccharose
bei sorgfiltiger Kontrolle in Atmosphiren bis zu aw = 0,75 konditioniert werden.
Voraussetzung ist allerdings, dafl dem frisch gemahlenen Material in einer Vor-
konditionierungsphase im Vakuumtrockenschrank zuerst alle Feuchtigkeit ent-
zogen wird, die in den wihrend des Mahlens entstehenden amorphen Schichten
enthalten ist. Auf die Notwendigkeit dieser Konditionierung von gemahlenem
Zucker weist bereits RoTH (1975) hin.

Die Kraft-Weg-Verldufe fiir Fructose zeigen einen dhnlichen Verlauf wie die
Kurven fiir Saccharose (siche Abbildung 4-13). Allerdings setzt sich bereits die
Kurve fiir ay = 0,44 deutlich nach oben ab. Bei ay = 0,53 ist die Schiittung schon
weitgehend verfestigt und die Niherungskurve entartet zu einer steilen Geraden.
Pulverférmige Fructose zeigt also insgesamt bei gegebener Wasseraktivitit stirkere
Kohision als Saccharose. Eine mégliche Erklirung hierfiir ist die Sorptions-
isotherme von Fructose, die oberhalb derjenigen von Saccharose verlduft (siche
Anhang II). Bei gleichem ay-Wert enthilt demnach Fructose mehr Wasser als
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Abbildung 4-12: Kraft-Weg-
Kurven fir das Eindringen
eines 2 mm durchmessenden,
zylindrischen Prifkdérpers in
konditionierte Saccharose.
Aus zehn Versuchen gemittelte,
approximierte Kurven und ein-
zelne MeBwerte mit Standard-
abweichung. Temperatur bei
Versuchsdurchfihrung 25 °C.
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Voragglomeration Saccharose. Sobald die sich auf den Partikeln bildenden Lésungshiillen frei-

bewegliche Oberflichen haben, verstirkt der Mechanismus der Fliissigkeits-
briickenbildung die Haftkrifte erheblich (vergl. Kapitel 2).
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Das Diagramm fiir Xylitol (siche Abbildung 4-14) zeigt unerwarteterweise bereits
bei niedrigen ay-Werten eine schr starke Verfestigung des Pulvers. Es wurden
héhere Eindringkrifte als bei Fructose gemessen.
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abweichung. Temperatur bei 0 1 2 3 4 5
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DieTatsache, daf§ die Sorptionsisotherme von Xylitol unterhalb der von Fructose
verlduft, liflt den Schlufd zu, daf§ der Wassergehalt nicht der einzig ausschlagge-
bende Einfluflfaktor fiir die Verfestigung des gemahlenen Pulvers wihrend der
Konditionierung ist.

Die gemessenen Kraft-Weg-Kurven wurden mit der folgenden empirischen
Gleichung angenihert, die bei allen Versuchen geeignet war, den Kraft-Weg-Ver-
lauf im gesamten Mef3bereich gut zu beschreiben (F = Eindriickkraft, x = Ein-

dringweg):

F=a [{—e %) +a, @ (Cal)

Es handelt sich hierbei um eine Gréflengleichung, deren Parameter fiir die Weg-
einheit mm und die Krafteinheit cN ermittelt wurden.

Um die in den Abbildungen 412 bis 4-14 dargestellten Niherungskurven fiir
Saccharose, Fructose und Xylitol untereinander vergleichen und mit dem Verhal-
ten der Stoffe bei der Voragglomeration in Beziechung setzen zu kdnnen, wurde
die Kurvensteigung am Koordinatenursprung berechnet. Diese ergibt sich nach
Ableiten von Gleichung 4-1 und Einsetzen von x = 0 zu:

dF

—  =a,@+aR™ (4-2)
dx(

x=0)

Abbildung 4-15 zeigt die berechneten Werte von df/dx; - , als Funktion der Wasser-
aktivitiit, bei der das Versuchsmaterial konditioniert wurde. Da fiir die Auftragung
die Einheit N - m™ gewihlt wurde, unterscheiden sich die Werte um den Faktor
10 von den nach Gleichung 4—2 berechneten Werten.
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Abbildung 4-15: Nach GI. 4-2
berechnete Anfangssteigungen
der Kraft-Weg-Kurven aus Ab-
bildung 4-12 bis 4-14.
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Ein Vergleich der in Abbildung 4—15 dargestellten Kurvenverliufe mit der Eig-
nung der Pulver fiir die Voragglomeration ergab, daf$ ein Wert von df/dx, -, von
100 N - m™ in etwa die Grenze fiir eine Verarbeitung mit dem Wilzdruckkom-
paktierer (siche Abschnitt 4.2.2) darstellt. Bei héheren Werten — hervorgerufen
durch eine zu hohe Wasseraktivitit im Sorbostaten — verfestigt sich das Pulver
wihrend des Konditionierens stark, was sich darin duflert, daf$ der Priifkorper
kaum noch eindringen kann.

Falls das Pulver nicht durch Wilzdruckkompaktieren, sondern auf einer
Vibrationsférderrinnevoragglomeriert wird (siche Abschnitt 4.2.3), mufd bei deut-
lich niedrigeren Gutsfeuchten bzw. Wasseraktivititen gearbeitet werden. Der Wert
von df/dx, -, liegt hier eher in der Gréflenordnung von 10 N - m™.

Auf der Grundlage der Ergebnisse der Eindriickversuche war es méglich, fiir die
folgenden Versuchsreihen zur Voragglomeration geeignete Konditionierungsbe-
dingungen fiir Saccharose, Fructose und Xylitol auszuwihlen. Die Methode der
Pulverbefeuchtung in modifizierten Trockenschrinken (siche Abbildung 4-11) er-
laubte die Konditionierung des Versuchsmaterials im kg-Maf3stab.

Die definierte Beeinflussung der Kohisionsneigung ermdglichte es auch, die
Abhiingigkeit der Trockenagglomeratbildung von den im Pulver herrschenden
Haftkriften mit verschiedenen Dosiergeriten unter Einsatz der drei hauptsichlich
interessierenden Modellsubstanzen zu studieren. Ansonsten wire die Verwen-
dung anderer, von der Praxis der Lebensmittel- oder Pharmatechnik weiter ent-
fernter Modellsysteme erforderlich gewesen.

Fazit der Eindriickversuche ist, daf§ Xylitol bei gegebener Wasseraktivitit die
stirksten interpartikuldren Haftkrifte zeigt, gefolgt von Fructose und Saccharose.
Bei den in den Abschnitten 4.2.2 und 4.2.3 beschriebenen Experimenten zur
definierten Voragglomeration konditionierter Pulver zeigte sich, daf§ Saccharose
in einem weiten ay-Bereich konditioniert und gehandhabt werden kann, wih-
rend bei den beiden anderen Substanzen iiblicherweise Wasseraktivititswerte von
0,4 bis 0,5 nichtiiberschritten werden diirfen. Bei htheren Temperaturen kénnte
sich dieses Problem noch verschirfen, da Fructose (wie Saccharose) mitsteigender
Temperatur bei gegebenem ay-Wert mehr Wasser adsorbiert (Anomalie der
Sorptionsisothermen, vergl. LoNcIN und WEISSER, 1977) und sowohl Fructose als
auch Xylitol deutlich niedrigere Schmelzpunkte als Saccharose besitzen.

Messung der Zugfestigkeit geringverdichteter
Pulverschiittungen

Die Messungen mit der in Abschnitt 3.1.4 beschriebenen, modifizierten Zugtisch-
apparatur lieferten, wie bereits erwihnt, eher qualitative Aussagen {iber das Ver-
halten der Pulver. Es wurden Versuchsserien mit gemahlener Saccharose, Fructose
und Xylitol durchgefiihrt (GEorGEscu, HoGEkamp und SCHUBERT, 1996).



Prinzipiell zeigten sich die erwarteten Abhingigkeiten der Zugfestigkeit von be-
stimmten Einfluflgréflen: Die Zugfestigkeit stieg bei allen durchgefiihrten Vers-
suchsserien mit dem Wassergehalt des Materials und mit dem Verdichtungsdruck
an (siche Abbildung 4-16).
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Es zeigten sich auflerdem auch reproduzierbare Unterschiede zwischen den drei
Versuchsmaterialien, die jedoch wegen unterschiedlicher PartikelgrofSenverteilun-
gen nicht quantitativ ausgewertet wurden. Generell lag die Zugfestigkeit von Saccha-
roseschiittungen bei gegebenem Wassergehalt deutlich niedriger als bei den beiden
anderen Stoffen, obwohl hier die kleinste mittlere Partikelgrofie vorlag. Die héch-
sten Zugfestigkeiten wurden mit Fructose gemessen.

Als unbefriedigend erwies sich erstens, daf§ die Messungen aufgrund der Kon-
struktion der Versuchsapparatur nicht bei vorgegebener Porositit der Schiittungen
durchgefiihrtwerden konnten. Zweitens war es aus konstruktiven Griinden eben-
falls nicht méoglich, Prefldriicke in der Gréflenordnung der Driicke in der
Verdichtungszone des hauptsichlich fiir die Agglomerationsversuche eingesetz-
ten Wilzdruckkompaktierers aufzubringen. Drittens wire fiir eine Messung frei
von zufilligen Umgebungseinfliissen die Durchfiihrung aller Arbeitsginge unter
kontrollierter Atmosphire erforderlich.

Aus diesen Griinden haben die Mef8ergebnisse der Zugversuche nur qualitativen
Charakter und ergaben dementsprechend keine neuen Gesichtspunkte. Die im
Eindriickversuch gewonnenen Erfahrungen und die Beobachtungen bei der Vor-
agglomeration der verschiedenen Pulver mit unterschiedlichen Dosiergeriten
wurden jedoch grundsitzlich bestitigt.

Experimente zur
Voragglomeration

Abbildung 4-16: Zugfestigkeit
einer ungefdhr 5 mm hohen
Schicht aus gemahlener, kon-
ditionierte Fructose bei unter-
schiedlichen Wassergehalten
als Funktion des Verdichtungs-
drucks (Mittelwerte aus 5 Mes-
sungen und Ausgleichskurven).
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Voragglomeration

Abbildung 4-17: Haftkraft von

annédhernd monodispersen,

etwa 70 Um durchmessenden
Saccharose-, Fructose- und Xyli-
tolpartikeln an Glas, bezogen
auf die Gewichtskraft. Mittel-
werte aus 2 Versuchsserien
und Ausgleichsgeraden. Fest-

stoffdichte = 1.600 kg - m’3,

relative Luftfeuchte wéhrend

I00

der Versuche = 0,4.

Messung der Haftkraft von Einzelpartikeln
an einem Glassubstrat

Zur Bestimmung der Hafteigenschaften einzelner Partikeln der drei Versuchs-
materialien Saccharose, Fructose und Xylitol wurden fiir jede Substanz zwei Serien
von Zentrifugierversuchen nach der in Abschnitt 3.1.4 beschriebenen Methode an
der TU Freiberg durchgefiihrt. Der Einfluff unterschiedlicher Wassergehalte soll-
te dabei durch Konditionieren des Versuchsmaterials bei unterschiedlichen Wasser-
aktivititen ermittelt werden.

Wie sich erst bei der Auswertung zeigte, wiire jedoch eine grofSere Zahl von
Versuchen erforderlich gewesen, um quantitative Aussagen iiber die Haftneigung
der untersuchten Substanzen machen zu kénnen. Wihrend der Experimente stand
auflerdem kein Gerit zur Bestimmung des Wassergehalts zur Verfligung, so daf§
die gemessenen Haftkrifte, bzw. Mittelwerte der Haftkraftverteilungen, nur als
Funktion der Wasseraktivitit im Konditionierungsgefif aufgetragen werden

konnen (siche Abbildung 4-17).
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Bedauerlicherweise lagen die Ergebnisse fiir Fructose (hier nicht dargestellt), ab-
geschen vom Mef3wert fiir vakuumgetrocknetes Pulver, in keiner Weise den Er-
wartungen entsprechend. Die im Vergleich zu den beiden anderen Stoffen sehr
viel hoheren Haftkrifte der Xylitolpartikeln iiberraschen ebenfalls. Nur tendenziell
stimmt dieses Ergebnis mit den Eindriickversuchen an konditionierten Pulver-
proben iiberein, bei denen ebenfalls fiir Xylitol die hochsten Krifte gemessen
wurden (s.0.). Bei Saccharose und Xylitol steigt die Haftkraft erwartungsgemaf3
mit der Wasseraktivitit, und damit dem Wassergehalt an.



Abgesehen von der Mglichkeit einer fehlerhaften Probenkonditionierung ist zu
beriicksichtigen, daf§ die Zentrifugierversuche zeitaufwendig waren. Falls die kon-
ditionierten Partikeln je nach Substanzart wihrend eines Versuchs verschieden
schnell auf die Umgebungsatmosphire reagierten, konnte dies zu nicht nach-
vollziehbaren Ergebnissen fithren.

4.2.2 Walzdruckkompaktieren

Fiir die aufgrund der Erfahrungen mit der Strahlagglomerationsapparatur von
ScHUCHMANN (1993) neukonstruierte Technikumsanlage wurde eine zuverlissige,
reproduzierbar einzustellende Dosiereinrichtung benétigt. Zu diesem Zweck wurde
bei den ersten Versuchen ein kleines Silo mit einer Austragshilfe aus zwei gegen-
sinnig rotierenden Moosgummiwalzen verwendet. Dieses Gerit erzeugte den ge-
wiinschten, gleichmifligen Pulvermassenstrom. Meflergebnisse wiesen auflerdem
auch auf eine definiertere Trockenagglomeration des Versuchsguts hin als z.B. bei
einer Vibrationszuteilrinne.

Darauthin wurde eine groflere Ausfithrung dieses Gerits als Niederdruck-
Walzenkompakderer gebaut. Mit diesem Gerit wurden einerseits Agglomerations-
versuche in der Strahlagglomerationsanlage durchgefiihrt, es wurde jedoch auch
zum Studium der Trockenagglomeratbildung unterschiedlicher Pulver bei vari-
ierendem Wassergehalt verwendet. Im folgenden wird dieses Gerit auch als
» Walzendosiergerit" bezeichnet.

Beschreibung des verwendeten Kompaktierers

Das in Abbildung 418 dargestellte Walzendosiergerit verfiigt iiber zwei Walzen
von 80 mm Durchmesser und 130 mm Linge. Die Walzenmiintel sind auswechsel-
bar, bei den hier vorgestellten Versuchen waren jedoch ausschliefllich angerauhte
Aluminiummantel mondert (Diagonalriffdung 0,5 mm Tiefe). Eine der Walzen
ist verschiebbar gelagert und wird mit einer Anprefkraft von etwa 500 N gegen
einen verstellbaren Anschlag gedriickt. Die Position dieses Anschlags legt die lichte
Weite des Walzenspalts im Bereich zwischen 0,5 und 4 mm fest.

Im Normalbetrieb wird der zwischen den Walzen eingezogene Pulverstreifen
beim Durchgang bis auf die eingestellte Spaltweite verdichtet. Bei sehr kohisivem
Material weicht allerdings die Loswalze seitlich aus, wenn die zur Verdichtung
erforderliche Kraft grofler als die Federkraft ist. In diesem Fall wird das Material
weniger stark kompakdtiert.

Die verschiebbare Lagerung einer Walze dient also bei dieser Konstruktion
hauptsichlichzum Schutz des Antriebs (stark untersetzter Gleichspannungsmotor)
vor Uberschreiten des maximal zulissigen Drehmoments. Festwalze und Los-
walze sind iiber Zahnrider direkt gekoppelt, so dafs sie stets mit exake gleicher
Drehzahl rotieren.

Experimente zur
Voragglomeration
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Voragglomeration

Abbildung 4-18: Fotografie des
fur die Agglomerationsversuche
hauptsachlich verwendeten Walz-
druckkompaktierers (Funktions-
prinzip siehe Abbildung 4-2).
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Das Pulversilo hat ein Volumen von etwa 2,5 1 und ist mit einem Unwuchtantrieb
ausgeriistet, um auch schlechtflieende Materialien handhaben zu kénnen. An
der Auslauféffnung befinden sich verschiebbare Verlingerungen der Silowinde.
Es handelt sich dabei um PTFE-Scheiben, mit deren Hilfe die Breite des Auslaufs
reduziert werden kann, ohne den Anstellwinkel der Silow#inde zu verindern oder
ein FlieShindernis aufzubauen. Die Breite des Auslaufs wurde bei den Versuchen
iiblicherweise auf 8—10 mm eingestellt.

Zur Bestimmung des Massenstroms des Pulvers dient eine DMS-Wigezelle
des Typs PW 2-2 der Firma Hottinger Baldwin MefStechnik. Das Pulversilo ist mit
Kugelkifigen aufzwei Fiihrungsstiben vertikal reibungsfrei verschiebbar gelagert.
Sein Gewicht wird iiber ein Einpunkdager auf die Wigezelle abgeleitet. Diese
Anordnung erméglicht es, das Gewicht der Pulvervorlage auch bei laufendem
Unwuchtantrieb zu messen und aus einem Schreiberprotokoll den Massenstrom
zu ermitteln.

Der drehzahlregulierbare Antrieb des Gerits erlaubt Umfangsgeschwindig-
keiten der Walzen bis etwa 0,45 m - s". Bei dieser Umfangsgeschwindigkeit ergibt
sich bei 3 mm Spaltbreite und 10 cm Spaltlinge ein theoretischer Volumenstrom
von 0,5 m?- h™. Miteiner Porositit des Pulvers an der engsten Stelle des Spalts von
0,5 wire hierbei fiir Saccharose (Feststoffdichte =1.600 kg - m™) ein Massenstrom
von 400 kg - h™ méglich.

Die charakteristische Umfangsgeschwindigkeir der Walzen, bei der die Flieh-
beschleunigung an der Mantelfliche gleich der Erdbeschleunigung ist, liegt bei
0,63 m - s". Unterhalb dieser Umfangsgeschwindigkeit ist der Feststoffdurchsatz
der Umfangsgeschwindigkeit annihernd proportional (LuBJUHN, 1992), so daf§
unabhingig vom eingestellten Durchsatz in etwa die gleiche Verdichtung erreicht
wird. Bei den in diesem Kapitel vorgestellten Versuchen zur Trockenagglomeration
wurden nur Massenstrome < 180 kg - h™ eingestellt.



Betriebsverhalten des Kompaktierers Experimente zur
Voragglomeration
Eine Serie von Vorversuchen (siche Abbildungen 4-19 und 4—20) diente zur Klirung
der Frage, ob die Partikelgrolenverteilung der erzeugten Trockenagglomerate vom
Ortder Entstehung (in Walzenlingsrichtung) und vom eingestellten Pulvermassen-
strom abhiingt. Bei allen Versuchen wurde mit gemahlener, vakuumgetrockneter
Saccharose gearbeitet. Der sehr geringe Wassergehalt des direkt nach Entnahme
aus dem Trockner verarbeiteten Pulvers ist der Grund dafiir, daf§ die Trockenag-
glomerate relativ klein waren. Dies wird jedoch durch den Vorteil der bei allen
Versuchen weitgehend gleichen Hafteigenschaften der Partikeln ausgeglichen.
Es wurden zunichst drei Teilmassenstrome an unterschiedlichen Stellen ent-
lang der halben Walzenlinge untersucht: am Walzenrand (5 % der Gesamtwalzen-
linge), bei ¥4 der Gesamtwalzenlinge und in der Mitte der Walzen.
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Aus den in Abbildung 4-19 dargestellten Volumensummenverteilungen geht her-
vor, dafd wenn iiberhaupt nur ein sehr geringer Ortseinfluf§ vorliegt. Tendenziell
scheinen in der Walzenmitte etwas groflere Agglomerate zu entstehen. Da die
Unterschiede zwischen den drei Kurven jedoch noch im Bereich der Mefigenauig-
keit liegen, wird im folgenden davon ausgegangen, daf§ an jedem Ort entlang der
Horizontalausdehnung des Pulverschwarms die gleiche Partikelgroflenverteilung
vorliegt. Bei den Modellrechnungen zur Agglomeration (siche Abschnitt 5.4) wird
diese Annahme ebenfalls zugrundegelegt.

Messungen der Trockenagglomeratgrofie bei verschiedenen Pulvermassen-
strdmen zeigten ebenfalls keinen signifikanten Einfluf§ dieses Parameters im un-
tersuchten Bereich (Massenstrome bis 180 kg - h™). Dies bestitigte die Annahme,
daf die Umfangsgeschwindigkeiten der Walzen so weit unterhalb des kritischen
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Voragglomeration

Abbildung 4-20: PartikelgréBen-
verteilungen von Saccharose-
Trockenagglomeraten bei drei
verschiedenen Dosiergeschwin-
digkeiten des Kompaktierers.
MeBmethode: Bildanalyse.

Abbildung 4-21: PartikelgréBen-
verteilungen von unterschiedlich
fein gemahlener Saccharose
(Puderzucker:Handelsprodukt).
MeBmethode: Laserbeugung.
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Bereichs lagen, daf stets unter gleichen Einzugsbedingungen gearbeitet wurde.
Abbildung 4—20 zeigt die entsprechenden Versuchsergebnisse.
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In Abbildung 421 sind die Partikelgroflenverteilungen unterschiedlich fein
vermahlener Saccharoseproben dargestellt. Versuche mit diesen Pulvern dienten
zur Untersuchung der Abhingigkeit der Trockenagglomeratgrofie von der Grof3e
der Primirpartikeln.
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Puderzucker wurde als handelsiibliche Ware von der Firma Siidzucker bezogen. Experimente zur
Die beiden anderen Pulver wurden durch Mahlen von kristalliner Saccharose Voragglomeration
(Streuzucker, Ausgangspartikelgréfle =o,8 mm) und Absieben mit der angegebe-
nen Siebmaschenweite hergestellt. Es handelt sich also um sehr dhnliche Pulver,
die sich nur im Gehalt an Partikeln zwischen 140 und 280 um unterscheiden.

Nach Rumpr (Gleichung 2—12) gilt, daf$ bei gegebener Porositit und gegebener
Haftkraft je Kontakestelle die Zugfestigkeit eines Haufwerks umgekehrt propor-
tional zum Quadrat der Partikelgrof3e ist. Die Haftkrifte miissen superponierbar
sein, was bei Anwesenheit adsorbierter Fliissigkeitsschichten auch fiir Trockenag-
glomerate niherungsweise gilt (s. Abschn. 2.1.3). Die Haftkraft wiederum ist in
vielen Fillen (theoretisch) proportional der Partikelgrofle. Daraus folgt, daff die
Zugfestigkeit eines Haufwerks mit fallender Partikelgrofie im Modellfall proportio-
nal zunimmt. Wie dieser Zusammenhang tatsichlich aussieht, kann allerdings fiir
reale Stoffsysteme nicht vorhergesagt werden. Unter der Annahme, daf§ die Grof3e
der im Walzendosiergerit entstehenden Trockenagglomerate von der Zugfestigkeit
des zugefiihrten Schiittguts abhiingt, kann erwartet werden, daf§ umso grofiere
Trockenagglomerate entstehen, je feindisperser das Ausgangsmaterial ist. Hierbei
wird unterstellt, daf§ sich bei der Verdichtung etwa gleiche Porosititen ergeben.

Die Versuche zur Trockenagglomeration unter Verwendung unterschiedlich
fein vermahlener Pulver zeigten in der Tendenz das erwartete Ergebnis. Abbil-
dung 422 zeigt Partikelgréflenverteilungen von Trockenagglomeraten, die bei
der Dosierung der drei Ausgangsmaterialien bei einer Spaltweite zwischen den
Walzen des Dosiergerits von 2 mm entstanden.
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Bei Verwendung von Puderzucker als Ausgangsmaterial ergaben sich deutlich
groflere Trockenagglomerate als bei den beiden anderen Pulvern, die praktisch
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Abbildung 4-23: PartikelgréBen-
verteilungen von Saccharose-
Trockenagglomeraten aus dem
Walzendosiergeréat fir unter-
schiedlich feines Aufgabegut
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(Walzenspaltweite 3 mm).
MeBmethode: Bildanalyse.

keine Unterschiede bei der Trockenagglomeratbildung zeigten. Dies war anhand
der PartikelgrofSenverteilungen der Pulver nicht erwartet worden und deutet darauf
hin, daf§ noch andere Faktoren, wie z.B. Primirpartikelform oder Lagerzeit von
Bedeutung fiir die Trockenagglomeration sind.

Aus diesen Ergebnissen wurde der Schluf§ gezogen, dafl sich kleinere Schwan-
kungen bei der Vorbereitung der selbstgemahlenen Pulverproben nicht auf die
Trockenagglomeration auswirken wiirden. Solche kleinen Schwankungen kénnen
beispielsweise durch unterschiedliche Miihlendurchsitze oder wetterabhiingige
Luftfeuchtigkeit beim Mahlen hervorgerufen werden.

Die Versuche zur Trockenagglomeration unterschiedlich feiner Pulver wurden
bei einer Spaltweite zwischen den Walzen des Dosiergerits von 3 mm wiederhols,
um auch einen méglichen Einflufl dieses Parameters abschitzen zu kénnen. Die
entsprechenden Partikelgrofenverteilungen der Trockenagglomerate sind in Ab-
bildung 423 dargestellt.
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Die durch Mahlen und Sieben aus grober Saccharose hergestellten Pulver zeigten
wiederum keinen signifikanten Unterschied bei der Trockenagglomeratbildung,
wihrend sich bei Verwendung von Puderzucker als Aufgabegut auch hier deutlich
grofiere Agglomerate bildeten. Die Unterschiede zwischen den Ergebnissen bei 2
und 3 mm Spaltweite sind nicht signifikant.

In allen Fillen lag der Durchmesser der Trockenagglomerate weit unter der
Breite des Spalts zwischen den Walzen. Daraus wurde geschlossen, daf§ zumindest
Pulver mit dhnlichem Kohisionsverhalten wie die untersuchten Proben unabhiingig
von kleineren Schwankungen der Spaltweite trocken agglomeriert werden kdnnen.
Im praktischen Betrieb kann sich der Spaltz.B. durch Belagbildung verengen. Bei
den folgenden Experimenten wurde die Spaltweite daher auf 3 mm eingestellt.



Nach Abschluf} der oben beschriebenen Vorversuche zum Betriebsverhalten des
Walzenkompaktierers sollten die nachfolgend vorgestellten Experimente kliren,
inwieweit sich unterschiedliche Wassergehalte bei Saccharose und anderen Stoffen
auf die Trockenagglomeration auswirken. Auf der Grundlage der Ergebnisse der
Eindriickversuche wurden fiir Saccharose, Fructose und Xylitol je vier unterschied-
liche Wassergehalte (siche Abbildung 4—24) in einem sinnvoll erscheinenden Be-
reich durch Variation der Konditionierungsbedingungen eingestellt.

Hieraus ergaben sich zwolf unterschiedliche Kombinationen aus Stoffart und
Wiassergehalt. Die zu agglomerierenden Pulverproben wurden durch Mahlen von
grobkristallinem Produkt und Absieben von Grobgutpartikeln = 140 pm herge-
stellt und mehrere Tage konditioniert.

