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1 Einleitung

Das in den letzten Jahren in zunehmendem MalBe geforderte, globale Umweltbewusstsein und
der daraus resultierende Kosten- und Wettbewerbsdruck fiir die Unternehmen fiihrt zu neuen
Herausforderungen in der Verfahrenstechnik. Neben der Entwicklung nachhaltiger, innovati-
ver Prozesse ist vor allem die stindige Optimierung bestehender Verfahren der Umwelttech-
nik gefragt.

Im Mittelpunkt der gesellschaftlichen Diskussion stehen dabei vor allem Rauchgase, die bei
der Verbrennung fossiler Energietrdger zur Energieerzeugung oder in Miillverbrennungsanla-
gen entstehen. Diese sind mit Verunreinigungen und Schadstoffen wie Schwefeldioxid, Stich-
oxide, Chlor- und Fluorwasserstoffen aber auch mit Flugasche, Staub und Schwermetallen
belastet. Eine Sonderstellung nimmt die Abscheidung von Kohlendioxid aus Rauchgasen ein.
Kohlendioxid ist nach Methan verantwortlich fiir den Treibhauseffekt und damit Verursacher
der globalen Erwdrmung. Durch die Vereinbarung von Kyoto /76/ soll eine Verringerung der
Treibhausgasemissionen zum Schutz der Umwelt und zur Einddmmung der Klima&nderungen
erreicht werden. Die Mitgliedstaaten der Europdischen Gemeinschaft miissen ihre gesamten
Treibhausgasemissionen im Zeitraum 2008-2012 um 8 % gegeniiber 1990 verringern. In ers-
ter Linie kann eine Reduzierung der Kohlendioxidemissionen durch eine effektivere Energie-
ausnutzung erreicht werden. In letzter Zeit wird auch eine Abscheidung von Kohlendioxid aus
Abgasen, insbesondere aus Rauchgasen fossil befeuerter Kraftwerke, diskutiert /1/. Der hohe
energetische und technologische Aufwand sowie die ungeklirte anschlieBende Speicherung
des Kohlendioxides erfordern jedoch eine eingehende 6konomische und 6kologische Betrach-
tung dieses Vorhabens.

Fiir die Abtrennung der Schadstoffe aus Rauchgasen auf eine zuldssige Restkonzentration
sind mehrere Reinigungsschritte erforderlich. Die Entstaubung wird im Allgemeinen durch
Elektro- und Gewebefilter durchgefiihrt. Die Stickoxide werden durch eine selektive katalyti-
sche Reduktion mit Ammoniak zu Stickstoff und Wasser umgesetzt. In der nassen Rausch-
gaswische werden vor allem Sauergase abgetrennt. Das industriell am haufigsten angewandte
Verfahren fiir die Sauergasabtrennung ist die chemische Absorption. Als Waschmittel von
Sauergasen wie Schwefeldioxid, Schwefelwasserstoff, Chlorwasserstoff und Kohlendioxid
werden basisch wirkende wéssrige Losungen eingesetzt.

Fiir eine hohe Effektivitit des Absorbers ist ein intensiver Kontakt zwischen Gasgemisch und
Waschmittel nétig. Neben den gebrduchlichen Sprithwéschern und Fiillkorperkolonnen nimmt
der Strahlwischer als Gas/Fliissigkeits-Kontaktapparat eine Sonderstellung ein. Er hat wie der
der Sprithwischer keine Einbauten zur Erzeugung der Stoffaustauschfliche und kann durch
den hohen Energieeintrag des Fliissigkeitsstrahles das Gas ansaugen bzw. verdichten. Der
Strahlwiascher eignet sich auch zur Staub- und Aerosolabscheidung von groben Partikeln.
Gleichzeitig kann durch den Quencheffekt das Abgas gekiihlt werden.

Fiir die Auslegung von Strahlwéschern wurde bisher auf Erfahrungswerte und einfache Mo-

dellansétze zuriickgegriffen. Die wenigen Modellansdtze in der Literatur zur Beschreibung
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des Verhaltens von Strahlwischern gehen groBtenteils auf Untersuchungen in den 70er Jahren
zuriick /33/. Diese halbempirischen Gleichungen basieren zum Teil auf stark vereinfachten
Modellvorstellungen, die den realen Prozess nur unzureichend wiedergeben und einen einge-
schrankten Giiltigkeitsbereich haben. Ein Ansatz von Schacht /66/, der die konsistente Be-
schreibung der dispersen Phase iiber das Kriftegleichgewicht am Tropfen beriicksichtigt, be-
trachtet die Gasstromung jedoch als eindimensional. Der Ansatz beschreibt nur die Hydrody-
namik des Strahlwéschers nicht die chemische Absorption.

Die Entwicklung einer geeigneten Simulationsmethode erfordert eine genaue wissenschaftli-
che Untersuchung des Prozesses und stellt eine Grundvorrausetzung fiir die zuverldssige Aus-
legung eines Strahlwischers dar. Bei der Modellierung der chemischen Absorption muss ne-
ben den sich an der Phasengrenze einstellenden Phasengleichgewichten und Stofftransport in
der Gas- und Fliissigphase auch die Dissoziation der Elektrolyte in der wissrigen Losung be-
riicksichtigt werden. Die Stoffaustauschfliche im Strahlwischer ergibt sich durch die Trop-
fen und den sich ausbildenden Wandfilm. Die Austauschfldche hingt von der Wechselwir-
kung mit der Gasstromung ab. Der Strahlwéscher ist daher durch seine Fluiddynamik gekenn-
zeichnet. Eine Aufkldrung der komplexen physikalischen Vorgénge der Zweiphasenstromung
ist auf theoretischem Wege mit der Computational Fluid Dynamics (CFD)- Simulation mog-
lich. Die numerische Simulation wurde bereits fiir die Modellierung von Spriihwéschern an-
gewandt /46/, /37/.

Ziel dieser Arbeit war es, die Wirkungszusammenhénge der Stromungsvorgiange beider Pha-
sen in einem Strahlwéscher zu beschreiben. Der Staudruck im Strahlwischer sollte in Abhén-
gigkeit vom Gasvolumenstrom berechnet werden. Zu diesem Zweck wurde die Zweiphasen-
strbmung mit einem einfachen eindimensionalen Modell und einem rigorosem Modell, auf
Basis einer dreidimensionalen numerischen Simulation, modelliert. Die theoretischen Berech-
nungen wurden an einer Versuchsanlage verifiziert. Neben der Stromungssimulation sollte die
chemische Absorption in einem Strahlwéscher beriicksichtigt werden. Zu diesem Zweck wur-
de eine eigens entwickelte Prozedur, die den Stoffaustausch berechnet, in das kommerzielle
Stromungssimulationsprogramm Fluent implementiert. Der Stoffiibergang durch die chemi-
sche Absorption wurde sowohl fiir die Tropfen als auch fiir den sich ausbildenden Wandfilm
berechnet und als Senke an die Gasphase zuriickgegeben. Umfassende Versuche zur Verifi-

zierung der Simulation wurden an einem Kompaktstrahlwischer durchgefiihrt.
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2 Chemische Absorption im Strahlwéscher
2.1 Grundlagen der Absorption von Sauergasen

Unter Absorption versteht man die vollstdndige oder teilweise Aufnahme einer Gaskompo-
nente oder eines Dampfes durch Losen in einer Waschfliissigkeit. Die wesentliche Zielset-
zung der Absorption ist die Reduzierung der Konzentrationen unerwiinschter Komponenten in
der Gasphase. Der Wirkungsgrad der Absorption wird {iber den Absorptionsgrad beschrieben,
s. GL (2.1).

out
n=1-21 2.1)

i

Ist die Gasloslichkeit durch physikalische Krifte (van der Waalsche Krifte) bedingt, spricht
man von physikalischer Absorption. Ubliche physikalische Losungsmittel sind Wasser und
organische Losungsmittel wie Alkohole, Polyglykolether und Propylencarbonat. Die sauren
Gase konnen auch bei der physikalischen Absorption im Waschwasser dissoziieren, sie gehen
jedoch keine chemische Bindung mit der Waschfliissigkeit ein. Physikalische Waschen sind
bei hohem Partialdruck sowie bei niedrigen Temperaturen wirtschaftlich.

Durch die Zugabe von basisch wirkenden Bestandteilen zum Waschwasser wird eine ausrei-
chende Dissoziation der gelosten sauren Gase erreicht. Geht das dissoziierte Gas eine chemi-
sche Bindung mit der Waschfliissigkeit ein, spricht man von chemischer Absorption (Chemi-
sorption).

Das beladene Losungsmittel wird in einem Umkehrvorgang zur Absorption, der Desorption,
regeneriert. Die Loslichkeit der sauren Gase nimmt sowohl in physikalischen als auch in
chemischen Losungsmitteln mit steigender Temperatur ab. Dieses Verhalten wird zur Desorp-
tion, die meist durch Strippen erfolgt, genutzt. Bei einer chemischen Reaktion des Sauergases
mit dem Waschmittel ist die Regeneration in der Strippkolonne, aufgrund des geringen che-
mischen Potentials des Reaktionsproduktes, erschwert. Hieraus resultiert ein hoherer Energie-
bedarf fiir die Regeneration als bei der physikalischen Absorption. Chemische Wéschen mit
starken Basen, wie z. B. Natronlauge, kdnnen wirtschaftlich nicht regeneriert werden. Die
Abnahme des ohnehin hohen Dissoziationsgrades ist hier zu gering, um eine betridchtliche
Desorption zu erreichen. Neben der Entsorgung kann nur eine elektrolytische Regeneration
durchgefiihrt werden. In der industriellen Praxis existieren weit mehr chemische als physikali-
sche Absorptionsanlagen /35/. Sie eignen sich besonders fiir geringe Partialdriicke, haben ge-
geniiber den physikalischen Wischen eine hohere Selektivitit, ein groBeres Aufnahmevermo-

gen und eine hohere Absorptionsgeschwindigkeit.
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Die Anforderungen an das Waschmittel umfassen folgende Gesichtspunkte:
« ausreichend hohe Loslichkeit der zu absorbierenden Komponente
« niedriger Dampfdruck zur Vermeidung von Waschmittelverlusten
« hohe Beladungsdifferenzen zwischen der Absorptions- und der Desorptionsstufe
« hohe Geschwindigkeit des Absorptions- und Desorptionsvorganges
. geringe Zahigkeit
« chemische und thermische Stabilitidt zur Vermeidung von Losungsmittelzersetzungen
« geringe Korrosivitit
. geringe Neigung zum Schiumen
. gute Verfiigbarkeit und geringer Preis

Als chemisches Absorptionsmittel werden wéassrige Losungen von Alkanolaminen (Aminwé-
sche), heille Kaliumkarbonat-Losungen (Pottaschewidsche) und wissrige Ammoniakldsungen
(Ammoniakwische) eingesetzt. Die technischen Alkanolamine wie MEA, DEA, MDEA und
TEA sind die am meisten verwendeten Waschmittel fiir die Sauergaswésche. Sekundidre Ami-
ne (DEA) sind stirker basisch als primére Amine (MEA) und primire Amine stirker basisch
als Ammoniak. Die tertidren Amine (TEA) besitzen eine geringere Basizitit, weil dem positiv
induktiven Effekt die sterische Behinderung entgegenwirkt /51/. Tertidren Amine lassen sich
jedoch besser desorbieren und sind weniger korrosiv. Natronlaugenwischen lassen sich wie
erwéhnt nicht thermisch regenerieren, sie werden jedoch zur Feinreinigung verwendet, da sie

eine hohe Reaktivitdt haben und auch bei hoheren Temperaturen effektiv arbeiten.
100 - CH,OH, 20°C
90
80 -
70 -
60 -
] 2mal NaOH, 20°C

Beladung x __, [-]

Partialdruck CO, [bar]

Bild 2.1 Gleichgewichtslinien fiir die physikalische und chemische Absorption /51/
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Bei niedrigen CO,-Partialdriicken ldsst sich das chemisch bindende Waschmittel im Vergleich
zum physikalischen Waschmittel weitaus hoher beladen, s. Bild 2.1. Im Gegensatz zu physi-
kalischen Wischen, in denen die Ldslichkeit proportional dem Partialdruck ist, nimmt die
Beladung bei chemischen Wéschen bis zur chemischen Sattigung schnell zu. Danach kommt
es zu einem geringen linearen Anstieg entsprechend der physikalischen Loslichkeit im Was-
ser. Fiir die chemische Absorption ist daher ein stark gekriimmter Verlauf der Beladungskurve
typisch, der umso ausgeprégter ist, je stirker das Waschmittel basisch ist. Steigende Tempera-

turen sorgen fiir eine abnehmende Dissoziation, s. Bild 2.1.

2.2 Prinzip des Strahlwischers

Absorber, die ihre Austauschfliche nur durch Tropfen infolge der Fliissigkeitszerstiubung
erzeugen, haben gegeniiber Absorptionskolonnen eine geringere Stoffaustauschfliche. Zu
diesen Wischertypen gehoren der Strahl-, der Spriih- und der Venturiwdscher. Sie werden
bevorzugt als chemische Absorber eingesetzt, wenn leicht 19sliche Gase bei kurzer Verweil-
zeit von der Waschfliissigkeit aufgenommen werden sollen. Absorber mit einer Fliissigkeits-
zerstaubung sind in der Regel senkrecht angeordnet. Der Sprithwéscher wird in der Regel im
Gegenstrom betrieben, wihrend der Strahl- und der Venturiwischer eine Gleichstromfahrwei-
se erfordern. Strahl- und Venturiwdscher bendtigen einen hohen Aufwand an Forderenergie,
haben aber einen besonders intensiven Phasenkontakt, ein kleines Bauvolumen und ihr Ab-
sorptionsgrad ist weitgehend unabhingig von Schwankungen im Gasstrom. Man unterschei-
det zwischen Strahl- und Venturiwédschern nicht aufgrund der Bauform, sondern nach dem
Betriebszustand. Wird die Energie flir die Stromung und die Dispergierung im Wesentlichen
durch die Fliissigkeit in das System gebracht, so spricht man von einem Strahlwischer. Wenn
die Energie vom Gas aufgebracht wird, spricht man vom Venturiwéscher, auch wenn der
Kontaktraum zylindrisch aufgebaut ist und nicht die Form einer Venturidiise aufweist /33/.

Beim Strahlwiéscher wird die Fliissigkeit am Kopf verspriiht und zerfdllt in einen Tropfen-
schwarm, der als Treibstrahl genutzt wird, s. Bild 2.2. Infolge der Differenzgeschwindigkeit
zwischen Fliissigkeit und Gas kann durch die Schleppwirkung das Gas angesaugt werden
(Strahlpumpenwirkung). Strahlwéscher werden daher eingesetzt, wenn der Druckverlust auf
der Gasseite gering zu halten ist bzw. das Gas angesaugt werden muss. Um eine gute Schlepp-
leistung und Stoffaustauschflache zu erzielen, soll die Fliissigkeitsdiise so dimensioniert wer-
den, dass der Fliissigkeitsstrahl zu feinen Tropfchen zerrissen wird. Die Fliissigkeitszerstéu-
bung erfolgt meist {iber eine Drall-Druckdiise. Durch den Drallkdrper in der Diise wird dem
Fliissigkeitsstrahl eine Rotationsbewegung aufgeprigt und damit der Sprithwinkel erzeugt.
Entsprechend dem Spriithwinkel bildet sich ein Wandfilm aus, der bei Gasgeschwindigkeiten
von iiber 8-10m/s auf Grund von Turbulenzen wieder abgerissen wird /79/. Dieser Vorgang
wird als Entrainment bezeichnet. Die mittlere Gasgeschwindigkeit im Strahlwéscher liegt

meistens zwischen 5-15m/s, dadurch kann der Rohrdurchmesser vergleichsweise gering
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gehalten werden. Das Volumenverhiltnis von Gas zu Fliissigkeit betrdgt im Allgemeinen 100-
1000 /75/.

Waschflissigkeit

@ Diise
Ab '/
gas ﬂ :.

~_ & lz

/.\
[ I: = gereinigtes
:!1 Gas

Bild 2.2 Prinzipbild Strahlwdscher
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3 Modellierung des Strahlwéschers

Ziel der Modellierung ist die Beschreibung der Hydrodynamik und damit des erreichbaren
Staudrucks und die Berechnung der chemischen Absorption im Strahlwéscher. Der Staudruck
wird bei Strahlwischern iiblicherweise als Pressung bezeichnet. Die Pressung ist der Druck-
gewinn, der mit dem Strahlwischer erzeugt werden kann, und damit eine entscheidende Gro-
BBe.
Im Gegensatz zu den Fiillkdrper- und Bodenkolonnen ergibt sich die Stoffaustauschfliche im
Strahlwascher nicht iiber die einfach zu beschreibende Geometrie der Einbauten, sondern aus-
schlieBlich aus der Oberfliche der Tropfen und dem sich ausbildenden Wandfilm. Der
Strahlwiéscher unterscheidet sich vom Sprithwéscher aus stromungstechnischer Sicht neben
der erforderlichen Gleichstromfahrweise durch seinen sehr viel hdheren Energieeintrag der
fliissigen Phase (s. Kap.2). Die konsistente Beschreibung der dispersen Phase in der Zweipha-
senstromung ist daher erforderlich.
Eine Beschreibung des Tropfenbildungsprozesses erfolgt in Kap 3.1. In Kap. 3.2 werden em-
pirische Ansitze aus der Literatur zur Beschreibung der Pressung und der chemischen Ab-
sorption im Strahlwéscher vorgestellt. In Kap. 3.3 wird ein eindimensionaler Ansatz des Au-
tors zur Beschreibung der Pressung vorgestellt. In Kap. 3.4 und 3.5 wird das Rigorose Modell
beschrieben, welches auf einer dreidimensionalen numerischen Stromungssimulation basiert
und zur Berechnung des Stoffaustausches entsprechend erweitert wurde.
Die wesentlichen Einflussgroflen auf den Stoffaustauschprozess und die Hydrodynamik im
Strahlwéscher sind

« die Volumenstrome von Gas und Fliissigkeit

« die TropfengroBenverteilung und die Tropfenanzahl

. die Wandverluste

« die Strahlwéscher- und Diisengeometrie

. die Wechselwirkung der Tropfen untereinander

« das Stromungsregime

Der Gasvolumenstrom bestimmt die Verweilzeit des Gases und steht im direkten Zusammen-
hang mit der Pressung im Strahlwéscher. Die Anzahl der Tropfen und die Tropfengréf3e sowie
die Wandverluste bestimmen die Hydrodynamik und sind damit wesentlich fiir die Berechung
der Pressung. Diese grundlegenden Grofen werden im einfachen eindimensionalen Modell
beriicksichtigt.

Eine exakte dreidimensionale Berechnung des Stromungsregimes ist nur mit der numerischen
Simulation mdglich. Durch die Kenntnis des Stromungsregimes konnen die Verweilzeiten,
die lokale Relativgeschwindigkeit und damit der lokale Stoffaustausch berechnet werden.
Deshalb erfolgt die Berechnung der chemischen Absorption nur mit diesesm Modell. Die
Wechselwirkung der Tropfen beruht auf komplexen Vorgédngen. Die Koaleszenz von Tropfen

wird in der Regel mit stochastischen Modellen betrachtet.
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3.1 Tropfenbildungsprozess

Die Stoffaustauschfliche und das hydrodynamische Verhalten werden im Strahlwischer
durch den sich aus dem Strahl bildenden Tropfenschwarm bestimmt. Grundlage der Modellie-
rungen ist daher zunichst die Beschreibung des Zerstdubungsvorganges.
Zerstaubungsprozesse werden in industriellen Anwendungen vielfdltig eingesetzt. Meist soll
die spezifische Oberfldche eines Fluides vergroBert werden, um den Stoff- oder den Wiarme-
austausch zu verbessern. Anwendungen sind zum Beispiel die Spriihtrocknung, die Verbren-
nung von Kraftstoffen in Motoren oder die Gaswésche. Fiir die Zerstdubung ergeben sich da-
her spezifische Anforderungen an die Desintegration (z.B. PartikelgroBenverteilung) und an
das Spray (Stromungsfithrung der dispersen Phase) /31/. Entsprechend der Anwendungsberei-
che sind daher spezielle Zerstdubertypen erforderlich.

Die Tropfenbildung héngt vom Diisenvordruck, der Geometrie und der GroBe der Diise, so-
wie von der inneren Reibung und der Oberflachenspannung der Fliissigkeit ab. Der Durchsatz
in einfachen Diisen féllt mit steigender Viskositit, da zdhere Fliissigkeiten eine grofere innere
Reibung besitzen.

Bei der Drall-Druckzerstiubungsdiise, einer Einstoffdiise, wird die erforderliche Rotations-
bewegung fiir die Strahlbildung durch den Drallkdrper erzeugt. Der Drallkorper ist in der Re-
gel ein festsitzendes Fliigelrad. Die fiir die Tropfenbildung erforderliche Energie wird aus der
kinetischen Energie der Zerstdubungsfliissigkeit genommen. Je groBBer der Diisenaustritt, des-
to geringer ist der Einfluss der Reibung auf die Tropfengeschwindigkeit.

B

Drallkarper

-\_\_\\/_,»

Dosenaustritt

Bild 3.1 Skizze Drall-Druckzerstiubungsdiise
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Die Aufteilung des Strahles in Tropfen erfolgt durch mehrere Faktoren wie die Strahlturbu-
lenz, den Zusammenprall mit sich bewegender oder ruhender Luft und das Aufreilen durch
die Fliehkraft. Durch das Anstromen des Tropfens treten aerodynamische Krifte auf, die ihn
beschleunigen und deformieren. Der Zusammenhalt eines Tropfens wird durch seine Ober-
flichenspannung bestimmt. Dies wird durch die Weber-Zahl beschrieben. Sie ist das Verhilt-
nis von Staudruck und Oberflachenspannungsdruck, s. Gl. (3.1). Die kritische Weber-Zahl, ab

der es zu einem Zerreiflen der Tropfen kommt, wird fiir Wasser mit 10 angegeben /83/.

pg-dp-uz

We = rel (3.1)

(e}

Der Energieaufwand steigt mit der Verfeinerung der Tropfen, da die Oberflichenenergie ii-
berproportional zunimmt. In der Praxis werden Tropfen nur so weit verfeinert wie es erforder-
lich ist. Da die Relativgeschwindigkeit zwischen Tropfen und Luft lokal verschieden ist, er-
geben sich unterschiedliche Tropfendurchmesser. Der maximale Tropfendurchmesser steigt
mit der Zéhigkeit und hiangt fast ausschlieBlich von ihr ab. Der minimale sich bildende Trop-
fendurchmesser wird wesentlich durch die Oberflichenspannung bestimmt /54/. Fiir den Zer-
staubungsprozess lasst sich allgemein formulieren, dass abnehmende Werte von Oberflachen-
spannung, Viskositidt und ein zunehmender Vordruck, bei sonst konstanten Parametern, zu
kleineren Tropfendurchmessern fiihren /4/.

Der Tropfenbildungsprozess erstreckt sich nach Bauckhage /4/ {iber drei Bereiche s. Bild 3.2.
Im Diisenaustrittsbereich liegt die hochturbulente Stromung im Wesentlichen noch als konti-
nuierliches Fluid vor. Im Dispergierungsbereich ist diese Stromung bereits aufgerissen, es
bilden sich Fliissigkeitslamellen, -fdden oder -fetzen. Im anschlieBenden Spriihbereich wird

eine vollstindig abgeschlossene Tropfenbildung angenommen.
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Diisenaustritt m Duse
|

I
0
‘-.-.___,/"

.
Gasstrémung

\

\

Bild 3.2 Tropfenbildungsprozess

Die wichtigste Prozessgrof3e der Zerstaubung ist die Tropfengrofenverteilung. In der Literatur
finden sich wenige Untersuchungen zur Tropfengréfenverteilung von Drall-Druckdiisen. Dies
liegt vor allem am schwer zu erfassenden Stromungszustand in der Drallmischkammer und
damit am Diisenaustritt /29/.

Zur Beschreibung des Tropfenspektrums wird oftmals ein mittlerer Durchmesser herangezo-
gen. Der mittlere Durchmesser gibt immer nur eine integrale Information iiber den Bilanz-
raum wieder. Stoff- und Warmeaustauschvorgéinge werden iiber die spezifische Oberfliche
oder die Gesamtoberfldache der dispersen Phase beschrieben.

Daher wird neben dem mittleren arithmetischen Durchmesser Gl. (3.2) der Sauterdurchmesser
verwendet, der das Verhéltnis aus Gesamtvolumen zu Gesamtoberfliche aller Tropfen be-
schreibt, s. GL. (3.3).

inn
dyg==— (3.2)
Niot
zx?”i
dy, = (3.3)

B lez n;
mit n der Anzahl der Tropfengrofenklassen und x [um] dem Durchmesser der Tropfengro-

Benklasse
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Der Sauterdurchmesser wird vor allem durch grofle Tropfen bestimmt. Auf den arithmeti-
schen Mitteldurchmesser wirkt sich eine Verdnderung des Tropfenspektrums weniger signifi-
kant aus.

Bauckhage /4/ gibt einen Uberblick iiber die Beschreibung mittlerer Durchmesser unter Be-
rliicksichtigung der Zerteilungsphdnomene mit dimensionslosen Kennzahlen. Fiir die vertikale
Zerstdubung mit einer Einstoff-Vollkegeldiise haben Tanasawa und Toyoda /72/ eine Korrela-

tion zur Beschreibung des Sauterdurchmessers aufgestellt, s. Gl. (3.4).

1/4 1/2
dyy =47(WeFr) " 2] 21t 3,31(W—e§] dpg (3.4)
Pg Re

fiir die Berechnung der We-Zahl und der Fr-Zahl gilt die charakteristische Lange d,

Der maximale Durchmesser eines starren Tropfens kann nach GI. (3.5) berechnet werden /47/.
Die Gleichung muss iterativ gelost werden, da der Widerstandsbeiwert c¢,, vom Durchmesser

abhéngt.

80
dp,max = 3 (35)

Cip Vel 'pg

Die Umrechnung eines mittleren Durchmessers fiir verschiedene Betriebsbedingungen, wie
dem Diisenvordruck und dem Diisenaustrittsdurchmesser oder unterschiedlichen physikali-
schen Eigenschaften des Waschmittels, kann nach dem Ansatz von Walzel /80/ erfolgen, s.
Gl. (3.6).

dy=m-dp [Ap_de (3.6)

o

Die Konstanten m und n miissen iiber einen definierten Zustand mit einem bekannten Sauter-
durchmesser zunichst bestimmt werden.

Bei hohen Flissigkeitsdurchsitzen bestimmen Turbulenzkréfte die Zerstdubung. Wesentliche
Kenntnisse iiber die verantwortlichen Turbulenzstrukturen sind noch nicht hinreichend be-
kannt /4/. Auch werden Vorginge in der unmittelbaren Strahlumgebung wie z.B. der Mitreil3-
effekt der Gasstromung in der Kennzahlkorrelation Gl. (3.4) nicht beriicksichtigt. Zusammen-
fassend kann festgestellt werden, dass der Vorgang der Strahlzerstaubung sich nach bisheri-
gem Kenntnisstand nicht sicher beschreiben ldsst. Die Berechung eines Tropfendurchmessers
mit Kennzahlkorrelationen hat keine allgemeine Giiltigkeit, sondern sie ldsst sich vielmehr
nur auf Sonderfille anwenden. Die Eindiisung und die turbulente Partikelverteilung verlaufen

so ungeordnet, dass bei der Modellierung von Sprithvorgdngen oftmals statistische Verfahren
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herangezogen werden /29/. Experimentell kann die Strahlenzerstiubung mit aufwendigen
photographischen Verfahren erfasst werden. Das fiir den Prozess entscheidende Tropfenspekt-
rum ldsst sich durch laseroptische Verfahren mit groer Genauigkeit bestimmen (s. Kap
5.3.7).

3.2 Literaturiibersicht empirischer Modelle

3.2.1 Beschreibung der Hydrodynamik

Umfassende Untersuchungen zur Modellierung von Strahlwéischern wurden bereits in den
70er Jahren durchgefiihrt /53/, /33/, /52/. Der Druckverlust kann allgemein beschrieben wer-
den nach der bekanten Gl. (3.7) :

L
bp=C-L0 0y (3.7)
stra

mit L/dgrs dem Geometrieverhéltnis und £ dem Widerstandsbeiwert nach Hoffmann et al. /33/

{=CRe™0™" (3.8)

mit 0 dem Volumenanteil der Fliissigkeit im Strahlwéscher

Die Konstanten C;, m und n miissen {liber eine Regressionsanalyse bestimmt werden. Der An-
satz gilt nur fiir hohe Gasgeschwindigkeiten, also einem Stromungsregime, in dem die erzeug-
te Pressung vernachlédssigbar gegeniiber dem Druckverlust ist. Der Druckverlust steigt in ers-
ter Ndhrung mit dem Quadrat der Gasgeschwindigkeit.

