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Kurzfassung

Fiir die zielgerichtete Optimierung einer Packungsgeometrie bedarf es eines grundlegen-
den Verstdndnisses der Zweiphasenstromung sowie der Stoffiibergangsphdnomene in
strukturierten Packungen. Zum Aufbau eines solchen Verstindnisses werden deshalb
Simulationen benotigt, die beide Bereiche abbilden. In der vorliegenden Arbeit wird
dies durch Kopplung einer transienten Zweiphasensimulation mit einem Modell zur
Simulation des Stoffiibergangs realisiert.

Das Modell, genannt GCST-Modell, wird dabei im Kontext der algebraischen VoF-
Methode entwickelt und stellt eine Einfeldformulierung dar, die sowohl den Stofftransport
innerhalb der Bulk-Phasen als auch den Stoffiibergang iiber die Phasengrenzfliche
hinweg abbildet. Zusétzlich zu den Diffusionskoeffizienten und den molaren Gesamt-
konzentrationen beider Phasen bedarf es nur der relativen Fliichtigkeit als weiteren
Eingabeparameter. Neben der Herleitung, Diskretisierung und Verifizierung des Modells
wird zudem darauf eingegangen, welche Voraussetzungen der zu simulierende Prozess
und das Stoffsystem erfiillen miissen, damit das GCST-Modell angewandt werden darf.

Zur Kopplung des Modells mit einer transienten Zweiphasensimulation wird ein Si-
mulationssetup entwickelt. Die Simulation der Fluiddynamik erfolgt dabei innerhalb
einer reprasentativen Einheit, wobei gegeniiberliegende Randflachen iiber periodische
Randbedingungen verbunden werden. Auch fiir die Stoffiibergangssimulation dient diese
reprasentative Einheit als Rechengebiet. Um fiir die Stoffiibergangssimulation die verti-
kale Ausdehnung des Rechengebiets zu erhohen, wird letzteres vervielfaltigt und virtuell
iibereinandergestapelt. Hierdurch kann das Ergebnis nicht von Randbedingungseffekten
dominiert werden und ein groferer Trenneffekt des Gemisches wird erzielt.

Nach Entwicklung des Setups erfolgt dessen Anwendung auf ein konkretes Modellsystem.
Hierbei wird die rektifikative Auftrennung eines bindren Gemisches bei totalem Riicklauf
fiir unterschiedliche Gas- und Fliissigkeitsbelastungen untersucht. Neben der detaillierten
Auswertung der Fluiddynamik werden die HETP-, HTU- und NTU-Werte sowie die
Stoffdurchgangskoeffizienten aus den Simulationsdaten berechnet und mit Korrelationen
aus der Literatur verglichen.






Abstract

For the targeted optimization of a packing geometry, a basic understanding of the
two-phase flow and the transport processes in structured packing is essential. To build
up such an understanding, simulations are required that cover both areas. In the present
work, this is realized by coupling a transient two-phase simulation with a model for the
simulation of the species transfer.

The model, called GCST model, is developed in the context of the algebraic VoF method
and represents a single-field formulation that depicts both the mass transfer within the
bulk phases and the species transfer across the phase interface. As input parameters of
the model only the diffusion coefficients, the total molar concentrations of both phases
and the relative volatility are required. In addition to the derivation, discretization
and verification of the model, it is also discussed which requirements the process to be
simulated and the material system have to meet in order for the GCST model to be
used.

A simulation setup is developed to couple the model with a transient two-phase
simulation. The fluid dynamics are simulated within a representative elementary
unit, with opposing boundaries being coupled via periodic boundary conditions. This
representative elementary unit also serves as a calculation domain for species transfer
simulation. In order to increase the vertical extent of the calculation domain for the
species transfer simulation, the latter is reproduced and virtually stacked on top of one
another. In consequence, the simulation result cannot be dominated by effects of the
boundary conditions and a greater separation effect of the mixture can be achieved.