Mitden konditionierten Pulvern wurden jeweils drei Kompaktierungsversuche
durchgefiihrt, die xso3-Werte der Partikelgroffenverteilungen der erzeugten
Trockenagglomerate bestimmt und gemittelt, um die Ergebnisse statistisch abzu-
sichern. Die gemittelten Werte sind in Abbildung 4—24 als Funktion des Wasser-
gehalts des Pulvers dargestellt. Diese Darstellungsweise wurde gewihlt, weil
iiblicherweise auch in einem praktischen Konditionierungsprozef§ der Wasser-
gehalt des Materials die entscheidende Mef8gréfie wire. Der Wassergehalt und die
Grofle der Primirpartikeln deszu agglomerierenden Pulvers wurden unmittelbar
vor Versuchsbeginn ermittelt.
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Die Lage der Mefpunkte in Abbildung 4—24 scheint anzudeuten, daf§ keine ein-
deutigen Unterschiede im Verhalten der drei Stoffe beziiglich des Zusammen-
hangs zwischen Trockenagglomeratgrofie und Gutsfeuchte existieren. Diese
Schluf§folgerung hat jedoch keinen Bestand, wenn die Partikelgrofienverteilung
der verwendeten gemahlenen Pulver in die Betrachtung miteinbezogen wird.

Experimente zur
Voragglomeration

Abbildung 4-24: x5, Werte
der PartikelgréBenverteilungen
von Saccharose-, Fructose- und
Xylitol-Trockenagglomeraten
aus dem Walzendosiergerét bei
Variation des Wassergehalts des
Aufgabeguts (mit Standard-
abweichungen der Abszissen-
und Ordinatenwerte). Betriebs-

temperatur 25 °C.
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Abbildung 4-25: Beispiele fir
PartikelgréBenverteilungen von
gemahlener Saccharose, Fruc-

tose und Xylitol als Aufgabegut
fr die Trockenagglomeration
mit dem Walzendosiergerat.

MeBmethode: Laserbeugung.
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Mittlere TrockenagglomeratgrofSen = 2 mm (grau unterlegter Bereich in Abbil-
dung 424 und 4-26) bei einem Walzenspalt von 3 mm sind kritisch zu betrach-
ten, da hier mit beginnender Schiilpenbildung zu rechnen ist.

Die oben beschriebenen Vorversuche hatten zwar ergeben, dafl geringfiigige
Schwankungen in der Partikelgréfie des Aufgabeguts keine signifikanten Unter-
schiede bei der Trockenagglomeration hervorrufen. Die Partikelgrofenverteilun-
gen der einzelnen Proben wichen jedoch bei dieser Versuchsserie teilweise erheblich
voneinander ab, sowohl bei der gleichen Substanz als auch insbesondere zwischen
Saccharose und den beiden anderen Zuckern. Ursache hierfiir sind zum einen
unterschiedliche Materialeigenschaften der Substanzen, zum anderen Schwan-
kungen der Mahlbedingungen (Wassergehalt des Mahlguts, Luftfeuchte und -
temperatur, Betriebstemperatur der Miihle usw.). Abbildung 4—25 zeigtdrei typische
Beispiele.
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Allgemein waren die Saccharoseproben deutlich feinkdrniger als die Fructose-
und Xylitolproben. Bei allen drei Versuchsmaterialien schwankten sowohl der
Mittelwert als auch die Breite der PartikelgrofSenverteilung des Ausgangsmaterials
von Experiment zu Experiment.

Es wurde daher der Versuch unternommen, die Ergebnisse der einzelnen
Experimente unter Beriicksichtigung der Dispersitit des eingesetzten Materials
darzustellen. Hierbei wurden folgende Annahmen getroffen:

- Die mittlere Haftkraft F sei der Primirpartikelgrofie x proportional.

- Die Zugfestigkeit o, im Agglomerat sei der mittleren Haftkraft £ proportional
sowie dem Quadrat der Primirpartikelgrofle x umgekehrt proportional,
0 o, 0x"



- Die mittlere Trockenagglomeratgrofie sei proportional a,, O xa Ox 7.

- Als mafSgebliche Primirpartikelgrofie x sei das vollstindige erste Moment der
q,-Verteilung des Partikelkollektivs M ; = x; ; (Sauter-Durchmesser) einzuset-
zen, vergl. Abschnitt 2.1.4.

Die Mefwerte aus Abbildung 4—24 wurden darauthin entsprechend umgerechnet,
wobei der hichste aufgetretene x; ,-Wert aller Versuche als BezugsgrofSe diente.
Der zu diesem Wert gehdrende Mef3punke behielt also den urspriinglichen Wert,
wihrend alle anderen Werte im Verhiltnis ihrer x; ,-Werte zum Bezugswert nach
unten korrigiert wurden. Das Ergebnis ist in Abbildung 426 dargestellt, wobei
den Mefpunkten aus Abbildung 4—24 die Resultate weiterer Experimente hinzu-
gefiigt wurden. Diese sind ebenfalls im Verhilenis ihrer x; ,-Werte zum Bezugs-
wert korrigiert.
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In Abbildung 426 sind die Meflwerte fiir die drei Versuchsmaterialien besser
voneinander abgegrenzt als in Abbildung 4—24. Ob tatséichlich — wie im Diagramm
gezeigt — die mittlere Grofle der Trockenagglomerate dem Wassergehalt des Pul-
vers proportional ist, mufd zwar aufgrund der Vielzahl méglicher Einflufgrolen
bezweifelt werden. Im Bereich zwischen 0,05 und 0,2 % Wassergehalt, der fiir
diese drei Substanzen auch von praktischer Bedeutung ist, ist dies— und damit die
Annahme, die Haftkraft sei dem Wassergehalt proportional — jedoch eine akzeptable
Niherung,

Die Tatsache, daf$ die Mefiwerte fiir Fructose bei 0,29 und 0,45 % Wasser-
gehalt aus diesem Schema fallen, kann mit der starken Haftung von Fructose an
den Mantelflichen der Walzen und der hiervon verursachten Verengung des Spalts
begriindet werden.

Experimente zur

Voragglomeration

Abbildung 4-26: Im Verhéltnis
der x; -Werte des Aufgabeguts
korrigierte xso 3-Werte der Parti-
kelgréBenverteilungen von
Saccharose-, Fructose- und Xyli-
tol-Trockenagglomeraten aus
dem Walzendosiergerét bei Va-
riation des Wassergehalts des
Aufgabeguts (mit Standard-
abweichungen der Abszissen-
und Ordinatenwerte, z.T. Einzel-
werte oder gemittelte Werte
ohne Standardabweichung in
Abszissenrichtung).
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Voragglomeration

Abbildung 4-27: Partikelgro-
Benverteilung der fir die Vor-
agglomerationsversuche mit
Dosierrinne, Schwingsieb und
Lochpresse verwendeten Fruc-
tose. MeBBmethode: Laserbeu-
gung. Néhrungsfunktion mit

67 %-Vertrauensbereich.

II0

Aus diesen Ergebnissen ist zu folgern, daf§ die drei untersuchten Stoffe sich in ihrer
Agglomerierbarkeit grundsitzlich unterscheiden, was durchaus plausibel erscheint.
Alle reagieren jedoch in dhnlicher Weise auf Verinderungen des Wassergehalts,
was — je nach Standpunkt des Betrachters — als Problem oder als Moglichkeit zur
gezielten Einfluffnahme gesehen werden kann. Im Bereich bis 0,2 % Wassergehalt
ist die mittlere Trockenagglomeratgréfie der Gutsfeuchte niherungsweise pro-
portional.

4.2.3 Andere Methoden zur Voragglomeration

Das Wilzdruckkompakdieren zur Erzeugung von pordsen Agglomeraten mit guten
Redispergiereigenschaften ist bislang nicht Stand der Technik. Industriell werden
zur Pulverdosierung in Instantisier- bzw. Agglomerieranlagen andere Apparate
eingesetzt. Daher wurden auch einige andere Dosiermethoden hinsichdich der
Trockenagglomeration des Aufgabeguts im Vergleich zum Wilzdruckkompaktieren
untersucht.

Konkret wurde die Trockenagglomeration mit einer Vibrationsférderrinne,
einem vertikal schwingenden Sieb und einer Lochpresse als mogliche Alternative
zum Walzendosiergerit untersucht. Als Versuchsmaterial diente gemahlene Fructose
mit unterschiedlichen Wassergehalten. Alle Versuchsergebnisse sind untereinan-
der direke vergleichbar, daalle in diesem Abschnitt vorgestellten Experimente mit
Aufgabegut von weitgehend identischer Partikelgrofle durchgefithrt wurden. Die
Partikelgréflenverteilung der verwendeten gemahlenen Fructose ist in Abbildung
4—27 dargestellt.
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Wie bei den Experimenten mit dem Walzendosiergerit war hauptsichlich die
Grofle der beim Dosiervorgang erzeugten Agglomerate von Interesse. Einige An-
gaben zur Porositit und zur Abriebfestigkeit von Agglomeraten finden sich je-
doch im Kapitel 5. Die Partikelgroflenverteilungen der Agglomerate wurden wie
bei den im vorigen Abschnitt beschriebenen Versuchen durch Bildverarbeitung
mit dem in Abschnitt 3.2.1 beschriebenen Videosystem bestimmt. Weitere Ge-
sichtspunkte waren der erzielbare Massenstrom sowie die Zuverlissigkeit der Gerite.
Alle Versuche wurden je dreimal durchgefiihrt und die Ergebnisse gemittelt.

Dosieren mit einer Vibrationsforderrinne

Die verwendete Vibrationsforderrinne transportiert das Material durch periodisch
aufeinanderfolgende Wurfbewegungen mit kleiner Amplitude. Die Rinne ist
schwingfihig gelagert und von rechteckigem Querschnitt. Sie wird durch Ein-
kopplung eines magnetischen Wechselfelds tiber eine Induktionsspule und einen
Eisenanker in Schwingung versetzt (siche Abbildung 4—28). Groflere Vibrations-
forderer, wie sie z.B. auch in Industrieanlagen eingesetzt werden, werden auch
iiber Exzenter angetrieben.

Die Forderleistung hiingt zum einen von Frequenz und Amplitude der
Schwingbewegung ab, zum anderen vom Massenstrom am Auslauf der Pulver-
vorlage. Die Schwingbewegung beeinflufit auch die Agglomeration der Pulver-
partikeln auf ihrem Weg entlang
der Forderrinne. Am Ende der
Rinne zerfillt die Schiittung in Ag-

glomerate bzw. Einzelpartikeln.

Forderrinne
Pulver

Eine typische Partikelgroflen-
verteilung von Trockenagglome-
raten, die durch Dosieren von
gemahlener Fructose mit der Vi- I_P
brationsrinne erzeugt wurden, ist
in Abbildung 429 dargestellt. Induktionsspule

Bei den hier vorgestellten Versuchen wurde eine Vibrationszuteilrinne des

Typs Retsch DRI000 mit einer 210 mm langen und 40 mm breiten Rinne einge-
setzt. Vorversuche ergaben, dafy nur unmittelbar vor Versuchsbeginn frisch

gemahlene Fructose reproduzierbare Ergebnisse lieferte. Konditioniertes Pulver
bildete schon im Auslauf der Vorlage unerwiinscht grofie Agglomerate, die die
Rinne unverindert passierten. Auch unkonditionierte Fructose, die frisch gemahlen
einige Minuten in einem Vorratsgefif$ bis zum Versuchsbeginn lagerte, lieferte
Ergebnisse mit grofier Streuung.

Daher wurden alle Versuche mit kleinen, unmittelbar vor Versuchsbeginn
gemahlenen Pulvermengen durchgefiihrt. Wegen der kleinen, fiir einen Bildanalyse-
versuch erforderlichen Menge wurde auf den Vorlagetrichter verzichtet und das
Pulver direkt im hinteren Teil der Rinne vorgelegt. Zur Begrenzung des Massen-
stroms und der Schiittungshshe wurde die Auslauthéhe aus dem Vorlagebereich

Experimente zur
Voragglomeration

Abbildung 4-28: Schematische
Darstellung der Funktionsweise
der verwendeten Vibrations-

férderrinne.
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Voragglomeration

Abbildung 4-29: Partikelgro-
Benverteilung von auf der Vibra-
tionsférderrinne entstandenen
Fructose-Trockenagglomeraten
(Auslauthdhe der Schdttung auf
8 mm begrenzt). Naherungs-
funktion mit 67 %-Vertrauens-

I12

bereich.

in den Férderteil der Rinne durch einen Schieber eingeschrinke, der senkrecht so
in die Rinne eingepafit war, dafl darunter nur eine lichte Héhe von 8 mm ver-
blieb. Bei einem Férderweg von 120 mm nach dem Schieber und Mittelstellung
der Antriebsregelung ergab sich ein Massenstrom von 13,5 kg - h™".
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Wie in Abbildung 429 zu erkennen ist, bildeten sich vergleichsweise grofie Trocken-
agglomerate, was aufgrund der kleinen im Pulver wirkenden Krifte zu erwarten
war. Das Partikelkollektiv enthielt kein Feingut unterhalb der fiir Instantproduk-
te kritischen Grenze von 0,2 mm. Aus den Versuchsergebnissen, die sich hinsicht-
lich der Empfindlichkeit beziiglich der Feuchte der Umgebungsluft und der Gefahr
der unkontrollierten Agglomeration mit fritheren Erfahrungen deckten, wurde
die Schlufffolgerung gezogen, dafi feindisperse Pulver bei Dosierung mit einer
Vibrationsforderrinne grofle, augenscheinlich sehr lockere Trockenagglomerate
bilden. Dieser Vorgang reagiert sensibel auf Schwankungen in der Kohisionsnei-
gung des Pulvers. Versuche mit Saccharose (hier nicht abgebildet) ergaben, ent-
sprechend den Erfahrungen mit dem Walzendosiergerit, kleinere mittlere
Agglomeratgrofien. Der breite Vertrauensbereich in Abbildung 4—29 ist auf die
Verwendung einer fiinfparametrigen Approximationsfunktion zuriickzufiihren.

Dosieren mit einem Schwingsieb

DieTrockenagglomeration im Schwingsieb oder -trog (vergl. Abschnitt 4.3 und
GenEeraL Foops CORPORATION, 1985) wird durch periodische vertikale Schwin-
gungen mit konstanter Amplitude bewirkt. Die Pulverschiittung wird dabei ver-
dichtet, und Agglomerate fallen durch die Maschen des Siebs bzw. Locher im



Trogboden. Vorversuche zeigten, dafl die jeweils giinstigste Amplitude von Fall zu
Fall bestimmt werden muf. Ist sie zu niedrig, werden kaum Agglomerate gebil-
det, und der Durchgang ist gering,. Ist sie zu hoch, werden entstehende Agglome-
rate durch die starke Vibration gleich wieder zerstort.

Alle hier vorgestellten Versuche wurden mit einer Vertikalsiebmaschine des
Typs Retsch VE1000 mit einem Priifsieb der Maschenweite 2,36 mm (DIN 4188)
durchgefiihrt. Bei dieser Maschine wird die Amplitude elektronisch geregelt. Um
einen hinreichend groflen Freiraum fiir die Videoaufnahmen der erzeugten Trok-
kenagglomerate zu haben, wurde das Sieb in eine speziell angefertigte Halterung
eingepafltund mitdieser in ¢ Pulver ¢
achtungszone fielen, ent-
hielt der Siebboden eine Siebmaschine © 0
Abdeckung, die das Austre- ' '

ten von Partikeln nurin einem Bereich von 10 mm - 80 mm (parallel zur Maschen-
laufrichtung des Siebgewebes) erlaubte.

die Maschine eingespannt

(siche Abbildung 4-30). Videokamera
Damit die Partikeln nurim
Tiefenschirfebereich der

Kamera durch die Beob-

Eswurden Versuche mit Fructose mitden Wassergehalten 0,11, 0,16 und 0,24 %
durchgefiihrt. Die Probe mit dem Wassergehalt o,11 % war frisch gemahlen und
unkonditioniert. In Abbildung 431 sind die — weitgehend identischen — Ergeb-
nisse dargestellt. Hier war die Gréfe der entstandenen Trockenagglomerate also
nicht vom Wassergehalt des Pulvers abhingig. Die mittlere Partikelgrofie betrug
etwa 60 % der Siebmaschenweite.
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Experimente zur
Voragglomeration

Abbildung 4-30: Schematische
Darstellung des Versuchsauf-
baus zur Trockenagglomeration
mit einem Schwingsieb.

Abbildung 4-31: PartikelgréBen-
verteilungen der im Schwingsieb
entstandenen fructose-Trocken-
agglomerate bei drei unter-
schiedlichen Wassergehalten
des Ausgangsmaterials.
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Voragglomeration

Abbildung 4-32: Schematische
Darstellung des Versuchsauf-
baus zur Trockenagglomeration

114

durch Lochpressen.

Bei der Versuchsdurchfiihrung zeigte sich eine Abhingigkeit des Durchsatzes vom
Wassergehalt des Pulvers. Die jeweils giinstigste Schwingungsamplitude mufSte
auf der Grundlage von Vorversuchen abgeschiitzt werden. Fiir den Wassergehalt
o,11 % wurde 0,2 mm, fiir 0,16 % 0,4 mm und fiir 0,24 % 0,6 mm gewihlt. Der
erzielbare Durchsatz war deutlich niedriger als bei der Vibrationsrinne und lag im
Bereich von wenigen kg - h™.

Problematisch war die Entstehung grofSerer und stabilerer Agglomerate, die
besonders bei héheren Wassergehalten beobachtet wurde. Diese Agglomerate blie-
ben als Riickstand auf dem Siebboden zuriick. Die Verwendung eines Schwing-
siebs bietet sich nach diesen Ergebnissen nur an, wenn die Entstehung solcher
Agglomerate vermieden werden kann. Der Wassergehalt des Pulvers darf hierzu
einen bestimmten, vermutlich produktabhingigen Wert nicht iiberschreiten.

Dosieren mit einer Lochpresse

Bei der im Rahmen dieser Arbeit eingesetzten Lochpresse wird das pulverférmige

Aufgabegut von einem schrigstehenden umlaufenden Schieber durch den perfo-

rierten Boden eines Gefifles gedriicke (siehe Abbildung 4-32). Die Reibung zwi-

schen Gefiflboden und Pulverschiittung fiihrt zu einer Verdichtung des Pulvers

und zum Aufbau von Druckspannungen,

Schieber\-¥—> unter deren Einfluf§ das Material durch

Videokamera L. die Locher der Perforation gedriickt und

Pulver dabei zu Agglomeraten geformt wird

(vergl. Abschnitt 4.1.2). Aufgrund der seit-

lichen Bewegung des Schiebers kommtes

Ll |  jedochnichtzurBriickenbildungim Pul-

——1——1 ver. Der Lochdurchmesser betrug bei dem

verwendeten Gerit 2 mm.

Es wurden Versuche mit Fructose mit den Wassergehalten 0,07, 0,16 und 0,29 %

durchgefiihrt. Die Probe mitdem Wassergehalt 0,07 % war frisch gemahlen (nicht

konditioniert). Die in Abbildung 4—33 dargestellten PartikelgrofSenverteilungen

der Trockenagglomerate sind weitgehend identisch. Das Ergebnis fiir den Wasser-

gehaltvon 0,07 % tiberrascht wegen des im Vergleich htheren Mittelwerts. Hier-

bei ist aber zu beriicksichtigen, daf$ bei diesen Versuchen mit einem selbstgebauten

Gerit mit ungleichmifligem Durchsatz gearbeitet wurde, wodurch sich die

MefSunsicherheit vergrofiert. Bei 0,07 % Wassergehalt entstand nach Augenschein

tatsichlich mehr Feingut, was unter Umstinden Fehlauswertungen des Bildanalyse-
systems durch tiberlappende Partikeln verursachte.

Die mittlere Agglomeratgrofle war bei der Lochpresse im Rahmen der
Mef3genauigkeit unabhiingig vom Wassergehalt des Pulvers. Probleme mit Riick-
stand in der Vorlage traten nichtauf. Mit einem ausgereifteren Gerdt wiiren Durch-
sitze dhnlich wie mit einer Vibrationsrinne méglich gewesen, so daff das
Lochpressen insgesamtals vorteilhafte Methode zur trockenen Voragglomeration
von Pulvern erschien.
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SchluBfolgerungen

Die in diesem Abschnitt beschriebenen Methoden der Voragglomeration unter-
scheiden sich vom Wilzdruckkompaktieren in zweierlei Hinsicht. Zum einen ist
zu erwarten, daf aufgrund der geringeren dufleren Krifte wihrend des Agglome-
rationsvorgangs pordsere Agglomerate entstehen. Hierbei haben vermutlich die
mit der Vibrationsrinne erzeugten Agglomerate die héchste Porositit, gefolgt von
denjenigen aus dem Schwingsieb und den durch Lochpressen entstandenen.

Zum zweiten verhalten sich die Verfahren beziiglich des Wassergehalts des
Pulvers deutlich anders: Vibrationsrinne und Schwingsieb eignen sich nach den
hier vorliegenden Ergebnissen vorzugsweise fiir sehr trockene Pulver. Eine Steige-
rung der Kohision im Pulver aufgrund erthdhten Wassergehalts fiihre bei der Vi-
brationsrinne zu unkontrollierbarer Klumpenbildung und beim Schwingsieb zu
stark verringertem Durchsatz sowie ebenfalls zur Klumpenbildung. Die Methode
des Lochpressens dagegen zeigte sich hinsichtlich der Gutsfeuchte als sehr
unempfindlich und damit als betriebssicheres Verfahren, wenn mit schwanken-
der Kohisionsneigung des Pulvers zu rechnen ist. Zwar entfillt hiermit auch die
Méglichkeit zur Steuerung der Agglomeratgrdfie durch Variation der Gutsfeuchte,
dies kann jedoch héchstwahrscheinlich durch Einsatz unterschiedlich gelochter
Matrizen ausgeglichen werden.

Experimente zur
Voragglomeration

Abbildung 4-33: PartikelgréBen-
verteilungen der durch Lochpres-
sen bei drei unterschiedlichen
Wassergehalten des Ausgangs-
materials erzeugten Fructose-

Trockenagglomerate.
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5  Aufbauagglomeration in
der Befeuchtungszone

Nach Verlassen des Dosiergeriits tritt das trocken voragglomerierte Pulver im freien
Fall in die Befeuchtungszone des Strahlagglomerationsapparats ein. Hier werden
die Agglomerate und eventuell noch vorhandene Einzelpartikeln durch Konden-
sation von Dampfbefeuchtet und, da sie im Normalfall aus wasserloslicher Substanz
bestehen, oberflichlich angeldst. Die Partikeln sedimentieren in einem Schwarm,
wobei sie je nach Grofie unterschiedliche Sinkgeschwindigkeiten besitzen. Auf-
grund dieser Geschwindigkeitsunterschiede sind Kollisionen zwischen Partikeln
méglich, die unter geeigneten Bedingungen zur Agglomeration fiihren.

Im Randbereich des Schwarms befinden sich die Partikeln zudem im Einfluf3-
bereich der Dampffreistrahlen, die aus Diisen austreten und im Normalfall auf
den Schwarm gerichtet sind. Obwohl der Impulsstrom dieser Freistrahlen meist
deutlich kleiner als der Impulsstrom des Feststofls ist, kann die Partikelbewegung
von ihnen stark beeinfluft werden. Von den Freistrahlen bewirkte Turbulenzen
fordern nach Literaturangaben durch Bewegen der Partikeln relativ zueinander
die Agglomeration. Die Aufbauagglomeration hingtaber nicht nur davon ab, wie
hiufig Stofle zwischen den Partikeln stattfinden, sondern erfordert auch, daf$
zusammengestofiene Partikeln aneinander haften. Die Experimente sollten unter
anderem kliren, unter welchen Bedingungen Agglomeration maglich ist.

Der erwarteten vorteilhaften Wirkung der Dampfireistrahlen steht die mogliche
Zerstorung empfindlicher Trockenagglomerate durch Strdmunggskrifte gegeniiber.
Diese gegenldufigen Effekte wurden experimentell untersucht, um die giinstigste
Einstellung des verwendeten Diisensystems zur moglichst wirksamen Agglome-
ration und zur Vermeidung von Feingut zu ermitteln.

Unter bestimmten Voraussetzungen kann die Agglomeration in der Befeuch-
tungszone der Strahlagglomerationsanlage berechnet werden. Hierzu dient ein
Populationsbilanz-Modell der Agglomeration in einem Schwarm von Partikeln
mit durchmesserabhingiger Sedimentationsgeschwindigkeit.

Die Lust der Zerstérung
ist zugleich eine
schaffende Lust.

MICHAEL BAKUNIN
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5.1 Grundlagen der Partikelabscheidung

Das hier betrachtete Problem der Agglomeration in einem Schwarm aus unter-
schiedlich schnell sedimentierenden Feststoff partikeln unterscheidet sich von der
klassischen Abscheidungstechnik zur Luftreinhaltung, da abscheidende und ab-
zuscheidende Partikeln identisch sind. Es ist daher auch unzweckmifSig, einen
Trenngrad zu verwenden, da das Ziel der Operation weniger die vollstindige
Entfernung einer Komponente als vielmehr die Zusammenlagerung aller Partikeln
zu moglichst groffen Agglomeraten ist. Die Abscheidung von Feingutpartikeln ist
allerdings insofern von Bedeutung; als diese, falls sie in die Abluft gelangen, eine
Umweltbelastung darstellen und ansonsten die Handhabbarkeit und die Redisper-
giereigenschaften des Endprodukts verschlechtern.

Im folgenden wird kurz dargestellt, unter welchen Bedingungen ein Kontakt
zwischen zwei unterschiedlich grofien, sedimentierenden Partikeln eintreten kann.
Dieser Fall beschreibt die Anlagerung einer kleinen Partikel an ein grofieres, schneller
sedimentierendes Objekt. Grundsitzlich kann auf diese Weise aber auch das Ver-
halten von Partikeln im Einfluflbereich von Gasfreistrahlen beschrieben werden:
Hierbei entsteht eine Relativbewegung zwischen kleinen und groflen Partikeln
aufgrund ihrer unterschiedlichen Trigheit, sobald die Partikeln in den Wirkungs-
bereich des Freistrahls eintreten. Zur Vereinfachung werden bei allen theoreti-
schen Erérterungen in diesem und in den folgenden Abschnitten nur kugelférmige
Partikeln betrachtet.

5.1.1 Krafte an einer umstromten Einzelpartikel

Aufeine einzelne Partikel, die sich frei von Wechselwirkungen mitanderen Partikeln
in einem gasformigen Medium befindet, konnen Feldkrifte, Stromungskrifte,
Druckkrifte und Diflusionskrifte einwirken (LOFFLER, 1988). Im Fall einer von
einem kontinuierlichen Fluid gleichmifig umstrémten, homogenen Kugel wird
die Resultierende dieser Krifte durch den Kugelschwerpunkt gehen, so daf3 als
Ergebnis der Krafteinwirkung nur eine Translationsbewegung der Partikel zu dis-
kutieren ist.

Im fiir die Strahlagglomeration interessanten Partikelgroflenbereich sind
Druck- und Diftusionskrifte vernachlissigbar. Daraus folgt, daf§ die Bewegung
einer Einzelpartikel von Feldkriften und Stromungskriften bestimmt wird. Die
entscheidende Feldkraft bei den hier vorgestellten Experimenten ist die Gewichts-
kraft der Partikeln. Elektrostatische Krifte kénnen aufgrund ihrer grofien Reich-
weite ebenfalls von Bedeutung sein, ihr gezielter Einsatz zum Zweck der
Agglomeration erfordert jedoch einen hohen apparativen Aufwand. Die verwen-
deten Versuchsgerite waren hierfiir nicht geeignet.