Der Ansatz nach Fliigel /25/ gilt fiir den allgemein relevanten Bereich, wenn mit dem Strahl-
wischer ein Druckgewinn erzeugt wird. Fliissigkeitsmenge, Gasmenge und Differenzdruck

stehen im Strahlwischer in einem bestimmten Zusammenhang, s. Gl. (3.9).

Pr — Py
. (),5.1)]2)1_1.77_7
Mg = 51,, (3.9)
M, R.T-InPL=P_
po—p”

mit vpy der Geschwindigkeit des Treibstrahles am Diisenaustritt, pp dem Druck am Ende des
Strahlwiéschers, po dem Ansaugdruck, p’> dem Dampfdruck der Flissigkeit und n dem Ver-
dichtungswirkungsgrad

Der Verdichtungswirkungsgrad muss bekannt sein, er liegt fiir die meisten Strahlwascher zwi-
schen 0,2 und 0,25 /33/.
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322 Beschreibung des Stoffaustausches

Im Strahlwischer ist eine Abhédngigkeit der spezifischen Austauschfldche von der dissipierten
Energie zu erwarten. Dartiber hinaus steigt die Austauschfliche mit dem Fliissigkeitsinhalt an.
Hoffmann et al. /33/ hat fiir die Berechnung der spezifischen Austauschfliche in Strahlwé-

schern einen empirischen Ansatz entwickelt, s. Gl (3.10).

. q 2
g =C|- |5l L] A (3.10)
Vi +V, Ver ) 0

str

mit P/V, der eingetragenen Leistung pro Volumen und den empirischen Konstanten C und q

In dem Ansatz werden wichtige physikalische Randbedingungen wie die Strahlwischergeo-
metrie nicht beriicksichtigt. Uber die Konstanten gibt es bisher nur wenige Angaben /48/.
Einfacher und genauer ist die experimentelle Bestimmung der effektiven Stoffaustauschflédche
iber die chemische Methode. Meistens wird dabei eine Reaktion zweiter Ordnung verwendet.
Die gasformige Komponente A wird von der Fliissigkeit absorbiert und reagiert in der Fliis-
sigkeit mit der Komponente B. Uber die bekannten Konzentrationen, das Loslichkeitsverhal-
ten und die Reaktionsgeschwindigkeit kann die effektive Stoffaustauschfldche bestimmt wer-
den. Last /40/ gibt einen Uberblick iiber géingige Reaktionen zur Bestimmung der Stoffaus-
tauschfliche.

In dieser Arbeit soll die Stoffaustauschflaiche mit der Reaktion von Luftsauerstoff und Natri-

umsulfit zu Natriumsulfat bestimmt werden.
Na,SO; + %4 O, — NapSOq4

Die Sufitoxidation kann als Reaktion pseudo-erster Ordnung betrachtet werden (s. Kap.
4.1.4). Die Berechnung der effektiven Stoffaustauschfliche erfolgt nach GI. (3.11).

No
Aepf = =
2 (3.11)
&2k Dy

mit ]\702 der absorbierten Menge Sauerstoff, der Reaktionsgeschwindigkeit,

ki=1,7-10"m*/(kmol s)”, dem Diffusionskoeffizienten Do, =1,6-10"m?s ) von Sauerstoff in
der Natriumsulfitlosung und co, der mittleren Sauerstoffkonzentration

® nach Hoffmann et al. /33/

und dem Giiltigkeitsbereich nach Hoffmann et al. /33/:

co2 <3,6:10™ kmol/m? 0,5 < cs03 < 0,8 kmol/m?®

8 <pH <9,1 15 <T;<33°C
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3.3 Eindimensionales Modell

Die Sauergaswische mittels chemischer Absorption erfolgt fiir die meisten Anwendungen in
einer Kolonne. Die Modellierung der thermodynamisch-mathematischen Zusammenhénge
einer Kolonne erfolgt tiblicherweise durch eine Kaskade von diskreten Segmenten. Die so
genannten Zellen- und Differenzmodelle sind prinzipiell auch flir Sprith- und Strahlwéscher
anwendbar.

Das Zellenmodell beschreibt die hydrodynamischen Vorgénge analog der Stromung durch
eine Anzahl gleichgrofler, idealer Riihrkessel. Zur Berechnung des Warme- und Stoffaustau-
sches wird jeweils die Energie- und Mengenbilanz beider Phasen fiir eine Zelle aufgestellt.
Die Gleichungen werden zu einem algebraischen Gleichungssystem zusammengefasst, das
unter Vorgabe geeigneter Startwerte zum Beispiel mit dem Newton Verfahren simultan gelost
werden kann. Dieses Modell ist in Prozesssimulationswerkzeugen wie ASPEN Plus imple-
mentiert.

Beim differentiellen Ansatz wird der Apparat in differentiellen Schritten nacheinander durch-
gerechnet. Die Bilanz und Transportgleichungen ergeben ein differentiell-algebraisches Glei-
chungssystem, das zum Beispiel mit dem Runge-Kutta-Verfahren numerisch gelost werden
kann. Der Vorteil dieses Modellansatzes ist, dass die Schrittweite der Berechnung an die Gro-
e der Variablendnderung angepasst werden kann. Damit wird das Modell in Bereichen gro-
Ber Temperatur- oder Konzentrationsdnderungen genauer als das Zellenmodell /47/. Als we-
sentliche Vereinfachung wird angenommen, dass die Gas- und die Fliissigphase gleichméafig
tiber den Querschnitt verteilt sind. Das Gas weist in axialer Richtung eine Kolbenstromung
auf und die Geschwindigkeitskomponenten in radialer und Umfangsrichtung werden vernach-
lassigt. Kommt es zu Riickstromungen, ist eine einfache Bilanzierung mit Apparatezellen
nicht mehr mdglich. Wegen seines einfachen und robusten Aufbaus werden jedoch Zellenmo-

delle zur Modellierung von Sprithwéschern verwendet /47/, /21/.
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3.3.1 Berechnung der dispersen Phase

Zur Berechnung der Partikelreynoldszahl und der Pressung muss die Geschwindigkeit der
Tropfen bekannt sein. Die Impulsédnderung eines Tropfens erhdlt man {liber das Kréftegleich-
gewicht am Tropfen. Der Tropfen kann als starrer Partikel betrachtet werden (Index p).

—

I:A
3
ﬁwk
\

V.v

Fo

Bild 3.3 Krdftegleichgewicht eines Tropfens

Die Krifte, die auf den Tropfen wirken, sind die Gewichtskraft ﬁG , die Auftriebskraft 7  » die
Widerstandskraft F, und die Trigheitskraft £ .

Fo=V,-p-& (3.12)
Fy=V,-p,-8 (3.13)
. p . -

szcw-yg-/lp(vp—vg)-‘up—vg‘ (3.14)

Die Richtung der Widerstandskraft wird durch die Richtung der Relativgeschwindigkeit be-
stimmt. Da die Tropfengeschwindigkeit hoher als die Gasgeschwindigkeit ist, geht die Wider-
standkraft negativ in die Kréftebilanz ein. Die Triagheitskraft ergibt sich aus der Impulsénde-
rung eines Tropfens. Vernachlissigt man die Anderung der Masse, gilt fiir die Impulsinde-
rung des Tropfens GI. (3.15).

. ds L L
Fr=m=2=YF=F,~F,-F, (3.15)
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Fiir die Kriftebilanz werden die Vektoren in vertikale und horizontale Komponenten zerlegt.

Die Z-Koordinate zeigt in dieser Arbeit immer in Richtung der Schwerkratft, s. Bild 2.2.

r,rel

zrel rel

Bild 3.4 Aufteilung des Kraftvektors

Fiir die horizontale Kréftebilanz gilt:

D F =F, +Fy, =0 (3.16)
do 3 p 1

_pr__ - 78, " .. — Jdo. — .si

1 i d c, [(vp 0,) ‘vp ng sina (3.17)

Fir die vertikale Kriftebilanz mussen zuséatzlich die Auftriebs- und Gewichtskraft beriicksich-

tigt werden.

ZFZ :FG,Z_FT,Z_FA,Z_FW,z:0 (318)
do,,
Vp.pl. dt :V;‘)g(pl_pg)
(3.19)
p
—cW-Tg-Ap-[(vp—vg)-‘vp—vgﬂ-cosoc
Unter Annahme einer vertikalen Kolbenstromung des Gases folgt aus Gl. (3.19)
do p 3 p 1
i: . __g —C ._._g._ D —D -|D. —D 2
d ( Plj "4 op dp(p’Z e) ‘ A (320

Die Differenzialgleichung GI.(3.20) 146t sich nur numerisch 16sen. Der Widerstandbeiwert c,,
wird iterativ berechnet. Als Startwert wird mit der Diisenaustrittsgeschwindigkeit gerechnet.

Im Zellenmodell kann nur eine homogene Phase beriicksichtigt werden. Das reale Tropfen-
spektrum wird ndherungweise durch den Sauterdurchmesser beschrieben. Die Volumenab-
nahme durch Verdunstung wird vernachlissigt. Diese Annahme ist unter den vorliegenden

Versuchsbedingungen zuldssig, s. Kap. 5.1.
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332 Widerstandsbeiwert

Fiir die Wechselwirkung zwischen der Gasphase und der dispersen Phase ist neben der Diffe-
renzgeschwindigkeit der Widerstandsbeiwert die maligebliche Einflussgrofie. Dieser be-
schreibt das aerodynamische Widerstandsverhalten eines Tropfens mit der umgebenden Pha-
se. Fiir die Berechnung von Widerstandsbeiwerten von Tropfen geht man meistens von einer
starren Kugelform aus. Diese Annahme ist bei kleinen Durchmessern und geringen Relativge-
schwindigkeiten zuléssig /47/. Die Korrelationen der Widerstandsbeiwerte werden in Abhén-
gigkeit von der Partikelreynoldszahl beschrieben, s. Gl. (3.21).

Re =<l 7p (3.21)

Der Widerstandsbeiwert fiir eine laminare, schleichende Umstromung einer Kugel wird mit

dem Stokes’schen Gesetz beschrieben.

24

w,lam =
R e,

c (3.22)

Unter turbulenten Strommungsbedingungen hat das Stokes’sche Gesetz keine Giiltigkeit
mehr. In Bild 3.5 sind verschiedene Ansitze zur Beschreibung des Widerstandbeiwertes dar-

gestellt, sie gelten fiir definierte Reynoldszahlenbereiche. Der Ansatz nach Brauer /8/ gilt bis
zur kritischen Re,, = 4- 10%:

4,83-107 - Re%®
o o2 373 P 40,49 (3.23)

" Re, R’ 1+3-10°-Rel’

Der Ansatz nach Morsi und Alexander /49/ ist in diskrete Reynoldszahlenbereiche unterteilt,
s. Tab. 3.1. Der gesamte Giiltigkeitsbereich erstreckt sich von Re, = 0,1 bis 5- 10%.

Cw = —+t 571G (3.24)
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Tab. 3.1 Koeffizienten c;, c;, c¢3 nach Morsi und Alexander /49/

C1 C2 C3
0,0 < Re, < 0,1 0 24,0 0
0,1 < Re, < 1,0 3,69 22,73 0,0903
1,0 < Re, < 10,0 1,222 29,1667 -3,8889
10,0 < Re, < 100,0 0,6167 46,5 -116,67
100,0 < Re, < 1000,0 0,3644 98,33 -2778
1000,0 < Re, < 5000,0 0,357 148,62 4,75 10
5000,0 < Re, < 10000,0 |0,46 -490,546 57,87 10*
10000,0 < Re, < 50000,0 [0,5191 -1662,5 5,4167 10°

Bei groBlen Tropfen und hohen Relativgeschwindigkeiten kann es zu einer Abweichung von

der idealen Kugelform kommen. Der Einfluss der Tropfendeformation kann durch die Weber-
Zahl beschrieben werden /83/.

Bild 3.5 Widerstandsbeiwerte

—— Morsi und Alexander

Brauer
- - - Stokes

Die Korrelationen basieren auf Messungen an Einzelkugeln und -tropfen. Wiegand /83/ hat

die Umstromungsverhéltnisse von Tropfenschwérmen im Vergleich zum Einzeltropfen unter-

sucht. Ist der Tropfenabstand groer 2,4-d, kommt es zu keiner Beeinflussung der Tropfen

untereinander, so dass mit dem Widerstandsbeiwert fiir Einzeltropfen gerechnet werden kann.

Zumindest im diisennahen Bereich kommt es zu einer Interaktion der Tropfen. Fiir diesen

Effekt existiert noch keine gesicherte Korrelation, so dass fiir den Modellansatz die Interakti-

on im diisennahen Bereich vernachldssigt wird.
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3.3.3 Berechnung der Pressung nach dem Modellansatz des Autors

Die Pressung im Strahlwischer bzw. der Unterdruck im Ansaugrohr entsteht durch die be-
schleunigten Fliissigkeitstropfen. Fiir eine stationdre Gasstromung kann die Pressung nach Gl.
(3.25) berechnet werden. Der erste Term der rechten Seite beschreibt den Druckverlust der

Rohrstromung, der zweite die erzeugte Pressung durch die Tropfen.

1
————— o3 -ué +§7r-d§ (U, ) 0(2) -(up,z —Ug)-‘up,z —Ug‘ (3.25)

mit ¢ der Tropfenanzahl pro Volumen und der Rohrreibungszahl A fiir hydraulisch glattes
Verhalten

Die Berechnung der Pressung im Strahlwéscher iiber die Tropfengeschwindigkeit und die
Schleppwirkung der Tropfen nach GI. (3.25) wurde bereits von Schacht /66/ fiir eine konstan-
te Tropfenanzahl beschrieben. Die Tropfenanzahl kann jedoch nur fiir eine begrenzte Hohe als
konstant betrachtet werden.

Die Tropfenanzahl soll daher in Abhéngigkeit von den beeinflussenden Parametern beschrie-
ben werden. Durch Anpassung der beeinflussenden Parameter an die experimentellen Ergeb-
nisse soll eine Korrelationsgleichung entwickelt werden. Die Tropfenzahl pro Volumeneinheit

soll als mittlerer Integralwert nach GI. (3.26) definiert werden.

Té’;-dz
p=2 (3.26)

[dz

0

mit der lokalen Tropfendichte &

Mit den getroffenen Annahmen, dass der Tropfenzerfall und die Koaleszenz vernachldssigt
werden, hiangt die ortliche Tropfendichte & von den Wandeffekten und der Tropfenverzoge-
rung aufgrund der Wechselwirkung mit der Gasstromung ab. Geht man von einer zeitlich
konstanten Sprithcharakteristik der Diise aus, so ldsst sich demnach die Tropfenzahl pro Vo-
lumen als Funktion der Linge z und der Gasgeschwindigkeit v, die durch die Wechselwir-
kung die Tropfengeschwindigkeit beeinflusst, beschreiben.

In dieser Arbeit wurde der differentielle Ansatz (s. Kap. 3.3) zur Berechnung des eindimensi-
onalen Modells verwendet. Fiir jede Zelle wird die mittlere Geschwindigkeit nach GI. (3.20)
und die entsprechende Pressung nach GI1.(3.25) berechnet. Das Differentialgleichungssystem
wird mit dem Runge-Kutta Verfahren 4. Ordnung gelost.
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3.4  Rigoroses Modell

Zentrale Aufgabe der Simulation ist die moglichst exakte Beschreibung der Realitdt. Eine
Aufklarung der komplexen physikalischen Vorgénge der Zweiphasenstromung im Strahlwé-
scher ist auf theoretischem Wege mit der Computational Fluid Dynamics (CFD)- Simulation
moglich. Diese numerische Stromungssimulation berechnet das tatsichliche Verhalten der
Phasen und gehort zu den exakten Modellen. Die Impuls-, Warme- und Stofftransportvorgén-
ge sowie die geometrischen und fluiddynamischen Randbedingungen werden beriicksichtigt.
Die numerische Simulation ldsst sich in die Teilbereiche Modellbildung, Diskretisierung, Fin-
dung effizienter Algorithmen und der Visualisierung der Ergebnisse einteilen. Grundlage fiir
die mathematische Behandlung von Stromungen sind die Navier-Stokes- und die Euler-
Gleichungen, die die Abhédngigkeit der Geschwindigkeit und des Druckes von Ort und Zeit
beschreiben.

Heutzutage wird die numerische Simulation in vielen wissenschaftlichen und industriellen
Bereichen angewendet. Der wichtigste Anwendungsbereich ist die Simulation von Stromun-
gen. Hier hat die CFD-Simulation eine zentrale Stellung eingenommen. Auch fiir die Zwei-
phasensimulation eines Sprithwéschers hat sich die CFD-Simulation bereits als geeignet er-
wiesen /37/, /46/.

Die Stromungssimulation von rotationssymmetrischen Korpern kann durch eine zweidimen-
sionale Simulation erfolgen. Gegeniiber einer dreidimensionalen Simulation ist die Berechung
erheblich einfacher. Bisherige Stromungssimulationen von Strahlwdschern beschrianken sich
daher auf eine zweidimensionale Betrachtung /70/, /30/. In den meisten Strahlwéschern er-
folgt die Gaszufuhr jedoch seitlich. Durch eine zweidimensionale Betrachtung kann diese
Stromungsfiihrung nicht exakt berechnet werden. Des Weiteren sind Turbulenzwirbel grund-
satzlich dreidimensional. In dieser Arbeit erfolgt daher die numerische Stromungssimulation
des Strahlwiéschers dreidimensional. Die Berechnung der Gasphase wird in Kap. 3.4.1 vorge-
stellt, die der dispersen Phase in Kap. 3.4.3 Die mathematischen Gleichungen sind so kom-
plex, dass eine analytische Losung nicht mehr bestimmt werden kann. In Kap. 3.4.4 werden
verschiedene Mdglichkeiten zur Beschreibung der turbulenten Stromung vorgestellt. Fiir das
gewihlte Turbulenzmodell erfolgt eine Darstellung der theoretischen Berechnung. Die Simu-

lation erfolgt mit dem kommerziellen CFD-Programm Fluent 6.1.

3.4.1 Berechnung der Gasphase nach Euler

Entscheidend fiir die Berechung von Stromungen sind die Wechselwirkungen zwischen den
Fluidpartikeln untereinander und zwischen dem Fluid und einem ruhenden oder bewegten
Korper.

Beim Euler-Modell wird die Individualitit der Molekiile nicht beriicksichtigt, das heil3t, das
Stromungsmedium wird als Kontinuum betrachtet. Die Annahme ist zuldssig, wenn die mitt-

leren Abstdnde der Molekiile vernachldssigbar klein sind im Vergleich zu den charakteristi-
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schen Abmessungen im System. Der Vorteil der Euler-Darstellung ist, dass die makroskopi-
schen Eigenschaften des Fluids mit wenigen Parametern wie der Dichte und der Viskositét
abgebildet werden konnen /27/. Man spricht beim Euler-Modell von einer ortsfesten Beobach-
tung, da die Bilanzierung fiir ein ortsfestes Kontrollvolumen erfolgt.

Betrachtet man den dreidimensionalen Losungsraum, so gilt im kartesischen Koordinatensys-
tem fiir den Ort Gl. (3.27) und fiir die Geschwindigkeit GI. (3.28).

=

=l
I
<

(3.27)

N

<

Ci
I
<

(3.28)

Die Geschwindigkeit wird im Folgenden mit der allgemeinen Geschwindigkeitsvariablen v
beschrieben.

Die Stromung wird durch die Navier-Stokes’schen-Gleichungen beschrieben. Diese lassen
sich aus den Erhaltungsgleichungen fiir Masse und Impuls herleiten /28/. Die Gleichung fiir
die Massenerhaltung setzt sich aus einem Term, der die zeitliche Anderung der Masse, und

einem Term, der die Anderung der Masse durch Konvektion beschreibt, zusammen.

op O
L= (pv)=0
o0 axi(p ) (3.29)

Die Impulsbilanz fiir ein beliebiges, einphasiges Fluid ldsst sich an einem finiten Volumen-

element fiir das kartesische Koordinatensystem nach Gl. (3.30) beschreiben.

B B 8 op
5(Pvi)+g(pvi’)j):afi,j‘aw'gi”:; (3.30)

J ] 1

mit i und j den Richtungsindices

Die Terme der Gl. (3.30) beschreiben die zeitliche Anderung des Impulses, den Impulstrans-
port durch Konvektion, die Anderungen der Schub — und Normalspannungen sowie den
Quelltermen bestehend aus einem Druckterm, der Gravitationskraft und duBBeren Kréften (F;),
die sich durch Impulsaustauschkrifte mit der dispersen Phase ergeben konnen. Die Schub —

und Normalspannungen sind entsprechend Gl. (3.31) definiert.
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ov; ov, | 2
ey =

J

mit & dem Kroneckersymbol

Darin représentiert der erste Term auf der rechten Seite den Spannungsteil, wihrend der zwei-
te den Dehnungsanteil wiedergibt.

Das orts- und zeitabhingige System der partiellen Differentialgleichungen ldsst sich nur nu-
merisch 16sen. Das Berechnungsgebiet wird diskretisiert, das heifit, es werden nur endlich
viele ausgewdhlte Volumina betrachtet. Das diskrete Modell muss das kontinuierliche Modell
moglichst gut approximieren. Die Diskretisierung erfolgt nach der Methode der Finiten Vo-
lumina. Die Erhaltungsgleichungen fiir Masse, Impuls und Energie werden fiir jedes einzelne
Volumen integriert und gelost. Die Gleichungen konnen durch einen sequentiellen modularen
oder einen gleichungsorientierten simultanen Ansatz gelost werden. Zur Berechung wurde der
sequentielle modulare Ansatz gewdhlt. Dieser 10st die einzelnen Gleichungen nacheinander
und voneinander getrennt. Aufgrund dieses Losungsansatzes sind mehrere Iterationen iiber
alle Gleichungen nétig, um eine Losung zu erhalten. Der Losungsprozess ldsst sich gut an den
Residuen verfolgen. Konvergenzprobleme konnen besser lokalisiert werden. Die Berechnung
mit einem sequentiellen modularen Ansatz kann zu Konvergenzproblemen bei Prozessen mit
verschalteten Riickfiihrungen flihren /24/.

Der Versuchstrahlwéscher DN150 (s. Kap. 5) liefert die geometrische Vorlage fiir das Rigo-
rose Modell. Die Randbedingungen, die sich aus der Funktionsweise der Versuchsanlage er-
geben, wurden im Modell beriicksichtigt. So wurde der Druckverlust, der sich in der Gaszu-
fiihrung der Versuchsanlage ergibt, durch Druckrandbedingungen im Modell beriicksichtigt.
Der Gasvolumenstrom im Stromungssimulationsmodell wurde {iber einen -einstellbaren

Druckverlust am Strahlwischeraustritt eingestellt.

3.4.2 Druckberechnung

Die Druckverteilung hat einen groen Einfluss auf die Stromung im Berechnungsgebiet. So
werden Wirbelzonen in der Gasphase primér durch einen lokalen Unterdruck hervorgerufen.
Daher, und auch zur SchlieBung des Gleichungssystems des Impulstransportes, muss eine
Druckberechnung erfolgen. Der Druck und dadurch die Geschwindigkeitskomponente werden
fiir iterativ korrigiert. Liegt fiir eine betrachtete Zelle im Berechnungsgebiet numerisch noch
nicht der richtige Druck vor, kommt es zu einem Kontinuitdtsdefekt. Ist diese Divergenz posi-
tiv, dann tritt in die betrachtete Zelle ein zu hoher Massenstrom ein und der Druck wird zu
hoch geschitzt. Zur Berechnung des exakten Druckes in einer Zelle muss die Divergenz ge-
gen Null gehen. Daraus ldsst sich eine Bestimmungsgleichung fiir die Korrektur des Druckes
in einer Zelle ableiten. Fiir die Massenstromdichte J {iber eine Zelle gilt Gl. (3.32).
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J=J +J (3.32)

Mit J" der aus dem geschitzten Druck berechneten Massenstromdichte und der Korrekturmas-
senstromdichte J nach Gl. (3.33).

J'=Q-Ap, (3.33)

mit ) dem Relaxationsfaktor und der Druckkorrektur Ap, in einer Zelle

Fiir die erste Iteration muss eine Druckschitzung vorliegen. Fiir jede weitere Iteration wird

die Nédherungslosung der vorherigen Iterationsstufe als Ausgangswert herangezogen.

343 Berechnung der dispersen Phase
Bei der Methode von Lagrange wird die Tropfengeschwindigkeit zeitabhingig entlang des

Weges berechnet. Das heifit, die Bahnlinien eines Masseteils werden im System verfolgt. Man
spricht daher im Gegensatz zum Euler-Modell von einem mitbewegten Beobachter. Vorraus-
setzung fiir die Anwendung des Lagrange-Modells ist, dass die disperse Phase einen Volu-
menanteil von kleiner als 12% im Zweiphasensystem hat /24/.

Die Impulsdnderung der dispersen Phase wurde entsprechend dem eindimensionalen Modell
(Kap. 3.3.1) iiber das Kriftegleichgewicht am Tropfen berechnet. Der Widerstandsbeiwert
wurde nach dem Ansatz von Morsi und Alexander /49/ nach Gl. (3.24) berechnet.

Die Berechnung der dispersen Phase ist prinzipiell auch mit dem Euler-Modell moglich. Beim
Lagrange-Modell kann das Tropfenspektrum jedoch mit geringerem Aufwand beriicksichtigt
werden als beim Euler-Modell. Jede Tropfenklasse wird bei der Berechnung nach Euler als
einzelne Phase betrachtet. Folglich miisste neben der Euler-Gleichung der Gasphase fiir jede
betrachtete Tropfengrofle eine weitere Euler-Gleichung gelost werden.

Die Streuung einer Partikelschar aufgrund der turbulenten Geschwindigkeitsschwankungen
kann durch stochastische Modelle, wie das von Baxter und Smith /5/ entwickelte ,,Particle
Cloud*“ Modell, beriicksichtigt werden. Die Verteilung der Partikel wird durch eine Wolke
beschrieben, die durch eine Wahrscheinlichkeits-Dichte Funktion (WDF) entlang einer mittle-
ren Flugbahn berechnet wird. Die Wahrscheinlichkeits-Dichte Funktion entspricht einer drei-
dimensionalen Gaufverteilung. Die Wolke weitet sich auf ihrem Weg durch das Berech-
nungsgebiet wegen der turbulenten Dissipation auf. Das Modell senkt die Genauigkeit bei der
Berechnung der transportierten Komponente, da es durch die Betrachtung der Partikel in einer
Wolke zu einer Mittelung kommt. Eigene Voruntersuchungen zur Modellwahl haben gezeigt,
dass die Beriicksichtigung der turbulenten Geschwindigkeitsschwankungen auf die Partikel
keinen Einfluss auf die Berechnung des Stoffaustausches hat. Es wurde daher auf die Model-
lierung der turbulenten Streuung verzichtet. Die Strahlaufweitung wurde durch das verwen-

dete Injektionsmodell erreicht, s. Kap 3.5.1.
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344 Turbulenzmodellierung

Die Reynolds-Zahl kennzeichnet den Einfluss der Reibungs- und Triagheitskrifte auf das
Stromungsfeld. Bei kleinen Reynolds-Zahlen bewegen sich die Fluidteilchen nebeneinander
und geordnet. Der Transport von Impuls und Wirme erfolgt konvektiv in Hauptstrémungs-
richtung, quer dazu lediglich in Form von Molekularbewegungen. Diese laminare Strémung
liegt bis zur kritischen Reynolds-Zahl vor. In einer turbulenten Stromung bewegen sich die
Fluidteilchen vollig ungeordnet um die dominierende Hauptstrémung. Der Transport von Im-
puls und Wirme erfolgt nicht nur entlang der Hauptstromungsrichtung, sondern auch durch
die turbulente Querstrdmung. Der Ubergang von laminarer in turbulente Stromung ist stets
mit einer Zunahme der inneren Reibung verbunden.

Turbulente Stromungen zeichnen sich im Gegensatz zu laminaren Strémungen durch folgende
charakteristische Eigenschaften aus: Sie sind stochastisch, dreidimensional, instabil, mikro-
skopisch instationir und wirbelbehaftet.

Turbulente makroskopische Schwankungen bestehen aus Zusammenballungen kohédrenter
Fluidteilchen (engl. Eddys), das heiBt aus Uberlagerungen von Wirbeln. Die GroBe und die
Frequenz der Wirbel kdnnen {iber einen weiten Bereich schwanken. Die grofiten Wirbel haben
die Dimensionen des Stromungsgebietes, sie beinhalten den Hauptteil der Energie der Stro-
mung. Die grolen Wirbel zerfallen in kleinere Wirbel. Die GroBe der kleinsten Wirbel wird
durch die Viskositit des Fluides bestimmt, sie lieg im Millimeterbereich und darunter. Die
Uberfiihrung der kinetischen Energie der Wirbel in thermische Energie durch viskose Dissipa-
tion kann durch eine Energiekaskade beschrieben werden. Der Anfang der Energiekaskade ist
durch die geometrischen Abmessungen des Stromungsbereiches bestimmt, der entsprechende
turbulente Langenmassstab wird als Makroldngenmall bezeichnet. Am Ende der Energickas-
kade steht die Dissipation der kinetischen Energie in thermische Energie, man spricht hier
vom Kolmogorov-Mikroldngenmal3 /29/.