After the setup has been developed, it is applied to a model system. The distillation
of a binary mixture at total reflux for different gas and liquid loads is examined. In
addition to the detailed evaluation of the fluid dynamics, the HETP, HTU and NTU
values as well as the mass transfer coefficients are calculated from the simulation data
and compared with correlations from the literature.
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1 Einleitung

Die Rektifikation und die Absorption/Desorption gehoren zu den wichtigsten thermi-
schen Trennverfahren der Prozessindustrie. Deren grofle Bedeutung zeigt sich darin,
dass ca. 3% des gesamten Energieverbrauches der USA allein auf Rektifikationsprozesse
entfallen [GMEHLING ET AL. 1994]. Die Verfahren sind seit langem bekannt. So wurde die
erste Rektifikationskolonne bereits 1813 von Cellier-Blumenthal in Frankreich entwickelt.
In den sich anschlieSenden iiber 200 Jahren wurden die Verfahren stetig weiterentwickelt
und sind auch heute noch Gegenstand intensiver Forschung. Sie werden in vielen
Bereichen der Prozessindustrie eingesetzt und sind ein unverzichtbarer Bestandteil
in den Anlagen der Erdolindustrie, der Petrochemie und der chemischen Industrie.
[STICHLMAIR ET AL. 2020]

Ein Schwerpunkt der Entwicklungsarbeit war seit jeher das Bestreben, die Phasen-
grenzfliche durch Einbauten in der Kolonne zu maximieren, gleichzeitig jedoch den
Druckverlust der Einbauten selbst zu minimieren. So sind regellose Fillkorper bereits
seit 1820 im Einsatz und die erste Siebbodenkolonne wurde 1830 entwickelt [KISTER
1992]. Im Gegensatz dazu stellen die strukturierten Packungen, welche erst seit den
1960er Jahren eingesetzt werden, eine fast schon junge Entwicklung dar [BAERNS ET AL.
2008].

Neben der konstruktiven Optimierung der Kolonnen wurde schon frith versucht, mathe-
matische Modelle zur Beschreibung der Prozesse zu entwickeln. Ziel dabei war und ist
es, die Prozesse besser zu verstehen, sie zu optimieren und aus den Modellen verlassliche
Methoden zur Auslegung der Kolonnen abzuleiten. Angefangen mit Korrelationen, die
ausschliefllich auf experimentellen Daten basieren, wurde mehr und mehr versucht,
physikalisch motivierte Modelle zu entwickeln [BILLET & SCHULTES 1999]. Hierdurch
kann erreicht werden, dass die Modelle auch bei Prozessbedingungen Giiltigkeit besitzen,
die nicht durch experimentelle Daten abgedeckt sind. Die zunehmende Verfiigharkeit
von Rechenleistung erlaubte die Anwendung von immer komplexer werdenden Modellen.
Die Benutzung solcher Modelle wird iiblicherweise durch deren Integration in eine
Prozesssimulationssoftware erleichtert.

In den letzten Jahrzehnten durchlief auch die rechnergestiitzte Simulation von Stromun-
gen eine enorme Entwicklung. In Kombination mit einem zunehmend einfacheren Zugang
zu groflen Rechenressourcen fithrte dies dazu, dass neben der reinen Prozesssimulation
auch erfolgreich 3D-Simulationen der Stréomungen im Inneren einer Kolonne durchgefithrt
werden. Wahrend der letzten Jahre wurden dabei die Bestrebungen intensiviert, neben
der Stromungssimulation auch den Stoffiibergang abbilden zu kénnen.

In der vorliegenden Arbeit wird die Umsetzung solch einer gleichzeitigen Simulation
der Fluiddynamik und des Stoffiibergangs in strukturierten Packungen vorgestellt. Die
Abbildung der Fluiddynamik des Gas-Fliissig-Gegenstroms erfolgt dabei innerhalb
einer repréasentativen Einheit in Kombination mit periodischen Randbedingungen. Der
Stoffiibergang wird durch ein neu entwickeltes Modell beschrieben, das weder die
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Stoffiibergangskoeffizienten der Gas- und Fliissigphase noch die spezifische effektive
Phasengrenzflache als Eingabeparameter benotigt. Damit ist es moglich, zum einen
die Trenneffizienz der untersuchten Packung simulativ zu quantifizieren und zum
anderen die Zweiphasenstromung und die Stoffiibergangsphdnomene durch den virtuellen
Blick in das Innenleben einer Packung tiefgehend zu verstehen. Beide Aspekte sind
Grundvoraussetzungen fiir eine zielorientierte Optimierung der Packungsgeometrie.