Aus dem oben gesagten folgt, daf§ die Bewegung einer in einem ruhenden Gas
sedimentierenden Partikel mit Hilfe eines Kriftegleichgewichts berechnet werden

kann, in das nur die Gewichtskraft, die Widerstandskraft und, im Fall der be-



schleunigten Bewegung, die Trigheitskraft eingehen. Alle diese Krifte wirken
parallel zur Bewegungsrichtung der Partikel. Aus diesem Kriftegleichgewicht folgt
die Bewegungsgleichung der Partikel (LOFFLER, 1988):

d—W:g—EG'ﬁBLErW(Re)W 5-1)

dt 4 p, d,
Diese Bewegungsgleichung kann numerisch gelést werden, wenn fiir den Zusam-
menhang zwischen Widerstandsbeiwert ¢, und Reynoldszahl Re eine Niherungs-
gleichung eingesetzt wird. Hierzu wurde eine von KGRTEN, Raascr und Rumpr
(1966) vorgeschlagene Beziehung verwendet, die im Bereich bis Re = 4.000 nur
um héchstens 4 % vom empirisch ermittelten Widerstandsbeiwert abweicht
(LOFFLER, 1988).

cwzﬂ+1§+o,28 (5-2)
Re Re

Die Losung der Bewegungsgleichung ist fiir das hier beschriebene Strahlagglome-
rationsverfahren von Bedeutung, da kleine Partikeln in der Befeuchtungszone des
Apparats schon stationir sedimentieren, wihrend grofiere Partikeln (Agglomerate)
sich noch in der Beschleunigungsphase befinden. Zur Bestimmung von Relativ-
geschwindigkeiten zwischen verschieden groflen Partikeln kénnen daher die
stationiren Sinkgeschwindigkeiten nicht herangezogen werden. Abbildung s—1
zeigt Losungen der Bewegungsgleichung fiir Agglomerate (ps = 600 kg - m™) und
Primirpartikeln (p, = 1.600 kg - m™). Die Sinkgeschwindigkeit ist als Funktion
der zuriickgelegten Fallstrecke dargestellt. Der grau unterlegte Bereich entspricht
einem Aufenthalt der Partikel in der Befeuchtungszone des Apparats.
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| .- 600kg m> d,=025/0,5/1/2mm I P
p, — O (freifallend)
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s Vo
2 L 7 ]
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g | /4
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£ / - . - — — b — —
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// pp=1.600kg‘m'3,dp=25/50/70/100umI
0 1 1 1 1 1

0 0.1 0,2 0,3 0.4 0,5
Fallstrecke / m

Grundlagen der
Partikelabscheidung

Abbildung 5-1: Sedimentati-
onsgeschwindigkeit einzelner
Partikeln als Funktion des Wegs.
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Abbildung 5-2: Partikelbahnen
bei der Umstrémung einer Kugel.
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Die maximale Geschwindigkeitsdifferenz z.B. zwischen einem Agglomerat von
2 mm Durchmesser und einer Staubpartikel von 25 pm Durchmesser, die sich frei
von Wechselwirkungen mit anderen Partikeln bewegen, betrigt nach einer Fall-
strecke von 0,5 m etwa 2,7 m - s\

5.1.2 Tragheitsbedingte Partikelabscheidung

Zur Beschreibung der Agglomeration unterschiedlich schnell sedimentierender
Partikeln wird hier die zur Darstellung der Vorgiinge bei der Staubabscheidung
‘ gingige Vorgehensweise gewihlt (vergl. LOFFLER, 1988).
! In Abbildung s—2 ist eine Kugel (Agglomerat) mit
dem Durchmesser d, abgebildet, die von einem Gas
mit der Geschwindigkeit u; umstrémt wird. Dieses
Gas fiihrt kleinere, kugelformige Partikeln des Durch-
messers dj, mit sich. Zur einfacheren Darstellung wird
T d, das Agglomerat als ruhend angesehen, wihrend die
Partikeln sich zunichst mit der Geschwindigkeit des
anstromenden Gases bewegen sollen. Bei der Um-
lenkung der Stromlinien um das Hindernis verlassen
9 die Partikeln aufgrund ihrer Triigheit ihre urspriingli-
chen Stromlinien. Eine Beriihrung zwischen einer im
Gas mitgefiihrten Partikel und der groflen Kugel ge-
schieht bei allen Partikeln, die sich im ungestérten

‘ Strémungsfeld vor der Kugel innerhalb bestimmter
Grenzstromlinien aufhalten. Aus Symmetriegriinden kann dieser Bereich mitdem
Durchmesser e des abscheidewirksamen Querschnitts der Kugel beschrieben
werden. Das Verhiltnis aus abscheidewirksamem und geometrischem Querschnitt

wird als Aufireffgrad n bezeichnet:
1=0e D 5-3
i, H

Aus den fiir den Abscheidevorgang relevanten physikalischen Grundgréfien las-
sen sich drei dimensionslose Gréf3en bilden. Hierbei handelt es sich um das Dichte-
verhiltnis zwischen Partikel und Agglomerat (das nur von geringem Einfluf§ ist
und im folgenden nicht weiter beriicksichtigt wird), die Reynoldszahl Re, der
Umstrémung des Agglomerats sowie den sogenannten Trigheits- oder Stokes-
Parameter W. Dieser kann entweder durch Dimensionsanalyse oder mit dem
Stokesschen Widerstandsgesetz hergeleitet werden (LOFFLER, 1988).

o

Re, =2 A (5-4)
VQ
[, (@

p=Pe o O (5-5)
180,



Die Reynoldszahl charakeerisiert hierbei das Stromungsfeld um die grof3e Partikel, Grundlagen der
wihrend der Trigheitsparameter ein Maf fiir die Beweglichkeit der kleinen Partikel Partikelabscheidung
ist. In bestimmten Wertebereichen der Reynoldszahl kann der Auftreffgrad als

Funktion des Trigheitsparameters analytisch oder numerisch berechnet werden.

Nach LOFFLER (1988) lassen sich die erhaltenen Losungen im allgemeinen gut

durch Niherungsgleichungen der folgenden Form beschreiben:

Owd 5-6
""Boab oo

Abbildung 53 zeigt einige Beispiele fiir solche Kurvenverliufe. Die dargestellten
Kurven sind annihernd identisch mit den analytischen bzw. numerischen Losun-
gen (ScHUCH, 1978), obwohl zu ihrer Berechnung Werte der Parameter a und b
dienten, die auf Grundlage der Literaturwerte (LOFFLER, 1988) als Funktion der
Reynoldszahl approximiert wurden. Erst hierdurch wird eine vollstindig analytische
Berechnung des Auftreffgrads erméglicht, die fiir die im Abschnitt 5.4 beschriebe-

ne Modellierung der Agglomeration erforderlich ist.
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L 4 4 Abbildung 5-3: Auftreffgrad n
J, 7 Prad als Funktion des Tragheitspara-
00 T Ciieide = et 1101 L1 L1 meters W flr verschiedene
102 10~ 100 10! 102 Werte der Reynoldszahl Re,,
Tragheitsparameter W nach Gleichung 5-6 berechnet.

Mit Hilfe der oben aufgefithrten Bezichungen ist es méglich, den Vorgang des
Auftreffens kleinerer Partikeln auf grolere Objekte, wie z.B. Agglomerate, zu
berechnen. Es wird jedoch nur festgestellt, ob es zu einer Beriihrung kommt oder
nicht, wobei die Méglichkeit besteht, daf§ die auftreffende Partikel nach dem Stof§
wieder abprallt. In der Luftreinhaltungstechnik wird bei der Abscheidung von
Stduben an Fliissigkeitstropfen tiblicherweise angenommen, daf§ jede Berithrung
einer Staubpartikel mit einer Tropfenoberfliche zur Haftung fiihrt (LOFFLER, 1988).
Bei der Strahlagglomeration kann dies nicht ohne weiteres vorausgesetzt werden.
Die Untersuchung dieses Gesichtspunkets ist im folgenden Abschnitt beschrieben.
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5.2 Bestimmung der kritischen Relativgeschwindigkeit
kollidierender Partikeln

Bei der Strahlagglomeration nach dem in dieser Arbeit vorgestellten Verfahren
sedimentieren die Partikeln in einem Schwarm durch den Apparat. Wie bereits in
den vorangegangenen Kapiteln erlidutert, handelt es sich dabei im wesentlichen
um Agglomerate mit Durchmessern zwischen 0,1 und 2 mm. Sie bestehen aus
Primirpartikeln mit einem Durchmesser zwischen 5 und 200 pm.

Um eine méglichst hohe Agglomerationsrate in einer Strahlagglomerations-
anlage zu erzielen, muf§ einerseits die Stof$hdufigkeit zwischen den einzelnen
Partikeln méglichst grof§ sein, was, aufler einer hohen Partikelkonzentration, eine
breite Geschwindigkeitsverteilung erfordert. Andererseits sollte aber auch jeder
Stofd zur Anlagerung fithren, was nur der Fall ist, wenn die kinetische Energie der
Relativbewegung der kollidierenden Partikeln beim Stoff vollstindig in andere
Energieformen umgewandelt wird. Der hierfiir hauptsichlich verantwortliche
Mechanismus ist die Energiedissipation in den Fliissigkeitshiillen, die sich in der
Befeuchtungszone der Strahlagglomerationsanlage auf den Oberflichen der
Partikeln durch Kondensation von Dampf bilden.

Es existiertalso eine kritische Relativgeschwindigkeit, die von den Eigenschaften
der Partikeln und der sie umgebenden Fliissigkeitshiillen abhiingt. Da der genaue
Wert dieser Relativgeschwindigkeit aufgrund der komplizierten Geometrie fiir
reale Partikeln nicht vorausberechnet werden kann, wird in dieser Arbeit ein Modell
verwendet. Dieses Modell erméglicht die Untersuchung des geraden, zentralen
Stof3es fliissigkeitsumbhiillter Partikeln im Laborexperiment und die Ubertragung
der Ergebnisse auf den Gréflenmaf3stab der in der Strahlagglomeration eingesetzten
Partikeln mit Hilfe der Ahnlichkeitstheorie.

5.2.1 Modell zur Beschreibung des geraden, zentralen StoBes
flissigkeitsumhdillter Partikeln

Die erste Vereinfachung der Verhiltnisse beim Partikelstof§ in einer Strahlagglo-
merationsanlage besteht darin, nur kugelférmige, glatte Partikeln zu betrachten.
Dariiber hinaus wird nicht der Zusammenstof$ zweier Partikeln untersucht, son-
dern der Aufprall einer einzelnen, fliissigkeitsumbhiillten Kugel auf eine Ebene mit
der Geschwindigkeit v. Dies entspricht aus Symmetriegriinden niherungsweise dem
Zusammenstof$ zweier identischer, von identischen Fliissigkeitshiillen umgebe-
ner Kugeln mit der Relativgeschwindigkeit 2 - v, wobei Bewegungsrichtung und
Stofinormale auf der Geraden durch die Mittelpunkte der beiden Kugeln liegen.

Die Anzahl der fiir den Stof§vorgang relevanten, physikalischen Grundgréfien
reduziert sich auf diese Weise. Auflerdem kann der Einflu} der verschiedenen
Parameter mit Hilfe eines vergleichsweise einfachen Versuchs ermittelt werden,
bei dem sich die Fliissigkeit aus experimentellen Griinden hauptsichlich auf der

Ebene befindet.



In die Relevanzliste zur dimensionsanalytischen Beschreibung des Stoffvorgangs ~ Bestimmung der kritischen
wurden folgende Gréflen aufgenommen (siche auch Abbildung 5—4): Relativgeschwindigkeit kol-
lidierender Partikeln

- die beim Stof§ dissipierte Energie £,,

- die Geschwindigkeit v der Kugel vor dem Stof3,

- die Dichte p, des Kugelmaterials,

- der Durchmesser x der Kugel,

- die Dicke s der Fliissigkeitsschichten auf Kugel und Ebene,

- die Viskositit n, und die Dichte p, der Fliissigkeit,

- die Grenzflichenspannung v, der Fliissigkeit gegen Luft,

- der dynamische Randwinkel &,

- die Stof8zahl k der Materialpaarung Kugel/Ebene.

Abbildung 5-4: Schematische
Darstellung des Aufpralls einer
flissigkeitsumhdullten Kugel auf
eine flissigkeitsbeschichtete
Ebene und relevante physikali-
sche GrundgréBen.

* Die Dicke der Flussigkeits-
schicht auf der Kugel wird zur
Vereinfachung zur Dicke der
Schicht auf der Ebene addiert.

Die Relevanzliste umfaf3t insgesamt zehn Grof8en. Das physikalische Einheiten-
system beinhaltet die drei Gréflen Masse, Linge und Zeit. Hieraus ergibt sich eine
Dimensionsmatrix mit zehn Spalten und drei Zeilen:

Yo x ok Po o s Y O k Abbildung 5-5: Dimensionsma-
M 1 0 1 1 1 1 0 0 0 0 trix der relevanten GréBen des
L 0 1 -1 2 -3 -3 1 1 0 0 StoBexperiments und der physi-
T -2 0 -1 =2 0 0 0 -1 0 0 kalischen Einheiten.

Diese Matrix hat den Rang 3, d.h. es lassen sich aus den physikalischen Grund-
groflen der Relevanzliste sieben voneinander unabhingige N-Produkte (dimensions-

lose Kennzahlen) bilden, die das Problem vollstindig beschreiben.
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Aufbauagglomerationin Diese N-Produkte wurden so kombiniert, daf§ die experimentell zu variierenden
der Befeuchtungszone Groflen moglichst nur in jeweils einer Kennzahl enthalten sind. Es ergaben sich
die folgenden Kennzahlen:

- Der Verlustenergieanteil N;:
12[F,

- 3 2 G=7)
noe i, o

1
M ist das Verhiltnis der beim Stof dissipierten Energie zur urspriinglichen
kinetischen Energie. Der Wertebereich liegtzwischen o (keine Energiedissipation)
und 1 (vollstindige Energiedissipation, Haftung). Von Interesse sind Zustinde,
bei denen My den Wert 1 erreicht.

- Die Kapillarzahl Ca:
Ca= ﬂ (5 - 9)
Yisg

Die Kapillarzahl enthilt die Aufprallgeschwindigkeit der Kugel, die im Experi-
ment durch Wahl der Fallhéhe eingestellt werden kann.

- Die modifizierte Reynoldszahl Re *:

_b Ny, X _Re
I’]/z Ca

Re* (5-10)
Der Wert von Re* wird im Experiment durch Wahl der Fliissigkeitsviskositit
eingestellt.

- Das Geometrieverhiiltnis x/s, dessen Wert iiber den Kugeldurchmesser oder iiber
Aufbringen verschieden dicker Fliissigkeitsfilme variiert werden kann.

- Das Dichteverbéiltnis p,/p;, das durch Wahl des Kugelmaterials eingestellt wird.

- Der dynamische Randwinkel 84, und die Stofzahl k sind bereits entsprechend
ihrer Definition dimensionslos.

Die iibliche Vorgehensweise hiitte darin bestanden, auf empirischem Weg bei-
spielsweise den Wert von My als Funktion der sechs anderen dimensionslosen
Groflen zu ermitteln. Dies hitte jedoch einen sehr groflen Versuchsaufwand
erfordert. Daher wurden bestimmte Annahmen getroffen, um die Anzahl der zu
variierenden Grof8en zu verringern:

- Von Interesse fiir die Agglomeration ist nicht die Ermittlung eines stetigen
Zusammenhangs zwischen dem Verlustenergieanteil und den anderen Gréfien,
sondern nur der Grenzfall vollstindiger Dissipation der kinetischen Energie,
alsom; # 1.
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- Der Einfluf§ der Stof$zahl k wird vernachlissigt. Im Experiment werden Material-
paarungen gewihlt, deren Stofizahlen nahe bei 1 liegen. Im realen Fall ist mit
niedrigeren k-Werten zu rechnen, so daf die Ergebnisse der Modellexperimente
auf der sicheren Seite liegen.

Der nachfolgend beschriebene Versuchsaufbau zur Durchfithrung von Stof3-
experimenten erlaubte es unter den oben getroffenen Annahmen, die Abhingig-
keit der Kapillarzahl von den verbleibenden vier dimensionslosen Gréflen unter
der Randbedingung M, £ 1zu ermitteln.

5.2.2 Versuchsaufbau und experimentelle Untersuchungen

Zur Untersuchung des Haftens beim Aufprall von Kugeln auf eine Ebene wurde
eine Versuchsanordnung gewihlt, bei der fliissigkeitsbenetzte bzw. unbenetzte
Kugeln (geschliffene Prizisionskugeln) aus einer definierten Héhe h auf eine mit
Fliissigkeit beschichtete Platte fallen (siche Abbildung 5-6). Haften bzw. Abprallen
der Kugel von der Platte wurden durch Auswertung von Videoaufzeichnungen
der Stoflexperimente ermittelt.

Um eine Beobachtung
der Vorginge mit einer
iiblichen Videokamera zu
erlauben, wurde ein Kugel-
durchmesser von 4 mm
gewihlg, d.h. eine bis zwei
Grof8enordnungen iiber
der Partikelgrofle in der
Strahlagglomerationsanla-
ge. Die Ubertragung der
Ergebnisse sollte unter die-
sen Bedingungen noch zu-
lassig sein.

Die Auftreffgeschwindigkeit v der Kugeln ergibt sich aus der Fallhshe. Da nur
Fallgeschwindigkeiten bis etwa 15 % der stationiren Sinkgeschwindigkeit einge-
stellt wurden, ist diese Vereinfachung zulissig. Der Einfluf§ der Stoffzahl k auf die
Energiedissipation kann fiir die verwendeten Materialpaarungen (Platte aus
Plexiglas und Kugeln aus Glas bzw. verschiedenen Kunststoffen) vernachlissigt
werden, da die Stoffzahlen nahe bei 1 liegen.

Als Flisssigkeit wurde Silikondl verwendet, das in einem weiten Viskosititsbe-
reich erhildich ist. Dichte und Oberflichenspannung des Silikonéls hingen da-
gegen kaum von der Viskositit ab. Die Schichtdicke der Fliissigkeit auf der Platte
wurde miteinem Filmaufziehgerit (siche Abbildung 5—7) eingestellt, wie es iiblicher-
weisez.B. bei der Gelchromatographie verwendet wird. Hiermit lieSen sich Schicht-
dicken > 5 pm mit einer Genauigkeit von 1 um einstellen.

Bestimmung der kritischen
Relativgeschwindigkeit kol-
lidierender Partikeln

Abbildung 5-6: Schematische
Darstellung des Versuchsauf-
baus zur Beobachtung des Auf-
pralls von Kugeln auf eine mit
Flussigkeit beschichtete Platte.
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Abbildung 5-7: Filmaufziehge-
rét zur Erzeugung einer gleich-
mdéBigen Flissigkeitsschicht.

Tabelle 5-1: Variationsbereiche
der physikalischen GréBen fir
reales System (50 um) und
Modellsystem (4 mm).

Tabelle5-2: Variationsbereiche
der dimensionslosen Kennzah-
len fir reales System (50 um)
und Modellsystem (4 mm).
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Da die Dichte von Silikonél kaum beeinfluf$t werden kann, dienten Kugeln aus
unterschiedlich dichten Feststoffen zur Finstellung des Dichteverhiltnisses p,/p;.
Die Kugeln wurden iiblicherweise vor Versuchsbeginn mit einer diinnen Olschiche
Mikrometerschraube iiberzogen, wobei vergleichende Expe-
rimente mit unbeschichteten Kugeln
Aufschluf iiber den Finflufi des Benet-
zungsvorgangs, d.h. des dynamischen
Randwinkels &4, gaben.

Die Modell-Stoffsysteme aus Ku-
geln verschiedener Zusammensetzung
und unterschiedlich viskosen Silikon-
len erméglichten es, alle fiir das Stof3-
experiment entscheidenden Kennzahlen auf Werte einzustellen, die auch in der

Bewegungsrichtung
_

Messerkante
\{/ :

feste Spitze

verstellbare
Spitze

Flissigkeitsfilm

Dampfzone des Strahlagglomerationsapparats bei der Kollision befeuchteter
Zuckerpartikeln auftreten (siche folgende Tabellen und AnhangII).

Reales System Modellsystem
Partikeldurchmesser x 50 um 4 mm
Partikeldichte p, 1.500-1.600 kg - m™? 1.140-2.520 kg - m™®
Fliissigkeitsdichte p, 950-1.350 kg - m? 930-970 kg - m™
Grenzflichenspannung y, 60-80 mN - m™! 20-21 mN - m!
Viskositit n, 0,5-500 mPa - s 0,7-1.000 mPa - s
Schichtdicke s 0-10 um 10—00 um

Reales System Modellsystem
modifizierte Reynoldszahl Re * 0-60.000 0-100.000
Geometrieverhiltnis x/s 10—00 0-300
Dichteverhiltnis p,/p 1,1-1,7 1,0-2,7
Dynamischer Randwinkel 8, unbekannt unbekannt

Der dynamische Randwinkel istz.B. von Bedeutung, wenn eine unbenetzte Partikel
auf eine benetzte trifft und bei der Ausbildung der Fliissigkeitsbriicke gleichzeitig
eine Oberfliche benetzt werden mufl. Dieser Fall kann eintreten, wenn die Be-
feuchtung der Partikeln nicht durch Kondensation von Dampfan der Partikelober-
fldche, sondern durch Kollision mit Kondensat- oder Spriihtropfchen geschieht.

Bei der Versuchsdurchfiihrung werden zunichst die gewiinschten Werte der
dimensionslosen Kennzahlen Re *, x/s und p,/p; eingestellt. Aus unterschiedlichen
Fallhéhen (entsprechend verschiedenen Aufprallgeschwindigkeiten bzw. verschie-
denen Werten der Kapillarzahl Ca) werden anschliefSend jeweils 24 Kugeln auf die
fliissigkeitsbeschichtete Platte abgeworfen und die Stéf3e mit einer Videokamera
aufgezeichnet. Bei bestimmten Fallhchen prallen alle Kugeln von der Platte ab,
wird die Fallhéhe dagegen hinreichend reduziert, haften alle Kugeln unmittelbar.



Zwischen diesen beiden Fillen existiert ein Ubergangsbereich, in dem der Anteil
der haftenden bzw. abprallenden Kugeln stetig von der Fallhhe abhingt.

Der Verlauf des Anteils der haftenden Kugeln tiber der Kapillarzahl kann mit
der inversen Errorfunktion angenihert werden (siche Abbildung 5-8), woraus
sich schlieflen l4{3t, dafl im Experiment normalverteilte Storeinfliisse auftreten.
Theoretisch miifite bis zu einer Grenzfallhshe bzw. bis zur kritischen Aufprall-
geschwindigkeit in allen Fillen Haftung eintreten. Fehlereinfliisse, wie z.B. ge-
ringfiigige 6rtliche Schwankungen der Schichtdicke der Fliissigkeit, bewirken eine
Streuung der Versuchsergebnisse. Ein weiteres Indiz fiir diese Annahme ist die
Tatsache, dafl der Ubergangsbereich bei entsprechend sorgfiltigem Vorgehen des
Experimentators sehr schmal wird (x5 % Streuung). Der theoretisch zu erwartende
und der real gemessene Verlauf des Haftanteils haben einen Schnittpunke bei
einem Haftanteil von o,s. Der hierzu gehorende Abszissenwert wird als 4ritische
Kapillarzahl Casy bezeichnet, aus der sich die kritische Aufprallgeschwindigkeit
berechnen lif3t (bei der die gesamte kinetische Energie der Kugel beim Stofd gera-
de noch in der Fliissigkeitsschicht dissipiert werden kann).
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Kapillarzahl Ca

Ziel der Experimente war es, die Abhiingigkeit der kritischen Kapillarzahl Cas,
von den dimensionslosen Groflen Re*, x/s und p,/p zu ermitteln und mit einem
Potenzansatz darzustellen:

Ox O rf
Cas, =ame*b%§5 Dé%% 5-11)
I

Der dynamische Randwinkel konnte nicht gezielt variiert werden. Sein Einfluf}
wurde jedoch durch Vergleiche zwischen den Ergebnissen fiir benetzte und
unbenetzte Kugeln ermittelt.

Bestimmung der kritischen

Relativgeschwindigkeit

kol-

lidierender Partikeln

Abbildung 5-8: Prinzipieller
realer und theoretischer
Verlauf des Haftanteils als
Funktion der Kapillarzahl.
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Abbildung 5-9: Beispiel einer
Serie von StoBexperimenten mit
Po/P1 = 1,41 und Re* = 0,78.
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523 Ergebnis der Modellexperimente und Ubertragung auf
die Verhaltnisse bei der Dampfstrahlagglomeration

Abbildung 5—9 zeigt ein Beispiel fiir eine Versuchsserie, in der bei einem gegebenen
Dichteverhiltnis und einer gegebenen modifizierten Reynoldszahl das Verhiltnis
x/s variiert wurde. Die Ausgleichskurven liegen hier besonders nahe am Ideal-

verlauf. Jeder eingetragene Meflpunke stellt den Anteil der haftenden Kugeln aus
einer Serie von 24 Stof$versuchen dar.
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Kapillarzahl Ca

Die eingetragenen Ausgleichskurven werden durch die inverse Errorfunktion
beschrieben:

Ca O 0
1 10Ca - Cay, O
f(Ca) =1 ——— Of expB-— 20 - [HCa (5-12)
od2mm 4, H 28 o HH

Aus der in Abbildung s—9 dargestellten Versuchsserie ergeben sich durch die
Approximation mit Gleichung s-12 fiinf kritische Kapillarzahlen Cas, die den
fiinf x/s-Werten fiir die jeweils festgehaltenen Werte des Dichteverhiltnisses und
der modifizierten Reynoldszahl zugeordnet sind. Der Streuungsparameter o der
Ausgleichskurve wird bei der Auswertung beriicksichtigt: Er dient bei der Anpas-
sung der Parameter in Gleichung s—11 zur Gewichtung des MefSpunkts, wobei
Punkte mitkleinem Streuungsparameter stirker beriicksichtigt werden als solche,
denen ein grofler o-Wert zugeordnet ist.

Versuchsserien der oben beschriebenen Art wurden fiir eine Vielzahl von Werte-
kombinationen der zu variierenden dimensionslosen Kennzahlen sowohl mit
benetzten als auch mit unbenetzten Kugeln durchgefiihrt. Im einzelnen wurden



folgende Wertebereiche der Kennzahlen mit jeweils mindestens vier Stiitzpunk-

ten abgedeckt:

- Modifizierte Reynoldszahl Re*:  0,038-43
- Geometrieverhiltnis x/s: 40-180
- Dichteverhilenis p,/pr: 1,18-2,63

Ein wichtiges Ergebnis war, daf§ sich ein signifikanter Unterschied zwischen
benetzten und unbenetzten Kugeln nicht nachweisen lief}, d.h. der Beitrag der
Anderung der Oberflichenenergie ist gegeniiber der Energiedissipation aufgrund
viskoser Reibung vernachlissigbar. Der dynamische Randwinkel &, wurde daher
aus der Liste der relevanten Parameter gestrichen.

Die experimentell ermittelten kritischen Kapillarzahlen Caso hingen dagegen
in eindeutiger Weise von den Gréflen Re*, x/s und p,/pab. Abbildung s—10 zeigt
eine Auftragung kritischer Kapillarzahlen iiber der modifizierten Reynoldszahl
Re* fiir ein bestimmtes Dichteverhiltnis p,/p; und unterschiedliche Werte des
Geometrieparameters X/5.
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modifizierte Reynoldszahl Re*

In analoger Weise lieffen sich die kritischen Kapillarzahlen auch als Funktion von
x/s oder p,/p, darstellen. Die Approximation aller Meffpunkte durch Gleichung
s—11 ergab folgende Werte fiir den Faktor a und die Exponenten b, c und d:

= 94 +1,8

= -0,69 £0,0005
-0,36 0,004
= 0,66 *0,004

Q n T O
1]

Bestimmung der kritischen
Relativgeschwindigkeit kol-
lidierender Partikeln

Abbildung 5-10: Kritische Ka-
pillarzahl Casy als Funktion der
modifizierten Reynoldszahl Re*
fr verschiedenen Werte des
Geometrieparameters x/s und
ein Dichteverhaltnis p,/p, von
1,45. Die Steigung der Aus-
gleichsgeraden betrdgt = -0,7.