Die Geschwindigkeits-, Temperatur- und Konzentrationsprofile sind bei turbulenten Stro-
mungen ausgeglichener als bei laminaren. Bei vollturbulenten Stromungen sind die Wirkun-
gen der turbulenten Schwankungen im Allgemeinen wesentlich grofer als die der molekulare
Bewegungen. Man unterscheidet zwischen freier Turbulenz (Scherung von Fluidteilchen) und
wandinduzierter Turbulenz. In den Scherschichten bilden sich Wirbel aus, die einem Dissipa-
tionsprozess unterworfen sind.

Jede inkompressible Stromung kann mathematisch durch die Navier Stokes Gleichungen be-
schrieben werden, egal ob sie laminar oder turbulent ist. Vorraussetzung ist, dass die Linge
der Turbulenzbewegung um GroBBenordnungen {iber der mittleren freien Weglidnge der Mole-
kiile liegt.

Die Diskretisierung des Berechnungsgebietes muss mit einem ausreichend feinen Gitter erfol-
gen, um auch die kleinsten Wirbel noch auflésen zu konnen. Fiir die direkte numerische Si-
mulation der Turbulenz miisste jedoch das Berechnungsgebiet unverhéltnisméfig hoch aufge-

16st werden. Dieser Ansatz ist nur fiir einfache Geometrien und bei relativ kleinen Reynolds-
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Zahlen moglich. Die direkte Simulation wird genutzt, um Turbulenzmodelle zu entwickeln.
Fiir praktische Anwendungen kommt dieser Ansatz noch nicht in Frage.

Statt durch die direkte Simulation werden turbulente Stromungen durch Turbulenzmodelle,
die sich in Feinstrukturmodelle und statistische Turbulenzmodelle unterteilen lassen, be-
schrieben /28/. Zu den Feinstrukturmodellen gehdrt die Large Eddy Simulation. Durch eine
Filtergleichung erfolgt eine Aufteilung des gesamten Turbulenzbereiches in zwei Teile, den
auflosbaren Anteil (Grobstruktur) und den nicht auflosbaren Anteil (Feinstruktur). Die gro-
Ben, energiereichen Wirbel werden iiber die direkte Simulation erfasst, wihrend die kleinen,
energiearmen iiber Turbulenzmodelle beschrieben werden. Die Einteilung erfolgt durch einen
definierten Filter. Bei einer sehr kleinen Filterweite geht die Large Eddy Simulation in die
direkte Simulation iiber. Die Berechnung erfolgt instationdr und dreidimensional. Die Large
Eddy Simulation kann aufgrund der hohen Rechenzeiten fiir viele industrielle Anwendungen
noch nicht angewendet werden.

In der Praxis werden vor allem Turbulenzmodelle, die auf gemittelten Navier-Stokes-
Gleichungen basieren, fiir die Beschreibung der Turbulenz verwendet. Die in den Navier-
Stokes-Gleichungen vorkommenden GréBen wie die Geschwindigkeit und der Druck werden

in einen Hauptteil gund in turbulente Schwankungen ¢ aufgeteilt. Fiir die beliebige Grofle ¢

gilt:
O=p+¢ (3.34)
der zeitliche Mittelwert ist definiert tiber

5=LT pds (3.35)
75

Die Integrationszeit T muss grof3 sein gegeniiber den turbulenten ZeitmaBstdben und klein
gegeniiber makroskopischen Anderungen der Hauptbewegung, um die zeitliche Mittelung
anzuwenden /27/. Als weitere Vorraussetzung muss die Lénge der charakteristischen Turbu-

lenzbewegung um GréBenordnungen iiber der mittleren freien Weglédnge der Molekiile liegen.

Fiir die GroBen der Navier-Stokes-Gleichung gilt nach G1.(3.34):

u u u
o=|v|=|V |+ ¥ (3.36)
w w W

p=p+p (3.37)
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Die Viskositit und die Dichte werden nidherungsweise als konstante StoffgroBen betrachtet
/29/. Fiir die Berechung der zeitlich gemittelten Impulsgleichung setzt man in die Gleichung
fiir die Momentanwerte GI. (3.30) die Gleichungen (3.36) und (3.37) ein.

0,0;)+F, (3.38)

Gegentiber der Impulsgleichung fiir die Momentanwerte tritt als 4. Term auf der rechten Seite
von Gl. (3.38) ein turbulenter Korrelationsterm auf (Reynolds’sche Spannungen), der einen
Diffusionsfluss des Impulses bedingt durch turbulente Fluktuation beschreibt.

Die Massenerhaltung gilt auch fiir turbulente Strémungen. So erhélt man bei Anwendung der
Gl. (3.36) und (3.37) auf die Momentangleichung der Massenerhaltung (s. Gl. (3.29)) die
gleiche Form, s. GI. (3.39) .

2—’;+%(pﬁ) =0 (3.39)
Durch die Beriicksichtigung der turbulenten Schwankung in der Impulsgleichung treten turbu-
lente Zusatzglieder fiir die Korrelationen der Geschwindigkeitsschwankungen auf. Die Rey-
nolds’sche Spannungen werden durch den turbulenten Spannungstensor zusammengefasst.
Mit dieser zusitzlichen Unbekannten bilden die Reynoldsgleichungen kein abgeschlossenes
Gleichungssystem mehr. Das SchlieBungsproblem der Reynoldsgleichungen wird durch Tur-
bulenzmodelle geldst, die auf empirischen Informationen und experimentell gemessenen Da-
ten beruhen.

Stromungsform, Genauigkeit, Konvergenzverhalten und Rechenzeit sind die Entscheidungs-
kriterien fiir die Wahl des Turbulenzmodells. Turbulenzmodelle werden nach der Anzahl der
zusitzlichen Transportgleichungen unterschieden. Reynoldsspannungsmodelle haben eine
hohe Genauigkeit, da bei ihnen die Reynoldsspannungen direkt modelliert werden. Fiir jede
Komponente des Spannungstensors wird eine eigene Transportgleichung aufgestellt. Bei einer
dreidimensionalen Simulation miissen dadurch sechs Transportgleichungen geldst werden.
Der guten Allgemeingiiltigkeit und der exakten Berechnung stehen komplexe Modelle mit
langen Berechnungszeiten gegeniiber. Das Reynoldsspannungsmodell findet daher nur fiir die
Simulation komplexer Stromungen Anwendung.

Fiir industrielle Anwendungen haben sich Zweigleichungsmodelle bewéhrt, zu denen das k-¢-
Modell, das k-L-Modell und das k-ow-Modell zdhlen /28/. Alle drei Modelle lassen sich nahe-

zu vollstédndig ineinander tiberfiihren.
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3.4.4.1 k-e-Modell
In dieser Arbeit erfolgt die Turbulenzmodellierung mit dem k-g-Modell. Das k-e-Modell ist

ein semi-empirisches Modell, welches von Launder und Spalding /41/ entwickelt wurde. Es
ist das industriell am haufigsten angewandte Modell. Es existieren daher zahlreiche Ver-
gleichsrechnungen. Das k-e-Modell liefert fiir die meisten Anwendungen gute Ergebnisse bei
geringem Rechenaufwand und zeichnet sich durch seine robuste Formulierung aus. Das k-¢-
Modell ist besonders fiir hochturbulente Stromungen anwendbar. Die Defizite sind weitestge-
hend bekannt: Das k-e-Modell kann bei Stromungen mit hohen Druckgradienten, insbesonde-
re in Staupunkten, eine zu hohe Turbulenz berechnen /24/.

Zur Modellierung der Reynoldsspannungen werden die zwei zusétzlichen Variablen k und ¢
eingefiihrt. Dabei bezeichnet k die turbulente kinetische Energie und € die Dissipationsrate.

In turbulenten Stromungen wird permanent kinetische Turbulenzenergie der groen Wirbel
dissipiert und in innere Energie umgewandelt. Die groBen Wirbel haben anisotrope Eigen-
schaften. Turbulenzstrukturen, die die Energiekaskade durchlaufen haben, also die kleinen
Wirbel, haben im statistischen Sinn isotrope Eigenschaften. Bei realen turbulenten Strémun-
gen kann daher von einer isotropen Charakteristik ausgegangen werden. In turbulenten Stro-
mungen vermischen sich die Fluidteilchen aufgrund der geringen Viskositdt, was zu einer

Erhohung der effektiven Viskositit, der so genannten Wirbelviskositit fiihrt.

neff = 77Iam + 77t (340)

Die Turbulente Viskositit hingt nur von der turbulenten Struktur ab und ist keine stoffabhin-
gige GroBe. Sie berechnet sich im k-e-Modell nach der Prandl-Kolmogorov-Beziehung, s. GI.
(3.41).

k2
m=pCy— (3.41)
&

Aus den exakten Gleichungen fiir die Reynoldsspannungen ldsst sich eine Transportgleichung
fiir die turbulente kinetische Energie k herleiten /24/. Unter der Vorraussetzung dass Dichte-,

Druck- und Korperkraftschwankungen vernachlédssigt werden konnen, gilt Gl. (3.42).

0

0 0 n, | ok
—(pk)+—(pvk)=—|| n+-+ |— |+ G, +G, — pe 42
Ot( ) 8x.( ' ) 0x KU O'klﬁxl ko (3-42)

i i

Der erste Term beschreibt die zeitliche Anderung der kinetischen Turbulenzenergie k. Der
zweite Term reprédsentiert den konvektiven Transport von k durch die mittlere Fluidbewegung

(Hauptstrémung). Der dritte Term bestimmt die Anderung der kinetischen Turbulenzenergie k
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entlang der Koordinaten aufgrund des Forménderungswiderstandes (Viskositdt) des jeweili-
gen Mediums.

Gy beschreibt die Turbulenzproduktion durch die Geschwindigkeitsgradienten.
G =-pbd — (3.43)

Gy beschreibt die Turbulenzproduktion aufgrund der Dichtednderung durch Gravitation- und

Temperatureinfliisse auf die Stromung.
G, =Kkg——— (3.44)

mit Pr; der turbulenten Prandtl-Zahl und g; dem Anteil des Gravitationsvektors in Richtung i
Der Koeffizient x beschreibt die thermische Ausdehnung, s. Gl. (3.45).

1( 6
K= -;(ﬁl (3.45)

Die Transportgleichung fiir die Turbulenzdissipation wird durch empirische Anséitze mit Kon-
stanten ausgedriickt, s. Gl. (3.46). Die Konstanten (s. Tab.3.2) wurden durch Computeropti-
mierung und dem Vergleich mit Messdaten angepasst /24/.

0 o, _\ O n | oe € &

— +— )=—|| n+— |— [+C,—(G, +G,)-C, p—

) )= Kn ja} (646)-Cot g
Tab. 3.2 Konstanten des Standard Modells
Cls C28 C’r] Ox O,
1.44 1.92 0.09 1.0 1.3

3442 Realizable k-e-Modell

Das Realizable k-e-Modell ist eine Weiterentwicklung des Standard k-e-Modells. Mathemati-
sche Bedingungen der Reynoldsspannungen wurden konsistenter an die Physik der turbulen-
ten Stromung angepasst. Die Transportgleichung fiir die Dissipationsrate ist gegeniiber dem
Standard k-e-Modell verbessert worden. Sie basiert auf einer dynamischen Gleichung fiir den

Transport der mittleren Wirbelbewegung. Die Konstante C,, der Wirbelviskositit wird beim
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Realizable Modell durch eine Funktion der Geschwindigkeitsgradienten und der Turbulenz
(k,e) beschrieben /24/. Die modifizierte Transportgleichung fiir die Dissipationsrate bertick-

sichtigt nicht mehr den Produktionsterm der kinetischen Energie in Turbulenzenergie /24/.

2

0 0 _ 0 n, | Oe €
—(pe)+——(pev;) = _HU +—]—:| +pCiS, —pCop———
ot Ox; Ox; o, )Ox; k+~Jve (3.47)
€
+C]s ;C&sGb
mit
sk
C,=0.43 kg (3.48)
S—+5
€

mit dem Quellterm S

Tab. 3.3 Konstanten des Realizable Modells

C CZa cSk Gs

le

1.44 1.9 1.0 1.2

Das Realizable Modell ist iiber einen groBen Anwendungsbereich validiert worden. Insbeson-
dere fiir komplizierte Stromungssimulationen, wie die Ausbreitung von achsensymmetrischen
Strahlen, starken Rotationswirbeln und Stromungen mit einem Stromungsabriss, liefert das
Realizable Model wesentlich bessere Ergebnisse als das Standard Modell /24/.

3443 Einfluss der dispersen Phase

Die disperse Phase kann die Turbulenzstruktur der Gasphase signifikant verandern. Die Tur-
bulenzintensitit kann geddmpft, aber auch verstirkt werden. Kriterium ist das Verhéltnis von
Partikeldurchmesser zur charakteristischen Lange der Turbulenzelemente, beschrieben durch
die dimensionslose GroBe Tu, s. Gl. (3.49). Fiir Rohrstrémungen liegt der kritische Wert bei
0,1/29/.

dp
Tu=""=0.1 (3.49)

Bei niedrigen Werten dampfen die Partikel die Turbulenzintensitit, bei hoheren fachen sie

diese an. Wenn die Partikel sehr viel kleiner sind als die charakteristische Lénge der Turbu-
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lenzelemente, wird die Turbulenzenergie der Gasphase auf die Partikel iibertragen, es kommt
zur Dissipation. Grof3e Partikel erzeugen in ihrem Nachlauf eine eigene Turbulenz. Die Tur-
bulenzenergie wird auf die Gasphase iibertragen. Die Turbulenzintensitit der Gasstromung
wird somit angefacht. In dieser Arbeit ist aufgrund der GroBe der Partikel (s. Kap. 6.4) mit
einer Turbulenzdimpfung zu rechnen. Mit Hilfe der numerischen Simulation kann dieser Ef-
fekt berechnet werden. Es kommt zur Dissipation, wenn die kinetische Energie der Turbu-
lenzbewegung k reduziert wird und deren Dissipationsrate € ansteigt. Ein Tropfenschwarm

kann dartiber hinaus eine Eigendynamik entwickeln, die das Kontinuum beeinflusst.

3.5 Erweiterung des Rigorosen Modells

Zur Anpassung der numerischen Stromungssimulation an die Besonderheiten des Strahlwi-
schers und zur Einbindung der chemischen Absorption wurde das Rigorose Modell durch den
Autor erweitert. Uber die Programmschnittstelle von Fluent wurden entsprechende Unterpro-

gramme implementiert.

3.5.1 Tropfeninjektion

Die Tropfeninjektion im Simulationsmodell hat einen wesentlichen Einfluss auf die Vertei-
lung der dispersen Phase. Die injizierten ,,Tropfen® reprasentieren eine definierte Anzahl von
Einzeltropfen (Tropfenstrom). Die Injektion der Tropfenstrome erfolgt an einer fiktiven Dii-
senaustrittsfliche im Berechnungsraum. Mit der Verteilung der Tropfenstrominjektionen iiber
der Diisenaustrittsfliche und den radialen Geschwindigkeitskomponenten soll ein Vollkegel-
Strahl erzeugt werden, der hinsichtlich Verteilung der dispersen Phase und Spriihwinkel mog-
lichst genau das Stromungsbild der realen Diise beschreibt. Zur Erzeugung eines Vollkegels
miissen im Injektionsmodell in der Mitte des Diisenaustritts mehr Tropfenstrome injiziert
werden als im Randbereich. Es wurde daher eine GauB3verteilung fiir die Verteilung der Trop-

fenstrominjektionen iiber den Diisendurchmesser gewéhlt, s. GI. (3.50).

A

oV21

fx,y—rxo,y 2
y=y(0)+ exp| —0,5 ——= (3.50)

mit y der Tropfendichtefunktion, y(0) der Verschiebung der Basislinie, A der Gesamtfldche

unter der Basislinie, ¢ der Streuung, r’=0 und fx,y der zufillig gewidhlte normierte Radius

(bezogen auf 1y, ) fiir die x und y Koordinate s. GI. (3.51)

A

Fey =1 (3.51)
mit der Zufallszahl 7[0,1]
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Fiir die Modellierung wurden die Parameter A und ¢ der Gausverteilung variiert. Zur Ermitt-
lung der Verteilung der Tropfenstrominjektionen iiber den Diisenaustritt wurde das Modell-
sprithbild mit experimentellen Werten und Erfahrungswerten verifiziert.

Die radialen Geschwindigkeitskomponenten u (in x-Richtung) und v (in y-Richtung) werden
fiir die einzelnen Tropfenstrominjektionen ebenfalls stochastisch innerhalb des vorgegebenen
Spriihwinkels ayax variiert. Die stochastische Verteilung kann iiber Zufallszahl realisiert wer-
den, s. GI. (3.52).

A

i=ha (3.52)

mit der Zufallszahl 7[0,1]und dem maximalen Sprithwinkel Otmax

Die Simulation erfolgt mit monodispersen und polydispersen Tropfen (Tropfenspektrum).
Das Tropfenspektrum wurde in zehn Durchmesserklassen zusammengefasst. Fiir die Simula-
tion mit monodispersen Tropfen wurden 600 Tropfenstrome injiziert, bei Verwendung des
Tropfenspektrums wurden insgesamt 3200 Tropfenstrome injiziert. Die Tropfenstrome der
jeweiligen Durchmesserklasse wurden mit ihrer relativen H&ufigkeit im Tropfenspektrum
gewichtet. Eine hohe Anzahl von Tropfenstromen fiihrt zu langen Rechenzeiten, erhdht je-
doch die Genauigkeit der Simulation.

Aufgrund des hohen Impulses der Tropfen im Strahlwéscher werden die Tropfen kaum abge-
lenkt. Der Abstand der Tropfen nimmt daher durch die Strahlaufweitung mit der Entfernung
von der Diise zu. Die Koaleszenz von Tropfen ist daher als gering einzuschétzen. Dies zeigen
auch die Untersuchungen von Sirignano zu Spriihstrahlen /71/. Die Koaleszenz ist daher ver-

nachldssigt worden.

352 Berticksichtigung des Wandfilmes

Zur Berechnung des Wandfilmes muss die Wechselwirkung durch Massen-, Impuls- und En-
ergietransfer mit der Gasphase betrachtet werden. Die direkte Berechnung des Wandfilmes ist
mit dem Euler-Euler-Modell moglich, der Wandfilm wird als zusétzliche kontinuierliche Pha-
se betrachtet. Die Numerische Simulation von Wandfilmen konnte aufgrund der Komplexitét
der Berechnung nur fiir kleine Versuchsanlagen erfolgreich durchgefiihrt werden /32/. Um
den Film zu beriicksichtigen, miisste er iiber mehrere Zellschichten aufgelost werden. Dies
wiirde die Zellenzahl bei einer dreidimensionalen Simulation drastisch erhéhen. Eine direkte
Berechnung des Wandfilmes ist daher nicht praktikabel. Da der Wandfilm die Hydrodynamik
nur unwesentlich beeinflusst, wird er nur fiktiv zur Berechnung der Absorption beriicksich-
tigt.
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353 Berechnung der chemischen Absorption

Fiir die Einbindung der chemischen Absorption bietet Fluent kein Modell, das diese ausrei-
chend beschreibt. Es wurde daher ein Modell zur Berechnung der chemischen Absorption
entwickelt und mit der Stromungssimulation gekoppelt. Das Modell kann in drei Prozeduren
unterteilt werden. In der ersten Prozedur wird der Stoffiibergang berechnet. Trifft ein Trop-
fenstrom in eine neue Zelle, wird dessen repréasentierende Gesamtoberfliche und die Verweil-
zeit in der Zelle erfasst, s. Bild 2.1. Der libergehende Stoffstrom wird nach dem Zweifilm-
modell berechnet, s. Kap. 4.2.2.

/ /

?

Stoffaustausch

Disperse
Phase

Kontrollvolumen
Kontinuierliche Phase

Bild 3.6 Prinzip Stoffaustausch in einem Kontrollvolumen

Tropfen, die auf die Wand treffen, werden in einer zweiten Prozedur aufsummiert, so dass die
Reynolds-Zahl des Filmes berechnet werden kann. Fiir den Wandfilmbereich lédsst sich so
ebenfalls ein iibergehender Stoffstrom berechnen. Uber eine zusitzliche Tropfeninjektion
kénnen beim Auftreten von Destruktion sekundére Tropfen injiziert werden. Das Herausrei-
Ben von Fliissigkeitsfragmenten aus dem Film durch die turbulente Gasstromung kann bei
maximalen Gasgeschwindigkeiten von 10m/s als gering eingeschétzt werden /79/ und wird
daher vernachlissigt. In der dritten Prozedur wird der iibergegangene Stoffstrom als Senke an

die kontinuierliche Phase zuriickgegeben.

354 Beschreibung des Berechnungsablaufes

Die einzelnen Elemente des in Kap. 3.4 und Kap. 3.5 beschriebenen Rigorosen Modells sollen
in einem prinzipiellen Berechnungsablauf zusammengefasst dargestellt werden (s. Bild 3.7).
Die Berechnung des Zweiphasensystems erfolgt nach dem Euler-Lagrange-Modell. In einem

Iterationsschritt wird zuerst die kontinuierliche Phase nach dem Euler-Modell berechnet. Es
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werden die Bilanzgleichungen fiir Masse und Impuls geldst (s. Kap. 3.4.1). Die Turbulenz-
modellierung der kontinuierlichen Phase erfolgt nach dem Realizable k-e-Modell (s. Kap.
3.4.4). In die kontinuierliche Phase wird anschlieend die disperse Phase nach einer Modell-
vorstellung, die die Diise beschreibt, injiziert. Die Berechnung der dispersen Phase erfolgt
nach dem Lagrange-Modell (s. Kap 3.4.3). Sie steht in Wechselwirkung mit der kontinuierli-
chen Phase. Mit den implementierten Prozeduren wird nach Kap. 3.5.3 die chemische Ab-
sorption durch die Tropfen und den Wandfilm berechnet und der absorbierte Stoffstrom der
Spezies als Senke an die kontinuierliche Phase zuriickgegeben. Die Iteration wird so lange

fortgesetzt bis das vorgeschriebene Konvergenzkriterium erreicht wird.

‘ Initialisierung

!

Ruck-
Berechnung Kontinuierliche Phase kopplung
- Masse +
-Impuls
v Ubergabe
: Quellterm CO,
Spezies Transport [+
Turbulenz ] A
- kin. Turbulenzenergie
- Dissipation *
Nein

—<Konvergenz? >

lJa

Stopp Iteration

Bild 3.7 Berechnungsschema Rigoroses Modell
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4 Modellierung des Stoffaustausches
4.1  Phasen und Reaktionsgleichgewichte in Elektrolytlosungen

Die Absorption von Kohlendioxid in wéssrigen Hydroxidldsungen ist ein in der Literatur hdu-
fig verwendeter Beispielprozess fiir Modellierungsansitze, der auch in dieser Arbeit unter-
sucht wird. Es existieren umfassende Untersuchungen, die die Reaktionskinetik und die
Thermodynamik dieses Reaktionssystems beschreiben /18/, /55/, /2/. Alle Verdffentlichungen
basieren im Wesentlichen auf den experimentellen Untersuchungen von Pinsent et al. /57/.

Bei der Absorption von Kohlendioxid in wéssrigen Hydroxidlésungen findet keine Reaktion
in der Gasphase statt, es handelt sich ausschlieBlich um Elektrolytreaktionen in der Fliissig-
phase. Die Bruttoreaktion ldsst sich mit R 1 beschreiben. Das Kation nimmt an der Reaktion
nicht teil und spielt daher in der Formulierung der Reaktionsgleichungen keine Rolle. Es lie-

fert das Gegenion zum Carbonat und beeinflusst die Loslichkeit des Carbonates.

CO, (aq) + 20H & CO¥ + H,0 Rl

Die Bruttorreaktion R1 lésst sich in die Teilreaktionen R2, R3 und R4 unterteilen. Man unter-
scheidet zwischen spontanen reversiblen Reaktionen (Protoneniibertragung) und kinetisch

kontrollierten reversiblen Reaktionen.

CO, (aq) + OH" &= HCO; R2
HCO; + OH & CO} + H,0 R3

H,0' + OH £ 2H,0 R4

Nur in sauren bis leicht basischen Systemen ist die Reaktion R 1 nicht mehr als irreversibel zu

betrachten und es ereignet sich folgende Gesamtreaktion:

CO, + CO} + H,0 & 2 HCO; RS

Die Berechnung der Reaktionsgleichgewichte erfolgt durch das Massenwirkungsgesetz mit
Hilfe der Reaktions-Gleichgewichtskonstanten K, s. Gl.(4.1). Demnach ist das Produkt der
Aktivititen a; aller an der Reaktion beteiligten Komponenten potenziert mit ihren stdchio-

metrischen Koeffizienten v; bei einem bestimmten Druck und Temperatur konstant.
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Kzl_’[aivi =H(7i'xi)‘/[ 4.1)

Nichtelementare Reaktionen miissen nicht notwendig nach diesen formalen Reaktionsgeset-
zen beschreibbar sein. Die Reaktionsordnung nicht elementarer Reaktionen kann nicht direkt
durch die stochiometrischen Koeffizienten bestimmt werden.

Fiir elementare Reaktionen kann die Gleichgewichtskonstante (K) durch das Verhiltnis der
Geschwindigkeiten der Hin- und der Riickreaktion (k) ausgedriickt werden. Hierbei stehen die

dynamischen Aspekte im Vordergrund.

(4.2)

4.1.1 Berechnung thermodynamischer Gleichgewichte

Da in der Regel nicht von einer elementaren Reaktion ausgegangen werden kann, erfolgt die
Berechnung der Gleichgewichtskonstanten iiber die thermodynamischen Gleichgewichte. Die
Beschreibung der thermodynamischen Gleichgewichte basiert auf dem chemischen Potential.
Das chemische Potential (i) oder die partielle molare freie Enthalpie der Komponente 1 ist
eine fundamentale Grofle. Der Gradient des chemischen Potentials ist die Ursache fiir den
Stofftransport. Der Stofftransport findet aufgrund des Bestrebens nach minimaler Energie in
Richtung des abnehmenden Potentials statt. Das chemische Potential ist eine Funktion der

Zustandsgrofen Druck, Temperatur und Zusammensetzung des Systems.

0G
H =G [anj N (4.3)
p,T,nj=i

1

mit der Stoffmenge n der Komponente i die entzogen oder hinzugefiigt wird bei konstanten

Stoffmengen der anderen Komponenten j

Die Nernstsche Gleichung liefert eine quantitative Beziehung zwischen der freien Enthalpie
unter Standardbedingungen (AG®) (298,15K, 0,1MPa) und der bei bestimmten Konzentratio-
nen real verfiigbaren freien Enthalpie AG, s. Gl. (4.4).

0 v
AG=AG +RT1nHai (4.4)

Im Gleichgewicht ist die Anderung der freien Energie Null und es gilt GI (4.5).
AG’=-RTInK (4.5)
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Aus dem 2. Hauptsatz folgt, dass ein heterogenes Mehrkomponentensystem sich dann im
Gleichgewicht befindet, wenn die Temperaturen, die Driicke und die chemischen Potentiale

aller Komponenten i in der fliissigen und gasformigen Phase die gleichen Werte aufweisen.

T¢ = T! (4.6)
pE=p (4.7)
pE =1 (4.8)

fiir alle Komponenten i

Das Gleichgewicht in Multikomponenten- oder Multiphasen-Systemen kann nach der Gibbs-
Minimierung und der K-Wert-Methode berechnet werden. Beide Methoden liefern das gleiche
Ergebnis.

Bei der Gibbsminimierung bzw. der Minimierung der freien Enthalpie wird die Gl. (4.9)

durch Extremwertbildung gelost.
G(T,p,n;) = ZZ n® . y® = Min 4.9)
p i

Hier ist n'”’ die Stoffmenge der Komponente i in der Phase p, die Summation erfolgt iiber alle

Komponenten (i) in den verschiedenen Phasen (p).

Ein Vorteil dieser Formulierung besteht darin, dass zur vollstindigen Beschreibung des ther-
modynamischen Gleichgewichtszustandes keine Reaktionsgleichungen bendtigt werden. Zur
Berechnung der Minimierung der freien Enthalpie wird iiblicherweise das Rechenverfahren
auf der Basis der Methode der Lagrangeschen Multiplikatoren angewendet.

Bei der K-Wert-Methode, einem stdchiometrischen Ansatz, wird ein Satz linear unabhéngiger
Reaktionsgleichungen formuliert, die alle Edukte und Produkte im Gleichgewicht enthélt. Es
werden nicht nur fiir die chemischen Gleichgewichte sondern auch fiir die Gleichgewichtsbe-
ziehungen Reaktionsgleichungen angegeben. Die Gleichgewichtskonstanten des vorliegenden
Stoffsystems werden mit der K-Wert-Methode berechnet.

Die Berechnung von Phasen- und Reaktionsgleichgewichten setzt die Kenntnis der chemi-
schen Potentiale aller Komponenten in den verschiedenen Phasen voraus. Chemische Potenti-
ale im Gemisch setzen sich aus der freien Enthalpie im Referenzzustand und einer Umrech-
nung von diesem Zustand in den realen Zustand zusammen. Fiir den Referenzzustand wird bei

Ionen und gelosten Stoffen die hypothetisch ideal verdiinnte einmolale wéssrige Losung (In-

dex ™) bei p” =1MPa und der Temperatur T gewihlt, s. Gl. (4.10).
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Die Berechnung der Loslichkeit iiberkritischer Komponenten oder schwach l6slicher Gase

erfolgt unter Bezug auf den Referenzzustand reiner idealer Gase (Index®® ) bei p’=1 bar und
der Temperatur T. Ublicherweise erfolgt die Beschreibung mit Hilfe des Henry-Koeffizienten,
s. Gl. (4.11). Als Konzentrationsmaf3 wird in Elektrolytlosungen neben dem Molenbruch x;
insbesondere bei niedrigen Konzentrationen die Molalitdt verwendet. Die Molalitdt m; ist der

Quotient der Stoffmenge der Komponente 1 und der Masse des Losungsmittels.

~ p
~ O O ~ mi ©
yll(T,p,m):ﬂ,l(T,pO)+RTln(yll(T,p,m)ﬁj—i-J.vl dp (410)
»°
o 5T, p )i, - H(T,
ﬂf(T,p,m)=ﬂo,%(T,p°)+RT~ln[7’( P )0 ( p)] 4.11)
p

mit m; der Molalitdt der Komponente i [mol/kg] , ;/,-D’ dem Aktivitédtskoeffizienten bezogen
auf die hypothetisch einmolale Losung, vl'.jl dem partiellen molaren Volumen der Komponen-

te i in der Losung, H; dem Henrykoeffizienten bezogen auf die Molalitit und m ol =1mol/kg

Die Poynting-Korrektur in der fliissigen Phase kann vernachldssigt werden, da das molare
Volumen in der Fliissigkeit gering ist /45/.

Das chemische Potential ,ugf,-’ der reinen Komponente des idealen Gases bei der Temperatur T
und dem Standarddruck p” kann iiber die Standardwerte der Entropien sg,,- (T°, p°) und der

Enthalpien h(()),i (p°,T%) des idealen Gases berechnet werden.

ueS (T, p°)= g5 (T, p°) =% (T, p°)~Tse5(T, p°) (4.12)

Die Enthalpie und die Entropie des idealen Gases lassen sich aus der Standard-

Bildungsenthalpie Ah?fgo’[ (T°) und der Standard-Gibbs-Energie A go; (T 9, p°) berechnen. Mit

Hilfe der molaren Wérmekapazitit ¢,; konnen die kalorischen Daten vom Standardzustand

bei konstantem Druck auf die aktuelle Temperatur umgerechnet werden.

T
Bg$ (T) = ARG (T0)+ [ ¢5%,/(T)-dT 4.13)
T()
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T
STE(T, p*) = Asy, (T, p°)+ [ ¢ W(T)— (4.14)
TO
mit
ARE (T —Agé (T°
AS?-g-(TO)= hf,z( ) gf,z( ) (415)
51 TO
f dT
T)=Ah$,(T°)-T-As§ (T%)+ T)-dT-T
p58 (T) = Ah§ (T°) £.1°) TIOPOZU jpo, T @

Fiir viele wissrige Elektrolytsysteme sind hdufig nur niedrige Temperaturbereiche von Inte-

resse. Die Warmekapazitét kann daher als temperaturunabhéngig betrachtet werden.
—n o T
IUOt(T) Ahg (TO) T- AS][(T0)+ p%l(T TO) p%)t TID(FJ (417)

Fiir Ionen gilt analog zu den Gleichungen (4.12)-(4.15):

T
' (T) = A (TO) =T - As7(T%)+ [ ) (T)-dT - Tj (T)— (4.18)

TO

Die Gleichgewichtskonstante ldsst sich nach GI. (4.5) mit der freien molaren Reaktion-

senthalpie A gf,g'j (T, p,) wie folgt beschreiben:

(4.19)

—Ag;D(T, pO)
RT

Ka,D(T)=H(7?(T,p,ﬁ4)T;;j | =eXP[
m

Die freie molare Reaktionsenthalpie ist die Summe der chemischen Potentiale der Edukte und

der Produkte der Reaktion multipliziert mit ihren stochiometrischen Koeffizienten.

AT, p%) = Zv -AgTAT, p°) (4.20)

Die Werte fiir die chemischen Potentiale im Standardzustand (p=1MPa und T=298,15K) sind
den tabellarischen Zusammenstellungen fiir kalorische Standardwerte /13/ zu entnehmen (s.
Anhang 8A). Die Berechnung fiir beliebige Temperaturen erfolgt mit der Standardbildungs-
enthalpie und mit der molaren Warmekapazitéit nach den Gl. (4.12)-(4.17).
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4.1.2 Aktivitiatskoeffizienten

Das reale Zustandsverhalten der Komponenten kann durch Einfiihrung dimensionsloser Hilfs-
grofen, die aus experimentellen Daten ermittelt oder theoretisch bestimmt wurden, beschrie-
ben werden. Die Abweichung vom Idealgasverhalten fiir Reinstoffe und Gemische wird durch
den Fugazititskoeffizienten beriicksichtigt, die Fugazitdt kann damit als korrigierter Druck
aufgefasst werden. Bei Systemen, die deutlich unterhalb der kritischen Temperatur und des
kritischen Druckes liegen, tendiert der Fugazititskoeffizient gegen eins und kann daher ver-
nachléssigt werden.

Die Abweichung vom Verhalten idealer Losungen wird durch den Aktivititskoeffizienten
erfasst. Die Aktivitét einer Komponente kann als korrigierter Molenbruch aufgefasst werden.
Die Aktivitdt wird daher als Produkt aus Molenbruch und Aktivitdtskoeffizient beschrieben.

a; (Tap’x):xiyi (T, p,x) (421)

Der Aktivititskoeffizient y, kennzeichnet die Abweichungen eines Gemisches vom Modell

der hypothetisch einmolaren Losung einer einzelnen Komponente in Wasser. Neben dem
Konzentrationseinfluss fiir Mehrkomponenten-Stoffsysteme kommt es auch durch die Wech-
selwirkung zwischen den verschiedenen Ionen und Molekiilen zu einer Abweichung vom Ide-
alverhalten. Es existieren komplexe Berechnungsformeln, die die verschiedenen Wechselwir-
kungsparameter fiir Elektrolytgleichgewichte beriicksichtigen. Ein solches molekulartheore-
tisch begriindetes Modell wurde unter anderem von Chen und Evans /14/ vorgestellt. Die ent-
sprechenden Wechselwirkungskoeffizienten wurden aus experimentellen Daten ermittelt und
liegen nur unzureichend vor.

In wiéssrigen Elektrolytsystemen wird daher vielfach das halb-empirische Ion-lIon-
Wechselwirkungsmodell von Pitzer /58/ angewendet, das u.a. im NRTL-Elektrolyt-
Aktivititskoeffizientenmodell Verwendung findet /45/. Diese erweiterte Debye-Hiickel-

Gleichung berticksichtigt die Ionenstirke des Gemisches.

1 2\/7 213/2
Iny,=- A % In(1+ 4.22
ny MHZO 1’1( ,0\/7) 1+,0\/— ( )

mit M; in kg/mol
und der Ionenstarke I,

1
=Ezzi2xi (423)
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Der Debye-Hiickel-Parameter 4,, fir das Losungsmittel Wasser wird nach Clarke und Glew

/15/ durch eine Funktion der Temperatur berechnet.

Ay, =—16,39023+261,3371-%+3,3689663~1nT

T N (4.24)
~1,437167——+0,111995- —
100 100

mit einem Giiltigkeitsbereich von 0-150°C und I,<0,1mol/kg

Die wesentlichen Einflussgroflen sind die Ladung des Ions z; und die Ionenstdrke des Gemi-
sches I bezogen auf die Molanteile. Der Parameter p ist ein MaB fiir die mittlere Grof3e der
Ionen. Durch Anpassung an experimentelle Daten wurde von Pitzer /58/ ein Wert von p=14,9

fiir alle Spezies festgelegt.

4.1.3 Henry-Koeffizient
Die Absorption erfolgt hdufig bei Temperaturen, die liber der kritischen Temperatur der Gas-

komponente liegen. Das Gas kondensiert nicht, sondern 16st sich physikalisch in der fliissigen
Phase und wird durch die Van-der-Waalsschen Krifte im Losungsmittel gehalten. Die Be-
schreibung der Loslichkeit einer Gaskomponente in einer Fliissigkeit kann mit dem Henry-
schen Gesetz erfolgen. Geht der Stoffmengenanteil in einer ideal verdiinnten Losung gegen

Null (x; — 0) kann das eingestellte Phasengleichgewicht nach GI. (4.25) beschrieben werden.
pi=H;-x (4.25)

Der Partialdruck p; der Gaskomponente 1 iiber einer ideal verdiinnten Losung ist ihrem Stoff-
mengenanteil x; in der Losung proportional. Der Henry-Koeffizient ist nicht nur eine Funktion
der Temperatur und des Druckes, sondern er hangt auch von der Art des Losungsmittels ab.
Der Henry-Koeffizient kann ebenfalls {iber die thermodynamischen Standarddaten berechnet
werden. Durch Gleichsetzen der chemischen Potentiale der Gleichungen (4.10) und (4.11)
und unter Vernachlédssigung der Pointing-Korrektur ergibt sich fiir den Henry-Koeffizienten
Gl. (4.26).

(4.26)

ul) o
(T, po)— 155 (T,
H?(T’po):exp(u,( Po) = Hoi Po)J_[jg
! RT 7
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Der Henry-Koeffizient ist somit keine neue, unabhéngige Grofe, sondern er kann durch die
Kombination der chemischen Potentiale in verschiedenen Referenzzustinden dargestellt wer-
den.

Die Temperaturumrechnung erfolgt wie fiir die Gleichgewichtskonstante nach den Gleichun-
gen (4.12) - (4.18), der Henrykoeffizient nach Gl. (4.26) basiert auf der Konzentrationseinheit
Molalitit (mol/kg Losungsmittel). Die Umrechnung des Henry-Koeffizienten bezogen auf den
Molenbruch in wissrigen Systemen erfolgt nach Gl. (4.47).

| -
H = HP-10° (4.27)

H20

Fiir die Modellierung der Absorption wurde der Henry-Koeffizient von Kohlendioxid in Was-
ser mit einer Korrelation nach Carrol et al. /11/ berechnet, s. G1.(4.28). Der Ansatz stimmt mit

den Berechnungen durch das chemische Potential gut tiberein, s. Bild 4.1.

1,2817-10*  3,7668-10° 2,997-10°
- T2 + T3
mit dem Giiltigkeitsbereich T= 0-60°C und p< 1- 10°Pa

(4.28)

InHeo =-6,8346+

3000

2500 Carrol
—_ 7] chemsiches Potential
S
5
S 2000 -
@
o
X
2 1500 4
[
(5]
T

1000 H

500 , . , , | . T . T y 1

0 10 20 30 40 50
Temperatur [°C]

Bild 4.1 Henry-Koeffizient Kohlendioxid in Wasser
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4.1.4 Reaktionskinetik

Grundlage fiir die quantitative Beschreibung des zeitlichen Ablaufs einer chemischen Reakti-
on ist deren Kinetik. Die Reaktionskinetik gibt den Zusammenhang zwischen der Reaktions-
geschwindigkeit und den beeinflussenden GroBlen wieder. Da in dem vorliegenden Zweipha-
sensystem die Reaktion ausschlieBlich in der fliissigen Phase stattfindet, miissen die Reakti-
onspartner zunichst in die fliissige Phase transportiert werden. Neben der Kinetik der Reakti-
on (Mikrokinetik) miissen daher auch die Transportvorginge an der Phasengrenzfldche und in
den Phasen (Makrokinetik) berticksichtigt werden.

Die Exponenten in Gl. (4.1) werden als Ordnung der Reaktion bezeichnet. Die Gesamtord-
nung errechnet sich aus der Summe der Einzelordnungen. Fiir die Modellierung der Reakti-
onskinetik muss eine eventuelle Riickreaktion beriicksichtigt werden. Hin- und Riickreaktion
verlaufen solange mit unterschiedlicher Geschwindigkeit, bis der in Kapitel 4.1.1 beschriebe-
ne chemische Gleichgewichtzustand erreicht wird.

Die Kinetik einer elementaren reversiblen Reaktion des Types

VAA+VBBfﬁVCC+VDD (4.29)

lasst sich nach Gl. (4.30) formulieren.

1 Ocy, 1 Occ v v v v
r:_—._:_._:k .CA.CB_k .cre el
v, ot v, ot AB €A "CB ~HceptCc "Cp (4.30)

Es handelt sich um eine elementare Gleichung, das heif3t, die Ordnung ist gleich der Moleku-
laritit der Reaktion. Liegt das Gleichgewicht liberwiegend auf der Produktseite, kann die
Riickreaktion vernachlédssigt werden, wodurch die Reaktion mit einer irreversiblen Reaktion
vergleichbar wird.

Ist die Reaktionskinetik nur von der absorbierten Komponente A abhéngig, dann gehen die
kinetischen Ansitze fiir die Geschwindigkeit der chemischen Reaktion zweiter Ordnung in
eine Reaktion pseudo-erster Ordnung iiber. Dies gilt auch dann, wenn diese Komponente mit
anderen Komponenten reagiert, deren Konzentrationsinderungen jedoch vernachlissigbar

sind. Fiir eine irreversible Reaktion pseudo-erster Ordnung gilt die GI. (4.31).
ky =k cq (4.31)

mit
LTI (4.32)
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4.2  Modellierung des Stoffaustausches mit chemischer Reaktion

4.2.1 Grundlagen des Stofftransportes

Ursachen fiir den Stofftransport sind Stérungen des Gleichgewichtes zwischen den Phasen
und innerhalb von Phasen. Die Geschwindigkeit, mit der die Stérung des Phasengleichge-
wichtes ausgeglichen wird, hingt von der Geschwindigkeit des Stofftransportes ab. Deshalb
ist nicht nur die Lage des Phasengleichgewichtes, sondern auch die Kenntnis der Geschwin-
digkeit der Gleichgewichtseinstellung durch Stofftransportvorgéinge von Bedeutung /65/.

Man unterscheidet zwischen diffusivem und konvektivem Stofftransport. Diffusion tritt in
Feststoffen, in ruhenden Medien und in Phasengrenzschichten auf. Die Diffusion kommt
durch die thermische Eigenbewegung der Molekiile und einem Konzentrationsgradienten zu-
stande. Kann die Materie als Kontinuum angesehen werden, dass heif3t, sind die Abstéinde der
Molekiile klein gegeniiber der Linge des Diffusionsweges, ist das erste Ficksche Gesetz der
Diffusion anwendbar. Es beschreibt den Stofftransport der Komponente i durch stationdre

dquimolare Diffusion in Richtung einer Koordinatenachse x, s. Gl. (4.33).
w=-D,—* (4.33)

Der Diffusionskoeffizient D; hingt im Allgemeinen von der Temperatur, vom Druck und vom
Stoffsystem ab.

Fiir ideale Gase mit dem Partialdruck als Konzentrationsmal3 wird das erste Ficksche Gesetz
nach GI. (4.34) beschrieben.

. 1 op,
n =—-D ——+ 4.34

‘ "RT ox (434)
Das erste Ficksche Gesetz beschreibt die Diffusion, bei der alle Komponenten des Diffusion-
systemes unabhingig voneinander diffundieren kdnnen. Eine einseitige Diffusion, wenn die
Phasengrenzfldche nur selektiv fiir eine Komponente durchléssig ist, wird durch das Gesetz

von Stefan beschreiben.

ct()t

. oc.
n, =-D, —

—c, Ox

ctot ci i

(4.35)

mit ¢y als Summe aller molaren Konzentrationen der Komponenten der betrachteten Phase
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In der Regel hingt die Konzentration vom Ort und von der Zeit ab. Betrachtet man die Stoff-

bilanz an einem differentiellen Volumenelement, gilt:

ac, ac, o’c. oc,
—dx=-D,——|-D,—*--dx—D,— 4.36
ot " ox " ox? " ox (4.36)
Rate Kon- Stoffstrom-  Stoffstrom-
zentrations- dichte Ein  dichte Aus
dnderung
Daraus folgt das 2. Ficksche Gesetz der instationdren Diffusion
2
i_a C; :% (4.37)
ox ot

Die zeitliche Konzentrationsdnderung durch die Diffusion entspricht der zweiten Ableitung
der Konzentration nach dem Ort.

Bei turbulent stromenden Medien iiberlagert sich der molekularen Diffusion die konvektive
Diffusion. Diese Bewegung von Turbulenzballen kann die Diffusionseffekte erheblich ver-
starken. Man kann annehmen, dass die Konzentration der betrachteten Komponente im Kern
der Flissigkeit aufgrund der turbulenten Bewegung konstant ist. Der Konzentrationsabfall tritt
in einer viskosen Unterschicht der Dicke 6 an der Phasengrenzflache auf. In dieser Grenz-
schicht kann angenommen werden, dass laminare Stromung vorliegt. Dass heif3t, der Trans-
port der Komponente kann durch die molekulare Diffusion beschrieben werden, wenn die
kinematische Viskositdt v groBer als der Diffusionkoeffizient D ist. Dieses Verhiltnis wird
durch die Schmidt-Zahl beschrieben.

Sc= (4.38)

v
D
Fiir Fliissigkeiten ist die Sc-Zahl immer und fiir Gase meistens grofler eins. Im bindren Fall
und bei Annahme eines stationdren Diffusionsflusses folgt aus dem Fickschen Gesetz ein li-

neares Konzentrationsprofil und damit eine direkte Proportionalitidt von Stoffiibergangs- und

Diffusionskoeffizient.

Di
(ﬂ =3 LI (4.39)

Der Stoffiibergangskoeffizient ist ein Mal} fiir den je Fliche iibertragenen Stoffstrom. Der

Stofflibergangskoeffizient ist im Allgemeinen von der Art der Stromung (laminar oder turbu-
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lent), von den Stoffeigenschaften, von der geometrischen Form des Systems, von der Tempe-
ratur und bei nicht dquimolaren Stoffiibergdngen auch vom Konzentrationsunterschied selbst
abhingig.

Die bei der Konvektion iibertragene Stoffstromdichte ist proportional dem Stoffiibergangsko-
effizienten und der Konzentrationsdifferenz (Triebkraft) zwischen dem Fluid und der Phasen-

grenzfliche.
n=p '(Ci,oo - Ci,Ph) (4.40)

Der quantitative Einfluss des Stoffiibergangs kann durch kinetische Stofftransportmodelle

beschrieben werden.

4.2.2 Kinetische Stofftransportmodelle

Die meisten kinetischen Ansétze fiir reaktive Trennprozesse werden durch das von Lewis und
Whitman /42/ aufgestellte Zwei-Film-Modell beschrieben. Das Modell basiert auf dem Fick-
schen Gesetz. Auf beiden Seiten der Phasengrenzfliche existiert ein stagnierender Fluidfilm,
in dem der gesamte durch Konzentrationsgradienten gekennzeichnete Transportwiderstand
liegt.

Stofftransportvorgénge in der Grenzschicht erfolgen senkrecht zu der Phasengrenzfldche und
einzig durch molekulare Diffusion. Die Phasengrenzflache ist real, jedoch die beiden Grenz-
schichten imaginér, so dass die Filmdicke unbekannt ist. Die an den Filmen angrenzenden
Kernphasen werden als ideal durchmischt betrachtet. An der Phasengrenzfliche wird voll-
standiges thermodynamisches Gleichgewicht vorausgesetzt.

Fiir geringe Gaskonzentrationen kann man von linearen Konzentrationsprofilen in den Grenz-
schichten ausgehen, s. Bild 4.2. Der libergehende Stoffstrom kann dann in Abhdngigkeit vom

Diffusionskoeffizienten der jeweiligen Phasen nach Gl. (4.41) beschrieben werden.
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Bild 4.2 Zweifilmtheorie
. Di, D,
n = 5_g ' Ctot,g'(yi,oo ~—JViph ) - 71 "ot (X pn X ) (4.41)

g

Die Konzentrationen werden hier als Molanteil in der Gasphase und in der fliissigen Phase
beschrieben. Der Stoffstrom fiir beide Komponenten durch die Phasengrenzflache Ap, kann
mit Hilfe des fliissigkeitsseitigen Stoffiibergangskoeffizienten S oder dem gasseitigen Stoft-

libergangskoeffizienten S, beschrieben werden.
N, = By - Apy, 'Ctot,g-(yi,oo ~Jiph ) =By Apn - Coora- (X ph — Xi o (4.42)

Die hydrodynamischen Verhiltnisse des Systems werden im Zweifilmmodell nur iiber die
Filmdicke beschrieben. Die realen hydrodynamischen Verhéltnisse werden darauf verein-
facht. Den fiir den Stofftransport entscheidenden Schritt, das Losen des Gases in der Fliissig-
keit und das Diffundieren in den Kern kann mit der Zweifilmtheorie jedoch gut beschrieben
werden. Uber die Konzentrationsabhingigkeit der Diffusions- und Stoffiibergangskoeffizien-
ten wird die Anderung der Filmdicke durch die Reaktion indirekt beriicksichtigt.

Das Ficksche Gesetz ist streng genommen nur fiir bindre Gemische zutreffend. In Mehrkom-
ponentensystemen beeinflussen sich die Stoffstrome aller Komponenten gegenseitig. Durch
diese intermolekularen Wechselwirkungen kommt es zu Diffusionswiderstinden. Dariiber

hinaus ist ein Stofftransport entgegen dem eigenen Konzentrationsgefille moglich. Diffusi-
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onsfluss und Konzentrationsgefille stehen damit nicht mehr in einem linearen Zusammen-
hang.

Eine Beschreibung der molekularen Diffusion unter Beachtung der intermolekularen Reibung
kann mit dem Maxwell-Stefan-Ansatz erfolgen. Dieser basiert auf der kinetischen Gastheorie
und der Beriicksichtigung von stoffspezifischen Wechselwirkungsparametern. Die Maxwell-
Stefan-Gleichungen verkniipfen diffusive Stofffliisse der Komponenten mit den Gradienten
ihrer chemischen Potentiale /73/.

Aufgrund der geringen experimentellen Basis fiir die Bestimmung der bindren Diffusions-
komponenten in Mehrkomponentensystemen und Elektrolytldsungen findet der Stefan-
Maxwell-Ansatz selten Anwendung. In der Literatur sind nur wenige Untersuchungen zu fin-
den, reaktive Trennprozesse mit dem Maxwell-Stefan-Ansatz zu simulieren. Représentativ
seien die umfassenden Arbeiten von Schneider /68/ und Kenig und Wiesner /38/ genannt.
Schneider /68/ hat die Reaktivabsorption am Beispiel einer Sauergaswische zur Reinigung
von Kokereigasen simuliert. Seine Ergebnisse zeigen, dass bei verdiinnten wissrigen Syste-
men Kreuzeffekte vernachldssigt werden konnen. Auch die Linearisierung der Filmkonzentra-
tionsprofile stellen eine zulédssige Vereinfachung dar. Schneider /68/ kommt zu dem Schluss,
dass durch die Verwendung des Maxwell-Stefan-Ansatzes die Modellkomplexitidt unnotig
erhoht wird und der Ansatz aufgrund fehlender Parameter auch hdufig nicht anwendbar ist.
Dagegen sollte die chemische Reaktion so genau wie moglich beschrieben werden.

Die Berechnung des iibertragenen Stoffstromes nach Gl. (4.42) setzt die Kenntnis mindestens
einer der Konzentrationen an der Phasengrenzfliche, x;pn oder yipn voraus. Diese kdnnen
nicht experimentell bestimmt werden, so dass der Stoffdurchgangskoeffizient k, eingefiihrt
wird. Dieser Gesamtwiderstand setzt sich aus den Einzelwiderstinden, den Stoffiibergangsko-

effizienten B, und Brder Unterschichten, zusammen und wird meist auf die Gasphase bezogen.

1 1 b

= — 4 —
kg ﬂg ﬁf
mit b dem Anstieg der Gleichgewichtslinie

(4.43)

4.2.3 Stoffiibergang mit chemischer Reaktion
Der Stofftransport der zu absorbierenden Komponente erfolgt aus der Gasphase in die Fliis-
sigphase. Unter Beriicksichtigung der chemischen Absorption kann er vereinfacht beschrieben
werden:

« Diffusion der absorbierbaren Komponente durch die Gasphase zur Phasengrenzfliche

« Ubergang der Komponente in die Fliissigkeit

« Diffusion der Komponente und deren Reaktionspartner in der Fliissigkeitsphase zur

Reaktionszone
« Ablauf der chemischen Reaktion

« Transport der Reaktionsprodukte in den Kern der Fliissigkeit
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Ein Stofftransport mit gleichzeitiger chemischer Reaktion der iibergehenden Komponente
erhoht die Aufnahmekapazitit und den fliissigseitigen Stoffiibergangskoeffizienten im Falle
einer schnellen Reaktion in der fliissigen Phase. Fiir die Modellierung des Stofftransportes
einer Absorption mit chemischer Reaktion muss die Kinetik der Reaktion zusétzlich zum phy-
sikalischen Modell berticksichtigt werden.

Im Allgemeinen laufen bei der Reaktivabsorption Stofftransport und Reaktion simultan ab
und beeinflussen sich daher. Eine weit verbreitete Moglichkeit zur Beschreibung des Einflus-
ses einer chemischen Reaktion auf den Stofftransport ist das Konzept der Enhancementfakto-
ren. Der Enhancementfaktor beschreibt die Erhohung des Stoffiibergangskoeffizienten infolge

der chemischen Reaktion gegeniiber der reinen physikalischen Absorption.

_bu
B

E (4.44)

Der Enhancementfaktor hiangt von der Zusammensetzung der beiden Phasen und der Reakti-
onsgeschwindigkeit ab. Eine charakteristische Kennzahl zur Beschreibung der Geschwindig-
keit einer Reaktion ist die Hatta-Zahl (Ha). Das Quadrat der Hatta-Zahl ist gleich dem Ver-
hiltnis der Relaxationszeiten von Diffusion und Reaktion, s. Gl. (4.45).

t
Ha? =2 (4.45)

Fiir die Reaktion zwischen zwei Komponenten 1 und j mit der Ordnung m; und m; berechnet
sich die Hatta-Zahl nach Gl. (4.46) /17/.

2 il -
D, A
Ha:\/ Cmipl PR i (4.46)
B

mit k; und kj als Reaktionsgeschwindigkeitskonstanten und m als Reaktionsordnung

Uber die Hatta-Zahl ist eine Einteilung in verschiedene Reaktionsregime moglich /3/.

sehr langsam Ha < 0,02
langsam 0,02<Ha< 0,3
mittel 0,3<Ha< 3
schnell Ha>3

spontan Ha>>3
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Bei sehr langsamen Reaktionen wird der TransportprozeB3 ganz durch die chemische Reaktion
bestimmt. Bei langsamen Reaktionen reagiert ein kleiner Teil der Ubergangskomponente i in
der Phasengrenzschicht. Der Einfluss der Reaktion ist so gering, dass es sich praktisch um
eine physikalische Absorption handelt mit anschlieBender Reaktion. Bei schnellen Reaktionen
findet die Umsetzung innerhalb der Fliissigkeitsgrenzschicht statt, so dass im Fliissigkeitskern
nahezu nur Reaktionsprodukte vorliegen.

Fiir eine Reaktion pseudo-erster Ordnung (s. Kap 4.1.4) ergibt sich unter Beriicksichtigung
des zweiten Fickschen Gesetzes Gl. (4.37) und der Reaktion GI. (4.32) fiir die Komponente i

in einem infinitesimalen Volumenelement:

d’c oc,
D —}r—k -c. +r(x,t)=— 4.47
o2 ki (x,1) = (4.47)
Fiir eine Reaktion pseudo-erster Ordnung ergibt sich fiir Hatta-Zahl aus Gl. (4.46).
Dy -k
Ha=-"—"— (4.48)
By

Der iibergehende Stoffstrom der Komponente i kann fiir eine schnelle Reaktion pseudo-erster
Ordnung nach Gl. (4.49) berechnet werden.

n=py;-Ha- i ph (4.49)

4.2.4 Diftusionskoeffizienten

Der Diffusionskoeffizient ist eine wichtige TransportgroBe der Stoffiibertragung in Zweipha-
sensystemen. Uber das Ficksche Gesetz GI. (4.33) kann bei bekanntem Diffusionskoeffizien-
ten der iibergehende Stoffstrom berechnet werden. Der Diffusionskoeffizient eines binidren
Gasgemisches lédsst sich nach der halbempirischen Beziehung von Fuller et al. /26/ unabhén-
gig von seiner Zusammensetzung berechnen, s. Gl. (4.50). Der Ansatz gilt fiir geringe Driicke
(p <1bar) und Temperaturen bis 300 K.