129



Aufbauagglomerationin
der Befeuchtungszone

130

Da die Regressionsrechnung fiir die Exponenten b und d mit -0,69 und - 0,66
annihernd identische Werte ergab, wurden beide Werte auf -5 festgelegt. Der
Wert des Exponenten c wurde auf V5 gesetzt. Eine erneute Regressionsrechnung
lieferte fiir den Proportionalititsfaktor a den Wert 81. Der Zusammenhang zwi-
schen den untersuchten dimensionslosen Gréfien lautete damit:

|]3
Cas, =81[Re™ 3%—5 [b (5-13)
DP/

Die Kennzahlen Re* und p,/p; weisen nun den gleichen Exponenten auf. Aus
diesem Grund kénnen sie zu einer neuen Kennzahl zusammengefaf3t werden:

x X
K=Re*DD—=p/W/£g Boi:ppw’z/g (5-14)
P n; P n;

In der Kennzahl K taucht die Fliissigkeitsdichte p; nicht mehr auf. Die Energjedissi-
pation ist demnach im wesentlichen auf viskose Reibung und Oberflichenkrifte
zuriickzufiihren und p fiir den Stof$vorgang nicht relevant. Der Zusammenhang
zwischen den dimensionslosen Groflen reduziert sich auf folgende Gleichung:
z

w\_\

Ox O
81%{ D”/g D (5-15)
V//g a H]

Gleichung 515 lif3t sich nach einem Vorschlag von BugarscH (1995) vereinfachen,
wobei jedoch keine weiteren physikalischen Grundgrsflen entfallen:

,

vip B, DEbD_pD/,Z/gBEB (5-16)
r]l 0 n / O

Die dimensionslose Gréfie auf der linken Seite von Gleichung 5-16 enthilt die

kritische Relativgeschwindigkeit v. Wenn anstelle des Aufpralls einer Kugel auf

eine Ebene der gerade, zentrale Stof$ mit einer identischen zweiten Kugel betrachtet

wird, ist der mit Gleichung 5—16 berechnete Wert von v zu verdoppeln.

Um Aussagen iiber die Haftwahrscheinlichkeit bei der Kollision von Partikeln
aus wasserldslicher Substanz in einer Strahlagglomerationsanlage zu treffen, miis-
sen entsprechende Stoffwerte bekannt sein. Die Feststoffdichte sowie die Viskositit
und die Grenzflichenspannung der Kondensat- bzw. Lésungsschicht kénnen der
Literatur entnommen bzw. mit Standardmethoden gemessen werden (siche An-
hangIT). Auf8erdem wird ein Wert fiir die Dicke s der Fliissigkeitsschichtbenétigt.
Die maximale Kondensatmenge, die sich auf einer Partikel niederschlagen kann,
ergibt sich niherungsweise aus einer einfachen Energiebilanz. Dabei wird ange-
nommen, dafd fiir die Temperaturerhshung der Partikeln beim Eintritt in die
Dampfatmosphire die Wirmezufuhr in Form der Kondensationsenthalpie des
Wasserdampfs der entscheidende Wirmeiibertragungsmechanismus ist.

Unter dieser Voraussetzung gilt, daf die zur Erwirmung einer Partikel von
ihrer Ausgangstemperatur v, bis zur Dampfraumtemperatur von 1oo °Cerfor-



derliche Wirmemenge Q niherungsweise identisch ist mit der vom Kondensat
abgegebenen Wirme:

o:%‘mp B3, , [100°C- v, ) = m, [Dh, (5-17)

Die Kondensatschichtdicke kann mit Gleichung 517 abgeschiitzt werden. Abbildung
S—II zeigt mit ¢, , = 1.250 ] - kg™ - K™ (WasHBURN, 1929) und p, = 1.587 kg - m™
(HIRSCHMULLER, 1953) berechnete Schichtdicken fiir das reine Kondensat und die
sich daraus bildende Schicht aus gesittigter Saccharoselésung (etwa 8o Masse-%)
fiir eine kugelférmige Partikel von 5o pm Durchmesser.

5 T T T T T

Dicke der Schicht aus gesattigter Losung
— — Dicke der Kondensatschicht

Schichtdicke s/ um
T
1

Eintrittstemperatur v,/ °C

Die Schichtdicke ist also von der Eintrittstemperatur der Partikeln abhingig. Je
niedriger diese Temperatur liegt, desto mehr Feuchtigkeit kondensiert. Dies wirkt
sich einerseits positiv auf die Haftwahrscheinlichkeit bei der Kollision von Partikeln
aus, zum anderen erhéht sich auch die insgesamt geloste Menge an Feststoff Bei
der anschlieflenden Trocknung der Agglomerate erhoht sich auf diese Weise die
fiir die Bildung von Festkrperbriicken an den Kontakestellen verfiigbare Substanz-
menge. Fiir schlecht oder langsam lésliche Substanzen, z.B. Lactose, ist das Vor-
kiihlen des Pulvers vor der Dosierung in den Agglomerationsapparat eine
Maéglichkeit, die Festigkeit der erzeugten Agglomerate zu verbessern. Nachteilig
wirktsich in diesem Fall allerdings aus, daf§ die gesteigerte Feuchtigkeitsaufnahme
auch einen entsprechend hsheren Trocknungsaufwand erfordert.

Mit der Abschitzung der Schichtdicke s aus Gleichung s—17 sind alle zur
Auflosung von Gleichung 516 nach der kritischen Relativgeschwindigkeit erfor-
derlichen Gréflen bekannt. In Abbildung s—12 ist vy fiir den geraden, zentralen
Stofd von zwei identischen, kugelférmigen Saccharosepartikeln als Funktion des
Partikeldurchmessers aufgetragen.

Bestimmung der kritischen
Relativgeschwindigkeit kol-
lidierender Partikeln

Abbildung 5-11: Mit den Stoff-
werten von Saccharose berech-
nete Dicke der Kondensat- bzw.
Lésungsschicht auf einer kugel-
férmigen Partikel von 50 um
Durchmesser als Funktion der
Partikel-Eintrittstemperatur.
Temperatur in der Befeuch-
tungszone: 100 °C.
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Relativgeschwindigkeit zweier

Abbildung 5-12: Kritische

identischer, kugelférmiger Sac-
charosepartikeln fir den gera-
den zentralen StoB als Funktion
der PartikelgréBBe. Partikel-Ein-

Abbildung 5-13: Schnittbild ei-

trittstemperatur: 25 °C.

nes aus isodispersen Partikeln

bestehenden Agglomerats mit
einer Porositat von 0,5 und auf-
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treffender Einzelpartikeln.
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Insbesondere fiir den Fall, daff die Fliissigkeitshiille bereits mit geléster Substanz
gesittigt ist, liegt Vi um Groflenordnungen tiber der Differenz der Sedimentations-
geschwindigkeit verschieden grof3er Partikeln (siehe Abbildung 5-1). Obwohl das
Modell die Realitiit nur stark vereinfacht wiedergibt, sollte die Annahme einer
Haftwahrscheinlichkeit von 1 gerechtfertigt sein, sofern die tatsichlichen Relativ-
geschwindigkeiten der Partikeln in der Strahlagglomerationsanlage hinreichend
(z.B. um mindestens eine Gréflenordnung) unter dem theoretischen kritischen
Wertliegen. Kleinere Partikeln, die mit einem Agglomerat zusammenstofien (sie-
he Abbildung 5-13) haben auflerdem die Méglichkeit, mehrmals mitdem Agglo-
meratzu kollidieren oder aufgrund der porésen Struktur der Agglomerate in einer
Kavitit ,eingelagert zu werden.

= Geschwindigkeit der Partikel

<
I

v, = Geschwindigkeitskomponente
O senkrecht zur Oberflache

v, = Geschwindigkeitskomponente
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5.3 Experimente zur Aufbauagglomeration
in der Befeuchtungszone

Die in die Strahlagglomerationsanlage dosierten Partikeln bzw. Trockenagglome-
rate sollen in der Befeuchtungszone des Apparats méglichst stark wachsen. In der
Literatur zur Strahlagglomeration (siche Kapitel 2) wird der Einfluf} der Bewe-
gung von Partikeln durch die Dampffreistrahlen als wesentlich fiir diesen Vorgang
bezeichnet. Sowohl fiir diesen Mechanismus als auch fiir die Agglomeration von
Partikeln mitunterschiedlichen Sinkgeschwindigkeiten ist es auflerdem vorteilhaft,
wenn die Konzentration an Partikeln in der Agglomerationszone méglichst grof§
ist, da hierdurch die Kollisionswahrscheinlichkeit steigt. Das Richten von Gasfrei-
strahlen auf einen Partikelschwarm kann eine solche Konzentrationserhshung
bewirken, wenn es gelingt, die Partikeln aufeinander zuzubewegen.

Andererseits diirfen, wie im vorigen Abschnitt gezeigt, die Relativgeschwindig-
keiten der Partikeln nichtzu grofy werden. Eine Zerstorung der nur von schwachen
Haftkriften zusammengehaltenen Trockenagglomerate durch die von den Dampf-
freistrahlen ausgeiibten Strémungskrifte mufl ebenfalls vermieden werden.

Die hier vorgestellten Experimente wurden mit einer neukonstruierten
Strahlagglomerationsanlage durchgefiihrt, die gegeniiber der von ScHucHMANN
(1993) eingesetzten Apparatur verschiedene konstruktive Verbesserungen undeine
umfangreichere Ausstattung mit Sensoren aufwies. Neben der Wahl unterschied-
licher Methoden zur definierten Trockenagglomeration des zudosierten Pulvers
war insbesondere auch die Beeinflussung der Anstrémung des Partikelschwarms
durch Verinderung der Dampfdiisengeometrie méglich.

5.3.1 Aufbau der Dampfstrahl-Agglomerationsanlage

Eine Dampfstrahl-Agglomerationsanlage sollte, aufbauend auf Erfahrungen aus
den Versuchen von ScHucHMANN, folgende Forderungen erfiillen:

- Kontrolle iiber Gréfe und Richtung der Stoffstrdme im Apparat,

- Kontrolle des Zustands der Trocknungsluft,

- Kondensatfreie Dampfzufuhr in die Agglomerationszone,

- Vermeidung von Kondensation an kalten Flichen in der Apparatur,

- Gute Wirmeisolation zur Verbesserung der Trocknungswirkung,

- Vermeidung des Eindringens von Feuchtigkeit in die Feststoffzufuhr ohne Ein-
schrinkung der Wahl der Betriebsparameter der Anlage,

- Definierter Atmosphirenzustand in der Agglomerationszone und gleichblei-
bende, definierte Ausdehnung dieser Zone,

- Variation der Intensitit der Anstromung der Partikeln durch die Dampfirei-
strahlen unabhingig vom Dampfmengenstrom,

- Maglichkeit der in-line-PartikelgrofSenmessung bei normalen Pulvermassen-
stromen.

Experimente zur
Aufbauagglomeration
in der Befeuchtungszone
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Abbildung 5-14: RI-Schema der
neukonstruierten Anlage zur
Dampfstrahlagglomeration von
wasserldslichen Pulvern.
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Abbildung 514 zeigt das RI-Schema der neukonstruierten Strahlagglomerations-
anlage. Der Apparat ist vollstindig geschlossen ausgefiihrt. Er besteht aus einem
Kopfraum, in dem das zu agglomerierende Pulver vorgelegt wird, einem Fall-
schacht zur Befeuchtung, Agglomeration und Trocknung des Pulvers sowie einem
FufSraum, in dem das agglomerierte Material aufgefangen wird. Im Kopfraum
kénnen unterschiedliche Pulverdosiergerite eingebaut werden, um das Material
in den Fallschacht zu férdern und dabei trocken vorzuagglomerieren.

Pulver Q l

Abgas +
Feingut

“~ 0e

Kondensat « ©—<:| Luft



Das Fassungsvermdgen der Pulvervorlage ist so bemessen, dafl ein quasikontinu- Experimente zur
ierlicher Betrieb der Anlage iiber Zeitriume von 15 bis 60 Sekunden méglich ist. Aufbauagglomeration
Aufgrund des geringen hold-ups stellt sich unmittelbar nach Einschalten der Pulver-  in der Befeuchtungszone
zufuhr in die Agglomerationszone ein stationirer Zustand ein, der aussagefihige
Messungen erméglicht. Auf das fiir einen lingeren Betrieb notwendige kontinu-
ierliche Ein- und Ausschleusen des Feststoffs kann daher verzichtet werden.
Der Luftdruck im Kopfraum der Anlage ist im Betrieb stets geringfiigig hsher
alsim Fallschacht. Ein Strom gekiihlter und getrockneter Luft wird von der Druck-
seite des zum Einblasen der Trocknungsluft eingesetzten Verdichters abgezweigt
und in den Kopfraum geleitet. Von dort stromt die Luft zusammen mit dem
zudosierten Feststoff durch einen sich verjiingenden Kanal von oben in den Fall-
schacht. Dieser Kanal hat an seinem Auslaf$ am oberen Schachtende einen Quer-
schnittvon 10 - 80 mm?, wodurch der Partikelschwarm als langgestreckter Vorhang
inden Schacht eintritt. Der begleitende Luftstrom (Austrittsgeschwindigkeit etwa
1m - s™) verhindert das Aufsteigen von Dampf in den Kopfraum.
Im oberen Teil des Fallschachts, der Befeuchtungs- und Agglomerationszone,
befinden sich zwei elektrisch beheizte Dampfdiisen. Es handelt sich dabei um
zwel parallele, horizontal angeordnete Aluminiumrohre (Durchmesser 5o mm)
mit je einem lings eingefristen Schlitz als Dampfaustritt. Der Auslaf8querschnitt
betriigt jeweils 2 - 130 mm? Der Partikelschwarm fillt zwischen den Diisen in den
Schacht und kann so von beiden Seiten gleichmifSig befeuchtet werden.
Die Diisenrohre konnen um ihre Lingsachse verdreht und in horizontaler
Richtung verschoben werden. Hierdurch kann der Abstand zwischen den Diisen-
miindungen und dem Partikelschwarm sowie der Winkel, unter dem die Frei-
strahlen auf den Schwarm treffen, verindert werden. Abbildung 515 zeigt die
Diisenrohre von schriig unten bei einem Anstellwinkel zur Horizontalen von etwa
60 ° und einem Abstand von etwa 50 mm zwischen den Diisenmiindungen.

Dampfdisen ‘k
-"I-|_-_-_
B

Dampfzuleitungen

Abbildung 5-15: Blick in den
oberen Teil des Fallschachts der
Agglomerationsanlage. Dampf-
dusen auf minimalen Abstand
und Anstellwinkel von 60 ° zur
Horizontalen eingestellt.
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Abbildung 5-16: Vereinfachte
Darstellung der Agglomerati-
onsanlage. Als Dosiergerat fur
das zu agglomerierende Pulver
ist im Kopfraum eine Vibrati-
onsrinne dargestellt. Gesamt-
hoéhe des Apparats = 3,5 m.
Zur Anordnung der Dampf-
dusen vergl. Abbildungen
5-17 und 5-20.
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Der Fallschacht hat eine Querschnittsfliche von 30 - 30 cm?. Die Befeuchtungs-
und Agglomerationszone endet etwa 30 cm unterhalb der Dampfdiisen. Hier
befinden sich an beiden Seiten des Schachts Abluftauslisse, durch die unver-
brauchter Dampf (von oben kommend) und die Trocknungsluft (von unten kom-
mend) den Apparat verlassen. Wihrend des Betriebs der Anlage herrschtoberhalb
der Auslisse eine annihernd reine Dampfatmosphire von 100 °C.

Der untere, etwa 2 m lange Teil des Schachts wird wihrend der Versuche von
entfeuchteter Warmluft aufsteigend durchstrdmt. Der maximale Luftmassenstrom
betriigt etwa 6o kg - h™ und ist damit um eine bis zwei Groflenordnungen grofler
als der vom agglomerierten Pulver abgegebene Mengenstrom an Wasser. Hierdurch
wird die Trocknungsstrecke bestméglich ausgenutzt.

Im Fufiteil der Anlage befinden sich zwei temperaturgeregelte Heizregister
zur Erwirmung der Trocknungsluft. Diese wird von einem Verdichter zunichst
zwecks Entfeuchtung durch einen gekiihlten Rippenrohrwirmetauscher gedriicke
und anschlieflend gleichmiflig auf die beiden Heizregister verteilt.

Um eine méglichst ungestérte Beobachtung der Vorgiinge in der Anlage zu
ermdglichen, wurden hauptsiichlich Acrylglas und Glas zur Konstruktion einge-
setzt (siche vereinfachte Darstellung der Anlage in Abbildungs-16). Ein giinstiger
Nebeneffekt dieser Bauweise ist die gute Wirmeisolation aufgrund der niedrigen
Wirmeleitfihigkeit und der Dicke der Wandmaterialien (bis zu 10 mm).




Der Apparat ist zur Kontrolle aller wichtigen Betriebsparamter ausreichend in-
strumentiert. Schwebekdrper-Durchfluffmesser zeigen die Mengenstréme von
Dampf (maximal 12 kg - h™), Trocknungsluft (60 kg - h™) und Spiilluft fiir den
Kopfraum (s kg - h™) an. Der Massenstrom des Feststoffs (maximal 300 kg - h™)
wird durch Differenzieren des Signals einer DMS-Wigezelle bestimmt, auf der
das Dosiergerit bzw. seine Pulvervorlage lastet. Die verschiedenen Temperatur-
mefstellen sind mit PT1oo-Fiihlern oder NiCrNi-Thermoelementen mit elek-
tronischer Vergleichsmefistelle bestiickt. Ein kombinierter Temperatur- und
Feuchtesensor zeigt den Luftzustand im Kopfraum des Apparats an.

Die Anlage beinhaltet folgende Hauptenergieverbraucher:

- Kleindampferzeuger mit 9 kW Heizleistung,

- Heizregister zur Erwirmung der Trocknungsluft mit 2 - 2 kW,

- Mantelheizelemente zur Erwiirmung der Dampfdiisen mit 2 - 0,35 kW,
- Heizregister zur Uberhitzung des Dampfs um 1—2 °C mit 0,4 kW,

- Axialgeblise zur Druckluftversorgung mit 0,6 kW,

- Kilteaggregat zur Luftentfeuchtung mit 0,4 kW.

5.3.2 Untersuchung der Stromungsverhaltnisse im Dampfraum
der Agglomerationsanlage

Die aus den Diisen austretenden Dampffreistrahlen kénnen beim Auftreffen auf
den Partikelschwarm Relativbewegungen zwischen den Partikeln bewirken oder
vergroflern und so méglicherweise die Agglomeration férdern. Andererseits muf$
mit steigender Relativgeschwindigkeit der kollidierenden Partikeln auch mehr
kinetische Energie beim Stof§ dissipiert werden. Die Méglichkeit der Energiedis-
sipation in den Kondensat- bzw. Losungshiillen um die Partikeln ist jedoch be-
grenzt, siche Abschnitt 5.2. Bei zu groflen Relativgeschwindigkeiten tritt daher
keine Haftung mehr ein.

In den vorangegangenen Kapiteln wurde dargestellt, daf§ sich schon withrend
des Zudosierens des Feststoffs in die Befeuchtungszone des Apparats Voragglomerate
im Schiittgut bilden. Dieser Agglomerationseffekt wird bei der hier vorgestellten
Betriebsweise ausgenutzt, was allerdings voraussetzt, dafl diese Agglomerate nicht
wieder bei iibermiif3ig heftigen Kollisionen, bei Beschleunigungsvorgingen oder
in Scherstrdmungen zerkleinert werden.

Ziel der Untersuchung der Stromungsverhiltnisse in der Befeuchtungszone
des Apparats war es daher, eine anschauliche Vorstellung von der Wirkung der
Dampflreistrahlen zu entwickeln. Die Form des Partikelschwarms und insbesondere
das Auftreten von Deglomeration bei verschiedenen Diisenstellungen wurden in
Videoaufnahmen festgehalten. Zusitzlich wurden mit einem Hitzdrahtanemo-
meter Strdmungsgeschwindigkeiten in der Befeuchtungszone gemessen. Diese
Experimente ergiinzten die in Abschnitts.3.3 beschriebenen Partikelgrofenanalysen
zur Optimierung der Diisenstellung,
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Abbildung 5-17: Senkrechter
Schnitt durch die beiden Dampf-
ddsen zur Veranschaulichung
der Verstellmdglichkeiten. Stell-
bereich des Dusenabstands a:
70-110 mm, Stellbereich des
Winkels a: 0-100 °.

Abbildung 5-18: Standbilder von
Videoaufnahmen der Partikeln in
der Agglomerationszone bei ei-
nem Feststoffmassenstrom von
140 kg - h''. Abstand a = 70 mm,
Anstellwinkel a =0 ° (o.l.), 20°
(o.r.), 40 ° (u.l.) und 60 ° (u.r.).
Gasgeschwindigkeit an den
Ddsenmindungen= 10 m - s™.
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Visuelle Beobachtung

Das Verhalten des Partikelschwarms im Einfluflbereich der Dampffreistrahlen
wurde bei minimalem und maximalem Abstand der Diisenrohre aufgezeichnet.
Dies entsprach einem Abstand der Diisenachsen von a =70 und a = 1o mm bzw.
20 und 60 mm lichter Weite (vergl. Abbildung s—17). Der Diisenanstellwinkel a
lag dabei zwischen o und 6o ° zur Horizontalen.

Trockenagglomerate

Die Abbildungen 5—18 und 5-19 zeigen jeweils einige digitalisierte Standbilder
von Videoaufnahmen bei einem Feststoffmassenstrom von 140 kg - h™.

Trotz der geringen Bildschirfe ist in Abbildung 518 gut zu erkennen, wie die
Zone, in der sich die Pulverpartikeln aufhalten (im Bild hell erscheinend), von
links nach rechts und oben nach unten, d.h. grofler werdendem Winkel o kleiner
wird.



Ursache hierfiir ist der unterschiedliche Anteil an Feingut im Partikelschwarm.
Bei kleinen Anstellwinkeln, also direkterer Anstrémung des Schwarms durch den
Dampf, wurde offensichtlich mehr Feingut durch Zerstérung von Trockenagglo-
meraten freigesetzt als bei einemWinkel von 6o °. Diegleiche Tendenzzeigte sich
auch beim maximalen Diisenabstand (siche Abbildung 5-19).

Hier war jedoch eine geringere Staub-
entwicklung in der Agglomerationszone
zu beobachten. Der Bereich, in dem sich
die Partikeln hauptsichlich bewegten,
schien in allen Fillen etwas enger und
besser abgegrenzt zu sein als bei dem klei-
nen Diisenabstand.

Unabhingig vom Abstand der Dii-
sen wurden vom Standpunkt der Staub-
vermeidungDiisenanstellwinkel von 6o ° oder grofer als vorteilhaft bewertet. Ob
bei der vergleichsweise intensiveren Anstrdmung des Partikelschwarms bei kleine-
ren Winkeln trotzdem die Agglomeration aufgrund verstirkter Relativbewegungen
gefordert wurde, lief§ sich allein mit Hilfe der Videoaufnahmen nicht ermitteln.
Zu diesem Zweck dienten die im niichsten Abschnitt besprochenen Agglomera-
tionsversuche, bei denen der Einfluf§ einer bestimmten Diisenstellung anhand
einer Partikelgroflenanalyse der Agglomerate bewertet werden konnte.

Zumindest ein giinstiger Effekt des Diisenanstellwinkels 6o ° konnte jedoch
bereits durch visuelle Beobachtung nachgewiesen werden: Der Bereich, in dem
sich die Partikeln durch die Agglomerationszone bewegten, war, verglichen mit
anderen Einstellungen, am schmalsten. Bei gegebenem Mengenstrom des Feststoffs
ergibtsich damit die hochste Konzentration an Partikeln je Volumeneinheit. Neben
der Verteilung der Relativgeschwindigkeiten ist die Konzentration an Partikeln

ebenfalls mafSgeblich fiir die Kollisionshiufigkeit in der Agglomerationszone.

Hitzdrahtanemometrie

Die Bestimmung der PartikelgrofSenverteilungen von Agglomeraten, die bei un-
terschiedlichen Einstellungen der Dampfdiisen hergestellt worden waren, hatte
zum Zeitpunkt der Gasgeschwindigkeitsmessungen bereits zur Auswahl einer
giinstigen Diisenstellung gefiihrt. Die Messungen mit dem Hitzdrahtanemometer

Experimente zur
Aufbauagglomeration
in der Befeuchtungszone

Abbildung 5-19: Standbilder
von Videoaufnahmen der Parti-
keln in der Agglomerationszone
bei einem Feststoffmassenstrom
von 140 kg - h”. Abstand a =
110 mm, Anstellwinkel a =0 °
(o.l.), 20° (o.r.) und 60 ° (u.).
Gasgeschwindigkeit an den
Ddsenmdindungen = 10m - s7.
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Abbildung 5-20: Schematische
Darstellung der Agglomerati-
onszone in Vorder- und Seiten-
ansicht (linker bzw. rechter Teil

der Abbildung) mit Lage der
MefBorte zur Bestimmung der
Strémungsgeschwindigkeit
durch Hitzdrahtanemometrie.
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sollten diese Wahl absichern. Hierzu wurden bei Diisenanstellwinkeln o von o,
60 und 90 °zur Horizontalen Messungen der lokalen mittleren Gasgeschwindigkeit
in der Agglomerationszone durchgefiihrt. Abbildung 5—20 zeigt die Anordnung
der Mef3stellen.
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An jedem der in Abbildung s—2o0 links eingezeichneten Mef8orte wurde die
Stromungsgeschwindigkeit in den sieben in Abbildung 5—20 rechts dargestellten
Ebenen gemessen. Withrend der Messungen schwankte die Anzeige des Geriits
jeweils um einen Mittelwert. Diese Schwankungswerte wurden nicht getrennt
ausgewertet, da einerseits angenommen wurde, dafl die Trigheit des Sensors die
Bestimmung der wahren Schwankungsgeschwindigkeit ohnehin nicht erlaubte
und andererseits die zur Interpretation solcher Werte erforderlichen Kenntnisse
nicht vorhanden waren.

Wie in Abbildung 520 zu erkennen, war die Einteilung der Meforte nicht
dquidistant. Mittels bilinearer Interpolation der innerhalb einer Mefebene vor-
handenen Mefwerte wurde jeweils eine vergrofierte Matrix von13s - 270 Punkten
aufgefiillt. Dem errechneten Geschwindigkeitswert jedes dieser Punkte wurde aus
einer Farbskala ein eindeutiger Farbwert zugeordnet, so dafd sich die vergrofSerte
Matrix in Form eines Falschfarbenbilds darstellen liefS.

Die Geschwindigkeitsverteilung bei jeder der drei untersuchten Diisen-
stellungen wurde damit durch je sieben Falschfarbenbilder von 135 - 270 Bild-
punkten beschrieben. Diese Bildserien sind auf der Farbtafel zwischen Seite 140
und 141 dargestellt, wobei die Reihenfolge von links nach rechts der Reihenfolge
der Ebenen in Abbildung s—20 (rechts) entspricht. Die obere Reihe zeigt das
Ergebnis fiir o = 0 °, darunter sind die Ergebnisse fiir 60 und 9o ° abgebildet.
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Die Falschfarbenbilder zeigen, abhiingig von der Stellung der Diisen, auffillige
Unterschiede im Stromungsverlauf. Fiira = o °ist die Seromung kaum ausgeprigt,
die Stromungsleistung wird vermutlich bereits im Bereich zwischen den Diisen
weitgehend dissipiert. Fiir o = 60 ° und a = 90 ° bilden sich dagegen deutlich
sichtbar zwei Freistrahlen aus, die sich fiir a = 6o ° kurz unterhalb der Diisen zu
einem Strahl vereinigen. In beiden Fillen ist die Kernzone der Freistrahlen mit
Stromungsgeschwindigkeiten bis etwa 3 m - s™ noch gut zu erkennen.