) /3 INGRE
P9 (2]

mit Djj [m?/s] dem Diffusionskoeffizienten, M;; [kg/kmol] der Molmasse und 2\7 den atoma-

g,ij

(4.50)

ren Diffusionsvolumen
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Der Diffusionskoeffizient einer Komponente in einem Fliissigkeitsgemisch hingt im Gegen-
satz zu dem in Gasgemischen stark von der Konzentration ab. Die Beziehung von Wilke und
Chang /84/ (s. Gl.(4.51)) gilt streng genommen fiir unendliche Verdiinnungen, wenn jedes
Molekiil 1 von reinem Losungsmittel j umgeben ist. In Nidherung gilt der Ansatz bis zu einer

Konzentration von x; <5 Mol% /69/.

74107 (0-0) T

Dl,ij_ 0.6
;v

(4.51)

mit ¢ [-] einem empirischen Assoziationsparameter des Losungsmittels der fiir Wasser den

Wert 2,26 annimmt und v [cm?*/mol] dem molaren Volumen

4.2.5 Berechnung der Stoffiibergangskoeffizienten am Tropfen

Der Stofftransport zwischen einem Tropfen und der umgebenden Phase muss zunéchst als
instationdr angenommen werden. Die Anderung des Durchmessers durch den Stofftransport
kann vernachldssigt werden. Der Tropfen wird im Folgenden als Partikel betrachtet.

Der gasseitige Stoffiibergangskoeftizient beschreibt den Stoffiibergang zwischen der Gasseite
und der Gas/Fliissig-Phasengrenze. Er lisst sich als Funktion der Sherwood-Zahl beschreiben.

Dg
d

p

p, = Sh (4.52)

Die Bestimmung des gasseitigen Stoffiibergangskoeffizienten erfolgt meist aus empirisch
ermittelten Kennzahl-Korrelationen Gl.(4.53), basierend auf der Formulierung des Zusam-
menhangs zwischen der Sherwood-Zahl (Sh), der Reynolds-Zahl (Re) und der Schmitt-Zahl
(Sc).

Sh, =C-Re} - Sc; (4.53)

mit den dimensionslosen Kennzahlen fiir den Stofflibergang:

_ Stoffiibergangskoeffizient - Kérperabmessung  5-d,

Sh —— - (4.54)
Diffusionskoeffizient D
Re— Strt')mungsgeschwin‘digke‘i‘i- Korperabmessung _ v-d, (4.55)
Viskositét v
Viskositdt N
C=—— — = — (4.56)
Diffusionskoeffizient D
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Fiir den gasseitigen Stoffiibergangskoeffizienten existieren zahlreiche empirische Korrelatio-
nen. Clift et al. /16/ hat die Messergebnisse verschiedener Autoren und numerisch bestimmte

Werte fiir Kugeln durch Regressionskurven zusammengefasst.

1/3
Sh=1+|1+ Re) St (4.57)
Rep -Sc
fiir 1<Re,<100; Sc>0,25
1/3
Sh=l+|14—" 0,752 Re®472 813 (4.58)
Rep -Sc P
fiir 100<Re,<2000
1/3
Sh =1+{1+ s (0,44-Re,/* +0,034-Re)"!)- Sc'"? (4.59)
ep *DC
fiir 2000<Re,<10

Die Partikelreynoldszahl berechnet sich nach GI. (3.21).

Ein einfacher Ansatz stammt von Ranz und Marshall /61/. Dieser empfiehlt sich fiir Stoffaus-
tauschvorginge in Sprithstromungen /21/. Er wurde entwickelt aus Messungen der Verdamp-
fung einzelner Wassertropfen. In den experimentellen Untersuchungen wurden die Tropfen-

durchmesser im Bereich von 0,060mm bis 1,1 mm und die Gastemperatur bis 220°C variiert.

Sh=2,0+0,6-Rey - Sc'"> (4.60)
fir 0, <Re, <1000 und 0,6 <Sc<2,7

Malzkorn /47/ hat die Korrelation verschiedener Autoren verglichen. Es hat sich gezeigt, dass

die Ergebnisse bei mittleren Reynoldszahlenbereich (1< Re, <4000) gut miteinander iberein-

stimmen.

Der fliissigkeitsseitige Stoffiibergang zwischen Kern der Fliissigkeit und der Gas/Fliissig-
Phasengrenze beruht auf der Diffusion und der Konvektion in einem Tropfen. Im Tropfen tritt
eine Zirkulationsstromung auf, die durch die Relativbewegung zur kontinuierlichen Phase
hervorgerufen wird. Fiir den fliissigseitigen Stoffiibergangskoeffizienten wurde ein semiempi-
rischer Ansatz gewdéhlt. Hsu und Shih /34/ haben experimentelle Daten der Absorption von
CO, in Wasser verschiedener Autoren mit einem theoretischen Ansatz, der die Oszillation des
Tropfens berticksichtigt, verkniipft, s. Gl. (4.61).
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B, =0,88-/f-D (4.61)

fiir 0,06mm< d, < 6mm

mit der Oszillationsfrequenz
8-
f= ,3-n-mp (4.62)

Die Berechnung von Stofflibergingen in Tropfenschwirmen ist immer fehlerbehaftet. Alle

Korrelationen fiir Stoffiibergangskoeffizienten an Tropfen haben gemeinsam, dass sie streng
genommen nur fiir Einzeltropfen gelten. Stofflibergangkoeffizienten konnen fiir Tropfen-
schwérme nicht vorhergesagt werden. Die Vielzahl der unterschiedlichen Modelle und empi-
rischen Korrelationen, erschwert die Auswahl eines geeigneten Modells /82/.

Die Phasengrenze kann in einem Strahlwischer nicht als konstant betrachtet werden. Die Ge-
schwindigkeitsdifferenz zwischen dem Partikel und der kontinuierlichen Phase ist keine un-
abhédngige Variable. Sie hiangt vom Partikeldurchmesser und den physikalischen Eigenschaf-
ten des Systems ab. Im hier entwickelten Simulationsmodell erfolgt die Berechnung daher

immer mit der ortlichen Reynolds-Zahl fiir die Kontrollvolumina.

4.3 Hydrodynamik des Fliissigkeitsfilmes

Die Tropfen treffen entsprechend ihrem Sprithwinkel und der Interaktion mit der Gasphase
auf die Wand und bilden dort einen Fliissigkeitsfilm. Fiir die Beschreibung des Stofftranspor-
tes durch die Grenzfliche eines Fliissigkeitsfilmes ist dessen Stromungsverhalten von Bedeu-
tung. Die folgenden Beziehungen gelten fiir den Fall, dass sich der Fliissigkeitsfilm an einer
ebenen Platte bewegt. Sie lassen sich mit guter Naherung fiir Filmstromungen an Rohrinnen-
winden anwenden, wenn die Filmdicke o sehr klein gegentliber dem Rohradius R ist /7/. Dies
ist fiir die meisten technischen Anwendungen der Fall. Der Stoffiibergang am Rieselfilm in
einem Rohr kann daher auf ein ebenes Problem reduziert werden. Man unterscheidet bei

Filmstromungen zwischen glatten, wellenfreien und welligen Filmoberflachen.
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Bild 4.3 Schematische Darstellung der Konzentrations- und Geschwindigkeitsverldufe

4.3.1 Glatte Fliissigkeitsfilme

Die Filmstromung von Fliissigkeitsfilmen mit glatter Oberflache l4sst sich unter der Annah-
me, dass die Schubspannung an der Phasengrenze gleich Null ist, theoretisch berechnen. Dies
ist der Fall, wenn sich Gas und Fliissigkeit im Gleichstrom bewegen und das Gas die an der
Filmoberfliache auftretende Geschwindigkeit besitzt.

Die Geschwindigkeitsverteilung in einem Fliissigkeitsfilm folgt aus dem Gleichgewicht von
Schwer- und Reibungskraft.

g8 (»Y
b == {1 ( 5” (4.63)

mit der ortlichen Filmgeschwindigkeit vg, der Filmdicke & und der senkrecht zur Filmoberfla-

che gerichteten Ortskoordinate y
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Fiir die mittlere Filmgeschwindigkeit gilt G1.(4.64).

S 2
_ 1 -p-0,
L foay=gp (4.64)

Die Reynolds-Zahl in Fliissigkeitsfilmen berechnet sich aus der mittleren Filmgeschwindig-
keit, der Filmdicke und der kinematischen Viskositit oder sie wird durch den Massenstrom

der Flissigkeit und dem benetzten Rohrumfang ausgedriickt.

op-6 T
Rejy=—"——"1t=— (4.65)
4 n

mit der mittleren Filmgeschwindigkeit v, z Richtung , der Filmdicke 85 oder der Fliissig-

keitsbelastung am Umfang des Rohres I"

Fiir die Stromung in Rieselfilmen an senkrechten Platten und Rohren liegt die kritische Rey-
nolds-Zahl bei Regiit = 400. Die Filmdicke in laminaren glatten Filmstromungen lésst sich

nach der Theorie von Nusselt /77/ berechnen.

fi,Jam

31/2 1/3
= [—J ‘Re} (4.66)
g

4.3.2 Wellige Fliissigkeitsfilme

Fliissigkeitsfilme, die an Oberflichen herabrieseln, bilden nach einem gewissen Anlauf eine
Wellenformation aus. Unter iiblichen technischen Bedingungen liegt fast immer eine wellige
Oberfldache vor. Nur bei sehr geringer Lauflinge und geringen Fliissigkeitsbelastungen, wie
beispielsweise an Fiillkdrpern, treten Fliissigkeitsfilme mit glatter Oberfldche auf.

Die Filmdicke in laminaren welligen Filmen ldsst sich mit hinreichender Genauigkeit nach
dem Ansatz von Nusselt Gl. (4.66) berechnen /6/.

In der Regel liegt bei welligen Fliissigkeitsfilmen eine turbulente Filmstromung vor. Fiir die
Berechung des Stromungsfeldes als auch fiir den turbulenten Austauschkoeffizienten ist die
Modellierung der turbulenten Viskositédt erforderlich. Es gilt die Verkniipfung von Stro-

mungs- und Konzentrationsfeld mit der Schmidt-Zahl.

Do _w Se

AT (4.67)
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Die turbulente Schmidt-Zahl wird nach einem Ansatz von Jischa /36/ berechnet.

182,4

Se =09+ i

(4.68)

Der turbulente Diffusionskoeffizient beriicksichtigt die Mischvorginge, die durch turbulente
Geschwindigkeitsschwankungen und Wirbelbildung hervorgerufen werden. Der effektive
Diffusionskoeffizient ergibt sich aus der Addition des molekularen und des turbulenten Dif-

fusionskoeffizienten.

D, =D+D, (4.69)

(<

Die Dicke turbulenter Filme kann fiir den Giiltigkeitsbereich 400<Re<2400 durch die halb-

empirische Beziehung von Feind /23/ berechnet werden.

3 D) 1/3
5fi’t=0,368(%J ‘Rel (4.70)

Die in der Phasengrenzfldche auftretende Schubspannung kann nahezu vernachldssigt werden,
da die Vorginge im Fliissigkeitsfilm weitgehend durch die Wellen bestimmt werden.

Durch die starke Durchmischung im Fliissigkeitstilm vergrofert sich der Stoffiibergangskoet-
fizient beim Auftreten von Wellen um das Zwei bis Dreifache /6/.

Oberflachenwellen haben eine turbulenzdhnliche Wirkung auf den Fliissigkeitsfilm. Es han-
delt sich jedoch bei dieser so genannten ,Deformationsturbulenz entgegen der Rey-
nolds’schen Turbulenz lediglich um einen Mischeffekt. Die Wirkung der Deformationsturbu-
lenz ist an der Filmoberfliche am gréBten und wird mit zunehmendem Abstand zur Oberfli-

che geringer /6/.

4.4  Interaktion zwischen Tropfen und Wandfilm

Die Tropfen-Wand-Interaktion und die Filmbildung haben einen Einfluss auf die Hydrody-
namik und den Stoffaustausch im Strahlwéscher. Die Wirkung der auf die Wand auftreffen-
den Tropfen hingt von den Eigenschaften der Fliissigkeit, der Oberfldchenbeschaffenheit und
den kinetischen Parametern ab.

Im diisennahen Bereich des Strahlwischers treffen aufgrund der sehr hohen Tropfendichte
auch Spriihstrahlen auf die Wand. Spriihstrahlen haben eine Riickwirkung auf das Stro-
mungsverhalten und die Wellenstruktur des Wandfilmes. Der Wandfilm kann in diesem Fall

nicht als ungestort, ruhend betrachtet werden. Durch die hohe Tropfenrate kommt es zu einer
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Verdringung des Wandfilmes und zu einer Uberlagerung von Effekten mit benachbarten und
nachfolgenden Tropfen.

Neben der Tropfendichte hat auch der Spriihwinkel einen Einfluss auf die Ausbildung des
Wandfilmes. Im Strahlwischer treffen die Tropfen mit einem flachen Winkel <10° auf die
Wand. Im stromaufwirtsliegenden Bereich bildet sich eine kleine Lamelle aus, deren kineti-
sche Energie gering ist. Die Hauptmasse des aufprallenden Originaltropfens wird in Stro-
mungsrichtung umgelenkt und verdringt den Wandfilm. Dadurch bildet sich auf dieser Seite
verspitet eine deformierte Lamelle aus, aus der ein groler Massenanteil als sekundire Trop-
fen wieder zerspritzen kann. Inwieweit sich die Produktion von Sekundértropfen durch den
Aufprall von Spriihstrahlen und Einzeltropfen unterscheidet, ist bisher nur ansatzweise unter-
sucht worden /64/.

Fiir eine Betrachtung der Tropfen-Wand-Interaktion miissen die Wandeigenschaften und die
Aufprallparameter der Tropfen betrachtet werden. Man unterscheidet zwischen der trockenen
und einer mit einem Fliissigkeitsfilm behafteten Wand. Die trockene Wand kann weiter unter-
teilt werden in Wandtemperaturregime. Bei heilen Wianden kommt es liberwiegend zu einer
Verdampfung der Tropfen an der Oberflache. Bei sehr heilen Wianden werden die Tropfen
nahezu reflektiert /64/.

Trifft ein Tropfen auf eine Wand, deren Temperatur unterhalb der Siedetemperatur des Trop-
fens liegt, kann es entweder zur Koaleszenz oder Destruktion des Tropfens kommen. In bei-
den Fillen bildet sich eine Lamelle. Bei einem hohen Restimpuls nach dem Aufprall kommt
es zur Destruktion der Lamelle, das heil3t, kleinere sekundédre Tropfen gehen wieder in die
Gasphase /67/.

Koaleszenz Destruktion

Bild 4.4 Visualisierung der Tropfen-Wand-Interaktion
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Mit der Laplace-Zahl und der Aufprall-Reynoldszahl kann eine Einteilung zwischen Koales-

zenz und Destruktion der Tropfen vorgenommen werden.

o,-p. -d
La=——7—+ 775 : 4.71)
P
v, -d
Reimp = p,V : (472)

Der Einfluss des Aufprallwinkels ist von Samenfink /64/ untersucht wurden. Er hat eine Kor-

relation fiir die Normalgeschwindigkeit aufgestellt

Upn =0, -(sin o)’ (4.73)
Samenfink /64/ hat auf experimentellem Wege eine Grenzfunktion fiir den Koaleszenz- und
Destruktionsbereich ermittelt. Dabei wurde die Interaktion von Einzeltropfen und Tropfen-

strahlen mit einem bewegten Fliissigkeitsfilm betrachtet.

Re,, =24-La™*'* (4.74)

Die Fliissigkeitsfilme fiihren zu einer Verlagerung der Grenzlinie in Richtung kleinerer Auf-
prallimpulse. Dagegen hat die mittlere Filmdicke keinen signifikanten Einfluss auf die Grenze
zwischen Koaleszenz und Destruktion. Im Destruktionsbereich kommt es jedoch zu einer
Déampfung durch den Film /64/, /50/. Der Einfluss des Aufprallwinkels wird durch die Ver-
wendung der Winkelkorrelation GI. (4.73) beriicksichtigt. Die Winkelkorrelation ist fiir den
Bereich 25° < a <90° bestimmt worden. Daher konnen Aussagen iiber den Einfluss von flache-

ren Aufprallwinkeln nur bedingt getroffen werden.
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Bild 4.5 Einteilung Destruktion / Koaleszenz nach Samenfink /64/ und Mundo et al. /50/

Mundo et al. /50/ hat die Tropfen-Wand-Interaktion mit einem Phasen-Doppler-Anemometer
untersucht. Der Aufprallwinkel wurde zwischen 4° und 65° variiert. Mundo et al. /50/ geht
davon aus, dass die Grenze zwischen Destruktion und Koaleszenz lediglich durch die Nor-
malkomponente der Auftreffgeschwindigkeit beeinflusst wird. Die Einteilung in Koaleszenz-
und Destruktionsbereich erfolgt mit der Ohnesorge-Zahl statt mit der Laplace-Zahl.

Ty

————==La" 475
pPO-PdP ( )

Die ermittelte Korrelation Gl. (4.76) gilt fiir die Normalkomponente der Geschwindigkeit
/50/.

Oh =

Oh=57,7-Re, (4.76)

Beim Auftreten von Destruktion kann der mittlere Durchmesser der sekundidren Tropfen in
erster Ndherung mit 10% des primdren Durchmessers angenommen werden. Hohe Oberfla-
chenspannungen produzieren groBere sekundire Tropfen /50/. Eine exakte Beschreibung der
Bildung von sekunddren Tropfen kann iiber die Energiebilanz vor und nach der Destruktion
erfolgen.
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Aufgrund der Komplexitit des Vorgangs erfolgt die Beschreibung der Tropfengrofle, der Ge-
schwindigkeit, der Verteilungsbreite und des Abflugwinkels der Sekundértropfen durch expe-
rimentell gewonnene Korrelationen. Es sei auf die umfassenden Untersuchungen von Samen-

fink /64/ verwiesen.

4.5  Berechnung der Stoffiibergangskoeffizienten am Fliissigkeitsfilm

Die Stoffiibergangskoeftizienten der Gas- und Fliissigphase berechnen sich in Filmstromun-
gen nach Gl. (4.77).

S\ 13
B = ShD; (V_] 4.77)
g

Streng genommen erfordert die Beschreibung des Stofftransportes drtliche Koeffizienten. Fiir
ibliche Betriebsverhéltnisse sind fast nur mittlere Stoffiibergangskoeffizienten verfiigbar, fiir
die praktische Anwendung ist dies jedoch hinreichend genau /6/.

Der Stofftransport in Fliissigkeitsfilmen mit einer glatten, wellenfreien Oberfldche kann theo-
retisch berechnet werden, wohingegen der Stofftransport in welligen Filmen durch empirische

Gleichungen beschrieben werden muss.

4.5.1 Glatte Flussigkeitsfilme

Die Differentialgleichung fiir das Konzentrationsfeld unter Beriicksichtigung eines paraboli-
schen Geschwindigkeitsprofils ist von Emmert und Pigford /22/ durch eine Reihenentwick-

lung geldst worden. Thre Ergebnisse wurden von Thiele /74/ zusammengefasst, Gl. (4.78).

0,276-K;"*

Sh =3,4145+— "2 "E
140,20-K;*

(4.78)

fiir Re; <400

mit der Einlaufkennzahl

Ky =Re; - Sc! -51 (4.79)

fi
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4.5.2 Wellige Flussigkeitsfilme

Der Stofftransport in welligen Fliissigkeitsfilmen wurde in der Literatur zahlreich untersucht.
Fiir die Modellvalidierung wird in der Regel die Absorption von Kohlendioxid in Wasser bei
20°C gewdhlt, da fiir dieses System umfangreiche Messergebnisse in der Literatur vorliegen
/6/. Carrubba /12/ hat Messwerte verschiedener Autoren ausgewertet und daraus eine empiri-
sche Ausgleichskurve fiir verschiedene Reynoldszahlenbereiche aufgestellt. Die Giiltigkeits-
grenzen hinsichtlich der Reynolds-Zahlen beziehen sich auf die Stoffeigenschaften des Was-

Sers.
She; =2,24-1077Rel>Scl” 12<Re;; <70 (4.80)
She, =8,0-10Rel*Sc)>  70< Re;; <400 (4.81)
She; =8,9-107* Rep?>Scy Re;; >400 (4.82)

Grabbert /6/ hat die Ergebnisse von Carrubba und weitere Quellen zusammengefasst und eine

Regressionskurve iiber den gesamten Reynoldszahlenbereich aufgestellt, G1.(4.83).

She,=20,6+0,33-Re;; +6,0-(InRe;;)* —16,3-/Re;, (4.83)
Giiltigkeitsbereich:10 < Re;; <5000, S¢;; =593
Mit der Reynolds-Zahl in Fliissigkeitsfilmen aus Gl. (4.65).

10° 5 Sc=593, fiir Wasser bei 20°C ||
] |
|

T Emmert und Pigford (glatt)
i Carrubba (wellig)

10? . —— Grabbert, Regression (wellig)
<
©
s
<
w
10" 5
10° —— ———rr ™
10° 10' 10 10° 10°*

Ref-ZahI

Bild 4.6 Stoffiibergang an der Oberfliche welliger und glatter Rieselfilme in Abhdngigkeit
von der Reynolds-Zahl
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Der Stoffiibergangskoeftizient ist bei welligen Filmen erheblich groBer als bei glatten, s. Bild
4.6. Die Welligkeit flihrt zu einer starken Verbesserung des Stoffiibergangs ab einer Reg; >20.

Die Sherwood-Zahl in Fliissigkeitsfilmen wird durch verschiedene Faktoren beeinflusst.
Durch oberflachenaktive Stoffe wird die Oberflichenspannung herabgesetzt, dadurch kommt
es zu einer Dampfung der Wellenbewegung und einer Abnahme des Stoffiibergangs. Bei
Gleichstrom wird die Sherwood-Zahl durch die Einwirkung des Gasstromes auf den Fliissig-
keitsfilm erhdht /7/. Die Anderung der Sherwood-Zahl durch diese Effekte kann nicht quanti-
tativ vorausgesagt werden. Die untere Grenze fiir die Sherwood-Zahl ergibt sich aus der An-
nahme einer wellenfreien Oberfldche, die obere Grenze liegt vor, wenn die wellige Filmstro-
mung voll ausgebildet ist. Fiir die Simulation wird von einer voll ausgebildeten, welligen

Filmstromung ausgegangen.

4.5.3 Stofftransport im Gasstrom

Der Stofftransport im Gasstrom lédsst sich nur durch empirische Gleichungen beschreiben.
Umfangreiche Untersuchungen stammen von Braun und Hiby /9/. Fiir einen abwértsgerichte-
ten Gleichstrom iiber die Lauflinge zy-z; kann die Ortliche Sherwood-Zahl nach Gl. (4.84)

berechnet werden.

stra

-0,75
Shg’z_0,18Re§’4Re?i’16ch’44[1+l,6[ d j } (4.84)

Fiir die mittlere Sherwood-Zahl gilt /7/:

-0,75
— L
She =0,18Re,*Ref; °Scy* {1+6,4( J } (4.85)
stra
mit
Vg
SCg :D— (486)
g
Ug : dstra
Re, =212 (4.87)
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5 Experimentelle Arbeiten

Fiir die experimentelle Validierung des Modells wurden Versuche in einem Kompaktstrahl-
wischer durchgefiihrt. Die Versuche wurden in hydrodynamische und in stoffliche Untersu-
chungen unterteilt. Aus hydrodynamischer Sicht soll vor allem die erreichbare Pressung in
Abhingigkeit vom Betriebszustand bestimmt werden, wéhrend bei den chemischen Untersu-
chungen der Absorptionsgrad und die effektive Phasenaustauschfliche des Strahlwaschers

ermittelt werden soll.

5.1  Aufbau der Versuchsanlage

Die experimentellen Untersuchungen wurden in einer Strahlgaswaschanlage DN150 der Fir-
ma Korting AG durchgefiihrt. Der prinzipielle Aufbau und die Messstellen der Versuchsanla-
ge sind in Bild 2.1 dargestellt. Der Strahlwascher besteht im Wesentlichen aus der Treibdiise
(1), dem Mischrohr (2) und dem Abscheidebehilter (3). Der Abscheidebehilter hat ein Fas-
sungsvermogen von 5001 Fliissigkeit. Das Wischerrohr, der Abscheidebehilter, die Leitungen
und die Teile der Pumpe, die mit Waschmittel in Kontakt kommen, sind aus Polypropylen
(PP). Die Lange des Strahlrohres betrdgt vom Diisenaustritt bis zum Abscheidebehélter 2m.
Es wurden zwei Diisen mit einem Austrittsdurchmesser von 6,8 und 10mm untersucht. Die
Kreiselpumpe (Firma ASV Stiibbe) kann einen Volumenstrom von 8m?/h bei 4 bar fordern.
Der Diisenvordruck wurde iiber ein manuelles Ventil eingestellt. Die Waschfliissigkeit wurde
im Kreislauf gefahren. Die Fliissigkeitsanalysen wurden iiber ein Probenahmeventil am Dii-
senzulauf und im Abscheidebehilter entnommen. Die Waschfliissigkeit wurde bei Unter-
schreiten einer minimalen Hydroxidkonzentration und bei einem erhdhten Feststoffausfall
durch Natriumcarbonat erneuert. Die hydrodynamischen Untersuchungen wurden mit Wasser
durchgefiihrt.

Die angesaugte Luft wurde in einer Fiillkorperkolonne (4) zunichst befeuchtet. AnschlieBend
wurde das Sauergas aus Druckgasflaschen zudosiert. Aufgrund der Lange des Ansaugrohres
(L/d=33) und den drei Rohrbdgen bis zum Strahlwéschereintritt kann von einer homogenen
Durchmischung ausgegangen werden. Die Sauergaskonzentration wurde am Strahlwé-
schereintritt und im Abscheidebehilter bestimmt. Das gereinigte Gas verldsst den Abscheider
iber einen Demister zur Tropfenabscheidung. Der Gasvolumenstrom wurde {iber eine Dros-
selklappe am Strahlwischeraustritt eingestellt.

Die Versuche wurden bei Raumtemperatur durchgefiihrt. Zur Realisierung von hohen Gasge-
schwindigkeiten flir die Absorptionsversuche wurde die Luft vor dem Luftbefeuchter mit ei-
nem Niederdruckventilator, der sich stufenlos regeln ldsst, verdichtet. Fiir die Messung von
axialen Druckprofilen wurden sieben Probenahmestutzen entsprechend Bild 2.1 entlang des
Strahlwiaschers angebracht. Um radiale Unterschiede zu erfassen, wurden fiir drei Hohen

(Messpunkte b in Bild 2.1) zusitzliche um 90° versetzte Stutzen angebracht.



5. Experimentelle Arbeiten 63

S

N

| o)

—{wo™
s
r/.-_ A

0D
N

o]
N,

1
@O 'Y
£os ANy
| | J v | £=0
s
4 2 Wasch-
4 flussigkeit
B PT
(1) (o)
O= l Z
o1y Gas
| Austritt
v Bi A
[ ap/ .’\' i;l-\:
E '/Ei\"| | -'/_H\'- q y
O & @
4 PP (Qn—]
/ I_\. 6 | \8_
/"P"I\ “oin \/ g\'_
v l\?_a"_ _E?tl)' ) /3

(F1
Luft ¢/

Bild 5.1 Skizze der Versuchsanlage Strahlwdscher DN150

5.2 Gasbefeuchtung vor dem Strahlwischer

Im Strahlwischer wird die angesaugte Luft bis zur Sittigung befeuchtet und kiihlt sich folg-
lich bis zur Kiihlgrenztemperatur ab. Die Temperatur des Wassers néhert sich ebenfalls der
Kiihlgrenztemperatur. Ohne Befeuchtungskolonne kommt es zu einem deutlichen Tempera-
turunterschied zwischen Gasein- und -austritt des Absorbers. Die Messgenauigkeit im Absor-
ber kann bei vollstindig geséttigter Luft deutlich verbessert werden /81/. Um unter konstanten
Bedingungen zu arbeiten, wurde die angesaugte Umgebungsluft zunichst in einer Gegen-
strom-Fiillkorperkolonne mit Wasser vollstindig gesittigt. Aus dem h-x-Diagramm ergibt
sich bei einer Eintrittstemperatur von 20°C und einer Luftfeuchte von 0,6 eine Kiihlgrenztem-
peratur von 15°C.