Wihrend der Geschwindigkeitsmessungen betrug der Volumenstrom der aus
den Diisen austretenden Luft etwa 12 m? - h™ und der Volumenstrom der von
unten in die Agglomerationszone aufsteigenden Trocknungsluft etwa 55 m? - h™.
Aufgrund der Schachtabmessungen lag die mittlere Leerrohrgeschwindigkeit der
Trocknungsluft allerdings mit 0,15 m - s so niedrig, dafd sie im Falschfarbenbild
nicht erkennbar ist. Die Einlaufstromungin die Abgasrohre (etwa in halber Hohe
der Bilder, vergl. Abbildung 5—20) istaufgrund des starken Abfalls der Strémungs-
geschwindigkeit ebenfalls nur in einigen Fillen erkennbar.

Im Normalfall, d.h. Betrieb mit Dampf diirfte die Reichweite der Freistrahlen
etwas kiirzer sein, da der Dampf unter den iiblichen Betriebsbedingungen nur
etwa die o,6fache Dichte der von unten aufsteigenden Trocknungsluft besitzt.

Insgesamt ist der von den Freistrahlen eingenommene Bereich der Agglome-
rationszone fiir a = 60 ° etwas kleiner als fiir o = 90 °, aber deutlich grofer als bei
einem Anstellwinkel von o °. Dielokale Energiedissipation und dementsprechend
die Beanspruchung der Trockenagglomerate durch Stromungskrifte ist daher umso
niedriger, je grofier der Anstellwinkel der Dampfdiisen ist.

Es ist aber auch die Ejektorwirkung der Freistrahlen zu beachten, d.h. das
Ansaugen und Beschleunigen von Gas aus der Umgebung in Strémunggsrichtung.
Videoaufnahmen des Partikelschwarms mit starker Vergroflerung und lingeren
Belichtungszeiten zeigten, dafl insbesondere kleine Partikeln hierbei Stromfiden
folgten, die aus dem Partikelschwarm in den Einzugsbereich der Freistrahlen fithr-
ten. Bei einem Diisenanstellwinkel von o = 90 ° bedeutet dies, daf§ Feingut aus
dem Partikelschwarm ausgetragen wird und die Agglomerationswahrscheinlich-
keit fiir diese Partikeln stark vermindert ist. Bei Winkeln von a < 8o ° tritt dieser
Effekt zwar ebenfalls auf, die Feingutpartikeln werden jedoch von den Freistrahlen
wieder in Richtung auf den Schwarm bewegt und kénnen agglomerieren.

Die Ergebnisse der Gasgeschwindigkeitsmessungen legten, ebenso wie die
visuelle Beobachtung des Partikelschwarms, die Vermutung nahe, dafd ein Opti-
mum der Diisenstellung existiert: Bei groffen Anstellwinkeln werden vorhandene
Trockenagglomerate kaum beansprucht, andererseits kommt es zu einer Aufwei-
tung des Schwarms und damit zu einer Verringerung der Anzahlkonzentration
der Partikeln. Dariiberhinaus wird selektiv Feingut aus dem Schwarm ausgetra-
gen. Bei kleinen Winkeln ist die Beanspruchung der Trockenagglomerate stirker,
die Freistrahlen bewirken jedoch eine Verengung des Schwarms. Bei sehr kleinen
Anstellwinkeln entsteht eine Stauzone mit intensiver Turbulenz im Raum zwi-
schen den Diisen. Hierbei werden Agglomerate zerstort und Feingutpartikeln in
Wirbeln aus dem Schwarm ausgetragen. Die Lage des Optimums konnte jedoch
erst durch Partikelgroflenanalyse der erzeugten Agglomerate bestimmt werden.
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Aufbauagglomerationin 5.3.3 EinfluB der Stellung der Dampfdusen auf die
der Befeuchtungszone AgglomeratgroBe

In der hier beschriebenen Anlage hat die Stellung der Dampfdiisen einen deutlichen
Einfluf§ auf die Agglomeratgriof3e, wie sich bereits bei der im vorigen Abschnitt
beschriebenen visuellen Beobachtung der Befeuchtungszone zeigte. Die Stellung
der Diisen wurde aufgrund von Partikelgréf8enanalysen der hergestellten Agglo-
merate optimiert, wobei in der ersten Versuchsserie die mit einem Laserbeugungs-
mefigerit ermittelte Grofenverteilung der im Fufiteil des Apparats aufgefangenen
Feuchtagglomerate Optimierungskriterium war.

Die Entwicklung der Bildanalysemethode (siche Abschnitt 3.2.1) erméglichte
zu einem spiteren Zeitpunke die direkte, beriihrungslose Partikelgrofenanalyse
der im Fallschacht sedimentierenden Agglomerate. Hierdurch entfielen erstens
unter Umstinden ergebnisverfilschende Priparationsschritte, zweitens war durch
kurzzeitiges Abschalten der Dampfzufuhr ein sofortiger Vergleich zwischen Feucht-
und Trockenagglomeraten sowie die Untersuchung der Deglomeration durch
Strémungskrifte moglich.

Ermittlung der optimalen Dusenstellung durch PartikelgroBenanalyse

Als Modellsubstanz diente bei dieser Versuchsserie Saccharose, die jeweils unmit-
telbar vor Versuchsbeginn gemahlen wurde. Die durch Naf3siebung bestimmte
(und daher nicht direkt mitden in Kapitel 4 gezeigten Laserbeugungsmessungen
vergleichbare) Partikelgroffenverteilung des Pulvers ist in Abbildung 521 darge-

stellt.
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Nach Begutachtung der im vorigen Abschnitt beschriebenen Videoaufnahmen
wurde ein Versuchsplan festgelegt, der die Herstellung von Agglomeraten unter
folgenden Bedingungen beinhaltete:

- Feststoffmassenstréme von 140 und 280 kg - h,

- Diisenmiindunggsabstinde a. (siche Abbildung s-17) von 46 und 64 mm,

- Diisenanstellwinkel o von o, 20, 40, 60 und 90 °,

- Dampfmengenstrom in Abhingigkeit des Diisenanstellwinkels so eingestellt,
dafl die Geschwindigkeitskomponente des Freistrahls in Querrichtung, d.h. auf
die Partikeln zu, bei allen Versuchen (Ausnahme 90 °) jeweils 4,2 m - s* betrug,

v, [dosa =const.=4,2m 3™ (5-18)

- Pulverdosierung mit einem Walzenkompaktierer.

Zur Bestimmung der Partikelgrofenverteilung der erzeugten Agglomerate mit-
tels Laserbeugungsspektrometrie wurde das agglomerierte Pulver nach Entnahme
aus dem im Fuflraum des Apparats befindlichen Auffangbehilter im Wirme-
schrank nachgetrocknet und anschlieffend mit einem Rotationsprobeteiler eine
reprisentative Probe hergestellt. Alle Versuche wurden von der Herstellung des
Mahlguts bis zur Bestimmung der Agglomeratgrofie jeweils dreifach vollstindig
durchgefiihrt. Die Abbildungen s—22 bis s—25 zeigen die Versuchsergebnisse. In
jedem Diagramm ist jeweils fiir einen Massenstrom und einen Diisenabstand das
Mef3ergebnis bei unterschiedlichen Diisenanstellwinkeln o zusammengefaf3t.
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Der grofite mittlere Partikeldurchmesser in Abbildung s—22 ergibt sich bei einem
Anstellwinkel von 9o °, wobei allerdings der Feingutanteil hoher als bei 6o ° ist.

Experimente zur
Aufbauagglomeration
in der Befeuchtungszone

Abbildung 5-22: PartikelgréBen-
verteilungen von strahlagglome-
rierter Saccharose bei einem
Feststoffmassenstrom von 140
kg - h'. Abstand a.g = 46 mm,
Gasgeschwindigkeit an den
Dusenmdndungen 4,2 bis

11 m - s, Dosierung mit
Walzenkompaktierer.
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Abbildung 5-23: PartikelgréBen-
verteilungen von strahlagglome-

rierter Saccharose bei einem
Feststoffmassenstrom von 280

kg

- h'. Abstand a.s = 46 mm,

Gasgeschwindigkeit an den

Dusenmdndungen 4,2 bis
11 m - s, Dosierung mit
Walzenkompaktierer.

Abbildung 5-24: PartikelgréBen-
verteilungen von strahlagglome-

rierter Saccharose bei einem
Feststoffmassenstrom von 140

kg -

h'. Abstand a.g = 64 mm,

Gasgeschwindigkeit an den

144

Diasenmdindungen 4,5 bis

11 m - s, Dosierung mit
Walzenkompaktierer.

Ein dhnliches Ergebnisstellt sich beim doppelten Feststoffmassenstrom ein (siche

Abbildung 5—23).
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Bei groflerem Diisenabstand ergeben sich jedoch bei beiden Massenstrémen fiir
den Winkel a = 90 ° die schlechtesten Ergebnisse. Die Winkelstellung o ° konnte
hier allerdings nicht untersucht werden, da der Abstand von 64 mm aufgrund des
unzureichenden Verstellbereichs nicht einstellbar war.
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Als giinstigster Anstellwinkel a erschien der Wert 6o °, da sich hier unter allen
Bedingungen gleich gute Ergebnisse erzielen lieffen. Bei minimalem Diisenab-
stand ergaben sich zwar fiir a = 90 ° héhere xso-Werte, die Verteilungen waren
jedoch auch breiter. Der enge Diisenabstand fiihrte aufSerdem schnell zu Feststoff-
ablagerungen auf den Diisenrohren. Obwohl dies die Versuche nicht behinderte,
schien es sinnvoll, solche Ablagerungen méglichst von vornherein zu vermeiden.
Die Dampfdiisen wurden daher auf grofitméglichen Abstand eingestellt.

Deglomeration durch Stromungskrafte

Alle oben dargestellten Partikelgroflenverteilungen sind das Resultat eines Prozesses,
der stets Agglomeration und Deglomeration beinhaltete. Die Entwicklung der
beriihrungslosen Partikelgréffenmessung durch Auswertung von Videoaufnahmen
der sedimentierenden Partikeln ermdglichte erstmals die getrennte Untersuchung
dieser beiden Effekte bei Feststoffmassenstromen bis 30 kg - h™.

Wird anstelle von Dampf Luft durch die Diisen eingeblasen, entféllt der Agglo-
merationsschritt praktisch vollig, da die Partikeln bei einer Kollision nicht mehr
aneinander haften. Eine Deglomeration derzudosierten Trockenagglomerate kann
so durch Vergleich der Partikelgréflenverteilungen bei ein- und ausgeschalteter
Diisenluft studiert werden, allerdings nur durch Beobachtung der im Fallschacht
sedimentierenden Partikeln. Diese bleiben ohne die verfestigende Wirkung des
Befeuchtens und Trocknens so instabil, daf§ sie bei Erreichen des Auffangbehilters
im Fuflteil der Anlage bereits wieder zerfallen.

Experimente zur
Aufbauagglomeration
in der Befeuchtungszone

Abbildung 5-25: PartikelgréBen-
verteilungen von strahlagglome-
rierter Saccharose bei einem
Feststoffmassenstrom von 280
kg - h''. Abstand a.g = 64 mm,
Gasgeschwindigkeit an den
Dusenmdndungen 4,5 bis

11 m - s, Dosierung mit
Walzenkompaktierer.
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Abbildung 5-26: Normierte und
auf die GréBe der im jeweiligen
Versuch zudosierten Trockenag-
glomerate bezogene xsi-Werte
der PartikelgréBenverteilung
von Fructoseagglomeraten im
Fallschacht der Anlage. Fest-
stoffmassenstrom = 25 kg - h”,
Disenabstand 110 mm, Dosie-
rung mit Walzenkompaktierer,
MeBort etwa 20 cm unterhalb
der Agglomerationszone.
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Abbildung 5—26 zeigt einen Teil der Ergebnisse dieser Versuchsserie. Hauptsich-
lich wurde hier mit frischgemahlener Fructose gearbeitet, da diese Substanz ohne
Konditionierung bereits geniigend Wasser enthielt, um grofle Trockenagglomerate
zu bilden (vergl. Kapitel 4). Dies verbesserte die Mef8genauigkeit der Partikelgrofen-
analyse, da die Detailauflsung der Videoaufnahmen bei der verwendeten Anord-
nungetwa 40 pm betrug und somit nur Partikeln = 120 um bei der Bildauswertung
beriicksichtigt werden konnten.
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Bei der Interpretation von Abbildung s—26 ist zu beriicksichtigen, daff der
Vertrauensbereich eines einzelnen Mefipunkts etwa +0,05 betriigt. Der Punke
o/t entspricht der ungestérten Sedimentation der Partikeln ohne Agglomeration.
Bei Eindiisen von Luft zeigt sich fiir a = o © und teilweise auch fiir o = 30 ° eine
signifikante Verringerung des mittleren Partikeldurchmessers um bis zu 25 %. Bei
einem Anstellwinkel von 60 ° findet hingegen keine Zerkleinerung statt.

Die Mefiwerte fiir Dampf (ausgefiillte Symbole) liegen dagegen in fast allen
Fillen signifikant hoher als die jeweils zugeordneten Werte fiir Luft. Hier zeigt
sich ein ,,Bruttozuwachs® der mittleren Partikelgréfie von maximal 20 %. Nur bei
einem Diisenanstellwinkel von 60 ° ergibt sich jedoch auch ein , Nettozuwachs®,
da in diesem Fall das Partikelwachstum nicht von einer Deglomeration durch
Strémungskrifte iiberlagert wird.

Die Messungen waren insgesamt nur teilweise quantitativ auswertbar. In ver-
schiedenen Fillen wurde beobachtet, dafl insbesondere Feingutpartikeln von der
Strémung an der Mef8zone vorbeitransportiert wurden. Dieser Effeke wurde zwar
im Prinzip durch den unmittelbaren Vergleich zwischen der Eindiisung von Dampf

und Luft ausgeglichen, erhshte aber in vielen Fillen den Meffehler deutlich.



SchluBfolgerungen

Vom Standpunke der Partikelabscheidung in einem Schwarm aus Partikeln un-
terschiedlicher Grof8e kénnte angenommen werden, daf§ Geschwindigkeitsgradi-
enten und turbulente Verwirbelung einen positiven Einfluf§ auf die Agglomeration
haben: Kleine Partikeln passen sich schneller einer verinderten Strémungs-
geschwindigkeit an als grofle, so dafd Relativbewegungen entstehen. Diese Idee
findet sich sowohl in der Patentliteratur (NESTLE, 1974-1, 1974-2, GENERAL FooD
CORPORATION, 1986) als auch in der Arbeit von SCHUCHMANN (1993).

Die Partikelgroflenanalysen der erzeugten Agglomerate widerlegten diese
Annahme fiir die hier gewihlten Bedingungen jedoch eindeutig, da eine intensi-
vere Anstromung des Partikelschwarms deutlich geringere Agglomeratgrofien be-
wirkte. Folgende Gesichtspunkte spielen hier eine Rolle:

- Der wesentliche Schritt zur Partikelvergréflerung ist die Bildung von Vor- bzw.
Trockenagglomeraten des feindispersen Ausgangsmaterials im Zuteilgerit. Die
Agglomerate der hier untersuchten Pulver waren sehr instabil.

- Instabile Voragglomerate kdnnen beim Durchqueren von Zonen mit starken
Geschwindigkeitsgradienten, wie z.B. Turbulenzwirbeln, erodiert oder zerklei-
nert werden. Dieser Effekt kann offensichtlich nicht durch stirkeres Wachstum
aufgrund erhohter StofShiufigkeit ausgeglichen werden.

- Geschwindigkeitsschwankungen in Form von Turbulenzwirbeln miissen auch
vermieden werden, da andernfalls Feingutpartikeln aus dem Schwarm heraus-
getragen werden und nicht mehr agglomerieren. Die Flugbahnen groflerer
Partikeln bleiben dagegen bei den hier gewihlten Bedingungen von den Dampf-
freistrahlen unbeeinflufit.

Alle MefSergebnisse deuten an, daff bei dem hier verwendeten Apparat ein Diisen-
anstellwinkel von etwa 60 ° bei einem Diisenabstand von 110 mm am giinstigsten
ist. Biszu Gasaustrittsgeschwindigkeiten von vy, ,s = 12 m - s ist dann ausreichendes
und schonendes Befeuchten des Feststoffs maglich, da die Geschwindigkeit der
Freistrahlen bei Erreichen des Schwarms in der GrofSenordnung der Sedimentati-
onsgeschwindigkeit der Partikeln liegt (siche Abb. s—1). Nach Becker (1986) gilt:

Is
VGas,max(X) :2r4|]0,Gas R““m (5_19)

Mitder Diisenspalthche s = 2 mm, einer Entfernung von x= 85 mm vom Diisen-
mund und einer Gasaustrittsgeschwindigkeit von vp s < 12 m - s7™

=0,36 W g, <4,3mE™ (5-20)

VGas, max

Unter Einhaltung dieser Bedingung ist auch die Konstruktion anderer Diisen-
anordnungen mit vergleichbarem Resultat méglich. Je nach Produkt konnten bei
diesen Dampfmengenstrémen bis zu 280 kg - h™ Feststoff agglomeriert werden.
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Aufbauagglomerationin ~ 5.3.4 Weitere Eigenschaften des agglomerierten Materials

der Befeuchtungszone
Die durch trockene Voragglomeration und nachfolgende Partikelverfestigung und
Aufbauagglomeration im Dampf hergestellten Agglomerate besitzen eine unre-
gelmifige, pordse Struktur und verfiigen tiber gute Instanteigenschaften. Abbil-
dung s—27 zeigt eine REM-Aufnahme eines typischen Agglomerats.

Abbildung 5-27: REM-Aufnahme
von strahlagglomerierter
Saccharose.

Benetzungsverhalten

Strahlagglomerierte Pulver aus reinen Zuckern besitzen aufgrund der guten Fest-
stofflslichkeit ein so gutes Benetzungsverhalten, daf die Mef8ergebnisse mit iib-
lichen Instantprodukten kaum verglichen werden konnen. Interessant ist jedoch

ein Vergleich mit dem Ausgangsmaterial (kleinste Fraktion in Abbildung s—28):

4
°
3 Flussigkeit: Wasser, v = 20 °C
~ Produkt: Saccharose, gemahlen
z strahlagglomeriert
‘@
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5
. . N
Apb//dqng 5-28: Benetzungs- o ° ®
zeit t, einer 8 mm hohen Schit- é 1 °
tung aus strahlagglomerierter L4 ° [
Saccharose fir verschiedene
Siebfraktionen bzw. fir das 0
Ausgangsmaterial (Einzel- 0 0,5 1 1,5 2
messungen). PartikelgréBe / mm

Die Agglomeration verkiirzt die zur Benetzung erforderliche Zeitt, (hier bei einer
Schichthshe von 8 mm) etwa auf ein Viertel.
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Zum Vergleich mit handelsiiblichen Instant-Kakaogetrinken wurde eine Mischung
aus lecithiniertem Kakao und gemahlener Saccharose agglomeriert und unter-
sucht. Hierbei zeigte sich, daf§ das Benetzungsverhalten dieses Versuchsprodukts
bereits im Bereich der Eigenschaften handelsiiblicher Getrinkepulver lag (Abbil-
dung 5—29, Tabelle 5—3, Anhang I1I):

360
®
300 -
® T @
w 240 L
~ 1
5 180 1 i +
5 i ° t
N
"q‘)’ .
9 [}
2 120
Flissigkeit: Vollmilch, v = 35 °C
Produkt: 80 % Saccharose, gemahlen
60 19 % Kakao, stark entolt —
1 % Lecithin
strahlagglomeriert
0 | |
0 7 14 21 28 35 42
Lagerzeit / d
Produkt Benetzungszeit Produkt Benetzungszeit
s s
Die Weissen 9,6 +0,7 Nesquik z. r. 299 +13
Hanse Wappen 9,8 +£0,7 Suchard express 134 £5,5
Kaba 7,6 £0,1 Tchibo 174 £10
Milka 146 £5,8 Trink-fix 35,3 £ 8,6
Nesquik 21 +8,4 Tropengold 37 £1,7

Die Benetzungszeiten der im Handel erhiltlichen kakaohaltigen Instantprodukte
wichen teilweise um Groflenordnungen voneinander ab, obwohl die meisten Pro-
dukte eine dhnliche Zusammensetzung aufweisen. Die Unterschiede werden nicht
nur durch unterschiedliche PartikelgrofSenverteilung der Agglomerate hervorge-
rufen, sondern auch durch die Beeinflussung zahlreicher anderer Parameter. Da es
sich hierbei um Betriebsgeheimnisse der Hersteller handelt und dieses Wissen
offensichdich betrichtlichen Finfluf§ auf das Instantisierungsergebnis hat, wurde
in dieser Arbeit nicht weiter in Richtung Instantkakaoherstellung experimentiert.

Experimente zur
Aufbauagglomeration
in der Befeuchtungszone

Abbildung 5-29: Benetzungs-
zeit t, einer 8 mm hohen Schdit-
tung eines strahlagglomerierten
kakaohaltigen Getrdnkepulvers
Uber einen Lagerzeitraum von
6 Wochen.

Tabelle 5-3: Benetzungszeiten
handelsiiblicher kakaohaltiger
Getrankepulver in Vollmilch von
35 °C. Schutthéhe 8 mm.
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Abbildung 5-30: Ergebnis des
Friabilitdtstests einer strahlag-
glomerierten kakaohaltigen

Getrankepulvermischung.

Abbildung 5-31: Ergebnisse
der Friabilitdtstests von han-
delstblichen kakaohaltigen
Getrdnkepulvern.
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Abriebfestigkeit

Die Abriebfestigkeit der strahlagglomerierten Pulver unterschied sich nicht we-
sentlich von handelsiiblichen Produkten, wie sich bei einigen Einzelmessungen
der Friabilitit der Kakaogetrinkemischung bzw. von strahlagglomerierter Saccha-

rose zeigte.
0199 T T T TTTT T T T mTTTT I/ mTTTT
L / i
/
Aufgabegut /
— — — Nach Friabilator //
0,90 7
/
2 / i
K L - d 4
2 | e ]
: Re
0,50
g 7
> L /7 -
5] /
/
a - / -
/
/
0,10 7
L/ .
/
[. -
0 01 1 1 | 1 1 1 | 1 | N I |
0,01 0,1 1 10
PartikelgroBe x / mm
0r99 T T T TTTT T T T mTTTT ,l y mTTTT
il
- P I -
——  Kaba [
L Wl / i
— — — Nach Friabilator il
- |y
0,90 — —  Trink-fix ,'[
—_ L = === Nach Friabilator ,'I i
= N
s | 1 ]
> 1
S - 1 / |
% ,
£ 0,50 o
s R iy ]
5] ] /
€ L ! / 4
£ | e —— s
A L ' 1 |
B I
1 I
0,10 ' I
' |
[ 1 -
1 I
L ! | _
. |
0 O'] 1 1 1 1111 L 1 1 1 [ 1 | N I |
0,01 0,1 1 10

PartikelgréBe x / mm



0,99

Experimente zur
Aufbauagglomeration

in der Befeuchtungszone

T T TTTT T T T TTTT mTTTT
Aufgabegut
Nach Friabilator /
0,90 7
/
— - / -
= /
o - / i
2 /
= B 1 7
[ V4
2 0,50
g L P i
= -
: mmmmT
£ i
a L / i
/
/
0,10 4
/
L /7 _
O 01 1 ) 1 1 1 ) N | 1 ) N |
0,01 0,1 1 10
PartikelgréBe x/ mm
Porositat

Ahnlich wie bei Pulverschiittungen hat die Porositit auch entscheidenden Einfluf$
auf das Wiederbefeuchtungsverhalten einzelner Agglomerate (siche auch Glei-
chung 3-15). Sofern eine kritische Porositit nicht iiberschritten wird, ist die
Benetzungszeit etwa proportional e ’-1. Aus diesem Grund ist bei Produkten, die
schnellslich sein sollen, neben der Partikelgréflenverteilung des agglomerierten
Pulvers auch die Porositit der Agglomerate von Interesse.

Vorversuche mit einem Quecksilberporosimeter, wie es iiblicherweise z.B. zur
Bestimmung der Porenradienverteilung von Katalysator- oder Aktivkohlekdrnern
eingesetzt wird, fiihrten bei der Untersuchung von strahlagglomerierten Pulvern
nichtzu verwertbaren Ergebnissen. Aufgrund der Struktur der Agglomerate iiber-
lappten sich die Porenradienverteilung der Hohlriume zwischen den Agglomeraten
und die Porenradienverteilung der Hohlrdume zwischen den Primirpartikeln der
Agglomerate. Das Eindringen des Quecksilbers in die Agglomerate iiberlagerte
sich mit dem Auffiillen der Hohlrdume der Schiittung, so daf§ der Startpunkt der
Intrusion in die Agglomerate nicht festzustellen war.

Mit dem in Abschnitt 3.2.2 beschriebenen Bildanalyseverfahren waren jedoch
erste Untersuchungen der Porositit von strahlagglomerierten Pulvern maglich.
Messungen konnten fiir Saccharose sowie fiir ein Pulver auf Basis des Zuckeraus-
tauschstoffs Mannit durchgefiihre werden. Beide Pulver wurden bei der Dosierung
mit einem Walzenkompaktierer voragglomeriert. In einer zweiten Versuchsreihe
mit Saccharosepulver diente eine Vibrationsforderrinne als Dosiergerit.

Abbildung 5-32: Ergebnis des
Friabilitdtstests von strahlagglo-

merierter Saccharose.
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Aufbauagglomerationin Je nach mittlerer Gréfe der untersuchten Agglomeratfraktion wurden je Versuchs-
der Befeuchtungszone serie das Volumen und das Gewicht von 20—50 Agglomeraten bestimmt und aus
diesen Werten die durchschnittliche Porositit berechnet:

- Die Porosititsmessung von strahlagglomerierter Saccharose (Walzenkompak-
tierer) ergab sowohl fiir eine Siebfraktion von 1,57—2 mm als auch fiir eine Frak-
tion von 0,45-0,56 mm Agglomeratgrdf3e jeweils einen Wert von € = 0,45 £0,05.

- Fiir eine durch Zerkleinern und Sichten von Agglomeraten der GrofSenklasse
1,12 mm erzeugte Vergleichsfraktion von ebenfalls 0,45—0,56 mm Agglomerat-
grof3e ergab sich der Wert € = 0,47 +o,1.

- Zur Kontrolle der optischen Porosititsbestimmung wurden zusitzlich einige
Experimente durchgefiihrt, bei denen jeweils 20—s0 Agglomerate im Ursprungs-
zustand und nach Benetzen mit Silikonsl gewogen wurden. Hierbei ergab sich
fiir 1,12 mm grofle Partikeln e = 0,49, fiir Bruchstiicke dieser Partikeln e =0,47
und fiir Partikeln von 0,45—0,56 mm € = 0,46.

- Obwohl die exakte mittlere Feststoffdichte der mannithaltigen Agglomerate
(Walzenkompaktierer) unbekannt war, wurde ihre Porositit unter Annahme
von p =1.500 kg - m™ ebenfalls bestimmt, da sie in sehr breiter Gréflenverteilung
vorlagen. Die Untersuchung von insgesamt sechs Gréflenklassen im Bereich
0,35-3,5 mm ergab einen Wert von € = 0,49 +0,03.

- Die Porosititsmessung der mit der Vibrationsrinne zudosierten, strahlagglome-
rierten Saccharose ergab fiir drei Siebfraktionen im Bereich zwischen 0,45 mm
und 1,8 mm einen Wert von € = 0,58 £0,03.