Fiir die hydrodynamischen Untersuchungen am Strahlwéscher wurde auf die Luftbefeuchtung
verzichtet, da der Druckverlust der Fiillkérperkolonne die erreichbare Pressung des Strahlwé-

schers reduziert.
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5.3 Messtechnik

Zur Bestimmung des Absorptionsgrades und der Beschreibung des Druckgewinns im Strahl-
wischer werden folgende Messgréf3en benétigt: die Sauergaskonzentration am Ein- und Aus-
tritt des Strahlwéschers, der Massenstrom von Gas und Fliissigkeit und deren Temperaturen,
Druck entlang des Strahlwéschers und die relative Luftfeuchte des Gasstromes. Alle Mess-

groflen wurden mit dem Messwerterfassungssystem IMC p-Musycs erfasst und gespeichert.

5.3.1 Temperatur und Luftfeuchtigkeit

Zur Temperaturmessung wurden NiCrNi-Thermoelmente mit einer Messgenauigkeit von 0,1
K verwendet. Es wurden die Temperaturen der Gasphase in der Zu- und Abluft des Strahlwé-
schers, die Temperatur des Waschmittels am Diisenzulauf und die Umgebungstemperatur

gemessen. Die relative Luftfeuchte der Zuluft wurde mit einem kapazitiven Sensor bestimmt.

5.3.2 Differenzdruck

Die Differenzdruckmessungen wurden mit Pridzisionsdruckmessumformer der Firma Setra
durchgefiihrt. Das Messprinzip beruht auf dem kapazitiven Verfahren. Der Sensor besteht aus
einer Scheibe mit einer Metallbeschichtung, die den Messkondensator bildet. Durch Druck-
einwirkung verdndert sich aufgrund der elastischen Durchbiegung der Membran die Kapazi-
tit. Der Messbereich einer Druckmessdose betriagt +/- 1,9kPa mit einer Messgenauigkeit von
0,064% FS (Full Scale). Es wurden 5 Druckmessdosen verwendet, um simultane Messungen
zu ermOglichen. Zwischen der Messleitung und den Probenahmestutzen wurden mit Silicagel

gefiillte Ubergangsstiicke eingesetzt, um die Drucksensoren vor Feuchtigkeit zu schiitzen.

5.3.3 Durchfluss der Waschfliissigkeit

Der Fliissigkeitsvolumenstrom wurde mit einem magnetisch-induktiven Durchflussmesser
bestimmt. Das Messprinzip beruht auf der Induktion einer Spannung in einem Leiter (Medi-
um), wenn dieser sich in einem Magnetfeld bewegt. Die gemessene Spannung ist proportional
zur Stirke des Magnetfeldes und der Stromungsgeschwindigkeit. Die Fliissigkeit muss eine
Mindestleitfdhigkeit haben, ansonsten ist dieses Messprinzips weitestgehend unabhéngig von
den Fliissigkeitseigenschaften. Es stand ein Gerét der Firma ABB DN32 zur Verfiigung. Zah-
ler dieser Bauart zeichnen sich durch eine sehr grole Messdynamik von 1:300 und einer
Messgenauigkeit von <0,25% aus. Der Diisenvordruck wurde tiber ein Monometer erfasst.

Es wurden zwei Diisen unterschiedlicher Grof3e der Firma Korting AG untersucht. Die cha-
rakteristischen Parameter sowie die untersuchten Fliissigkeitsvolumenstrome sind Tabelle 5.1

zu entnehmen.
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Tab. 5.1 Parameter der verwendeten Diisen

6,8mm Diise 10mm Diise
Diisenaustrittsdurchmesser 6,8mm 10mm
Maximaler Volumenstrom 3,4m3/h 7,2m3/h
Austrittsgeschwindigkeit 26m/s 25,5m/s
Untersuchte Volumenstrome | 3,5/3,0/2,5/2,0m3h | 7,2/5,0 m*h

5.3.4 Flissigkeitszusammensetzung

Zur Ermittlung der Hydroxid- und der Carbonatkonzentration wurden 100ml Losung dem
Waschmittel entnommen. Die Probenahme erfolgte unter Gasausschluss, um eine Reaktion
mit dem Kohlendioxid der Luft nach der Probenahme zu vermeiden. Die Konzentrationen
wurden mittels Titration bestimmt. Zur Verdiinnung wurde ausgekochtes destilliertes Wasser
verwendet, da dieses kein Kohlendioxid mehr enthilt.

Die Carbonatkonzentration neben einer Lauge wird nach der Methode von Warder bestimmt
/63/. Zunéchst wird die Losung gegen Phenolphtalein mit einer Séure titriert. Am Umschlags-
punkt hat man die freie Natronlauge und die Hélfte des Carbonats erfasst. Zur Titration des
Hydrogencarbonates wird als Indikator Methylorange zugesetzt und erneut mit der Sdure bis

zum Umschlagpunkt tiriert.

NaOH + HCl &= NaCl + H,0 R.6

Na,CO; + HCl == NaHCO, + NaCl R.7

5.3.5 Gasgeschwindigkeit

Die Gasgeschwindigkeit wurde im Ansaugrohr der Gaszufithrung mit einem Fliigelradane-
mometer der Firma AMR Typ S120 mit einem Messbereich von 0-20m/s (+/-1%) gemessen.
Das Frequenzsignal wurde mit einem Frequenz-Spannungs-Wandler umgewandelt. Um ein
gleichmafBiges Stromungsprofil an der Messstelle zu gewéhrleisten, wurde vor dem Mess-
punkt eine gerade Beruhigungsstrecke von 15 x Rohrdurchmesser und nach der Messstelle
von 5 x Rohrdurchmesser eingehalten. Die Einstellung einer konstanten Gasgeschwindigkeit

ist aufgrund der Schwankungen im Gasstrom nur mit einer Genauigkeit von +/-5% mdglich.

5.3.6 Gasanalyse
Fiir die Bestimmung der Konzentration von Kohlendioxid wurde ein Infrarot Gasanalysator
der Firma Infralyt Typ 40e verwendet. Die Messung erfolgt im Gasein- und Austritt des

Strahlwischers. Uber die vorhandenen Probenahmestutzen sollte mit Sonden die Gaskonzent-
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ration im Strahlwéscherrohr bestimmt werden, um so ein axiales Konzentrationsprofil aufzu-
nehmen.

Die Detektoren des Gasanalysators nutzen die Eigenschaft mehratomiger, nicht-elementarer
Gase die Strahlung im infraroten Spektralbereich zu absorbieren. Durch vorgeschaltete Inter-
ferenzfilter werden die Sensoren selektiv empfindlich fiir bestimmte Wellenldngen. Der expo-
nentielle Zusammenhang zwischen absorbierter Strahlung und der Konzentration wird durch
das Lambert-Beersche Gesetz beschrieben. Durch eine interne Linearisierung kann die Kon-
zentration direkt erfasst werden. Die Infrarotdetektoren werden von einem Mikrorechner ge-
steuert. Der Analysator besteht aus 3 Infrarot-Messkanilen, die fiir unterschiedliche Gase ka-
libriert sind, und einem Referenzkanal. Daher muss die Sauergaskonzentration in Zu- und
Abluft nacheinander gemessen werden. Die Messunsicherheit des Gerites liegt bei einem

Messbereich von 0-2 vol% CO, bei weniger als 2% der Messspanne.

5.3.7 Partikelmesstechnik

Ziel der Partikelmesstechnik ist die Erfassung von Daten fiir die Modellierung des Strahlwé-
schers. Wichtige Parameter sind die Tropfengeschwindigkeit und das Tropfenspektrum. Fiir
eine berithrungsfreie Messung bieten sich die Laser-Doppler-Anemometrie (LDA) und die
Phasen-Doppler-Anemometrie (PDA) an. Die Laser-Doppler-Anemometrie ist eine in der
Stromungsmesstechnik seit langer Zeit etablierte optische Messmethode, mit der riickwir-
kungsfrei Geschwindigkeiten ermittelt werden konnen. Zur Charakterisierung einer Zweipha-
senstromung ist neben den Geschwindigkeiten von dispergierter und kontinuierlicher Phase
auch die GroBe der Partikel entscheidend. Mit Hilfe der Phasen-Doppler-Anemometrie
(PDA), einer Erweiterung des LDA-Prinzips /20/, kann neben der Tropfengeschwindigkeit
auch die TropfengroBle als zusétzliche Grofle ermittelt werden. Diese Technik findet deshalb
fiir die simultane Messung in Zweiphasenstromungen breite Anwendung /60/, /10/, /62/. Vor-
raussetzung ist, dass die Brechungsindices der kontinuierlichen und der dispersen Phase nahe-
zu identisch sein miissen. Wie bei allen auf der Partikelgrofle basierenden Verfahren, muss ein
ausreichend groBer Abstand zwischen den einzelnen Partikeln gewiéhrleistet sein /62/. Da die
zu messenden Partikel kugelformig sein miissen, ist eine Messung nur im Spraybereich mog-
lich. Der Tropfenbildungsprozess (s. Kap. 3.1) kann experimentell nicht erfasst werden.

Das Messprinzip der laseroptischen Verfahren beruht auf der Lichtstreuung durch die Partikel
und der Frequenzverschiebung des gestreuten Lichtes gegeniiber dem einfallenden Licht
durch den Dopplereffekt. Ein kohdrenter monochromatischer Laserstrahl der Wellenldnge A
wird durch einen Strahlteiler in zwei Teilstrahlen gleicher Intensitit aufgeteilt. Die Teilstrah-
len werden mittels einer Konvex- oder Bikonvexlinse unter dem Winkel 2y zum Schnitt ge-
bracht, s. Bild 5.2. Im Uberlagerungsbereich bildet sich ein dquidistantes Interferenzstreifen-
muster aus. Dieses bildet die Messebene, s. Bild 5.3 /70/.
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Sendeoptik /

g

Bild 5.3 Messebene Phasen-Doppler-Anemometrie

Der Abstand zwischen den Interferenzebenen Az berechnet sich nach GIL.(5.1).

A
2 -sin(y)
mit der Wellenldnge A und dem halben Strahlschnittwinkel

Bewegt sich ein kugelformiges Teilchen durch das Messvolumen, so wird das Licht durch das

Partikel mit periodischen Intensititsschwankungen gebrochen. Diese Intensitdtsdnderung wird

von der Empfangsoptik erfasst und in ein analoges Signal umgewandelt. Die Empfangsoptik

besteht aus zwei Photodetektoren, die unter dem Winkel 2 o das Messvolumen beobachten.

Die Frequenz des Signals ist die Dopplerfrequenz fp. Diese ist proportional zu den pro Zeit-

einheit durchquerten Interferenzebenen, das heiflt, es wird die Geschwindigkeitskomponente
v, der Partikel aufgezeichnet, die senkrecht durch die Interferenzstreifenebene lauft, Gl. (3.5).
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Um interne Reflexionen zu vermeiden, muss iiberwiegend ein Streulicht erster Ordnung er-
zeugt werden. Deshalb wird die Empfangsoptik um den so genannten Off-Axis-Winkel @o
versetzt, dieser liegt fiir das System Wasser/Luft bei 30° /70/.

Durch die Beobachtung des Signals mit zwei Detektoren lisst sich aus der Phasendifferenz,
der zeitlichen Verschiebung des Signals, die Grof3e der Partikel bestimmen.

Die Messungen am Phasen-Doppler-Anemometer wurden an einem Technikumsquench
DN300 an der BTU Cottbus durchgefiihrt. Die Anlage dient zur Untersuchung des
Quenchprozesses von Rauchgasen. Der Quench ist vom prinzipiellen Aufbau mit dem Strahl-
wischer identisch. Es konnen alle fiir den Strahlwidscher relevanten Prozessgrofen geregelt

und ausgewertet werden, s. Tab. 5.2.

Tab. 5.2 Parameter Technikumsquench BTU-Cottbus, Roth /30/

Messstelle Erfassung
Gastemperaturen Quenchein/-austritt online, 10s-Takt
Gasvolumenstrom Quenscheintritt online, 10s-Takt
Flissigkeitstemperatur Diise, Vorratstank online, 10s-Takt
Fliissigkeitsvolumenstrom | Hauptdiise online, 10s-Takt
Umgebungszustand Raumtemperatur online, 10s-Takt

Rel. Feuchte Umgebungsdruck
Driicke Druckverlust gasseitg online, 10s-Takt

Diisenvordruck

Im Quenchrohr wurde mit einem Phasen-Doppler-Anemometer der Firma Polytec

/Aerometrics (s. Tab. 5.3) das Tropfenspektrum untersucht.

Tab. 5.3 Kenndaten Phasen-Doppler-Anemometer

1D-Gerdt Fa. Polytec/Aerometrics
PartikelgroBenbereich 0,5um — 1133 um
Partikelgeschwindigkeit +/-630m/s
Wellenldnge 514,4nm
Leistung 120mW
Dynamikbereich 1:50

Mit der PDA-Technik sind nur punktuelle Messungen moglich. Fiir die Aufnahme von Profi-
len muss das Messvolumen verfahren werden. Mit Hilfe eines Travasiergestells konnen die
vertikalen und horizontalen Positionen (Y und Z) angefahren werden. Uber einen Drehkranz
kann die radiale Position (X) eingestellt werden. Sende- und Empfangsoptik sind an der glei-
chen Aufhdngung befestigt, so dass sie gemeinsam verfahren werden, s. Bild 5.4. Das Trava-

siergestell ist vom eigentlichen Strahlwidscher getrennt, so dass Schwingungen nicht iibertra-
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gen werden konnen. Das Rohr des Technikumsquench hat einen Durchmesser von 300mm
und ist aus PP gefertigt. Ziel der PDA Messungen ist die Messung der Tropfengrofenvertei-
lung in Abhéngigkeit vom Diisentyp und dem Diisenvordruck Es wurde daher mit den Diisen,
wie sie auch in der Strahlgaswaschanlage DN150 zum Einsatz kamen, gearbeitet. Die Wand-
einfliisse sollten nicht untersucht werden. Da unter sonst gleichen Versuchsbedingungen ge-
arbeitet wurde, sind die Ergebnisse auf die Strahlgaswaschanlage DN 150 iibertragbar.

Eine Messung durch die Rohrwand wiirde die Laserstrahlen brechen und zu einer Verfil-
schung oder Abschwichung des Signals flihren. Die Messung erfolgt daher durch Stutzen, die
mit planen Acrylglasscheiben verschlossen sind. Dies gilt sowohl fiir die Laserstrahlen der
Sendeeinheit als auch fiir die Empfangsoptik. Ein Wandfilm kann aufgrund der konstruktiven
Anordnung der Messstutzen an den planen Acrylglasscheiben nicht entstehen. Einzelne Was-
sertropfen verfalschen die Messung nicht, aber sie schwichen das Signal und fiihren daher zu

einer geringen Signalrate. Daher wurden die Scheiben vor den einzelnen Messungen trocken

gewischt.
Laser Messebene
&7
|
lz
Traversierung [ )
™ Strahlwascher
A //
—‘ X
ll 1 1 |I _—~Zahnkranz
S — — — m—
[ | PDA-Geriist
e
Vorratstank
o
//

Bild 5.4 Skizze Versuchsaufbau des Technikumsquenches, /30/
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In einer Ebene wurden die Tropfenverteilungen an neun verschiedenen Positionen gemessen,
s. Bild 5.5. In einem Messzyklus wurden jeweils nur 3 Messpunkte angefahren und anschlie-
Bend die Messeinheit um 90° gedreht. Mit der Sende- und Empfangsoptik muss auch der
Messschuss um 90° gedreht werden, damit die Messung immer durch die planen Scheiben
erfolgt. Bei einer Messung iiber die gesamte Achse wiirde bei Messungen iiber den Strahlmit-
telpunkt hinaus das Signal zu stark abgeschwicht werden. Alle Messpunkte wurden doppelt
bestimmt, der Mittelpunkt damit achtfach.

A A
Y |30 Y |75
15 35
X X
0 > 0 >
-30 -15 15 30 -75 -35 35 75
-15 -35
230 -75

Bild 5.5 a) Messpunkte in der Ebene z= 0,19m b) Messpunkte in den Ebenen z=0,21m-
0,59m

Im diisennahen Bereich z=0,19m wurde das radiale Profil in den Messpunkten nach Bild 5.5a
bestimmt. Um den Tropfenzerfall oder die Koaleszenz in Abhingigkeit vom Diisenabstand
experimentell zu erfassen, wurden radiale Profile in den Hohen z= 0,21m; 0,29m; 0,35m;
0,43m; 0,51m und 0,59m von der Diise gemessen. Fiir die jeweiligen Hohen wurde ein radia-
les Profil entsprechend Bild 5.5b gemessen, da mit zunehmendem Abstand von den Diisen (z)
eine Aufweitung des Strahles zu erwarten ist und damit die Tropfengréfe iiber die gesamte
Strahlwischerbreite bestimmt werden kann.

Neben der TropfengréBenverteilung und der Tropfengeschwindigkeit ist die Verteilung der
fliissigen Phase ein interessanter Parameter fiir die Verifizierung des Modells. Fiir komplexe
mehrphasige Stromungen kann die rdumliche Verteilung der einzelnen Phasen mit der Ront-
gentomographie bestimmt werden. Sie basiert auf der Durchstrahlung des Objektes mit einer
kurzwelligen elektromagnetischen Strahlung. Durch Rotation um das Messobjekt ergibt sich
ein tomographisches Bild. Die Stromung muss iiber die Messzeit konstant sein. Das Verfah-
ren wurde aufgrund des zusétzlichen hohen experimentellen Aufwandes fiir die Verifizierung

nicht herangezogen.
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6 Ergebnisse und Diskussion
6.1  Validierung der Gleichgewichtsberechnung und der Reaktionskinetik

Durch die Validierung der Gleichgewichtsberechnung und der Reaktionskinetik sollen die in
Kap. 4.1.4 und 4.2.3 getroffenen Annahmen zur Vereinfachung der Berechnung des Stoff-
iibergangs iiberpriift werden.

Die Gleichgewichte der Reaktionen R3 und R4 (s. Kap. 4.1) stellen sich in wissrigen Losun-
gen instantat ein und konnen daher ausschlieBlich durch ihre Gleichgewichtskonstante be-
schrieben werden. Die Gleichgewichtkonzentration der Reaktion R2 und damit auch die Brut-
toreaktion R1 stellt sich nicht sofort ein, sie muss daher durch eine Kinetik fiir die Hin- und
Riickreaktion modelliert werden. Die Reaktion R1 kann als elementare Reaktion betrachtet

werden.

CO,(aq)+20H —=CO0; +H,0 R1

Aus den thermodynamischen Standarddaten (s.4.1.1) ergibt sich die Gleichgewichtskonstante
fiir die Reaktion R1 (s. Bild 6.1).

: : Ka(T) Geéamtreakﬁon I
1E12 4 - .............. ............. B S s
<
x . N . . N .
1E11 4------ i .............. i .............. i ............. % ............ é .............. i ..............
1E10 o~ -------------- ------------- ............. .............. ..............

Y T U T U T U T U T Y 1
270 280 290 300 310 320 330
Temperatur [K]

Bild 6.1 Gleichgewichtskonstante der Bruttoreaktion R1

Das Gleichgewicht liegt deutlich auf der Produktseite, das heif3it, gelostes CO, ist praktisch

nicht vorhanden. Da aulerdem die Stirke der Wechselwirkungen zwischen neutralen Spezies
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und Ionen geringer ist als zwischen Ionen, wird der Aktivitdtskoeffizienten der Spezies CO;
(aq) zu eins gesetzt.

Der Aktivititskoeffizient der Spezies CO;" ist bei unendlicher Verdiinnung eins und sinkt mit

zunehmender lonenstirke (s. Bild 6.2). Die lonenstirke hat einen wesentlichen Einfluss auf
den Aktivitédtskoeffizienten.

1,0 H

Aktivitat [-]

0,0 1

. , . , .
0,00 0,02 0,04 0,06 0,08 0,10
lonenstarke [-]

Bild 6.2 Aktivitditskoeffizienten der Spezies C 032_ und OH- bei 20°C in Abhdngigkeit von der

lonenstdirke

Das einwertige Hydroxyd-Ion hat einen deutlich héheren Aktivititskoeffizienten als das zwei-
wertige Carbonat-lon. Bei sehr niedriger Konzentration sind die Molekiilabstinde hoch, in
diesem Bereich dominieren die langreichenden Coulombschen Anziehungskréfte zwischen
Kationen und Anionen, die zu einer Verbesserung der Loslichkeit und somit zu einer Abnah-
me der Aktivitdtskoeffizienten fiihren. Bei einer Gesamtmolalitit von my >5 [mol/kg] bei
298K steigen die Aktivititskoeffizienten auf Werte, die deutlich iiber eins liegen /45/. Dieser
Effekt kann unter den vorliegenden Versuchsbedingungen nicht eintreten.

Das Gleichgewicht des Reaktionssystems hiangt vom pH-Wert der Losung ab, s. Bild 6.3. Nur
im sauren Milieu (pH<7) liegt physikalisch gelostes Kohlendioxid vor. Bei steigenden pH-
Wert (>pH 9) sinkt die Hydrogencarbonatkonzentration und die Carbonatkonzentration steigt
an. Bei einem pH-Wert von 10,3 liegen beide lonen in gleicher Menge vor. Ab einem pH-
Wert von 13 (Hydroxidkonzentration >0,1mol/l) liegt praktisch nur Carbonat vor. Das

Hydrogencarbonat ist instabil in diesem Bereich und reagiert sofort zu Carbonat /19/, /57/.
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Stoffmengenanteil insgesamt
geldster Kohlenstoff x__, (aq) [-]

Bild 6.3 Abhdngigkeit des Gleichgewichts vom pH-Wert nach Luckas und Krissmann /45/

Die Kinetik der Hinreaktion der Reaktion R1 ist zweiter Ordnung. Da im vorliegenden Stoff-
system das Hydroxidion im Uberschuss vorhanden ist, kann die Konzentration wihrend der
Reaktion als konstant angenommen werden. Geht man des Weiteren von einer konstanten
Temperatur in der Fliissigkeitsgrenzschicht aus, geht der kinetische Ansatz fiir die Geschwin-
digkeit der chemischen Reaktion zweiter Ordnung in eine Reaktion pseudo-erster Ordnung
iiber und die Reaktionsgeschwindigkeit in der Grenzschicht ist allein eine Funktion der CO,-
Konzentration, s. GI. (6.1).

F=k-Ccon (6.1)
Weimer /81/ hat in seinen Untersuchungen die Zuldssigkeit dieser Annahmen fiir das vorlie-
gende Reaktionssystem bestitigt.
Die Kinetik der Hinreaktion kann durch einen Ansatz von Pinsent et al. /57/, der von Astarita

/2/ bestétigt wurde, beschrieben werden, s. Gl. (6.2).

1g(k)=13,635—&T95+0,081x (6.2)

1
I, :Ezzfxi (6.3)
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Die Reaktionskinetik gilt fiir den Temperaturbereich von 0-110°C und 1,<0,05. Die Ilo-
nenstédrke I hat erst bei hoher konzentrierten Losungen einen signifikanten Einfluss.

Alternativ findet man in der Literatur den Ansatz von Pohorecki et al. /59/. Dieser berticksich-
tigt ebenfalls die lonenstirke I, und gilt fiir T =18°C-41°C und 1x<0,5.

2382

lg(k,0OH )=11,895- +0,2217,-0,016 17> (6.4)

6,0

5,0 Pinsent

4,5

Ig k

40 - Pohorecki

3,5 1

3.0 T T T " 1T 1T T T T T T+ 1
10 20 30 40 50 60 70 80 90

Temperatur [°C]

Bild 6.4 Reaktionskinetik

Die Berechnung der chemischen Absorption erfolgte nach dem Ansatz von Pohorecki /59/, da
dieser fiir eine hohere Ionenstérke anwendbar ist.

Auf Grund der Lage des Gleichgewichtes (s. Bild 6.1) und der Reaktionskonstanten fiir die
Hinreaktion (s. Bild 6.4) folgt, dass die Riickreaktion der elementaren Reaktion R1 vernach-
lassigt werden kann, wodurch sie mit einer irreversiblen Reaktion vergleichbar wird. Das vor-
liegende Stoffsystem lédsst sich daher mit den zuldssigen Vereinfachungen durch eine irrever-
sible Reaktion pseudo-erster Ordnung beschreiben, so dass die Annahmen aus Kap. 4.1.4 gel-

ten. Als nichtfliichtige Komponenten miissen daher nur das Hydroxidion OH™ und das Carbo-
nation CO%’ betrachtet werden. Zur Berechnung des Gleichgewichtspartialdrucks muss das

Gesamtphasengleichgewicht beriicksichtigt werden. Mit dem Henry-Gesetz und dem chemi-
schen Phasengleichgewicht ergibt sich fiir den Gleichgewichtspartialdruck des Kohlendioxi-
des GL. (6.5) .

Pco,=——— (6.5)
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Die Aktivitat der Komponente Wasser wird eins gesetzt. Die Molalitiat der Losung in Reakti-
onsgleichung R1 berechnet sich nach GI. (6.6).

Ciot =Cop + 2CCO§. (6.6)

50
40

30 _— 45°C
—20°C

20

P o [bar]

10

I T I T I T T T I T I T I T T 1
0,000 0,006 0,010 0,015 0,020 0,025 0,030 0,035
X co2 -]

Bild 6.5 Partialdruck CO; iiber einer Imolaren NaOH-Lésung (pH 14)

Das absorbierte CO; (xco2) in Bild 6.5 liegt fiir den betrachteten pH-Bereich ausschlieBlich
als CO3~ vor. Die Konzentration des absorbierten Kohlendioxids ist nahezu unabhéngig von

seinem Partialdruck. Erst nach Erreichen der chemischen Absorptionskapazitit wird das
Waschmittel entsprechend der physikalischen Absorption beladen.
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6.2  Ergebnisse Literaturansatz

Fiir die Berechnung der Pressung im Strahlwéscher nach dem Ansatz von Fliigel /25/ muss
der Wirkungsgrad (s. Gl. (6.8)) geschétzt werden, s. Kap. 3.2.1. Fiir die 6,8mm Diise mit ei-
nem Flissigkeitsvolumenstrom von 3,5m*h wurde die Pressung fiir einen Gasgeschwindig-
keitsbereich von 1m/s-13m/s fiir die Wirkungsgrade n=15%, 20% und 25% berechnet. In Bild
6.6 sind die berechneten Werte und die experimentellen Ergebnissen in einer normierten Dar-

stellung (p/pmax) gegeniibergestellt.
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Bild 6.6 Vergleich Ansatz nach Fliigel /25// experimentelle Ergebnisse

Die Ergebnisse zeigen, dass der Wirkungsgrad von der Gasgeschwindigkeit abhéngt. Eine
Beschreibung der Pressung nach dem Ansatz von Fliigel /25/ mit einem geschétzten mittleren
Wirkungsgrad liefert keine zufrieden stellenden Ergebnisse. Die Berechnung der Pressung
nach Gl. (3.9) ist nur fiir eine definierte Hohe unter Kenntnis des entsprechenden Wirkungs-
grades moglich.

6.3  Ergebnisse Eindimensionales Modell

Das Eindimensionale Modell ist ein eindimensionaler differentieller Ansatz zur Abschitzung
der Pressung im Strahlwéscher. Grundlage ist der Ansatz von Schacht /66/, der die Pressung

in Abhingigkeit vom Gasvolumenstrom fiir eine definierte Hohe beschreibt.



6. Ergebnisse und Diskussion 77

'
700 -
600
— ' .
= 500 00 *
Q . ,}:Q"‘
= ] 0 L 4 Ty x
= LR 3 S A
S 400 0 ‘ 2 2 ’
$ * ’ -
o : pec Fehlerbereich
Q- 300 . . T +-10%
T . SR
°©
o
S 200 -
100
0 — 17—
0 100 200 300 400 500 600 700

Experiment Pressung [Pa]

Bild 6.7 Vergleich Experiment / Modell mit konstanter Tropfendichte

Das Modell von Schacht /66/ mit der Annahme einer konstanten Tropfendichte ist fiir die Be-
trachtung der Pressung iiber der Hohe im Strahlwischer nicht mehr zul4ssig. Uber die gesam-
te Hohe des Strahlwidschers (z= 0,46m - 2,00m) liefert dieser Modellansatz unzureichende
Ergebnisse, s. Bild 6.7.

Die Tropfendichte kann iiber die Hohe nicht als konstant angenommen werden. Entsprechend
dem Spriihwinkel bildet sich ein Wandfilm aus. Das heifit, die Tropfendichte nimmt in axialer
Richtung ab. Bei Gasgeschwindigkeiten von iiber 8-10 m/s kann auf Grund von Turbulenzen
dieser wieder abgerissen werden. Durch die Wechselwirkung mit der Gasphase werden die
Tropfen abgebremst, dies fiihrt zu einer Erh6hung der Tropfendichte in axialer Richtung.