Aus den Meflergebnissen wurde geschlossen, daf§ die Porositit der durch Vor-
kompaktieren im Dosiergerit und nachfolgende Aufbauagglomeration im Dampf
entstandenen Agglomerate im Rahmen der Mef§genauigkeit nicht von ihrer Gro-
e abhingt. Diese Schlufffolgerung steht im Einklang mit dem Ergebnis der Par-
tikelgréflenanalysen der Trockenagglomerate bzw. der im Dampf gewachsenen
Agglomerate (siche vorangegangener Abschnitt). Die Verdichtungim Dosiergerit
hat dagegen wesentlichen Einflufl auf die Porositit (vergl. Kapitel 4).

Esistzwar durchaus denkbar, daf§ die durch Anlagerung entstandenen dufleren
Schichten der Agglomerate sich beziiglich ihrer Porositit vom Agglomeratkern
unterscheiden. Mit den in dieser Arbeit verwendeten Methoden konnten solche
Unterschiede aber nicht nachgewiesen werden. Dabei istauch zu beriicksichtigen,
daf§ in der Befeuchtungszone der hier verwendeten Strahlagglomerationsanlage
erstens kein starkes Wachstum der zudosierten Trockenagglomerate stattfindet
und zweitens ein Teil dieses Wachstums wiederum auf Kollisionen von Trok-
kenagglomeraten untereinander beruht. Die Porositit der Agglomerate wird also
bereits bei der Voragglomeration weitgehend festgelegt, wodurch die Bedeutung
dieses Verfahrensschritts weiter hervorgehoben wird.

152



5.4 Modellierung der Aufbauagglomeration im
sedimentierenden Schwarm
5.4.1 Grundlegende Annahmen

Das im folgenden vorgestellte Modell zur Berechnung des Agglomeratwachstums
in der Befeuchtungszone der Strahlagglomerationsanlage beruht auf einer Reihe
von Annahmen, die das Problem soweit vereinfachen, daf§ es mit vertretbarem
Aufwand auf einem Personalcomputer geldst werden kann.

Das Modell beriicksichtigt nur die Agglomeration aufgrund unterschiedlicher
Sedimentationsgeschwindigkeiten der Partikeln im Fallschacht des Apparats (k-
nematische Agglomeration, LOFFLER, 1988). Da im hier betrachteten Fall ein Par-
tikelschwarm in einem Gas sedimentiert und dieses Gas mitbeschleunigt, sind die
im Schwarm beobachteten Fallgeschwindigkeiten grofer als fiir Einzelpartikeln.
Bei der Berechnung der Relativgeschwindigkeiten werden daher nicht die Losun-
gen der Bewegungsgleichungen fiir Einzelpartikeln verwendet, wie in Abbildung
-1 aufgetragen. Die Bewegungsgleichung s—1 wurde um einen Term erweitert,
der die Beschleunigung des Gases in Fallrichtung mit 5 g annihert. Mit dieser
Voraussetzung ergeben sich realistischere, kleinere Relativgeschwindigkeiten (sie-
he Abbildung5-33), wie sie aus doppeltbelichteten Aufnahmen sedimentierender
Partikeln abgeschitzt wurden. Die Bewegungsgleichung wurde fiir Partikeln bis
100 pm Durchmesser mit einer Feststoffdichte von 1.600 kg - m™ gelsst, fiir
Partikeln grofer 200 pm mit einer Feststoffdichte von 600 kg - m™ und fiir dazwi-
schen liegende Partikelgréflen mit einer Feststoffdichte von 1.000 kg - m™.

3 T ‘ T ‘ T T T
3 ~ // -
| p.= 600 kg *m> d,=0,25/0,5/1/2 mm I P e
= ~ - -
—~ _ -
freifallend L=
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Fallstrecke / m

Modellierung der Aufbau-
agglomeration im sedi-
mentierenden Schwarm

Abbildung 5-33: Fallgeschwin-
digkeit von Partikeln bei der
Schwarmsedimentation als
Funktion des Wegs unter der
Annahme einer Mitbeschleuni-
gung des Gases mit /3 g. Der
grau unterlegte Bereich ent-
spricht einem Aufenthalt der
Partikeln in der Befeuchtungs-
zone des Strahlagglomerations-
apparats.
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Zur Berechnung der Kollisionsrate dient das in Abschnitt 5.1 dargestellte Ab-
scheidungsmodell. Die hier betrachteten Kombinationen von Partikelgréfle und
Relativgeschwindigkeit ergeben in den meisten Fillen einen Auftreffgrad von 1.
Die Haftwahrscheinlichkeit wird bei allen Rechnungen zu 1 angenommen. Glei-
chung 5-16 ergibt mit den Stoffwerten gesittigter wiillriger Zuckerldsungen bei
100 °Ckritische Relativgeschwindigkeiten, die mindestens eine Gréffenordnung
iiber den moglichen Relativgeschwindigkeiten liegen (vergl. Abbildung 5—12).

Hierbei gilt die (ungiinstigste) Annahme, daf§ sich das Kondensat nicht als
dicker Film an der Auflenkontur des Agglomerats, sondern gleichmiflig verteilt
auf den freien Oberflichen aller im Agglomerat enthaltenen Primirpartikeln nie-
derschldgt. Dieser Vorgang ist gleichzeitig wesentlich fiir die Agglomeratverfesti-
gung. Nach MARTIN und GNIELINSKI (1997) kann die Giiltigkeit der Annahme
durch Vergleich der Wirmeleitfihigkeit des pordsen Korpers mitder , Diffusions-
Wirmeleitfihigkeit (nach ScHLONDER und Tsortsas, 1988, S. 82 ) aufgrund
des diffusiven Stofftransports in der Gasphase und der Kondensation an noch
nicht erwirmten Flichen tiberpriift werden:

* -
Ay =222 3 PT_ (5-21)
2 3 *
RO _p

p

Mit der mittleren Temperatur 6o °C, einem mittleren Wasserdampfdiflusions-
koefhizienten &, =3,3 - 107 m? - s (nach RossIE, vergl. SCHLUNDER, 1984) und
einem angenommenen Dampfdruck in der Umgebung des Agglomerats von
p* = 0,9 bar ergibt sich fiir den diffusionsbedingten Wirmetransport eine
dquivalente Wirmeleitfihigkeit von Aggr= 6,7 W - m™ - K™. Die Wirmeleitfihig-
keit A4 eines Trockenagglomerats betriigt demgegeniiber nur 0,065 W - m™ - K™
(SANDERA und MIREEY, 1933, fiir gemahlene Saccharose bei einer Porositit € von
0,6). Die Tatsache, dafy der Dampf in ein Porensystem diffundiert, wird nihe-
rungsweise durch Multiplikation von &1, mit der Porositit € beriicksichtigt.

Das Ergebnis zeigt, dafl der Stofftransport durch die Poren des Agglomerats
wesentlich schneller ist, als der Wirmetransport iiber die Kontaktpunkte der Primir-
partikeln. Das Agglomerat wird also auch im Inneren befeuchtet, so daff an allen
Kontaktstellen der Primérpartikeln zunichst Fliissigkeitsbriicken und bei der nach-
folgenden Trocknung Feststoftbriicken gebildet werden. Fiir ein Agglomerat von
z.B. 1 mm Durchmesser ergibt sich mit o.g. Wert von Ay bereits nach 0,03 s
Verweilzeit in der Dampfzone eine Fourierzahl von Fo =1, d.h. weitgehender
Temperaturausgleich, wihrend die tatsichliche Verweilzeit (vergl. Abb. 5—33) 0,15 s
betrigt. Trockenagglomerate mitz.B. mehr als 2 mm Durchmesser oder deutlich
kleinerer Porositit erreichen den Gleichgewichtszustand allerdings nicht.

Fiir die im folgenden vorgestellten Modellrechnungen wird ferner vorausge-
setzt, daf§ die Dampffteistrahlen keine Deglomeration hervorrufen. In den vori-
gen Abschnitten wurde gezeigt, daf§ dieser Zustand, bei dem experimentell die
besten Agglomerationsergebnisse erzielt wurden, annihernd erreicht ist, wenn
die aus den Dampfdiisen austretenden Freistrahlen bei Erreichen des Partikel-
schwarms etwa die Geschwindigkeit der Partikeln besitzen.



5.4.2 Aufbau des Modells Modellierung der Aufbau-
agglomeration im sedi-

Abbildung 5—34 zeigt schematisch einen senkrechten Schnitt durch die Befeuch- mentierenden Schwarm

tungszone der Strahlagglomerationsanlage. Der Bereich, in dem die Partikeln sich

bewegen, ist in der Bildmitte angedeutet. Es wird angenommen, daf§ sich die

Partikeln nach Eintreten in die Be- :
. Schicht

feuchtungszone etwa tiber eine Strecke @ @

von 40 cm in einer Dampfatmosphire !

bewegen. Diese Strecke wird fiir die 20 mm 7L

Modellierung in acht Abschnitte von Dampf

jeweils s cm Hohe unterteilt. Im Ver- 3

lauf der Fallstrecke nimmt die Breite

der Abschnitte von 2 auf 6 cm zu. Mit l

einer Ausdehnung senkrecht zur Bild-

ebene von 10 cm ergibt sich ein Volu-

N

Partikeln

men von 100 cm? fiir Schicht 1. 6
Innerhalb einer Schicht wird die
Partikelgrofenverteilung als konstant
angenommen. Anderungen der Par- s
tikelgrofSenverteilung in den verschie- 60 mm
denen Schichten werden jeweils nach
diskreten Zeitschritten berticksichtigt,
indem zum einen die Auswirkungen
der innerhalb des Zeitschritts stattfin- Abbildung 5-34 Schematische
denden Partikelstéfle und zum ande- Darstellung der Einteilung des
ren die Zahl der von oben ein- und sedimentierenden Partikel-
nach unten austretenden Partikeln schwarms in Héhenschichten.
berechnet wird. Hierzu werden die Die Abmessungen des Schwarms

PartikelorsR il 22 di entsprechen naherungsweise der
artikelgrolsenverteriungen mit 32 dis- Trocknungsluft visuellen Beobachtung bei einem

kreten Groflenklassen beschrieben. Anstellwinkel der Dampfddsen
Diese sind so definiert, dafd sich das von 60 °.
Volumen einer Einzelpartikel von Klasse zu Klasse jeweils verdoppelt. Alle Partikel-
groflenverteilungen im Schwarm kénnen dementsprechend als Matrix mit8 Spalten
und 32 Zeilen beschrieben werden, wobei die Zahlenwerte der Matrixelemente
bei jedem Zeitschritt erneut berechnet werden.

Zu Beginn einer Modellrechnung werden alle Hohenschichten mit einer
Lotart“-Partikelgroflenverteilung (oder vielmehr einem Histogramm) besetzt, in-
dem fiir jede Groflenklasse die Anzahl der als Startwert enthaltenen Partikeln in
die Matrix eingetragen wird. Aus Griinden der leichteren Berechenbarkeit wurde
in allen Fillen zunichst eine logarithmische Normalverteilung als Volumen- bzw.
Masseverteilung vorgegeben, da eine log-Normalverteilung sich auf einfache Weise
in beliebige Mengenarten umrechnen 148t (vergl. LOFrLER, 1988). Hierbei gilt,
daf$ der Verteilungsparameter o sich beim Wechsel der Mengenart nicht dndert.
Der neue Medianwert xso; i3t sich nach einer einfachen Bezichung aus dem
Verteilungsparameter o und dem alten Medianwert xsq « berechnen:

50 mm
~
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X50,i = X504 [~ (5-22)

Mitden Verteilungsparametern o und xsg o konnen die Werte der Verteilungsfunk-
tion go(X) fiir die 32 Groflenklassen und hieraus mit den jeweiligen Klassenbreiten
die Histogrammbelegungen berechnet werden. Diese Werte sind noch normiert
und miissen mit einem Faktor multipliziert werden, um eine gewiinschte Feststoff-
konzentration ¢ zu erreichen. Es wird die Konzentration in Schicht 1 vorgegeben.
Der Multiplikationsfaktor n (= Gesamtzahl aller Partikeln) ergibt sich aus dem
Verhiltnis des erforderlichen Gesamt-Feststoffvolumens zur mittleren Grofie ei-
ner Einzelpartikel:

e 60,
iM;

(5-23)
Die rechnerische Bearbeitung der Modellmatrix geschieht in folgenden Schritten:

- Berechnung aller Agglomerationsvorginge in den z verschiedenen Héhen-
schichten. Dies umfaf3t fiir jede Grofenklasse i (angefangen mit den grofSten,
d.h. schnellsten Partikeln) die Berechnung des durch ihre ,Mitglieder ab-
gereinigten Volumens:

1% =T, (2,1) N, (2,1) (@ Ch(Re, W) [At (5-24)

abger i

Gleichung s—24 ist zunichst fiir alle Kombinationen aus Partikeln der Klasse /
mit den unteren Groflenklassen k zu l6sen (/= 32...2, k=i=1...1), da z.B. v; die
Relativgeschwindigkeit der Partikeln der Klassen / und & ist, r; die Summe der
Radien der Partikeln der Klassen / und k, in W ebenfalls Werte eingehen, die von
der Grofenklassenkombination / / k abhingen etc.

Aus den abgereinigten Volumina ergibt sich mit den jeweiligen Konzentratio-
nen der Partikeln der unteren Gréfienklassen die Zahl der Partikeln, die aus den
Klassen k < i entnommen und der Klasse / der ,,Sammler” zugeschlagen werden.
Hierdurch verringertsich als erstes die Zahl der Partikeln in allen unteren Gréfen-
klassen k <. Zweitens erhsht sich die in der Klasse / enthaltene Feststoffmenge,
wobei das den ,,Sammlern® insgesamt zugeflossene Feststoffvolumen allerdings
nicht gleichmiif3ig auf die Partikeln der Klasse / verteilt wird. Vielmehr wird be-
rechnet, wieviele neue Sammler aus dem ,.erbeuteten® Feststoffvolumen gebildet

werden kénnten. Aus dieser Zahl N méglicher neuer Sammler werden dann zu-
sammen mit ebenfalls Nvorhandenen Sammlern N neue Partikeln der Klassei—1,
d.h. der nichsthéheren Groflenklasse gebildet (man erinnere sich: das Volumen
einer Einzdpartikel verdoppelt sich von Klasse zu Klasse). Auch die Anzahl der
abreinigenden Partikeln in der Klasse i verringert sich also aufgrund der Agglome-
ration um N, wihrend in die Klasse i-1 N Agglomerate eintreten.

- Berechnung der bewegungsbedingten Zu- und Abginge fiir alle Grofenklassen.
Fiir alle Klassen wird anhand der lokalen Anzahlkonzentration und Sedimenta-
tionsgeschwindigkeit iiberpriift, wieviele Partikeln die Hshenschicht verlassen
und in die darunterliegende Schichteintreten. Der Schicht 1 gehen dabei Partikeln



aus einer Schicht o zu, die nichtin die Berechnungen einbezogen wird, sondern
stets die Startpartikelgroflenverteilung enthilt. Die Partikeln, die die Schicht 8
verlassen, dienen zur Berechnung des Agglomerationsresultats.

- Korrektur der Geschwindigkeiten der Partikeln aller Héhenschichten und
Groflenklassen. Das Modell erlaubt zwar keine Variation der Sinkgeschwindigkeit
innerhalb einer Groflenklasse an einem gegebenen Ort. Der bei der Agglome-
ration durch das Abreinigen kleinerer, d.h. langsamerer Partikeln auftretende
Verlust an kinetischer Energie wird aber iiber eine Impulsbilanz beriicksichtigt.
Der Gesamtimpuls aller in eine Groflenklasse eintretenden und aller in dieser
Klasse bereits vorhandenen Partikeln wird addiert und aus dieser Impulssumme
die neue mittlere Geschwindigkeit der Partikeln dieser Klasse berechnet. Das
Ergebnis wird hiervon allerdings kaum beeinfluf3t, da das Geschwindigkeitsfeld
sich zwar etwas zu niedrigeren Werten verschiebr, die Relativgeschwindigkeiten
zwischen den Klassen jedoch nur wenig verindert werden.

Die Zeitschrittweite At wurde aufo,15 s festgelegt. Unter diesen Umstinden ist die
Reichweite der schnellsten Partikeln kleiner als die Schichthshe, und es kann
nicht vorkommen, dafd aus rechnerischen Griinden mehr Partikeln eine Héhen-
schicht verlassen miiften, als tatsichlich in ihr enthalten sind. Insgesamt miissen
soviele Zeitschritte durchgerechnet werden, dafd in der Matrix keine Veridnderun-
gen mehr auftreten. Das System befindet sich dann im stationdren Zustand, d.h.
alle Groflenklassen in allen Hohenschichten verlieren pro Zeitschritt genausoviele
Mitglieder an hohere Groflenklassen oder die nichsttiefere Hohenschicht wie aus
niedrigeren Grofenklassen bzw. der nichsthdheren Schicht zuwandern.

Die Anzahl der tatsichlich fiir die Agglomeration verfiigbaren Hohenschichten
kann variiert werden. Konkret wurden die meisten der im folgenden Abschnitt
vorgestellten Berechnungen mit z = 5 durchgefiihrt, d.h. Agglomeration nur in
den Schichten 4—8. Hierbei wurde angenommen, daf$ in den Schichten 1, 2 und
3 zunichst der Austausch der miteingetretenen Luft gegen Dampfund die Befeuch-
tung der Partikeln stattfindet. Wird z iibrigens zu o gesetzt, liefert das Modell die
Verinderung der Partikelgréflenverteilung aufgrund unterschiedlicher Sedimen-
tationsgeschwindigkeiten.

5.4.3 Ergebnis der Modellrechnungen

Resultat eines Simulationsdurchlaufs mit dem oben beschriebenen Modell ist
zuniichst ein Histogramm der Partikelzahl je Grofenklasse unterhalb der letzten
Hohenschicht. Diese Histogramme wurden wieder in Volumendichteverteilungen
umgerechnet, an die anschlieflend eine logarithmische Normalverteilungsfunktion
angepafit wurde. Diese Approximationsfunktionen, die die berechneten Werte
stets sehr gut beschrieben, sind im folgenden meistals Volumensummenfunktionen
dargestellt.

Modellierung der Aufbau-
agglomeration im sedi-
mentierenden Schwarm
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Abbildung 5-35: Berechnete
AgglomeratgroBenverteilungen
fur verschiedene mittlere Parti-
kelgréBen des Aufgabeguts bei
o =0,7 und einem Feststoff-
massenstrom von = 35 kg - h''.

Abbildung 5-36: Berechneter
Agglomerationseffekt (mittlere
PartikelgréBe des agglomerier-

ten Pulvers bezogen auf mittlere
PartikelgréBe des Aufgabeguts)
bei 0 = 0,7 und verschiedenen
Feststoffmassenstromen als

Funktion der mittleren Partikel-

gréBBe des Aufgabeguts.
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EinfluB von PartikelgroBenverteilung und Massenstrom des Aufgabeguts

Abbildung 5—35 zeigt berechnete Agglomeratgroflenverteilungen fiir verschiedene
mittlere Partikelgréflen des Aufgabeguts (Index ,£“ = Eingang) bei konstanter
Verteilungsbreite o und konstantem Massenstrom des Aufgabeguts.

0,99

o o
5 [t}
s} S

Summenverteilung Qs (x)

°
o

0,01

— Xso3e= 1,11 mm

" Xsp3e = 0,88 mm

Xso3e = 1,39 mm

Xso36 = 0,70 mm

Xso3¢ = 0,56 mm Sy

X/ mm

Der Agglomerationseffeke hingt erwartungsgemif$ deutlich von der mittleren
Partikelgrof3e ab. Abbildung s—36 zeigt dies fiir verschiedene Feststoffmassenstrome.
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Der Feststoffmassenstrom spielt erkennbar eine wichtige Rolle, da Partikelkonzen-
tration und Sto8hiufigkeit in der Agglomerationszone von ihm beeiflufit werden



(siche unten). Die Breite der Verteilung des agglomerierten Pulvers verringert sich
in Abhingigkeit von Massenstrom und mittlerer Partikelgrofie des Aufgabeguts
geringfiigic. Da das Verhiltnis von g4/0¢ sich bei den oben genannten Modell-
parametern nur im Bereich von 0,8—0,95 bewegte, wurde auf eine Darstellung
analog Abbildung 536 verzichtet.

Anstelle der mittleren Partikelgrofie wurde bei einer weiteren Reihe von Modell-
rechnungen die Breite der Verteilung des Aufgabeguts variiert. Abbildung s—37
zeigt berechnete Agglomeratgrofienverteilungen fiir verschiedene Werte der Brei-
te der Aufgabegutverteilung bei konstanter mittlerer Partikelgrofie und konstan-
tem Massenstrom des Aufgabeguts.
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Offensichtlich wirkt sich eine Variation der Breite der Aufgabegutverteilung eben-
falls stark auf das Agglomerationsergebnis aus, und zwar sowohl hinsichtlich der
mittleren Partikelgrof3e als auch der Breite der Verteilung des agglomerierten Pul-
vers am Ausgang der Agglomerationszone.

Die mittlere Partikelgrof3e steigt umso stitker an, je breiter die Verteilung des
Aufgabeguts ist. Dies ist auch leicht nachvollziehbar, weil eine breite Partikelgrs-
Benverteilung mit einer breiten Verteilung der Sedimentationsgeschwindigkeiten
gleichbedeutend ist, was sich wiederum giinstig auf die Stohiufigkeit auswirkt.
Das oben gesagte gilt, solange das Aufgabegut nicht aus so groflen Partikeln be-
steht, daf§ alle annithernd im freien Fall die Agglomerationszone durchqueren. In
so einem Fall (vergl. auch Abb. 5-36) verschwinden die Relativgeschwindigkeiten
und damit die Partikelstof3e.

Abbildung 538 zeigt den Agglomerationseffeke beziiglich Lage und Breite der
Partikelgroflenverteilung des agglomerierten Produkts als Funktion von o. Fiir
den Grenzfall 0 =0, d.h. monodisperses Aufgabegut, ergibt sich theoretisch kein

Modellierung der Aufbau-
agglomeration im sedi-
mentierenden Schwarm

Abbildung 5-37: Berechnete
AgglomeratgréBenverteilungen
fir verschieden breite Aufgabe-
gutverteilungen bei 0,444 mm
mittlerer PartikelgréBe des Auf-
gabeguts und einem Feststoff-
massenstrom von = 35 kg - h''.
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Abbildung 5-38: Berechneter
Agglomerationseffekt (Verhalt-
nisse der mittleren Partikelgro-
Ben und der Verteilungsbreiten
von agglomeriertem Pulver und
Aufgabegut) bei einem Feststoff-
massenstrom von = 35 kg - h
als Funktion der Breite der Ver-
teilung des Aufgabeguts.

Abbildung 5-39: Berechnete
AgglomeratgréBenverteilungen
fir verschiedene Massenstrome

des Aufgabeguts bei o = 0,7

und Xsg 3¢ = 0,444 mm.
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Agglomerationseffekt, da sich alle Partikeln mit gleicher Beschleunigung bewe-
gen. Xso 4 / Xso ¢ ist in diesem Fall 1. Das Verhiltnis 0, / 0 muf8 fiir of - o gegen
Unendlich streben, dabereits ein einziger Partikelstof§ dazu fithrt, daf§ o, # o wird.
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In Abbildung 536 ist bereits zu erkennen, daf§ das Agglomerationsergebnis vom
Feststoffmassenstroms abhingt. Abbildung 5—39 zeigt dies nochmals fiir einen
grofleren Variationsbereich des Massenstroms bei einem typischen Aufgabegut.
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Beim Vergleich von Abbildung 5—39 mitanderen Diagrammen ist zu beriicksich- ~ Modellierung der Aufbau-
tigen, dafd mitz =7 statt z = 5 gerechnet wurde, um die Kurven deutlicher von der agglomeration im sedi-
Kurve fiir das Aufgabegut und voneinander abzuheben. Der Agglomerationseffekt mentierenden Schwarm
steigt dadurch um etwa 15 % (siche Abbildung s—45). Die Abbildungen 540 und

s—41 zeigen das Ergebnis fiir ein bimodal verteiltes Aufgabegut, wobei zur besseren

Veranschaulichung die Darstellung als Dichteverteilung gewihlt ist.
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Abbildung 5-40: Berechnete
AgglomeratgréBenverteilung
0 . fir eine bimodale Aufgabegut-
0 1 2 3 verteilung und einen Feststoff-
PartikelgréBe x / mm massenstrom von = 10 kg - h™.
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Abbildung 5-41: Berechnete
AgglomeratgréBenverteilung
0 L e fiir eine bimodale Aufgabegut-
0 1 2 3 verteilung und einen Feststoff-

PartikelgroBe x/ mm massenstrom von = 35 kg - h''.
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Der erste Modus der Partikelgréflenverteilung, der im Aufgabegut einen Anteil
von 0,5 hat (Vorgabewert), nimmt in beiden Fillen ab. Wenn zur Beschreibung
der Partikelgréflenverteilung des agglomerierten Pulvers auch bei 35 kg - h™ (siche
Abbildung 5—41) die bimodale logarithmische Normalverteilung verwendet wird,
fillt der Riickgang des ersten Modus’ aus arithmetischen Griinden kaum stirker
aus als bei 10 kg - h™, was der Anschauung widerspricht. Die in Abbildung s—41
gezeigte Verteilung des agglomerierten Pulvers kann jedoch bereits mit geringem
Fehler von einer einmodalen logarithmischen Normalverteilung mit den
Parametern xso 3 ¢ = 1,21 mm und o = 0,32 beschrieben werden.

Dies entspricht eher der Vorstellung, daf§ bevorzugt kleine Partikeln von grs-
Reren aus dem Kollektiv entfernt werden und auf diese Weise eine Vergleichmi-
Rigung der Partikelgroflenverteilung bzw. eine Abnahme ihrer Breite eintritt.

Vergleich zwischen Rechnung und Messung

Die Modellierung beinhaltet mehrere idealisierende Annahmen, jedoch ist ein
Vergleich mit den Meflwerten fiir mittlere Gasmengenstrome in Abbildung 526
méglich: Bei 6o © Diisenanstellwinkel betrigt das Partikelwachstum etwa 12 %,
bei 0 ° (xs0 3¢ = 0,75 statt 1,1 mm) dagegen zwischen 15 und 20 %. Unter Beriick-
sichtigung des Massenstroms von = 25 kg - h™ entspricht dies annihernd den aus
Abbildung 5—36 abzulesenden, berechneten Werten fiir das Partikelwachstum.

Dynamisches Verhalten des Agglomerationsvorgangs

In vorangegangenen Kapiteln wurde die — auf empirische Beobachtung gegriin-
dete — Behauptung aufgestellt, dafd sich die hier vorgestellte Strahlagglomerati-
onsanlage bereits wenige Sekunden nach dem Anfahren im stationiren Zustand
befindet. Das Rechenmodell erméglicht durch Simulation von Sprungantworten
eine Uberpriifung dieser Aussage. Hierzu wird das Modell zuniichst fiir einen gege-
benen Parametersatz solange durchgerechnet, bis ein stationirer Zustand vorliegt.
Anschlieflend wird z.B. eine neue GréfSenverteilung oder ein neuer Massenstrom
des Aufgabeguts vorgegeben. Die weiteren Rechnungen werden, unter Beibehal-
tung der neuen Werte am Eingang der Agglomerationszone, immer nur um jeweils
einen einzelnen Zeitschritt weitergefiihrt, wonach das Ergebnis analysiert und tiber
der Anzahl der Zeitschritte aufgetragen wird. Resultat ist die Verinderung der Par-
tikelgroflenverteilung des agglomerierten Pulvers als Funktion der Zeit. Nach hin-
reichend vielen Schritten stellt sich in der Agglomerationszone wieder ein, dem
neuen Parametersatz entsprechender, stationdrer Zustand ein.

Bei den Modellberechnungen zur Klirung des dynamischen Verhaltens des
Strahlagglomerationsvorgangs wurde in allen Fillen mit Sprungsignalen gearbei-
tet, da die Sprungantwort des Systems leicht zu interpretieren ist. Sofern die Ent-
wicklung eines on-line-Partikelgréffenmefiverfahrens zukiinftig auch die Regelung

des Agglomerationsapparats nach der Partikelgrofie erméglicht, kann das Modell



zur Stabilititsanalyse oder Festlegung der Zeitkonstanten eines Reglers aber auch
mit periodischen Testsignalen durchgerechnet werden. Dies erfordert, im Ver-
gleich zum Sprungsignal, nach jedem Zeitschritt die entsprechende Verinderung

der Werte der Partikelgroflenverteilung am Anfang der Agglomerationszone.

Abbildung s—42 und 543 zeigen die Sprungantworten des Systems auf eine
Erhohung des Massenstroms bzw. der mittleren Partikelgrofie des zudosierten Pulvers.
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Modellierung der Aufbau-
agglomeration im sedi-
mentierenden Schwarm

Abbildung 5-42: Berechnete
Antwort des Modells auf eine
sprunghafte Erhéhung des
Massenstroms des Aufgabe-
guts von 35 auf 65 kg - h™'.
Xs0,36 = 0,444 mm, 0¢ = 0,7.

Abbildung 5-43: Berechnete
Antwort des Modells auf einen
sprunghaften Anstieg der mitt-
leren PartikelgréBe des Auf-
gabeguts von 0,444 mm auf
0,7 mm. Feststoffmassenstrom
35kg-h',0:=0,7.



Aufbauagglomerationin
der Befeuchtungszone

Abbildung 5-44: Berechnete
Antwort des Modells auf eine
sprunghafte Anderung der
Haftwahrscheinlichkeit von 0
auf 1 (durch Einschalten der
Dampfzufuhr). Feststoffmas-
senstrom 35 kg - h'', mittlere
PartikelgréBe des Aufgabeguts
Xs0,36 = 0,444 mm, 0g = 0,7.
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Die Steigerung des Feststoffmassenstroms fiihrt wie erwartet zu einem verbesser-
ten Agglomerationseffekt, wihrend der Anstieg der mittleren Partikelgrofie des
Aufgabeguts um den Faktor = 1,6 sich — ebenfalls erwartungsgemifl — nur in einer
um den Faktor 1,3 erhohten Partikelgréfle am Ausgang niederschligt. Die Breite
der Verteilung verindert sich nur unwesentlich. Die Zeitkonstante des Einschwing-
vorgangs, d.h. die Zeit in der die Differenz zwischen altem und neuem stationien
Xs0,3,4- Wert bis auf e abnimmt, betrigt in beiden Fillen etwa 1,5 s.
Abschlieflend wurde berechnet, wie schnell sich das Einschalten des Dampfs,
d.h. die Anderung der Haftwahrscheinlichkeit von o auf 1, bei bereits laufender
Feststoffdosierung bemerkbar macht (siche Abbildung s—44).

1,75 T : I . ;
1,50
6? B Xs0,3,a/ Xs03,0 |
~ — — Oa/ Ono
5
<125
<
~
5
£
1,00 aN
N
\ p— — — — — — — —— — — — — — — —
0,75 L 1 1 1 L
0 2 4 6 8 10

t/s

In diesem Fall betrigt die Zeitkonstante nur etwas mehr als 0,5 s. Wie in den
beiden vorangegangenen Abbildungen gilt dies fiir die Verinderung der mittleren
Partikelgrofle am Ende der Agglomerationszone.

Die Ergebnisse der Simulation des dynamischen Verhaltens des sedimentati-
onsbedingten Agglomerationsvorgangs zeigen, dafl die Annahme einer Anlaufzeit
von 1-2 s, die sich im wesentlichen auf die visuelle Beobachtung der Befeuch-
tungszone stiitzte, gerechtfertigt war.

EinfluB der Randbedingungen

Beim Aufbaus des Modells, siche Abbildung 5-34, wurde eine bestimmte Form
des Partikelschwarms angenommen, die in etwa mit den Beobachtungen der
Schwarmform bei iiblichen Agglomerationsbedingungen iibereinstimmt: Der
Partikelschwarm soll sich aufgrund zunehmender Ausdehnung biszum Ende der



Agglomerationszone etwa auf %3 der Startkonzentration verdiinnen. Der Tatsa-
che, daff zum Austausch der von den Partikeln mitgefiihrten Luft gegen Dampf
und zur oberflichlichen Befeuchtung eine gewisse Fallstrecke erforderlich ist, wird
bei der Simulation dadurch Rechnung getragen, dafl die Hohe der Zone, in der
tatsichlich eine Agglomeration erfolgt, mit nur 25 cm eher niedrig angesetzt wird
(siche Abschnitt 5.4.2, letzter Absatz). Diese beiden Annahmen fiihren zu einer
insgesamt eher konservativen Abschitzung des Agglomerationseffekes.

Die Abbildungen 5—45 und 5—46 veranschaulichen die Auswirkungen einer
Verlingerung der Agglomerationszone durch Aktivieren der Agglomerationsbe-
dingung fiir die Schichten 2 und 3 sowie einer — prinzipiell durch aerodynamische
Fiihrung méglichen — Unterdriickung der Schwarmaufweitung,
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Sowohl eine Verlingerung der Agglomerationszone als auch eine reduzierte
Schwarmaufweitung wiirden nach Aussage des Modells eine deutliche Steigerung
des Agglomerationseffekes bewirken. Es wire daher erfolgversprechend, entspre-
chende konstruktive Anderungen an der Strahlagglomerationsanlage durchzu-
fithren.

Eine weitere Randbedingung, die Annahme der Mitbeschleunigung der im
Schwarm enthaltenen Luft, beeinflufit die Berechnung des Agglomerationsvor-
gangs durch Verinderung der Relativgeschwindigkeiten zwischen den Partikeln.
Der aufgrund einiger Einzelbeobachtungen verwendete Beschleunigungswert von
5 g erfiillt zunichst nur die Forderung, die Realitit besser anzunihern als die
Verwendung der Einzelpartikel-Sinkgeschwindigkeiten. Die Implementierung ei-
ner differenzierteren Methode zur Bestimmung der Relativgeschwindigkeiten er-
schien jedoch ohne genauere Informationen iiber die Bewegung der im Schwarm
sedimentierenden Partikeln nicht sinnvoll.

Modellierung der Aufbau-
agglomeration im sedi-
mentierenden Schwarm

Abbildung 5-45: Berechnete
PartikelgréBenverteilungen
des agglomerierten Pulvers fir
unterschiedlich lange Agglome-
rationszonen. Massenstrom
des Aufgabeguts 10 kg - h'/,
Xs0,36 = 0,444 mm, 0g = 0,7.
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Abbildung 5-46: Berechnete
PartikelgréBenverteilungen
des agglomerierten Pulvers bei
unterschiedlicher Aufweitung
des Schwarms. Massenstrom
des Aufgabeguts 35 kg - h’/,
Xs0,36 = 0,444 mm, 0g = 0,7.

Abbildung 5-47: Berechnete
PartikelgréBenverteilungen
des agglomerierten Pulvers bei
unterschiedlicher Mitbeschleu-
nigung der Luft. Massenstrom
des Aufgabeguts 65 kg - h’/,
Xs0,36 = 0,444 mm, 0¢ = 0,7.
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Abbildung s—47 veranschaulicht die Auswirkung der Mitbeschleunigung der Luft.
Die aus den Sinkgeschwindigkeiten von Einzelpartikeln resultierenden Relativ-
geschwindigkeiten (pauschal mit Avg bezeichnet) wurden mitverschiedenen Fak-
toren < I reduziert und als Av’ in das Modell eingesetzt. Ein Faktor von z.B. o,1
bedeutet, dafl die im Schwarm enthaltene Luft so mitbeschleunigt wird, daf} die
Relativgeschwindigkeiten zwischen den Partikeln im Schwarm sich auf das o,1fache

der Relativgeschwindigkeiten einzeln sedimentierender Partikeln verringern.
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Der Fall, daf$ die Partikeln jeweils die Einzelpartikel-Sedimentationsgeschwindig-
keit besitzen (Av’ = Avg, durchgezogene Kurve ganz rechts im Diagramm) ist na-
tiirlich — insbesondere bei hohen Massenstrdmen — rein hypothetisch. Er soll nur
veranschaulichen, in welchem Bereich das Resultat durch Wahl dieser Rand-
bedingung variiert werden kann.

SchluBbemerkung

Die Modellierung des Partikelwachstums durch Anlagern langsam sedimentiernder
Partikeln an grofiere, schneller sedimentierende Partikeln bzw. Agglomerate er-
méglicht bereits in der vorliegenden, vereinfachten Form die ausgiebige Variation
von Parametern, die fiir das Agglomerationsergebnis von Bedeutung sind.

Sowohl der Einfluf§ der Partikelgroflenverteilung des zudosierten Pulvers als
auch des Pulvermassenstroms kénnen untersucht werden, um festzustellen, in-
wieweit ein Wachstum von Agglomeraten in der Strahlagglomerationsanlage zu
erwarten ist. Die durch Simulationsrechnung erhaltenen Angaben zum Partikel-
wachstum decken sich mit der empirischen Beobachtung, daff die Zunahme der
Partikelgrofle durch Anlagern im Dampf von vergleichsweise geringerer Bedeu-
tung fiir das Gesamtergebnis des Verfahrens ist als die Trockenagglomeration in
den verschiedenen Dosiergeriten. Das Modell bestitigt in guter Niherung die
empirisch ermittelten Werte des Wachstums der Partikeln sowie die beobachtete
leichte Verringerung der Breite der Partikelgrofenverteilung des Aufgabeguts.

Das Rechenmodell erlaubt ferner, die Auswirkungen von Konstruktons-
inderungen, z.B. eine Verlingerung der Agglomerationszone, hinsichdich der
Steigerung der Agglomerationswirkung zu berechnen. Hierdurch kann abgeschitzt
werden, ob eine solche Verinderung bei einem bestimmten Anwendungsfall eine
den Aufwand rechtfertigende Verbesserung bewirken wiirde.

Dariiberhinaus besteht die Maglichkeit, das dynamische Verhalten des Agglo-
merationsvorgangs —wiederum in Abhingigkeit von vorgewihlten Konstruktions-
und Betriebsparametern — zu simulieren. Hieraus kann z.B. anhand des Anfahr-
verhaltens die fiir Technikumsversuche erforderliche Mindestlaufzeit ermittelt
werden, bzw. die Zeit, nach der frithestens aussagefihige Messungen am stationir
laufenden Apparat méglich sind. Sofern die Entwicklung geeigneter Mef3- und
Stellglieder zukiinftig eine Regelung des Agglomerationsvorgangs erméglicht, kann
mit Hilfe des Rechenmodells das zur Auslegung des Regelkreises erforderliche
Verhalten der Regelstrecke simuliert werden. Die bisherigen Berechnungen des
Verhaltens der hier untersuchten Anlage ergaben charakeeristische Zeitkonstanten
bei sprunghafter Anderung verschiedener Parameter von unter 2 s. Dieses Ergeb-
nis rechtfertigt im nachhinein die bei den Technikumsversuchen tiblicherweise
eingestellte Versuchsdauer von 15-30's.

Modellierung der Aufbau-
agglomeration im sedi-
mentierenden Schwarm






6 Zusammenfassung

In dieser Arbeit wird ein modifizierter Strahlagglomerationsapparat vorgestellt,
der sich von den in der Patentliteratur und fritheren wissenschaftlichen Arbeiten
beschriebenen Bauformen in verschiedener Hinsicht unterscheidet. Seine geschlos-
sene Konstruktion erlaubt es, frei von Umgebungseinfliissen unter definierten
Bedingungen zu arbeiten. Die fiir das Agglomerationsergebnis entscheidenden
Betriebsparameter kénnen stets reproduzierbar eingestellt werden.

Der Einsatz eines verstellbaren Systems aus zwei langgestreckten Dampfdiisen
etlaubt es, den in Form eines Vorhangs zulaufenden Feststoff von beiden Seiten
gleichmiflig zu befeuchten. Zur Optimierung der Diisengeometrie wurden Ver-
suche bei unterschiedlichen Diisenstellungen durchgefithrt und die Grofle der
entstandenen Agglomerate bewertet. In Verbindung mit Untersuchungen der
Gasstromung im Agglomerationsraum zeigte sich, daf die Partikeln so angestromt
werden miissen, daf§ die Stromungsgeschwindigkeit des Gases bei Erreichen des
Partikelschwarms etwa gleich der Fallgeschwindigkeit der Partikeln ist. Turbulen-
te Durchmischung, ein Begriff, der sich in der bisherigen Literatur zur Strahlag-
glomeration hiufig findet, ist zu vermeiden.

Turbulenz ist fiir das Verfahren deswegen schidlich, weil daszudosierte Pulver
inallen hier untersuchten Fillen bereits bei Eintreten in die Befeuchtungszone aus
Agglomeraten besteht. Diese Agglomerate, die sich unter dem Einfluf§ stets
prisenter Haftkrifte schon wihrend der Zudosierung bilden, besitzen bereits die
fiir Instantprodukee erforderliche Mindestgrofle und -porositit, sind aber noch
duflerst empfindlich. Sie kénnen jedoch bei geeigneter Einstellung der Diisen-
geometrie die Befeuchtungszone durchqueren, ohne zerstrt zu werden. Be- bzw.
Durchfeuchtung dieser Agglomerate und anschlieflende Trocknung noch im
Apparat fiihren zur erforderlichen Festigkeit. Ein zusitzliches Wachstum der Ag-
glomerate durch Anlagerung ist unter giinstigen Bedingungen méglich.

Unter bestimmten Voraussetzungen ist es moglich, die Agglomeration auf-
grund unterschiedlicher Sedimentationsgeschwindigkeiten der Partikeln mit ei-
nem Modell zu beschreiben. In dieser Arbeit wurden mit einer diskreten

There must be a beginning
of any great matter, but the
continuing unto the end unti
it be thoroughly finished
yields the true glory.

SIR FRANCIS DRAKE
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Populationsbilanz Parameterstudien zum Einfluf§ der Partikelgréflenverteilung
und des Massenstroms des Aufgabeguts sowie zum Einflufl bestimmter Kon-
struktionsparameter durchgefiihrt. Dariiber hinaus wurde das dynamische Ver-
halten des Agglomerationsvorgangs bei sprunghafter Anderung bestimmter
Einflulgroflen berechnet und damit die Annahme von typischen Anfahrzeiten
unter 2 s bestitigt. Die Rechnungen zeigen, dafs eine breite Partikelgroflenvertei-
lung des Aufgabeguts, d.h. Anwesenheit von Voragglomeraten, den Agglomerati-
onsvorgang begiinstigt.

Die Messung der Grofie der Voragglomerate konnte mit einem neuentwickelten
Bildanalyseverfahren erstmals bei realistischen Massenstrdmen durchgefiihrt wer-
den. Hierdurch gelang erstens durch Untersuchung verschiedener Dosiergerite
der Nachweis, daf§ sich stets Voragglomerate bilden, dieser Vorgang jedoch so-
wohl von den Eigenschaften des Pulvers als auch von der Art des Dosiergerits
abhiingt. Zweitens konnte durch in-line-Messungen am Strahlagglomerationsap-
parat der Agglomerationseffekt aufgrund der Anlagerung kleinerer an groflere
Partikeln vom Deglomerationseffeke, d.h. der Zerstérung von Voragglomeraten
durch Stromunggskrifte, entkoppelt werden. Es zeigte sich, dafl die Voragglome-
ration der entscheidende partikelvergrofiernde Schritt ist. Bei ungiinstiger Anord-
nung der Dampfdiisen kann die Deglomeration das Wachstum durch Anlagerung
bei weitem iiberwiegen. Die Mef8ergebnisse fiir das Partikelwachstum stimmen
bei Agglomerationsbedingungen, die den Annahmen fiir die Modellrechnungen
entsprechen, mit deren Ergebnissen in guter Niherung tiberein.

Zur gleichmifligen Dosierung und Voragglomeration des Feststoffs bietet
sich nach den vorliegenden Versuchsergebnissen ein mit niedrigen Preffkriften
betriebener Wilzdruckkompaktierer an. Die Untersuchungen zum Betriebs-
verhalten eines selbstkonstruierten Gerits ergaben hohe mégliche Durchsitze,
allerdings auch die Notwendigkeit zur Kontrolle von Partikelgrofie und Wasser-
gehalt des eingesetzten Ausgangsmaterials. Die Porositit der erzeugten Agglome-
rate lag mit e = 0,45 in einem Bereich, der fiir Instantprodukte noch giinstig ist.
Vergleichende Experimente mit anderen Verfahren zeigten, dafl das Pressen des
Pulvers durch eine Lochmatrize eine Methode ist, bei der die Agglomeratgrofie
wenig vom Wassergehalt des Pulvers abhingt. Die erreichbaren Durchsitze sind
allerdings niedriger als bei der Wilzdruckkompaktierung. Die Voragglomeration
auf einem Vibrationsforderer ergab deutich pordsere Agglomerate (¢ = 0,58),
erforderte jedoch fiir reproduzierbare Ergebnisse Pulver mit sehr niedrigem Wasser-
gehalt.

Die hier vorgelegten Ergebnisse wurden im wesentlichen mit verschiedenen
gemahlenen Sacchariden erzielt, die als Modell- bzw. Grundsubstanzen fiir die
Strahlagglomeration angesehen werden kénnen. Sie sind vollstindig wasserldslich
und bilden bei der Befeuchtung viskose Oberflichenschichten. Unter anderem
aus diesem Grund ist Saccharose Hauptbestandeteil vieler agglomerierter Lebens-
mittel, auch wenn zu deren Herstellung andere Agglomerierverfahren dienen. Es
wurden zusitzlich einige Experimente mit kakaohaltigen Pulvermischungen durch-
gefiihre und die Agglomerateigenschaften mit denen handelsiiblicher Produkte
verglichen.



Nicht jedes wasserlésliche Pulver ist fiir die Strahlagglomeration nach dem hier
vorgestellten Verfahren geeignet. Erste Voraussetzung ist die Eignung zur Trok-
kenagglomeration unter leichtem Druck, da hier bereits der wesentliche
Partikelvergrofierungsschritt stattfinden mufS. Zweitens ist erforderlich, dafl bei
Befeuchtung mit kondensierendem Dampfinnerhalb von Zehntelsekunden eine
ausreichende Menge Feststoff gelost wird, um bei der nachfolgenden Trocknung
Festkorperbriicken zu bilden. Die Eignung eines Pulvers fiir die Strahlagglomera-
tion kann jedoch mit einem einfachen Test beurteilt werden.

Diese Arbeit enthilt neben Angaben zur Konstruktion einer Dampfstrahl-
Agglomerationsanlage fiir Durchsitze bis zu 300 kg - h™ Hinweise zur Auswahl
geeigneter Pulverdosiergerite zur Erzeugung poréser, lockerer Agglomerate als
Aufgabegut fiir die Strahlagglomeration.

Es wird ferner ein vollstindiger Satz von Mefimethoden zur Untersuchung
aller bei der Strahlagglomeration zu beriicksichtigenden Aspekte vorgestellt: Bild-
analyseverfahren zur Bestimmung der Partikelgrofie von Voragglomeraten, zur
Bestimmung der Partikelgrofie der durch Verfestigung im Dampfund Aufbauag-
glomeration erzeugten Endprodukte und zur Messung der Porositit dieser Agglo-
merate, ein Testzur Abschitzung der Eignung eines Pulvers fiir das hier beschriebene
Verfahren sowie Methoden zur Charakeerisierung des Abriebverhaltens und der
Instanteigenschaften der hergestellten Produkee.

Die vorgestellte Methode zur Berechnung des Partikelwachstums durch kine-
matische Agglomeration in der Dampfzone bietet die Méglichkeit, auf der Grund-
lage der hier verwendeten Technikumsanlage Vorhersagen iiber die Auswirkungen
konstruktiver Anderungen zu treffen.
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8 Anhang

8.1 Anhang | - Programme und Makros

Programm zur Simulation der Agglomeration

program Popelbilanz;

{Dies ist eine spezielle Implementierung der Programmiersprache Pascal}
{als Makrosprache des Programms proFit fir Apple Macintosh-Rechner}

{arbeitet mit einer Tabelle von 37 Spalten und 32 Zeilen}
{9 Spalten fur Hohenschichten: Eingang, 7 (bzw. 6, 5) Arbeitsschichten, Ausgang}
{1 Spalte fur Intervallmitten, 8 Spalten fir Geschwindigkeiten}
{Geschwindigkeiten aus Losung der Bewegungs-Differentialgleichung}
{1 Spalte fur Intervallbreiten, 2 Spalten fiir qO-Verteilungen}
{7 Spalten zur Zwischenspeicherung von Impulssummen}
{7 Spalten fir Faktoren zur Geschwindigkeitserhhung}
{2 Spalten fur g3-Verteilungen}
{H&he einer Schicht = 0,05 m, At=0,015 s}
{Flache der 1. aktiven Schicht = 0,02 * 0,1 m"2, Flache der letzten}
{aktiven Schicht = 0,06 * 0,1 m"2}
var ij,k,l,nt,Anz:integer;
VolAntAbger,VPartikel,VSammler,Veingefangen,VeingefangenKlasse,
vrel,vneu,vneuKlasse,Nneu,NneuKlasse, Summe:extended;
Psi,Re,dummy1,dummy2,dummy3,dummy4,dummy5:extended,;
Kalk:boolean;
const V=1e-4,
dt=1.5e-2;
rhop=600; {rhop konnte zur Verfeinerung Funktion der Partikelgro3e sein}
rhog=0.55;
eta=1.26e-5;
function Auftreffgrad (ReLok,PsiLok: extended): extended;
var aa,bb:extended;
begin
aa:i=0.23 +0.65/ (1 + 0.009 * (ReLok - 12)*2) + 0.85/ (1 + 0.0025 * (ReLok
- 35)"2);
bb:=2 + 1.1 * exp((0.42 - ReLok)/0.75);
Auftreffgrad:= (PsiLok / (aa + PsiLok))"bb;
end;
function Reynolds (v1,v2,d: extended): extended;

All's well that ends well.
WILLIAM SHAKESPEARE
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begin

Reynolds:= 1*(v1 - v2) * d/1000 * rhog / eta;
end;
begin {Hauptprogrammy}

{Initialisierung}

for i:=22 to 28 do
begin
for j:=1 to 32 do
begin
datalj,i]:=0; {Impulssummierzellen auf 0 setzen};
end;
end;
fori:=2 to 9 do
begin
for j:=1 to 32 do
begin
datalj,i]:=data[j,1]; {Startverteilung in alle Schichten propagieren};
end;
end;
fori:=12 to 18 do
begin
for j:=1 to 32 do
begin
datalj,i]:=data[j,i-1] * data[j,i+17]; {Startgeschwindigkeiten
rekonstruieren};
end;
end;

{Diese Initialisierung muf} entfernt werden, wenn das dynamische Verhalten

untersucht werden soll'};

input('Wie viele Zeitschritte?',nt);
SetWaitTitle('Now calculating "Popelbilanz", please be patient...");
for i:=1 to nt do {Schleife tber nt Zeitschritte

begin

for j:=4 to 8 do {Schleife Uber 7 bzw. 6, 5 Arbeitsschichten, wenn j = 2

bzw. 3, 4}
begin
for ki=1 to 31 do {Schleife Uber 31 GroRenklassen}
begin
Veingefangen:=0;
Nneu:=0;
VSammler:=4/3 * pi * (data[k,10] / 2)"3;

for I:=(k+1) to 32 do {Schleife tiber alle kleineren GroRenklassen}

begin
{Auftreffgrad berechnen}
Re:=Reynolds(datak,j+10],data[32,j+10],data[k,10]);
Psi:=rhop * (data[k,j+10] - data[32,j+10]) * (data[l,10])"2 /
(18000 * eta * data[k,10]);
{Abgereinigten Volumenanteil berechnen}
vrel:=(data[k,j+10] - data[l,j+10])*1;
if vrel<0 then vrel:= Abs(vrel);
VolAntAbger:=pi/4 * (data[k,10] + data[l,10])"2 * 1e-6 * dt *
vrel * data[k,j] / (V * (j/3 + 0.3333));
{Auftreffgrad bertcksichtigen}
VolAntAbger:=VolAntAbger * Auftreffgrad(Re,Psi);
{Volumen der aufgesammelten Partikeln in mm”3 berechnen}
VPartikel:=4/3 * pi * (data[l,10] / 2)*3;
VeingefangenKlasse:=VPartikel * data]l,j] * VolAntAbger;

{ = Gesamtvol. der eingefangenen Partikeln dieser GréRenklasse}

{Anzahl neuer Partikeln berechnen}
NneuKlasse:=VeingefangenKlasse / VSammler;

{v der neuen Partikeln ist der Mittelwert aus Sammler- und
Partikelgeschwindigkeit}

{Dieser Mittelwert mal der Zahl der Neuen wird in der "Impuls-
summierzelle" der hoheren GroRenklasse aufsummiert}

if k>1 then data[k-1,j+20]:=data[k-1,j+20] + NneuKlasse *
(data[k,j+10] + data[l,j+10]) / 2;

Veingefangen:=Veingefangen + VeingefangenKlasse;

{ = Volumen der insgesamt eingefangenen Partikeln}



{Anzahl der aufgesammelten Partikeln erniedrigen}
data[l,j:=data[l,j] * (1 - VolAntAbger);
if (data[l,j])<0 then data[l,j]:=0;
end; {Schleife tiber alle kleineren GréfRenklassen}
{Gesamtanzahl neuer Partikeln berechnen}
Nneu:=Veingefangen / VSammler;
{Anzahl der Sammler verringern}
datalk,j]:=data[k,j] - Nneu;
if (data[k,j])<0 then data[k,j]:=0;
{Geschwindigkeit der Partikeln in der dartiberliegenden GroRenklasse
berechnen: ist = ((Zahl der vorhandenen) * v(vorhandene) + Impuls-
summierzelle) / neue Gesamtzahl}
if k>1 then
if(data[k-1,j] + Nneu)>0 then data[k-1,j+10]:=(data[k-1,j] *
datalk-1,j+10] + data[k-1,j+20]) / (data[k-1,j] + Nneu);
{Impulssummierzelle auf 0 setzen}
if k>1 then data[k-1,j+20]:=0;
{Anzahl der Partikeln in der dartiberliegenden GréRRenklasse erhéhen}
if k>1 then data[k-1,j:=data[k-1,j] + Nneu;
end; {Ende Schleife Giber 32 GréRRenklassen}
{Kollisionsauswirkungen in der Schicht sind jetzt berechnet}
end; {Ende Schleife iber 7 Schichten}
{Kollisionsausw. in allen Arbeitsschichten sind jetzt berechnet}
for ki=1 to 32 do {Schleife Uber 32 GroRenklassen}
begin
datalk,9]:=data[k,8];
{= Kopie von Arbeitsschicht 7 vor der Vélkerwanderung}
end; {Ende Schleife Gber 32 GréRRenklassen}
for j:=8 downto 2 do {Schleife tiber 7 Schichten von unten nach oben}
begin
for k:=1 to 32 do {Schleife tber 32 GroRenklassen}
begin
{Abgange aufgrund Bewegung in die nachste Schicht abziehen}
datalk,j]:=data[k,j] * (1 - data[k,j+10] * dt / 0.05);
{neue gemittelte Geschwindigkeit unter Berticksichtigung des
Impulszugewinns aus Beschleunigung ausrechnen}
if (data[k,j])>0 then
if (data[k,j-1])>0 then data[k,j+10]:=(data[k,j] * data[k,j+10] +
datalk,j-1] * data[k,j+27] * (data[k,j+9])"2 * dt / 0.05) /
(data[k,j] + data[k,j-1] * data[k,j+9] * dt / 0.05);
{Zugange aus der dartberliegenden Schicht dazuaddieren}
datalk,j]:=data[k,j] + data[k,j-1] * data[k,j+9] * dt / 0.05;
end; {Ende Schleife Uber 32 GréRRenklassen}
end; {Ende Schleife iber 7 Schichten von unten nach oben}
end; {Ende Schleife Uber nt Zeitschritte At}
{q0- und g3-Verteilung am Eingang berechnen}
Kalk:=CalcStat(1,false,true,false,false);
if Kalk=true then
begin
GetBasics(dummy1,Summe,dummy2,dummy3,dummy4,dummys5);
for ki=1 to 32 do {Schleife Uber 32 GroRenklassen}
begin
datalk,20]:=data[k,1] / (Summe * data[k,19]); {qO-Verteilung}
end;