Fiir den eindimensionalen differentiellen Ansatz wurde die Tropfenanzahl durch Anpassung
an die experimentellen Daten bestimmt. Mittels Regressionsanalyse wurde ein nichtlinearer
Ansatz zur Beschreibung der Tropfenanzahl pro Volumen (¢) ermittelt, s. GL.(6.7). Das Be-
stimmtheitsmal3 der Regression betrdgt 0,986.

p=a+a, - In(z2)+a;-z-v,+a,-v, (6.7)
fir z>0
mit den Konstanten:
ar=+9,1709- 10’
a;=+9,0015-10’
as=-4,0917-10°
as=+5,3833-10°
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Die Fehler fiir die Hohe z=0,46m, die einem Druck p<100Pa entspricht, liegen deutlich iiber
10%, s. Bild 6.8. Im oberen Bereich des Strahlwischers (z<0,5m) fiihrt die Modellierung mit
dem eindimensionalen Ansatz zu Fehlern, da der Strahl sich hier noch aufweitet und nicht
gleichméBig tiber den Querschnitt verteilt ist. Die Annahme eines konstanten Tropfendurch-
messer flihrt in diesem Bereich ebenso zu Ungenauigkeiten, da das Tropfenspektrum fiir

z<0,4m nicht konstant ist, wie in Kap. 6.4 gezeigt.
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Bild 6.8 Vergleich Experiment/Modell mit angepasster Tropfenzahl

Bild 6.9 zeigt die experimentellen Ergebnisse der Pressung und die Ergebnisse der Modellie-
rung mit dem eindimensionalen differentiellen Ansatz. Es ist die Pressung iiber der Gasge-
schwindigkeit fiir acht verschiedene Hohen z dargestellt. Durch die Anpassung der Tropfen-
zahl konnte mit der verwendeten Korrelation (s. Gl. (6.7)) eine gute Ubereinstimmung zwi-
schen Modell und experimentellen Werten erreicht werden /44/. Die Pressung in Abhdngig-
keit vom Gasvolumenstrom verhélt sich nahezu linear. Mit zunehmender Strahlwischerldnge
sinkt die Zunahme des Druckgewinns. Dies folgt aus der Abnahme der Geschwindigkeitsdif-
ferenz zwischen Tropfen und Gas mit der Hohe und damit dem treibenden Gefidlle zwischen
den beiden Phasen. Des Weiteren nimmt die Anzahl der Tropfen durch die Ausbildung des
Wandfilmes ab.
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Bild 6.9 Pressung in Abhdngigkeit von der Gasgeschwindigkeit und der Léinge (z) bezogen auf
den Ansaugdruck

Das eindimensionale differentielle Modell ermdglicht, wie schon in /66/ gezeigt, eine einfache
Abschdtzung des hydrodynamischen Verhaltens von Strahlwischern. Die Einfiihrung der
Tropfenzahl als abhidngige Variable von der Hohe und der Gasgeschwindigkeit bildet eine
sinnvolle Erweiterung. Die Pressung ldsst sich so auch in Abhdngigkeit von der Hohe be-
schreiben. Die Parameter des Korrelationsansatzes miissen allerdings experimentell bestimmt
werden. Da sich erst stabile Verhéltnisse im Strahlwéscher einstellen miissen, kann das Mo-
dell nicht fiir den diisennahen Bereich angewendet werden und gilt deshalb im untersuchten

Strahlwéscher ab einer Hohe z von 0,5m (< L/4).

6.4  Tropfenspektrum

Die Anzahl der Tropfen und ihre Grof3e bestimmen die im Strahlwéscher zur Verfligung ste-
hende Stoffaustauschflache und die Schleppwirkung auf das Gas. Die Tropfengrof3e ist somit
ein wesentlicher Parameter fiir die chemische Absorption als auch fiir die Hydrodynamik im
Strahlwiéscher.

Die Untersuchungen der Diisen am Technikumsquench haben gezeigt, dass die am Strahlwa-
scher eingesetzten Diisen Tropfen mit einem Durchmesser von bis zu 1000um verspriihen.

Der Bereich wurde in 40 dquidistante Tropfenklassen von 25um-1000um diskretisiert.
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Bild 6.10 zeigt die TropfengroBenverteilung der 6,8mm Diise {iber den Querschnitt entspre-
chend der Versuchsbedingungen Kap.5.3.7. Dralldruckdiisen kénnen durch Thre Geometrie
und den Stromungsverhéltnisse im Gas eine spezifische Verteilung bestimmter Tropfengré3en
iiber den Querschnitt erzeugen /56/. So konnen gro3e Tropfen durch ihren hohen Impuls und
der Drallerzeugung in der Diise verstirkt in den dufleren Bereich eines Spriihstrahls getragen
werden. In dem untersuchten radialen Profil sind das die Bereiche -30 und 30 auf der x und y
Achse. Ein solcher Effekt kann bei der hier eingesetzten Diise nicht festgestellt werden. Es ist
keine spezifische Verteilung bestimmter Tropfengréfen iiber den Querschnitt zu erkennen.
Die Bereiche -30 und 30 auf der x und y Achse befinden sich bei einer Hohe von z=0,19m am
Rand des Strahles. Da der Strahl nicht absolut mittig ist, wurde an der Position y=30 bereits
aulerhalb des Strahles gemessen. Dieser Bereich in unmittelbarer Ndhe des Strahles ist durch
einen hoheren Anteil kleiner Tropfen und eine sehr geringen Tropfenrate gekennzeichnet
(Nebelgebiet).

Die einheitliche TropfengroBenverteilung tiber den Querschnitt konnte auch fiir geringere

Fliissigkeitsvolumenstrome und fiir die 10mm Diise festgestellt werden.
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Bild 6.10 Tropfenverteilung tiber den Querschnitt der 6,8mm Diise bei z=0,19m

In Bild 6.11 und
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Bild 6.12 sind die axialen Profile der Tropfenverteilung der 6,8mm und der 10mm Diise mit
ihren maximalen Fliissigkeitsvolumenstromen (3,5m*/h und 7,2m?h) dargestellt. Die Trop-
fenspektren fiir die Hohen z stellen jeweils die Mittelwerte iiber den Querschnitt auf dieser
Hohe dar. Die verwendeten Diisen haben die gleiche Diisengeometrie. Sie unterscheiden sich

nur durch die GroB3e der Diisenaustrittsdffnung und erzeugen daher eine dhnliche Tropfengro-

Benverteilung.
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Bild 6.11 Axiales Profil Tropfenverteilung 6,8mm Diise bei Vl =3,5m%h
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Bild 6.12 Axiales Profil Tropfenverteilung 10mm Diise bei VZ =7,1m%h
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Die axialen Profile der Tropfenverteilung der 6,8mm Diise (s. Bild 6.11 ) und der 10mm Diise
(s.

Bild 6.12) zeigen eine Abnahme der kleinen Tropfengréfen (<100pum) mit der Hohe z. Im
diisennahen Bereich ist die Tropfendichte sehr hoch. AuBlerdem sind hier turbulente Gasstro-
mungen zu erwarten, da im diisennahen Bereich die hochste Differenzgeschwindigkeit zwi-
schen Tropfen und Gas herrscht. Hier kommt es zur Koaleszenz der kleinen Tropfen. Mit zu-
nehmender Hohe z weitet sich der Strahl auf, so dass die Tropfendichte abnimmt. Die Gas-
strobmung stabilisiert sich. Ab einer Hohe von z=0,43 (zverdndert sich das Tropfenspektrum
nicht mehr signifikant. Fiir die folgenden Simulationen wurde das Tropfenspektrum bei
7z=0,59 verwendet. Es kann davon ausgegangen werden, dass es nur noch vereinzelt zur Koa-
leszenz von Tropfen kommt. Daher kann in guter Ndherung die Koaleszenz bei der Modellie-
rung des Strahlwéschers mit der numerischen Simulation vernachlissigt werden. Beide Diisen
haben bei z=0,59 den hochsten Tropfenanteil um Bereich 250pum-400pum. Das Maximum ist
bei der 10mm Diise schwicher ausgeprdgt. Die 10 mm Diise hat dafiir einen hoheren Anteil
bei der TropfengroBe <50um und zwischen 550um und 700um.

Sollen alle 40 Tropfenklassen im rigorosen Modell beriicksichtigt werden, miissen die Glei-
chungssysteme fiir alle Tropfenklassen gelost werden. Dies fiihrt zu sehr langen Rechenzeiten
und Konvergenzproblemen. Um den Rechenaufwand in Grenzen zu halten und trotzdem noch
eine TropfengrofBenverteilung im Modell zu beriicksichtigen, wurden die Tropfenklassen fiir
die Modellierung in zehn dquidistante Tropfenklassen zusammengefasst.

Um den Einfluss von Parametern, wie zum Beispiel dem Sprithwinkel, zu untersuchen, wurde
der Sauterdurchmesser fiir die Berechung verwendet. Fiir die Hauptuntersuchungsgrofen, die
Pressung und die chemische Absorption, wurden Simulationen sowohl mit monodispersen
Tropfen, dem Sauterdurchmesser, als auch mit polydispersen Tropfen, dem Tropfenspektrum,
durchgefiihrt.

In Bild 6.13 sind der Sauterdurchmesser und der mittlere arithmetische Durchmesser der axia-
len TropfengroBenverteilungsprofile fiir die 6,8mm Diise (Bild 6.11) und die 10mm Diise (
Bild 6.12) dargestellt. Der Sauterdurchmesser wird vor allem durch grofle Tropfen geprégt, s.
Gl. (3.3). Die Tropfen mit einem Durchmesser zwischen 550pm und 700pm nehmen bei der
10mm Diise mit zunehmender Hohe z leicht ab. Hier kann es aufgrund der hohen Tropfenge-
schwindigkeiten zum Zerreilen von Tropfen kommen. Dies erklart die leichte Abnahme des
Sauterdurchmessers bei der 10mm Diise, s. Bild 6.13. Die kritische We-Zahl von 10 wird nur
unter diesen Bedingungen erreicht, so dass das ZerreiBen von Tropfen im rigorosen Modell
vernachldssigt werden kann.

Bei der 6,8mm Diise tritt im Wesentlichen nur die erwdhnte Koaleszenz der kleinen Tropfen
auf. Es kommt daher zu einer Abnahme der Tropfen <100 um und einer Zunahme der Trop-
fen mit einem Durchmesser zwischen 250pm und 400um mit der Hohe z. Dies beeinflusst
den Sauterdurchmesser nicht wesentlich. Der mittlere arithmetische Durchmesser wird von

groflen Tropfen nicht liberproportional beeinflusst, er ist daher nahezu konstant.
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Bild 6.13 Mittlere Durchmesser in Abhdngigkeit von der Hohe z fiir V/=3,5mh (6,8mmDiise)
und V;=7,2m3h (10mmDiise)

In Bild 6.14 ist die mittlere Tropfenverteilung iiber den Querschnitt fiir verschiedene Fliissig-
keitsvolumenstrome der 6,8mm Diise dargestellt. Der prinzipielle Verlauf des Tropfenspekt-
rums (s. Bild 6.10) findet sich auch bei geringen Fliissigkeitsvolumenstromen. Jedoch ver-
schiebt sich das Tropfenspektrum in Richtung groBerer Tropfen mit abnehmendem Fliissig-
keitsvolumenstrom. Das Plateau im Bereich 50um-300um nimmt zugunsten einer Zunahme
des Tropfenanteils im Bereich 650um ab. Durch einen hohen Fliissigkeitsvolumenstrom wird
die notige Energie fiir die Erzeugung kleiner Tropfen zur Verfiigung gestellt, s. Kap. 3.1. Der
Abweichung im Bereich der sehr kleinen Tropfen <50um ist keine Bedeutung beizumessen,
da die Messung bei z=0,19m durchgefiihrt wurde und es im weiteren Verlauf des Strahlwa-

schers zur Koaleszenz der Tropfen <50um kommt.
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Bild 6.14 Tropfenspektrum in Abhdngigkeit vom Fliissigkeitsvolumenstrom bei z=0,19m

Untersuchungen von Giisewell /30/ mit einer dhnlichen Diise an der gleichen Versuchsanlage
lassen keine signifikante Abhdngigkeit des Tropfendurchmessers vom Gasvolumenstrom er-

kennen.

6.5  Ergebnisse der rigorosen Simulation des Sprithwischers

Mit der rigorosen Simulation sollen die Stromungsverhéltnisse dreidimensional erfasst und
die chemische Absorption im Strahlwidscher berechnet werden. Die Abhingigkeit von den
EinflussgroBen soll durch Sensitivititsrechnungen untersucht werden. Gasgeschwindigkeit,
der Fliissigkeitsvolumenstrom und der Sprithwinkel sind beeinflussbare Parameter. Die Trop-
fengeschwindigkeit, die Wandabscheidung der Tropfen, der Absorptionsgrad und die Pres-
sung sind abhingige Parameter.

6.5.1 Tropfeninjektionsmodell

Das Tropfeninjektionsmodell soll die Verteilung der Tropfenstrominjektionen iiber die Dii-
senaustrittsfliche im Simulationsmodell beschreiben. Die Verteilung kann durch eine GauB-
verteilung beschrieben werden, s. Kap. 3.5.1. Einen Anhaltswert fiir die Wahl der Parameter
der Gauligleichung (GI. (3.50)) liefert das Standard -Vollkegelmodell von Fluent /24/. Die
Verteilung des Fluent Modells kann mit den Parametern 6=0,6 und A=0,4 beschrieben wer-

den. Fiir die Bestimmung der Injektionsverteilung der verwendeten Diise wurden die Parame-
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ter o und A der GauBverteilung entsprechend Bild 6.15 variiert und mit experimentellen Wer-
ten validiert. Die jeweilige Tropfenstromverteilung iiber den Querschnitt wurde mit dem rigo-
rosem Modell fiir die Hohe z=0,59m berechnet. Mit der Phasen-Doppler-Anemometrie konnte

die Haufigkeitsverteilung fiir die gleiche Hohe experimentell bestimmt werden, s. Kap. 5.3.7.
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Bild 6.15 Parameterstudie der Gaufiverteilung fiir die Tropfenstrominjektion

Es hat sich gezeigt, dass eine Injektionsverteilung mit den Gaullparametern =0,6 und A=0,3
die experimentellen Werte am besten beschreibt. Die Verteilung der Tropfeninjektionen iiber
den normierten Querschnitt der Diisenaustrittsfliache ist in Bild 6.16 dargestellt.

Die Anpassung mit den experimentellen Werten stellt eine Ndherung dar, da diese nur an
neun Stellen liber den Querschnitt bestimmt worden sind, s. Bild 5.5. Beide Diisen erzeugen

eine dhnliche Verteilung, so dass das gleiche Injektionsmodell verwendet worden ist.
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Bild 6.16 Verteilung der Tropfeninjektionen iiber die Diisenaustrittsfliche 0=0,6 A=0,3

6.5.2 Tropfengeschwindigkeit

Die Pressung im Strahlwéscher hiangt direkt von der Tropfengeschwindigkeit ab. Die Ge-
schwindigkeit ergibt sich aus dem Impuls der Tropfen und der Wechselwirkung mit der Gas-
phase. Es wurde daher die Tropfengeschwindigkeit in Abhéngigkeit von der Tropfengrofle fiir
verschiedene Hohen z und zwei Gasgeschwindigkeiten untersucht. In der hier untersuchten
6,8mm Diise mit einem maximalen Fliissigkeitsvolumenstrom von 3,5m?/h betrdgt die maxi-
male Austrittsgeschwindigkeit aus der Diise 26m/s. Die Tropfen werden durch die Wechsel-
wirkung mit der Gasphase abgebremst. Die Tropfengeschwindigkeit nimmt daher mit der
Hohe z ab. Kleine Tropfen werden auf Grund ihres geringen Impulses stirker abgebremst. Bei
einer Gasgeschwindigkeit von 11m/s (s. Bild 6.17) wird die kleinste Tropfenklasse (<50pm)
schon auf dem ersten Meter auf 16m/s abgebremst. Die groB3te Tropfenklasse wird am Strahl-

wischeraustritt z=2,0m nur auf eine Tropfengeschwindigkeit von 23,5m/s abgebremst.
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Bild 6.17 Tropfengeschwindigkeit in Abhdngigkeit von der Tropfengrdfie bei einer Gasge-
schwindigkeit von 11m/s (6,8mm Diise)

Bei einer Gasgeschwindigkeit von 3,5m/s ist dieser Effekt noch ausgeprégter, s. Bild 6.18.
Die grofite Tropfenklasse hat am Strahlwéscheraustritt eine Geschwindigkeit von 20m/s, die
kleinste Tropfenklasse nur noch von 6m/s. Im oberen Drittel des Strahlwéschers ist die Ab-

bremsung auf Grund des hohen Geschwindigkeitsgradienten am grofBten.
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Bild 6.18 Tropfengeschwindigkeit in Abhdngigkeit von der Tropfengrofse bei einer Gasge-
schwindigkeit von 3,5m/s (6,8mm Diise)
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Im rigorosen Modell wird die Gasgeschwindigkeit iiber einen Drucksprung im Gasaustritt
eingestellt. Dadurch kann es zu Verwirbelungen der kleinsten Tropfenklassen (50um) am
Strahlwiéscheraustritt kommen. Dies erkldrt die hohere Tropfengeschwindigkeit der 50pum

Tropfen gegeniiber 100um Tropfen.

6.5.3 Einfluss der Wandabscheidung

Die Wandabscheidung wird durch den Sprithwinkel, die Geschwindigkeit aller Tropfen und
deren Wechselwirkung mit der Gasphase bestimmt. Die Berechnung der Wandabscheidung
mit dem rigorosen Modell erfolgt mit polydispersen Tropfen, da eine Abhingigkeit vom Im-
puls der Tropfen zu erwarten ist.

Die Wandabscheidung der einzelnen Tropfenklassen in Abhédngigkeit von der Hohe ist exem-

plarisch fiir die 6,8mm Diise mit Vl =3,5m*h und v,=11,2 m/s in Bild 6.19 dargestellt. Die

relative Wandabscheidung ergibt sich aus dem Massenstrom der abgeschiedenen Tropfen
einer Klasse dividiert durch den Gesamtmassenstrom dieser Tropfenklasse. Tropfen mit ei-
nem Durchmesser grofer als 463um werden aufgrund ihrer Masse weniger von der Gasstro-
mung beeinflusst und treffen daher entsprechend ihres Sprithwinkels, der sich aus der Diisen-
geometrie ergibt, auf die Wand. Bei den Tropfen >463um ist keine Abhédngigkeit der Wand-
abscheidung von der Tropfengrofle zu erkennen. Diese Klassen konnen daher zusammenge-
fasst werden. Die kleinen Tropfen haben einen geringen Impuls und werden von der Gasstro-
mung beeinflusst (s. Bild 6.20 a-d)
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WY1
0,4 0,6 0,8 1,0 1,2 1.4 1,6 1.8 20

Hoéhe z [m]

Bild 6.19 Relative Wandabscheidung aller Tropfenklassen in Abhdngigkeit von der Hoéhe
(6,8mm Diise)
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Bild 6.20a-d Relative Wandabscheidung der Tropfenklassen <463um in Abhdngigkeit von der
Hohe und der Gasgeschwindigkeit ( 6,8mm Diise und V, =3,5mh )

Der erste Wandkontakt der Tropfen erfolgt unabhéngig von der Gasgeschwindigkeit und der
TropfengroBe bei einer Hohe von z =0,55m. Diese ergibt sich aus dem Sprithwinkel von 16°.
Fiir den weiteren Strahlwischerverlauf ist eine Abhéngigkeit der relativen Wandabscheidung
von der TropfengroBe und der Gasgeschwindigkeit zu erkennen. Bei hohen Gasgeschwindig-
keiten werden die Tropfenklassen <463um von der Gasstromung mitgerissen. Die relative
Wandabscheidung nimmt daher mit zunehmender Gasgeschwindigkeit ab. Dieser Effekt ist
bei der kleinen Tropfenklasse (163um) am ausgepragtesten. Werden bei einer Gasgeschwin-
digkeit von 2,1m/s (Bild 6.20a) noch 30% dieser Tropfenklasse an der Wand abgeschieden, so
treffen bei 11,4m/s nur 10% auf die Wand. Diese Abhdngigkeit der Wandabscheidung von der
Gasgeschwindigkeit gilt auch fiir die Tropfenklassen 263um und 363um, jedoch werden hier
deutlich mehr Tropfen abgeschieden. Die kleinste Tropfenklasse (56pum) wird aufgrund ihres
sehr geringen Impulses auf die Gasgeschwindigkeit abgebremst und dann mit dem Gas trans-
portiert. Die Tropfen treffen daher gar nicht auf die Wand. Bei sehr geringen Gasgeschwin-
digkeiten (2,1m/s Bild 6.20a) kommt es zu einer Verwirbelung dieser Tropfenklasse am Dii-
senaustritt. Durch die Verwirbelung treffen die kleinen Tropfen (56um) vor dem durch die
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Diise aufgepriagten Sprithwinkel auf die Wand. Nach der VergleichmiBigung der Gasstro-
mung werden die 56pm Tropfen mit der Gasphase entlang der Hauptstromung transportiert
und nicht mehr an der Wand abgeschieden, s. Bild 6.20a.

Fiir die Wandabscheidung von Tropfen in einem Sprithwéscher geht man oftmals von einer
linearen Abscheidung iiber der Hohe aus /21/. Insbesondere im Strahlwischer ist diese An-

nahme nicht zuldssig, wie die Ergebnisse der numerischen Simulation zeigen.

6.5.4 Einfluss der Tropfen-Wand-Interaktion

Tropfen, die auf die Wand treffen, kdnnen bei einem entsprechend hohem Impuls in sekundé-
re Tropfen zerfallen, s. Kap. 4.4. Mit Hilfe des rigorosen Modells soll untersucht werden, ob
es unter den vorliegenden Bedingungen zur Destruktion von Tropfen an der Strahlwéascher-
wand kommt. Die Simulation wurde mit polydispersen Tropfen durchgefiihrt. Die Auswer-
tung erfolgt mit den dimensionslosen Kennzahlen (Oh-Zahl und Rejyp-Zahl) und der Klassifi-
zierungsfunktion, s. Kap 4.4. In Bild 6.21 ist die Tropfen-Wand-Interaktion fiir verschiedene
Fliissigkeitsvolumenstrome der 6,8mm Diise dargestellt. Am Gasaustritt wurde im Modell
kein Druckverlust vorgegeben, das heif3t, es liegt der maximale Gasvolumenstrom beim je-
weiligen Fliissigkeitsvolumenstrom vor. Beim maximalen Fliissigkeitsvolumenstrom
(3,5m%/h) ist der Impuls der Tropfen so hoch, dass es vereinzelt zur Destruktion der Tropfen

kommt. Der Anteil dieser Tropfenstrome ist jedoch mit 0,5% der Gasamttropfenstrome sehr

gering.
10° 5
:
3,4m*/h
3,0m*/h
, + 25mh :
107 Destruktion
=
5
10_2_- Amnm::t:mn

Bild 6.21 Abgrenzung zwischen Koaleszenz und Destruktion fiir verschiedene Fliissigkeitsvo-

lumenstrome (6,8mm Diise)
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In Bild 6.22 ist die Abhéngigkeit der Tropfen-Wand-Interaktion vom Gasvolumenstrom fiir
den maximalen Fliissigkeitsvolumenstrom der 10mm Diise dargestellt. Bei groBen Tropfen-
durchmessern (kleine Oh-Zahl) ist der Impuls der Tropfen so hoch, dass die Tropfen von der
Gasphase kaum abgebremst werden und folglich die Gasgeschwindigkeit nur einen geringen
Einfluss hat. Vereinzelte Destruktion tritt daher fiir jede der drei Gasgeschwindigkeiten auf.
Bei kleinen Tropfen (groBe Oh-Zahl) ist der Einfluss der Gasphase groBer, so dass es bei der
hohen Gasgeschwindigkeit zu deutlich hoheren Impulsreynoldszahlen (s. Gl. (4.72) S. 57)
jedoch nicht zur Destruktion kommt.

10° 5 10mm Dise
VI=7'2m3/h
vg=13,3 m/s
SR 8,4 m/s
o . V=46 mis Destruktion
] g
=
(e}
10'2_ Aopia e —
i A AMp  AS AN R —
. o e

Bild 6.22 Abgrenzung zwischen Koaleszenz und Destruktion fiir verschiedene Gasgeschwin-
digkeiten (10mm Diise)

Die Stoffeigenschaften der Fliissigkeit haben einen Einfluss auf Oh-Zahl und Re;y,,-Zahl, die
die Tropfen-Wand-Interaktion beschreiben. In Bild 6.23 ist der Vergleich zwischen reinem
Wasser und einer einmolaren Natronlauge bei 20°C dargestellt. Entsprechend Gl. (4.75) er-
hoht sich die Oh-Zahl mit der Viskositét. Die Re;mp-Zahl sinkt dagegen mit steigender Visko-
sitdt, s. Gl. (4.72). Der relative Anteil der Tropfenstrome, bei denen Destruktion auftritt, ist

fiir reines Wasser und die einmolare Natronlauge nahezu gleich.



6. Ergebnisse und Diskussion 92

10" 5
10mm Diise
V=7,2me/h
v =13,3m/s
10° 4 .
Destruktion
1mol/l NaOH
o v HO I
5 10"

Koaleszenz

Bild 6.23 Abgrenzung zwischen Koaleszenz und Destruktion fiir Wasser und eine Imolare
Natronlauge (10mm Diise)

Es ist zu erwarten, dass durch die aerodynamischen Kréfte der Gasstromung der Zerfall der
Lamelle beim Auftreffen von Tropfen auf den Wandfilm und damit die Ausbildung von Se-
kundirtropfen zusétzlich unterstiitzt wird. Dieser Effekt ist jedoch noch nicht untersucht wor-
den /64/.

Da es auch unter ungiinstigen Betriebsbedingungen nur in geringem Malle zur Destruktion
kommt, kann diese vernachldssigt werden. Die Injektion von sekundiren Tropfen wiirde die

Komplexitit der Rechnung aufgrund der zusitzlichen Tropfenstrome deutlich erhohen.

6.5.5 Hydrodynamik

Die Pressung ist die charakteristische Grofle zur Beschreibung der Hydrodynamik im Strahl-
wischer. Mit dem rigorosen Modell wurde die Pressung in Abhéngigkeit vom Gasvolumen-
strom fiir verschiedene Hohen z und Fliissigkeitsvolumenstrome fiir beide Diisentypen be-
rechnet. Um den tatsdchlichen Druckgewinn zu bestimmen, wird der Druck entlang der Hohe
z auf den Ansaugdruck am Strahlwéschereintritt und nicht auf dem Umgebungsdruck bezo-
gen.

In Bild 6.24 sind die Simulationsergebnisse mit monodispersen und polydispersen Tropfen fiir
die Hohen z=0,46m und 2m dargestellt. Die Simulation mit monodispersen Tropfen zeigt den
gleichen linearen Verlauf wie die experimentellen Werte. Jedoch liegt am Strahlwischeraus-
tritt (z=2,0m) die berechnete Pressung 20% unter den experimentellen Ergebnissen. Fiir Gas-
geschwindigkeiten ab 5m/s kann die Pressung durch die Simulation mit dem Tropfenspektrum

(polydispers) sehr genau beschrieben werden. Die Abweichung zwischen Simulation und Ex-
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periment liegt hier innerhalb der Messgenauigkeit. Mit abnehmender Gasgeschwindigkeit
steigt die Pressung bei der Simulation mit polydispersen Tropfen iiberproportional an. Bei
einer Gasgeschwindigkeit von 3m/s liegt der Fehler bei 15%. Dieser Effekt tritt bereits im
oberen Teil des Strahlwéschers auf. Bei einer Hohe von z=0,46m liegt die Abweichung bei
3m/s bei liber 50%.

1600 — = Experiment z_=2m
Modell polydispers z=2m
- - - -Modell monodispers z=2m
1400 - = Experiment z=0,46m
1 Bl Modell polydispers z=0,46m
1200 4 L - - - -Modell monodispers z=0,46m
— 1000 H
©
o, J
D 800 -
<
: -
3
© 600
o i
400
200
F .
0 T T

Gasgeschwindigkeit [m/s]

Bild 6.24 Pressung in Abhdngigkeit von der Gasgeschwindigkeit (10mm Diise)

Simulation mit monodispersen und polydispersen Tropfen

In Bild 6.25 ist die Berechnung der Pressung fiir die 6,8mm Diise dargestellt. Auch hier ldsst
sich ein iiberproportionaler Anstieg der Pressung bei geringen Gasgeschwindigkeiten fiir die
Simulation mit polydispersen Tropfen erkennen. Fiir Gasgeschwindigkeiten >5m/s ist die
Simulation fiir die betrachteten Hohen mit einem Fehler von <10% genau. Bei der Simulation
mit monodispersen Tropfen ergibt sich kein iliberproportionaler Anstieg der Pressung bei ge-
ringen Gasgeschwindigkeiten. Es zeigen sich {iber den gesamten Gasgeschwindigkeitsbereich
genaue Ergebnisse.
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Bild 6.25 Pressung in Abhdngigkeit von der Gasgeschwindigkeit (6,8mm Diise)

Simulation mit monodispersen und polydispersen Tropfen

Bei niedrigen Gasgeschwindigkeiten kann es durch die hohen Relativgeschwindigkeiten am
Diisenaustritt zu Verwirbelungen kommen. Die verwirbelten Tropfen wiirden aufgrund der
hohen Tropfendichte zum Teil koaleszieren. Die Verwirbelung tritt nur bei den kleinen Trop-
fen auf. Die groBBen Tropfen des Sauterterdurchmessers (516um) folgen aufgrund ihres hohen
Impulses der direkten Flugbahn.