Summe:=0;
for ki=1 to 32 do {Schleife Uber 32 GroRenklassen}
begin

datalk,36]:=data[k,1] * pi/6 * (data[k,10])"3;
Summe:=Summe + data[k,36];
data[k,36]:=data[k,36] / data[k,19];
end;
for ki=1 to 32 do {Schleife Uber 32 GroRenklassen}
begin
data[k,36]:=data[k,36] / Summe; {g3-Verteilung}
end;
Summe:=0;
end;
{q0- und g3-Verteilung am Ausgang berechnen}
Kalk:=CalcStat(9,false,true,false,false);
if Kalk=true then
begin
GetBasics(dummy1,Summe,dummy2,dummy3,dummy4,dummys5);
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for ki=1 to 32 do {Schleife Uber 32 GroRenklassen}
begin
datalk,21]:=data[k,9] / (Summe * data[k,19]); {qO-Verteilung}
end;
Summe:=0;
for ki=1 to 32 do {Schleife Uber 32 GroRenklassen}
begin
datalk,37]:=data[k,9] * pi/6 * (data[k,10])"3;
Summe:=Summe + data[k,37];
data[k,37]:=data[k,37] / data[k,19];
end;
for ki=1 to 32 do {Schleife Uber 32 GroRenklassen}
begin
data[k,37]:=data[k,37] / Summe; {g3-Verteilung}
end;
Summe:=0;
end;
SpeakString(‘All computations completed, sire’);

end;

Makro zur Auswertung von Videoaufnahmen

macro ‘Batch Processing...PGATragg’; {Makro fur NIH Image for Apple Macintosh}
{Liest maximal 200 Bilder mit Dateinamen der Form ‘Image_1’, ‘image_2".}
var

k,i,m,n,z,width,height,Level,Rand:integer; scale,Skala:real;

unit,Speichername,Hintergrundname, Ergebnis, Listenname,str:string;
begin

Level:= GetNumber(‘S/w-Schwellenwert (O fiir “auto”): *,90);

Rand:= GetNumber(‘Mit Partikeln am Bildrand? (0:n, 1:j) ‘,0);

Skala:= GetNumber(‘Wieviel pixel pro mm? *,37);

Hintergrundname:="Hintergrund’;

z:=0;

str:i=chr(49+z);

Listenname:=concat(‘Liste’,str);

NewTextWindow(Listenname);

n:=1,

open(‘SonneHD:lokale_Programme:NIHImage:auszuwertende_Bilder:Hintergrund’);

SetOptions(‘Major; Minor’);

LabelParticles(false);

OutlineParticles(false);

If Rand=0 then IgnoreParticlesTouchingEdge(true)
else IgnoreParticlesTouchingEdge(false);

IncludelnteriorHoles(true);

SetParticleSize(9,999999);

SetPrecision(2);

{GetScale(scale,unit);}

SetScale(Skala,'mm’);

for i:=1 to 200 do begin

open(‘SonneHD:lokale_Programme:NIHImage:auszuwertende_Bilder:Image_",i:1);
SelectWindow(Hintergrundname);
ImageMath(‘sub’,1,2,2,0,’Ergebnis’);
SelectWindow(‘Image_",i:1);
dispose;
SelectWindow(‘Ergebnis’);
Convolve(‘SonneHD:lokale_Programme:NIHImage:Kernels:Gauss5x5’);
if Level=0 then AutoThreshold

else SetThreshold(Level);
{if threshold < 10 then SetThreshold(10);}
SelectAll;
AnalyzeParticles;
n:=n+rCount;
ShowResults;
if rCount > 0 then begin

CopyResults;

SelectWindow(Listenname);

if n<1600

then begin



paste;

Speichername:=concat(‘SonneHD:lokale_Programme:NIHImage:

auszuwertende_Bilder:’,Listenname);
SaveAs(Speichername);
SelectWindow(‘Ergebnis’);
dispose;
end

else begin

end

z:=7+1,

str:=chr(49+z);
Listenname:=concat(‘Liste’,str);
n:=rCount;

close;
NewTextWindow(Listenname);
SelectWindow(Listenname);
paste;

Speichername:=concat(‘SonneHD:lokale_Programme:NIHImage:

auszuwertende_Bilder:’,Listenname);
SaveAs(Speichername);
SelectWindow(‘Ergebnis’);
dispose;
end;

else begin
SelectWindow(‘Ergebnis’);
dispose;

end;

SelectWindow(‘Results’);

close;
end;

Programm zur Auswertung von Rohdaten aus der Bildanalyse

PROGRAM Auswertung48Kg0qg3; {Datenanalyseprogramm proFit fiir Apple Macintosh}

{Konstanten}

CONST

{Datenstruktur; ZeileMax beliebig groR}
ZeileMin = 1;

ZeileMax = 10000;

{Spalten-Indizes}

GASpalte =1
KASpalte =2
VolumenSpalte =3
VergleichsDurchmesserSpalte = 4;
IntervallmitteSpalte =5;
IntervallGrenze =6;

IntervallBelegungSpalte
IntervallAnzahlSpalte

IntervallBreiteSpalte =9;
Q3KleinSpalte =10;
Q3GrossSpalte =11;
QOKleinSpalte =12;
QOGrossSpalte =13;

{Durchmesser-Indizes}
DurchmessergrenzeMinindex = 1;
DurchmessergrenzeMaxindex = 48;
{Durchmessergrenzen}
DurchmessergrenzeMinWert = 0;
Durchmessergrenzel =0.042;
Durchmessergrenze2 =0.05;
Durchmessergrenze3 =0.059;
Durchmessergrenze4 =0.071;
Durchmessergrenze5 =0.084;
Durchmessergrenze6 =0.1;
Durchmessergrenze7 =0.121;
Durchmessergrenze8 =0.14;
Durchmessergrenze9 =0.162;
Durchmessergrenze10 =0.188;
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Durchmessergrenzell =0.219;
Durchmessergrenzel2 =0.25;
Durchmessergrenzel3 =0.275;
Durchmessergrenzel4 =0.2975;
Durchmessergrenzel5 =0.32;
Durchmessergrenzel6 =0.345;
Durchmessergrenzel7 =0.37;
Durchmessergrenze18=0.4;
Durchmessergrenze19 =0.43;
Durchmessergrenze20 =0.46415;
Durchmessergrenze21 =0.4983;
Durchmessergrenze22 =0.5375;
Durchmessergrenze23 =0.5767;
Durchmessergrenze24 =0.6225;
Durchmessergrenze25 =0.6683;
Durchmessergrenze26 =0.72165;
Durchmessergrenze27 =0.775;
Durchmessergrenze28 =0.83665;
Durchmessergrenze29 =0.8983;
Durchmessergrenze30 =0.97;
Durchmessergrenze31 =1.0417;
Durchmessergrenze32 =1.1242;
Durchmessergrenze33 =1.2067;
Durchmessergrenze34 =1.30335;
Durchmessergrenze35 =1.4;
Durchmessergrenze36 =1.5105;
Durchmessergrenze37 =1.621;
Durchmessergrenze38 =1.7505;
Durchmessergrenze39 =1.880;
Durchmessergrenze40 =2.19;
Durchmessergrenze4l =2.5;
Durchmessergrenze42 =2.87;
Durchmessergrenze43 =3.3;
Durchmessergrenze44 =3.79;
Durchmessergrenze45 =4.35;
Durchmessergrenze46 =5;
Durchmessergrenze47 =5.74;
Durchmessergrenze48 =6.6;
DurchmessergrenzeMaxWert = 10;
{Erste Intervallmitte}
Intervallmittewert =0.021;
{Variablen}
VAR

{Lauf-Variablen}
Counter,
ZeilenCounter,
Anzahl,
DurchmessergrenzCounter: INTEGER;
{Flag zur Bestimmung, ob ein Wert einem Intervall zugeordnet werden konnte}
Sorted: BOOLEAN;
{ZwischengroRen}
NFaktor,
Teilvolumen,
Teilanzahl,
Gesamtvolumen: REAL;
{intern benutzte Funktionen zur Volumenbestimung bzw. zur Bestimmung des
Vergleichsdurchmessers}
FUNCTION Volumen(KA,Faktor: REAL): REAL;
BEGIN

Volumen := (PI /6) * KA * KA * KA*Faktor;
END;
FUNCTION VergleichsDurchmesser(KA,Faktor: REAL): REAL;
BEGIN

VergleichsDurchmesser := EXP((1/3) * LN(Faktor))*KA;
END;

BEGIN

IF DataOK(1,Volumenspalte) THEN

NFaktor := Data[1,Volumenspalte]

ELSE

NFaktor := 1;

SetColumnName (1,'GrofReAchse’);

SetColumnName (2,’KleineAchse’);



SetColumnName (3,'Volumen’); Anhang
SetColumnName (4,'Vgldurchmesser’);
SetColumnName (5,'Intervallmitte’);
SetColumnName (6,'Intervallgrenze’);
SetColumnName (7,’Intervallbelegung’);
SetColumnName (8,’Intervallanzahl’);
SetColumnName (9,'Intervallbreite’);
SetColumnName (10,'q3");

SetColumnName (11,'Q3");

SetColumnName (12,'q0'");

SetColumnName (13,'Q0");
Data[1,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenzel;
Data[2,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenze2;
Data[3, Intervallgrenze] :=Durchmessergrenze3;
Data[4,Intervallgrenze] urchmessergrenze4;
Datal[5, Intervallgrenze] urchmessergrenze5;
Datal6,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenze6;
Data[7,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenze7;
Data[8, Intervallgrenze] :=Durchmessergrenzes;
Data[9, Intervallgrenze] :=Durchmessergrenze9;
Data[10,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenzel0;
Data[11,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenzell;
Data[12,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenzel2;
Data[13,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenzel3;
Data[14,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenzel4;
Data[15,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenzel5;
Data[16,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenzel6;
Data[17,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenzel?;
Data[18,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenzel8;
Data[19,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenzel9;
Data[20,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenze20;
Data[21,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenze21;
Data[22,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenze22;
Data[23,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenze23;
Data[24,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenze24;
Data[25,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenze25;
Data[26,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenze26;
Data[27,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenze27;
Data[28,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenze28;
Data[29,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenze29;
Data[30,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenze30;
Data[31,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenze31;
Data[32,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenze32;
Data[33,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenze33;
Data[34,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenze34;
Data[35,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenze35;
Data[36,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenze36;
Data[37,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenze37;
Data[38,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenze38;
Data[39,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenze39;
Data[40,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenze40;
Data[41,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenze41;
Data[42,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenze42;
Data[43,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenze43;
Data[44,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenze44;
Data[45,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenze45;
Data[46,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenze46;
Data[47,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenze47;
Data[48,Intervallgrenze] :=Durchmessergrenze48;

{Array zur Aufnahme der Teilvolumina eines Durchmesser-Intervalls mit

Null initialisieren}

FOR DurchmessergrenzCounter :=
DurchmessergrenzeMinindex TO
DurchmessergrenzeMaxIndex + 1 DO

BEGIN
Data[DurchmessergrenzCounter,IntervallBelegungSpalte]
Data[DurchmessergrenzCounter,IntervallAnzah|Spalte] :=
END;

{Volumen jedes MeRpunkts berechnen }

FOR ZeilenCounter := ZeileMin TO ZeileMax DO
{nur vorhandene Punkte beriicksichtigen}
IF DataOk(ZeilenCounter,KASpalte) THEN
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An hang Data[ZeilenCounter,VolumenSpalte] :=
Volumen(Data[ZeilenCounter,KASpalte], NFaktor);
{Gesamtvolumen aller MeRpunkte und Partikelanzahl berechnen}
{initialisieren}
GesamtVolumen := 0;
Anzahl := 0;
{Schleife tber alle MeRpunkte}
FOR ZeilenCounter := ZeileMin TO ZeileMax DO
{nur vorhandene MeRpunkte berticksichtigen}
IF DataOk(ZeilenCounter,VolumenSpalte) THEN
BEGIN
GesamtVolumen := GesamtVolumen + Data[ZeilenCounter,VolumenSpalte];
Anzahl := Anzahl + 1;
END;
Data[49,Intervallgrenze]:= Gesamtvolumen;
Data[50, IntervallAnzahISpalte]:= Anzahl;
{Intervallmitte berechnen und an Tabelle tbergeben}
FOR Durchmessergrenzcounter := DurchmessergrenzeMinindex
TO DurchmessergrenzeMaxindex-1 DO
Data[DurchmessergrenzCounter+1,IntervalimitteSpalte] :=
(Data[DurchmessergrenzCounter,Intervallgrenze]+
Data[DurchmessergrenzCounter+1,Intervallgrenze])/2;
Data[1,IntervallmitteSpalte] := Intervallmittewert;
{Vergleichsdurchmesser aller Mef3punkte berechnen}
{Schleife tber alle MeRpunkte}
FOR ZeilenCounter := ZeileMin TO ZeileMax DO
{nur vorhandene MeRpunkte berticksichtigen}
IF DataOk(ZeilenCounter,KASpalte) THEN
Data[ZeilenCounter,VergleichsDurchmesserSpalte] :=
VergleichsDurchmesser(Data[ZeilenCounter,KASpalte],NFaktor);

{anhand der Vergleichsdurchmesser Volumina und Anzahl aller MeBpunkte in In-
tervallen aufsummieren}

{&auBere Schleife tiber alle MeRRpunkte}
FOR ZeilenCounter := ZeileMin TO ZeileMax DO
{nur vorhandene MeRpunkte berticksichtigen}
IF DataOk(ZeilenCounter,VergleichsDurchmesserSpalte) THEN
BEGIN
{Flag ricksetzen: aktueller MeBpunkt ist noch keinem Intervall
zugeordnet}
Sorted := FALSE;
{innere Schleife tber alle Intervallgrenzen initalisieren mit
dem kleinsten Grenzwert; die Elemente miissen mit steigender
GrofRRe ausgesiebt werden}
DurchmessergrenzCounter := DurchmessergrenzeMinindex;
{innere Schleife}
REPEAT
{nur MeRpunkte bearbeiten, die einen kleineren als den geforderten
Vergleichsquerschnitt haben}
IF Data[ZeilenCounter,VergleichsDurchmesserSpalte] <
Data[DurchmessergrenzCounter,IntervallGrenze] THEN

BEGIN
{Flag setzen: Element einsortiert}
Sorted := TRUE;

{Volumen des Elements zum Teilvolumina des Durchmesser-Intervalls
addieren und Anzahl aufsummieren}
Data[DurchmessergrenzCounter,IntervallBelegungSpalte] :=
Data[DurchmessergrenzCounter,IntervallBelegungSpalte]

+ Data[ZeilenCounter,VolumenSpalte];
Data[DurchmessergrenzCounter,IntervallAnzahl|Spalte] :=

Data[DurchmessergrenzCounter,IntervallAnzahISpalte] + 1;
END;

{innere Schleifenvariable incrementieren}
DurchmessergrenzCounter := DurchmessergrenzCounter + 1;
{innere Schleife wird verlassen, wenn
1. das Element einsortiert wurde oder
2. das Element nicht kleiner als die groRte Begrenzung ist; es muf
in diesem Fall (nach Verlassen der inneren Schleife, s.u.) dem
Endintervall zugeordnet werden.}
UNTIL((Sorted = TRUE) OR
(DurchmessergrenzCounter > DurchmessergrenzeMaxIndex));
{ist das Element noch nicht einsortiert, ist das Element mindestens
so groR wie die groRte Begrenzung und wird daher dem Endintervall
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zugeordnet, falls es vorhanden ist.}
IF NOT(Sorted) THEN
BEGIN

Data[DurchmessergrenzCounter,IntervallBelegungSpalte] :=
Data[DurchmessergrenzCounter,IntervallBelegungSpalte]
+ Data[ZeilenCounter,VolumenSpalte];
Data[DurchmessergrenzCounter,IntervallAnzahl|Spalte] :=

Data[DurchmessergrenzCounter,IntervallAnzahISpalte] + 1;
END;

END;
{Intervallbreite in die Tabelle eintragen}
{Laufvariable initialisieren}
DurchmessergrenzCounter := DurchmessergrenzeMinindex;
{erstes Intervall, nicht berechnete untere Grenze}
Data[DurchmessergrenzCounter,IntervallBreiteSpalte] :=
Durchmessergrenzel-DurchmessergrenzeMinWert;
{Schleife fur die berechneten Intervallgrenzen}
REPEAT
{Schleifenvariable incrementieren}
DurchmessergrenzCounter := DurchmessergrenzCounter + 1;
{eintragen als Differenz zweier berechneter Punkte}
Data[DurchmessergrenzCounter,IntervallBreiteSpalte] :=
Data[DurchmessergrenzCounter,IntervallGrenze] -
Data[DurchmessergrenzCounter - 1,IntervallGrenze];
{Schleife bis der letzte berechnete Punkt erreicht ist}
UNTIL (DurchmesserGrenzCounter = DurchmessergrenzeMaxIndex);
{letztes Intervall, nicht berechnete obere Grenze}
Data[DurchmessergrenzCounter + 1,IntervallBreiteSpalte] :=
DurchmessergrenzeMaxWert -
Data[DurchmessergrenzCounter,IntervallGrenze];

{q0,g3-Verteilung berechnen und an Tabelle tibergeben}

FOR DurchmessergrenzCounter :=
DurchmessergrenzeMinindex TO
DurchmessergrenzeMaxIndex + 1 DO

BEGIN

Data[DurchmessergrenzCounter,Q3KleinSpalte] :=

Data[DurchmessergrenzCounter,IntervallBelegungSpalte] /
(Gesamtvolumen * Data[DurchmessergrenzCounter,IntervallBreiteSpalte]);
Data[DurchmessergrenzCounter,QOKleinSpalte] :=
Data[DurchmessergrenzCounter,IntervallAnzahlSpalte] /
(Anzahl * Data[DurchmessergrenzCounter,IntervallBreiteSpalte]);
END;

{Q0,Q3-Verteilung berechnen und an Tabelle tibergeben}

FOR DurchmessergrenzCounter := DurchmessergrenzeMinindex TO
DurchmessergrenzeMaxindex + 1 DO
BEGIN

{Teil-Siebvolumen und Teilanzahl berechnen}
{initialisieren}
TeilVolumen := 0;
TeilAnzahl :=0;
{alle Fraktionen aufsummieren}

FOR Counter := DurchmessergrenzeMinindex TO DurchmessergrenzCounter DO
BEGIN

TeilVolumen := TeilVolumen + Data[Counter,IntervallBelegungSpalte];
TeilAnzahl := TeilAnzahl + Data[Counter,IntervallAnzahlSpalte];
END;

{Berechnung und Ubergabe an Tabelle}

Data[DurchmessergrenzCounter,Q3GrossSpalte] := Teilvolumen / Gesamtvolumen;

Data[DurchmessergrenzCounter,Q0GrossSpalte] := TeilAnzahl / Anzahl;
END;

END;
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Tabelle A-1: Spezifische
Wérmekapazitat verschiedener
Zucker bei Raumtemperatur
(WASHBURN, 1929)

Abbildung A-1: Spezifische
Wérmekapazitdt von Wasser,
Saccharose und verschiedenen
waBrigen Saccharoselésungen
als Funktion der Temperatur
(WASHBURN, 1929)

8.2 Anhang Il - Stoffdaten

Als Grundlage fiir die Abschitzung kritischer Relativgeschwindigkeiten (siche
Kapitel 5), aber beispielsweise auch nur zur Abschitzung der Wasseraufnahme
durch Kondensation von Dampf(Gleichungs—17) werden verschiedene Stoffwerte
benétigt. Die hier angegebenen Daten wurden teilweise der Literatur entnom-
men und ansonsten im Labor des Instituts fiir Lebensmittelverfahrenstechnik der

Universitit Karlsruhe gemessen.

Warmekapazitaten
Substanz spez.Wirmekapazitit Substanz spez.Wirmekapazitit
e/ (k] - kg' - KT) e/ (k] - kg' - K™)
a-Lactose - 1 H,O 1,25 Fructose 1,15
-Lactose 1,2 Glucose 1,26
a-D-Galactose 1,26 Mannit 1,33
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Die Dichten wiflriger Zuckerlssungen bei verschiedenen Konzentrationen und
Temperaturen wurden durch Bestimmung des Auftriebs eines Tauchkorpers mit
einem Prolabo T'D. 2000 gemessen. Angaben zur Dichte von Silikondl als Funktion
der Viskositit bei Raumtemperatur stammen vom Hersteller Wacker-Chemie.
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Abbildung A-2: Dichte von Sili-
kondl als Funktion der kinema-
tischen Viskositat.

Abbildung A-3: Dichte von Luft
und Wasserdampf als Funktion
der Temperatur (VDI, 1988).
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Abbildung A-4: Dichte von
verschiedenen wéBrigen

Sa

ccharoselésungen als

Funktion der Temperatur.

Abbildung A-5: Dichte von
verschiedenen wéBrigen

Fructoselésungen als

Funktion der Temperatur.
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Abbildung A-6: Dichte von
verschiedenen wéBrigen
Xylitollésungen als
Funktion der Temperatur.

Abbildung A-7: Dichte von
verschiedenen wéBrigen
Glucoselésungen als
Funktion der Temperatur.
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Abbildung A-8: Dichte von
verschiedenen wéBrigen

Lactoselésungen als

Funktion der Temperatur.

Abbildung A-9: Dynamische
Viskositdt von verschiedenen
waBrigen Fructoselésungen als
Funktion der Temperatur.
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Anhang

Abbildung A-10: Dynamische
Viskositdt von verschiedenen
waBrigen Saccharoselésungen
als Funktion der Temperatur.

Abbildung A-11: Dynamische
Viskositdt von verschiedenen
waBrigen Xylitollésungen als
Funktion der Temperatur.



Anhang

Abbildung A-12: Dynamische
Viskositdt von verschiedenen
waBrigen Glucoselésungen als

Abbildung A-13: Dynamische

Funktion der Temperatur.

Viskositdt von verschiedenen

waBrigen Lactoselésungen als

Funktion der Temperatur.
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Grenzflachenspannungen Anhang

Die Grenzflichenspannung wurde ebenfalls mit dem Prolabo T'D. 2000 gemes-
sen. Als Me8systeme dienten die Wilhelmy-Platte und der Du Nouy-Ring.
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Anhang

Abbildung A-16: Grenzfldchen-
spannung von verschiedenen
waBrigen Xylitollésungen als

Abbildung A-17: Grenzfldchen-

Funktion der Temperatur.

spannung von verschiedenen

waéBrigen Glucoselésungen als

Funktion der Temperatur.
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Wasserdampf-Sorptionsisothermen

Abbildung A—19 zeigt die Sorptionsisothermen von Saccharose, Fructose und Xylitol
bei Raumtemperatur (zugehérige PartikelgrofSenverteilungen siche Abb. 4—25).
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Anhang

Abbildung A-18: Grenzfldchen-
spannung von verschiedenen
waBrigen Lactoselésungen als
Funktion der Temperatur.

Abbildung A-19: Wasser-
dampf-Sorptionsisothermen
von Saccharose, Fructose und
Xylitol bei Raumtemperatur.
MeBmethode: 14tdgige Lage-
rung im Sorbostaten Uber ge-
sattigten Salzlésungen und
anschlieBende titrimetrische
Wassergehaltsbestimmung



Anhang

Tabelle A-2: Benetzungszeiten

von verschiedenen Instant-
Eiskaffeepulvern (Flissigkeit:

Abbildung A-20: Benetzungs-

Vollmilch von 9 °C).

zeit des Produkts Trink-fix bzw.

von Fraktionen dieses Produkts

als Funktion der Temperatur.

A 20

Flussigkeit: Vollmilch.

8.3

Benetzungszeiten

Anhang Il - Instanteigenschaften
handelsublicher Produkte

Die angegebenen Benetzungszeiten wurden mit der in Abschnitt 3.2.4 beschrie-
benen Apparatur bei einer konstanten Schiittungshéhe von 8 mm ermittelt. In
der folgenden Tabelle sind Meflwerte fiir Instant-Eiskaffees verschiedener Her-
steller angefiihrt. Es handelt sich dabei um Produkte, die praktisch vollstindig aus
lslichen Komponenten (vor allem Saccharose) bestehen.

Produkt Benetzungszeit Produkt Benetzungszeit
s s
Eduscho 2,4 40,2 Jacobs 18 +1,2
Jrappé 8,8 £0,4 picco 99 +2,5
Grandos 1,8 20,1 picco schoko-mint 74 +8,4

Abbildung A—20 zeigt etwas detaillierter Zusammenhinge zwischen Agglomerat-
grofe, Fliissigkeitstemperatur und Benetzungszeit fiir ein typisches handelsiibli-
ches Instantkakaogetrink.
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Die Gesamtprobe zeigt ein schlechteres Benetzungsverhalten als jede Einzelfraktion.
Ursache hierfiir ist vermutlich die bei breiteren Verteilungen héhere Schiittdichte.
Die Partikelgroflenverteilung dieses Produkts ist in Abbildung A—21 dargestellt.
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Dispergiergrad

Der Dispergiergrad ist neben dem Benetzungsverhalten die entscheidende Kenn-
grof8e zur Charakterisierung eines Instantprodukts (SCHUBERT, 1990). Trotzdem
ist er im Hauptteil dieser Arbeit nicht erwihnt, da strahlagglomerierter Zucker
stets vollstindig dispergierbar ist.

Im Rahmen der Versuche zur Dampfstrahlagglomeration wurden jedoch auch
kakaohaltige Mischungen agglomeriert (vergl. Kapitel 5). Der Dispergiergrad die-
ser Produkte lag mit 85 +2 % im Bereich der handelsiiblichen Produkte (siche
nachfolgende Tabelle). Zur Messung wurde die von SCHUBERT (1990) entwickelte
photometrische Methode eingesetzt.

Produke Dispergiergrad Produke Dispergiergrad
% %

Die Weissen 93,1 1,06 Nesquik z. 7. 77,2 £1,59

Hanse Wappen 91,0 £0,29 Suchard express 81,3 £1,10

Kaba 70,7 1,71 Tchibo 66,3 1,95

Milka 91,4 0,54 Trink-fix 89,5 £0,99

Nesquik 87,1 £2,27 Tropengold 94,9 £0,56

Anhang

Abbildung A-21: PartikelgréBen-
verteilung des Produkts Trink-fix.

Tabelle A-3: Photometrisch
bestimmter Dispergiergrad
verschiedener handelsiblicher
Instant-Kakaogetrankepulver
(Flussigkeit: Wasser bei
Raumtemperatur).