Da der Tropfenbildungsprozess im Modell nicht mitsimuliert werden kann, wird bereits am
Diisenaustritt mit vollstdndig ausgebildeten Tropfen gerechnet. Die Tropfen erzeugen durch
ihre Schleppwirkung eine hohere Pressung als das real der Fall ist. Die kleinen Tropfen haben
im diisennahen Bereich noch eine hohe Geschwindigkeit und erzeugen hier eine hohe
Schleppwirkung. Dies erklért den {iberproportionalen Druckanstieg am Diisenaustritt bei der
Simulation mit polydispersen Tropfen. Zur Beschreibung der Pressung bei geringen Gasge-
schwindigkeiten ist die Simulation mit polydispersen Tropfen nicht geeignet. Hier liefert die

Simulation mit monodispersen Tropfen genauere Ergebnisse (siehe auch Anhang B).
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Bild 6.26 Pressung in Abhdngigkeit von der Héhe (6,8mm Diise)

In Bild 6.26 ist die Pressung in Abhdngigkeit von der Hohe dargestellt. Fiir die experimentel-
len Werte ergibt sich aufgrund der Messungenauigkeit ein Fehlerbereich von 5%. Die Simula-
tion mit monodispersen Tropfen liefert auch iiber die Hohe z Ergebnisse, die grofitenteils in-
nerhalb des Fehlerbereiches liegen. Die Pressung nimmt mit der Hohe nicht linear zu. Durch
die Wandabscheidung und der Anndherung an die stationire Sinkgeschwindigkeit der Tropfen
mit der Hohe z erreicht die Pressung am Strahlwidscheraustritt nahezu ihr Maximum. Der
Strahlwischer ist daher beziiglich des Druckgewinns optimal gestaltet, eine Verlingerung des
Rohres wiirde nahezu keine Steigerung der Pressung bringen.

Der Wirkungsgrad eines Strahlwischers ist als das Verhiltnis zwischen gewonnenem Saug-

strahlimpuls zu aufgewandtem Treibstrahlimpuls definiert.

_ Ve A,

== 5 (6.8)
V- Appy

n

mit App,; dem Diisenvordruck und Ap, dem Druckgewinn im Gasstrom

Der maximale Wirkungsgrad wird bei hohen Gasgeschwindigkeiten und entsprechend gerin-

gem Druckgewinn erreicht, s. Bild 6.27. Des Weiteren nimmt er mit dem Fliissigkeitsvolu-

menstrom zu. Bei Vl = 3,0m*/h hat er sein Maximum erreicht. Mit steigendem Fliissigkeitsvo-

lumenstrom steigen die Reibungsverluste in der Diise.



6. Ergebnisse und Diskussion 96

20
o
15 ®
()]
[72]
(@)]
c
2
10 =
=

Bild 6.27 Wirkungsgrad der 6,8mm Diise am Strahlwdscheraustritt (z=2m) in Abhdngigkeit
von der Gasgeschwindigkeit und dem Fliissigkeitsvolumenstrom

Bei dem untersuchten Strahlwischer handelt es sich um einen Strahlwischer im Techni-
kumsma@stab mit einem vergleichsweise geringen Rohrdurchmesser. Die daraus resultierende
hohe Wandabscheidung fiihrt zu einem vergleichsweise geringen Wirkungsgrad von maximal
17%.

6.5.6 Chemische Absorption

Die Chemische Absorption wird durch den Absorptionsgrad beschrieben, s. Gl. (2.1) S. 3. In
Bild 6.28 ist der Absorptionsgrad in Abhingigkeit von der Gasgeschwindigkeit und der Hohe
z dargestellt. Die Simulation erfolgte mit polydispersen Tropfen. Es wurde der Stoffiibergang
durch die Tropfen und den Wandfilm beriicksichtigt.

Der Absorptionsgrad nimmt mit der Hohe z linear zu. Mit abnehmender Gasgeschwindigkeit
steigt er exponentiell an. Entlang der Hohe kommt es zu einer Uberlagerung von zwei Effek-
ten, die auch bei den Untersuchungen zur Hydrodynamik herausgestellt werden konnten, s.
Kap. 6.3. und 6.5.5. Durch die hohe Wandabscheidung (s. Kap. 6.5.3) nimmt die Tropfenzahl
und damit die Austauschfliche mit der Hohe ab. Durch die Wechselwirkung mit der Gasphase
werden die Tropfen abgebremst, dadurch erhoht sich die relative Verweilzeit der Tropfen mit

der Hohe z. Niedrige Gasgeschwindigkeiten bremsen die Tropfen stidrker ab, dadurch kommt
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es hier schon zu einer Erhdhung der Verweilzeit im oberen Bereich des Strahlwidschers. Dies
gilt insbesondere fiir die kleinen Tropfen, die eine hohe spezifische Stoffaustauschfliche ha-
ben und daher entscheidend fiir den Stoffaustausch sind. So erklart sich der exponentielle An-
stieg des Absorptionsgrades mit sinkender Gasgeschwindigkeit (s. Bild 6.28), auch wenn es

bei niedrigen Gasgeschwindigkeiten zu einem leichten Anstieg der Wandabscheidung gegen-

iber hohen Gasgeschwindigkeiten kommt, s. Kap 6.5.3.
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Bild 6.28 Absorptionsgrad in Abhdngigkeit von der Hohe und der Gasgeschwindigkeit (10mm
Diise und V, =7,2m*/h)

Der Anteil der Stoffaustauschfliche von Tropfen und Wandfilm ist in Bild 6.29 dargestellt.
Der Wandfilm hat einen geringen Anteil an der Stoffaustauschfliche. Mit abnehmender Gas-
geschwindigkeit steigt der Absorptionsgrad durch den Wandfilm aufgrund der lingeren Kon-
taktzeit am Film leicht an. Dieser Effekt ist bei der Absorption durch die Tropfen wesentlich
stirker, da die Tropfen abgebremst werden und sich die Kontaktzeit deutlich erhoht. Die Si-
mulation mit den polydispersen Tropfen liefert zur Beschreibung des Absorptionsgrades ge-
naue Ergebnisse. Filir Gasgeschwindigkeiten {iber 7m/s liegen die simulierten Werte unter den
experimentellen Werten. Bei sehr geringen Gasgeschwindigkeiten (<4m/s) steigt der Absorp-
tionsgrad bei der Simulation stérker an als das real der Fall ist. Dies kann an der Vernachlds-



6. Ergebnisse und Diskussion 98

sigung der Koaleszenz liegen, die wie in Kap. 6.5.5 erwéhnt bei geringen Gasgeschwindigkei-
ten im diisennahen Bereich durch Verwirbelungen zu erwarten ist. Eine stirkere Abbremsung
der Tropfen durch die Wechselwirkung kann ebenfalls zu einem hdheren Absorptionsgrad bei
der Simulation im Vergleich zum Experiment fiihren. Dieser Effekt kann durch eine zu hohe
Widerstandskraft begriindet werden, die sich aus der Annahme einer Kugelform statt der tat-
sachlichen Tropfenform ergibt.
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Bild 6.29 Anteil Tropfen und Wandfilm am Absorptionsgrad und der Stoffaustauschfliche
(10mm Diise und V, =7,2m%h)

Der Absorptionsgrad der 6,8mm Diise fiir verschiedene Fliissigkeitsvolumenstrome ist in Bild

6.30 dargestellt. Aufgrund des niedrigeren maximalen Fliissigkeitsvolumenstroms der 6,8mm

Diise (V.

max,l

=3,5%h) verglichen mit der 10mm Diise (V

max,l —/-2m°/h) ist der Absorptions-
grad geringer, da die Diisenaustrittsgeschwindigkeit und damit die Verweilzeit bei beiden
Diisen gleich ist. Der berechnete Absorptionsgrad der 6,8mm Diise liegt unter den experimen-
tellen Werten. Es zeigt sich jedoch der gleiche qualitative Verlauf liber der Gasgeschwindig-
keit. Der Absorptionsgrad ist nur schwach abhidngig vom Fliissigkeitsvolumenstrom, da bei
gleicher Diisenaustrittséffnung mit hohen Fliissigkeitsvolumenstromen auch die Tropfenge-
schwindigkeit steigt und somit die Verweilzeit sinkt. Bei den berechneten Ergebnissen heben
sich diese Effekte nahezu auf. Experimentell konnte ein leichter Anstieg des Absorptionsgra-

des mit dem Fliissigkeitsvolumenstrom festgestellt werden.
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Bild 6.30 Absorptionsgrad in Abhdngigkeit vom der Gasgeschwindigkeit fiir verschiedene

Fliissigkeitsvolumenstréme (6,8mm Diise)

Der Absorptionsgrad kann durch die Simulation mit monodispersen Tropfen nicht berechnet
werden. Die Ergebnisse liegen weit unter den experimentellen Werten, s. Bild 6.31. Der Sau-
terdurchmesser gibt zwar das Verhiltnis aus Gesamtvolumen zu Gesamtoberflidche aller Trop-
fen wieder, er wird jedoch von der Gasstrémung anders beeinflusst als das reale Tropfen-
spektrum. Die kleinen Tropfen werden von der Gasstromung stirker abgebremst als der mitt-
lere Durchmesser und haben durch die hohere Verweilzeit einen wesentlichen Beitrag am
Stoffaustausch. Verwirbelungen kleiner Tropfen konnen bei der Simulation mit dem Sauter-
durchmesser (516um) ebenfalls nicht berticksichtigt werden. Der hohe Einfluss der kleinen
Tropfen am Absorptionsgrad zeigt sich durch den starken exponentiellen Anstieg des Absorp-
tionsgrades bei geringen Gasgeschwindigkeiten. Insbesondere die kleinen Tropfen werden
durch die Wechselwirkung mit der Gasphase abgebremst, s. Kap. 6.5.2. Der Anstieg des Ab-
sorptionsgrades bei geringen Gasgeschwindigkeiten fallt bei der Simulation mit monodisper-

sen Tropfen wesentlich geringer aus.
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Bild 6.31 Simulation mit polydispersen und monodispersen Tropfen (6,8mm Diise Vz
=3,5m3h)

6.5.7 Verifizierung mittels chemischer Methode

Das Stoffaustauschmodell der rigorosen Simulation soll neben der Berechnung der chemi-
schen Absorption auch durch die chemische Methode nach Kap. 3.2.2 verifiziert werden. Die
Bestimmung der Austauschfliche iiber die Sulfitoxidation kann nach GI. (3.11) erfolgen, da
folgende Bedingungen erfiillt sind:

« die Sulfitkonzentration ist mit >0,5 kmol/m? wesentlich gréBer als die Sauerstoffkon-
zentration
« es handelt sich um eine schnelle Reaktion in der fliissigen Phase

. Stoffiibergang kann als stationdr betrachtet werden

Es hat sich gezeigt, dass der Sauerstoffverbrauch nicht direkt bestimmt werden kann, da der
Stoffiibergang zu gering ist. Die Sulfitlosung wurde daher iiber eine Zeit von 0,5h im Kreis
gefahren und dann die Sulfatkonzentration in der Waschlosung bestimmt.

Die Stoffaustauschflache wurde nach Gl. (6.9) berechnet.

Vi 'Acso?
2 (6.9)
2At-c§)/j\/3k-1)02

mit Vy dem Gesamtvolumen der Sulfitlosung in der Anlage und At der Versuchszeit

Aepr =
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Die Stoffaustauschfliche wurde mit der chemischen Methode fiir 4 Gasgeschwindigkeiten
bestimmt. Die Fehlerbalken geben die Messfehler wieder. Die berechnete Stoffaustauschfla-
che mit polydispersen Tropfen und unter Beriicksichtigung des Wandfilmes liegt fiir Gasge-
schwindigkeiten >7m/s leicht unter den experimentellen Werten, s. Bild 6.32. Die Berech-
nung der Stoffaustauschfldche iiber die vereinfachten Annahmen in Gl. (6.9) kdnnen zu sys-
tematischen Fehlern fiihren. Aufgrund der Ergebnisse zur Berechnung der chemischen Ab-
sorption (Kap. 6.5.6) kann angenommen werden, dass die Stoffaustauschflidche tiber den che-
mischen Nachweis insgesamt zu niedrig berechnet wird. Mit dem rigorosen Modell wiirde
dann die Stoffaustauschfliche bei geringen Gasgeschwindigkeiten leicht zu hoch berechnet

werden, was die Ergebnisse aus Kap. 6.5.6 unterstiitzt.

8 4
1 —— Simulation polydispers
7 4 ¢ Chemische Nachweisreaktion

Stoffaustauschflache [m?]

3 T I T I T I L) I T I L) I T I L) I T I L) I T I T I
2 3 4 5 6 7 8 9 10 N 12 13 14

Gasgeschwindigkeit [m/s]

Bild 6.32 Stoffaustauschfldche iiber die rigorose Simulation und iiber die chemische Nach-
weisreaktion (10mm Diise und vV, =7,2m%h)

Es konnte gezeigt werden, dass die Stoffaustauschflache durch die rigorose Simulation mit
einer fiir eine numerische Simulation hohen Genauigkeit berechnet werden kann. Das Modell
kann daher durch die Implementierung der entsprechenden stoffspezifischen Parameter fiir

beliebige chemische Absorptionsrechnung angewendet werden.
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6.5.8 Einfluss des Sprithwinkels

Der Sprithwinkel ergibt sich aus der Geometrie der Diise. Experimentell konnte fiir die unter-
suchten Diisen ein ungefahrer Sprithwinkel von 16° bestimmt werden. Der Sprithwinkel kann
durch den Diisenvordruck und durch die Gasgeschwindigkeit beeinflusst werden. Bei Druck-
anstieg sinkt der Zerstduberwinkel. Dies ist bei grolen Diisenaustritten, wie den hier verwen-
deten Typen, nicht so stark ausgeprigt wie bei kleinen. Mit dem rigorosen Modell kann der
Einfluss des Sprithwinkels untersucht werden. Es wurde die 6,8mm Diise mit einen Fliissig-
keitsvolumenstrom von 3,5m*h und monodispersen Tropfen (Sauterdurchmesser=516um)
simuliert. Der Sprithwinkel bestimmt die Wandabscheidung im Strahlwéscher. Die ersten
Tropfen treffen entsprechend ihrem maximalen Sprithwinkel auf die Wand, s. Bild 6.33. Bei
einem Sprithwinkel von 28° sind bereits bei einer Hohe von z=Im 70% der Tropfen abge-
schieden. Im anschlieBenden Verlauf kommt es zu keiner weiteren Abscheidung. Bei dem
kleinsten untersuchten Sprithwinkel von 12° néhert sich die relative Wandabscheidung tiber
der Hohe z einem linearen Verlauf. Am Strahlwischeraustritt (z=2,0m) sind erst 60% der

Tropfen abgeschieden.

0,8

0,7

0,6

0,5+

0,4

0,3

relativer Wandverlust [-]

0,2

0,1+

0,0 T T T T T T T T T T
0,2 0,4 0,6 0,8 1,0 1,2 1.4 1,6 1.8 2,0 2,2

Héhe z [m]

Bild 6.33 Abhdngigkeit des relativen Wandverlustes vom Spriihwinkel (6,8mm Diise und
V,=3,5m%h)

Aufgrund der zunehmenden Wandabscheidung mit steigendem Sprithwinkel ergibt sich eine
Abnahme der erreichbaren Pressung am Strahlwéscheraustritt, s. Bild 6.34. Durch die Ab-
nahme der Tropfen im Gasraum stehen weniger Tropfen zur Verfiigung, die eine Schleppwir-

kung auf das Gas ausiiben kdnnen. Dies lésst sich auch an der Gasgeschwindigkeit erkennen,
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die mit zunehmendem Sprithwinkel abnimmt. Da bei einem Spriihwinkel von 12° die meisten
Tropfen auf das Gas im Strahlwéscher wirken konnen, ergibt sich hier die hochste Gasge-

schwindigkeit unter sonst gleichen Randbedingungen.

—2,0m
—1.08m
500 + 1 N
—0,88m
0,48m
- - - - Gasgeschwindigkeit
400 4 i
)
~ £
- =
; 300 —_— L i 3
: ...................... g’
° .
7 2
a 200 ‘ 2
7]
()]
[e)]
1)
©
100 + i )
0 —T T 7T 7T T 0

12 14 16 18 20 22 24 26 28
Sprihwinkel [°]

Bild 6.34 Abhdngigkeit der Pressung vom Spriihwinkel (6,8mm Diise und Vz =3,5mh)

Die Ergebnisse machen den starken Einfluss des Sprithwinkels auf die Stromungsverhéltnisse
im Strahlwéscher deutlich. Dies gilt insbesondere flir Strahlwascher mit vergleichsweise klei-
nem Rohrdurchmesser. Die Diise sollte einen mdglichst kleinen Sprithwinkel erzeugen, um
die Wandabscheidung gering zu halten. Eine hohe Wandabscheidung senkt den Wirkungsgrad

der Pressung und reduziert die Stoffaustauschflache.
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7 Zusammenfassung

Der Strahlwischer kann als einziger Gas/Flissigkeits-Kontaktapparat neben der Absorption
und Kiihlung von Abgasen diese auch selbstindig Ansaugen bzw. Verdichten. Die Stoffaus-
tauschfldche im Strahlwéscher ergibt sich nur durch die Tropfen und den sich ausbildenden
Wandfilm. Der Strahlwéscher ist daher durch seine Fluiddynamik gekennzeichnet und nicht
uiber leichter zu charakterisierende Einbauten, was eine detaillierte Simulation erschwert.

Ziel dieser Arbeit ist es, durch eine geeignete Simulation die fiir die Auslegung von Strahlwi-
schern relevanten GrofBen, die erreichbare Pressung und die Stoffaustauschfldche, fiir beliebi-
ge Betriebspunkte zu berechnen.

Die Auslegung von Strahlwischern erfolgt bisher auf Basis von Erfahrungswerten und empi-
rischen Modellansétzen. Es konnte gezeigt werden, dass diese Ansétze aufgrund Threr Verein-
fachungen den Prozess nur ungenau beschreiben und daher nur fiir eingeschrénkte Bedingun-
gen gelten. Die Modellparameter miissen durch experimentelle Daten angepasst werden. Eine
allgemeingiiltige Berechnung und Auslegung eines Strahlwéschers erfordert eine detaillierte
Modellierung auf Basis einer Stromungssimulation.

Mit einem eindimensionalen Modell kann unter Berechnung des Kréftegleichgewichtes an der
dispersen Phase die Tropfengeschwindigkeit und damit die Pressung im Strahlwidscher be-
stimmt werden. Im Rahmen dieser Arbeit wurde das eindimensionale Modell mit einer ange-
passten Tropfendichte erweitert. Mit dieser Erweiterung des eindimensionalen Modells ist
eine einfache Abschitzung der Druckverhéltnisse im Strahlwéscher moglich. Das eindimensi-
onale Modell gilt nicht fiir den oberen Bereich des Strahlwéschers (< L/4), da aufgrund der
Strahlaufweitung die Tropfen ungleichmifig tiber den Querschnitt verteilt sind.

Mit einer dreidimensionalen Stromungssimulation kdnnen die tatsdchlichen Stromungsbedin-
gungen im Strahlwdscher ohne direkte Anpassung der Ergebnisse berechnet werden. Im
Rahmen dieser Arbeit wurde die Stromung mit einer dreidimensionalen CFD Simulation be-
rechnet. Das Zweiphasensystem wurde mit der Euler-Lagrange Methode berechnet. Eine Si-
mulation der Stromung in der Diise und des Tropfenbildungsprozesses ist nach bisherigem
Kenntnisstand nicht moglich. Im Modell wurden daher Tropfenstrome an einer fiktiven Dii-
senaustrittsfliche injiziert. Zur Erzeugung eines Vollkegelspriihbildes wurden die injizierten
Tropfenstrome stochastisch innerhalb einer GauB3funktion {iber die Diisenaustrittsfliche ver-
teilt.

Vom Autor wurden entsprechende Unterprogramme implementiert, um den Stoffiibergang im
Strahlwéscher zu berechnen. Die chemische Absorption wurde sowohl fiir die Tropfen als
auch fiir den sich ausbildenden Wandfilm berechnet und als Senke an die Gasphase zuriickge-
geben. Die Phasen- und Reaktionsgleichgewichte wurden aus den thermodynamischen Stan-
darddaten und géngigen Korrelationsgleichungen berechnet. Das Programm kann daher fiir
beliebige Stoffsysteme erweitert werden. Die grofite Unsicherheit des Modells ist die nicht

bekannte Spriihcharakteristik der Diise. Die Tropfengréf8e und der Sprithwinkel haben einen
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essentiellen Einfluss auf die Stromungsverhiltnisse im Strahlwéscher. Aufgrund der Strahl-
aufweitung tritt die Koaleszenz von Tropfen nur im diisennahen Bereich des Wéschers auf.
Fiir die direkte Simulation des diisennahen Bereiches unter Beriicksichtigung der Koaleszenz
existieren noch keine gesicherten Ansitze. Die Anderung des Tropfenspektrums wurde daher
experimentell durch die Phasen-Doppler-Anemometrie untersucht. Es konnte ein Abstand von
der Diise ermittelt werden, ab dem sich das Tropfenspektrum nicht mehr signifikant &ndert.
Mit guter Ndherung kann daher die Injektion der Tropfen im Modell mit diesem stabilen
Tropfenspektrum erfolgen, da dies fiir den grof3ten Bereich des Strahlwéschers giiltig ist. Die
Koaleszenz kann dann vernachlissigt werden. In fritheren Arbeiten zur Simulation von Spriih-
und Strahlwdschern wurde nur mit einem mittleren Durchmesser gerechnet. In dieser Arbeit
wurde das Tropfenspektrum beriicksichtigt. Mit der heutigen Rechentechnik ist dies mit ei-
nem vertretbaren zeitlichen Aufwand méoglich.

Fiir die Berechnung der Pressung ist die Simulation mit dem Sauterdurchmesser genau. Hier
zeigte die Berechnung mit polydispersen Tropfen Defizite. Die bei geringen Gasgeschwindig-
keiten zu hoch berechnete Pressung ldsst sich durch die getroffenen Vereinfachungen, der
Vernachldssigung der Koaleszenz und der Annahme von bereits vollstindig ausgebildeten
Tropfen am Diisenaustritt, erklaren. Der Effekt tritt jedoch nur bei Gasgeschwindigkeiten auf,
die im praktischen Betrieb nicht relevant sind.

Es konnte gezeigt werden, dass der Absorptionsgrad nahezu unabhingig vom Fliissigkeitsvo-
lumenstrom ist. Durch die geringe Geschwindigkeit der Tropfen bei niedrigen Fliissigkeitsvo-
lumenstromen steigt die Verweilzeit der Tropfen und damit die Stoffaustauschflache. Der
Absorptionsgrad héngt von der Lénge des Strahlwischers und vor allem von der Gasge-
schwindigkeit ab. Kleine Tropfen werden aufgrund ihres geringen Impulses stirker von der
Gasstromung abgebremst. Durch ihre lingere Verweilzeit im Strahlwéscher und ihre grof3ere
spezifische Oberfldche haben sie einen wesentlichen Beitrag am Stoffaustausch. Eine Berech-
nung der chemischen Absorption ist daher nur unter Beriicksichtigung des Tropfenspektrums
moglich. Der Wandfilm hat am Stoffaustausch im Vergleich zu den Tropfen eine untergeord-
nete Bedeutung.

Da Strahlwéscher nur durch ihre Fluiddynamik gekennzeichnet sind, kann eine detaillierte
Simulation der chemische Absorption und der Pressung nur mit einer dreidimensionalen nu-
merischen Stromungssimulation erfolgen. Mit der Kenntnis des von der Diise erzeugten Trop-
fenspektrums liefert die Stromungssimulation eine ausreichende Genauigkeit. Dies macht die
Bedeutung der Tropfengrofenverteilung der verspriihten Tropfen und der damit ausgewéhlten

Diise fur den Strahlwischer deutlich.
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9 Anhang

A Zusammenstellung der benétigten Stoffdaten

Al Polynomkoeffizienten fiir die Stoffwerte von Wasser

a b C d e
12 [%} 2,41298E+02 | 6,69385E+00 | -1,85686E-02 | 1,54909E-05 | 0,00000E+00
n [:‘QJ 4,57408E-01 | -5,29107E-03 | 2,30624E-05 | -4,48026E-08 | 3,26932E-11
14 [m{} 4,65154E-04 | -5,38719E-06 | 2,35069E-08 | -4,57111E-11| 3,33866E-14
cp L"ZTJK} 4,57319E+01 | -4,94557E-01 | 2,20679E-03 | -4,37930E-06 | 3,26454E-09
Giltigkeitsbereich 27315<T <373,15K
A2 Polynomkoefﬁzqienten fiir die Stoffwerte von Luft
12 n 3,07131E+00 | -1,00448E-02 | 1,52525E-05 | -1,08345E-08 | 2,90532E-12
n 2,40545E-06 | 6,19583E-08 | -2,90933E-11 | 8,12564E-15 -
v -4,30344E-06 | 3,69806E-08 | 1,06496E-10 | -1,43295E-14 -
Sc 8,22853E-01 | -6,78850E-04 | 1,34004E-06 | -1,05404E-09 | 3,00958E-13
np* {%} 9,186109E-06 | 2,597258E-08 | 6,312254E-11|-1,421265E-13 -
Giiltigkeitsbereich 27315<T <1273,15K

Parameter =a+bT +cT* +dT> +eT*
Quelle: VDI Warmeatlas /78/mit Korrelationen nach Eden /21/
A3 Oberflachenspannung

Die Oberflachenspannung fiir Wasser wird nach Kestin /39/ berechnet.

oc=0-0*

mit der Referenzoberflichenspannung o* =0,2358N /m und der dimensionslosen Oberfla-

chenspannung:
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() )

mit 7 =0,999686 x=1,256 und B=-0,625
die dimensionslose Temperatur berechnet sich nach:
T=TIT*

mit
T*=647,27K und T [K] der aktuellen Temperatur
A3 Stoffdaten von NaOH-Losungen

35—
14
30
pNaOH= 0,0371C, 0. + 1,0032 s |12
crl)'_' 2,5 — ./.
e — 1,0
by 1 m'g'
(2]
20 £
< 08 D
Z o
@ 1,5 5 o)
2 06 £
° S
2 10 o
s 107 0.4
= nNaOH = 0,9775 exp0,2388 C,__, '
sy bei T=20°C |02
wtr—m-r—-ror---evro——————— 0.0
0 1 2 3 4 5

Konzentration ¢ NaOH [mol/l]

Die tabellarischen Stoffwerte von Lobo /43/ wurden als Funktion der NaOH Konzentration
korreliert.
mit dem Giiltigkeitsbereich von cnaop = 0 — 4,7mol/l und T=20°C
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Die Oberflichenspannung wurde mit einem Oberflichenspannung-Tensiometer (Fa. Sita
Messtechnik GmbH) experimentell bestimmt. Die Werte wurden als Funktion der NaOH

Konzentration korreliert.

77+
76 +

75 +

74

o =72,23289+2,44312 C,__ -0,17952 (C
R=0,985

J 2
NaoH)
73 H

72

Oberflachenspannung o [mMN/m]

71 bei T=20°C

70 L : : . , . , . , .
0,0 05 1,0 15 2,0 25

Konzentration ¢ NaOH [mol/l]

mit dem Giiltigkeitsbereich von cnaop= 0 — 2,5 mol/l bei T=20°C

A4 Kalorische Daten fiir gasformige und fliissige Komponenten

Agi, AhS Acyb, Ag ?lz A h% AC;[

[kJ/mol] kdimol] | [JmolK] | [kd/mol] [kd/mol] | [Jimol K]
CO, -394,359 -393,509 37,110 -385,980 -413,800
H,0" -228,572 -241,818 33,577 -237,141 -285,830 75,300
OH -157,244 -229,994 -238,648
cos -527,810 | 677,140 | -632,207
HCO,3 -586,770 -691,660 -200,966
ol hypotetisch einmolalen Losung einer einzigen Komponente in Wasser
og  Referenzzustand des idealen Gas
0 Standardzustand (TO=298, 15K, p0=0, 1MPa)

" bei den Werten von Wasser im fliissigen Zustand handelt es sich um Referenzwerte der rei-

nen Fliissigkeit
Quelle: JANAF /13/
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B Experimentelle Ergebnisse zur Pressung

Vollstindige Darstellung der erreichbaren Pressung bezogen auf den Ansaugdruck in Abhin-

gigkeit von der Gasgeschwindigkeit und der Hohe fiir verschiedene Fliissigkeitsvolumenstro-

me.
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