2 Verfahrenstechnische Grundlagen

Im nachstehenden Kapitel werden die verfahrenstechnischen Grundlagen beschrieben,
welche zum Verstandnis der vorliegenden Arbeit notwendig sind. Hierbei wird zu-
néchst auf das stoffliche Gas-Fliissig-Gleichgewicht von Gemischen eingegangen, um
dann kurz die relevanten thermischen Trennverfahren zu beschreiben. AbschliefSend
erfolgt die Beschreibung zweier Modelle zur Quantifizierung der Trenneffizienz von
Packungskolonnen.

2.1 Gas-Fliissig-Gleichgewicht von Gemischen

Bevor das Gas-Fliissig-Gleichgewicht, im Folgenden auch Phasengleichgewicht genannt,
von Gemischen ndher beschrieben wird, soll zunédchst der Begriff des Gemisches
eingefiithrt werden.

Grundsatzlich wird das Objekt, welches beziiglich seiner thermodynamischen Eigen-
schaften untersucht werden soll, als thermodynamisches System bezeichnet. Ein solches
System umfasst im einfachsten Fall eine bestimmte Gas- und/oder Fliissigkeitsmenge,
die durch Systemgrenzen zur Umgebung hin abgegrenzt ist. Die Systemgrenzen miissen
dabei nicht fest sein und kénnen fiir Materie und Energie durchléssig sein. [STEPHAN
ET AL. 2013]

Eine Phase umfasst einen Teilbereich eines solchen Systems und ist dadurch definiert,
dass sich innerhalb dieses Bereiches die Stoffeigenschaften nicht sprungartig andern
diirfen. Im Falle eines Gemisches besteht nun jede dieser Phasen aus mehreren einheitli-
chen Stoffen. Letztere werden als Komponenten ¢ = 1,2,...,K des thermodynamischen
Systems bezeichnet. [STEPHAN ET AL. 2010]

Zur Beschreibung von Gemischen existieren einfache, idealisierte Modelle. Fiir Gas-
gemische wird nachstehend das Modell des Gemisches idealer Gase eingefiihrt, fiir
Flissigkeitsgemische das Modell der idealen Losung.

Ein Gemisch idealer Gase ist dadurch definiert, dass es aus idealen Gasen besteht und
sich damit selbst auch wie ein ideales Gas verhélt. Fiir Gemische idealer Gase folgt
daher, dass der Partialdruck p; jeder Komponente dem Produkt aus Molanteil z{ und
Gesamtdruck p entspricht: [STEPHAN ET AL. 2010]

pi=1xp. (2.1)

Um die ideale Losung charakterisieren zu koénnen, soll kurz auf die Eigenschaften
einer verdiinnten Losung eingegangen werden. Bei einer verdiinnten Losung liegt eine
Komponente, das Losungsmittel, in grofer Menge vor, die anderen Komponenten, die
gelosten Stoffe, hingegen nur in sehr kleinen Mengen. Fiir verdiinnte Losungen kann
der Partialdruck p; des Losungsmittels in der Losung mit Hilfe des Molanteils x} des
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Losungsmittels und dem Sattigungsdampfdruck pg; des reinen Losungsmittels berechnet
werden: [HAUSEN & LINDE 1985]

Aufgrund der Annahme starker Verdinnung ist der Molanteil z des Losungsmittels
immer nahe 7 = 1. Ideale Losungen zeichnen sich nun gerade dadurch aus, dass
Gleichung (2.2) fir beliebige Gemischzusammensetzungen Giiltigkeit besitzt und
damit fir alle Komponenten des Gemisches zutrifft. Die Unterscheidung zwischen
Losungsmittel und gelosten Stoffen entfallt dadurch. Der Definition einer idealen
Losung liegt somit die Annahme zugrunde, dass die inneren Kréfte, die zwei Molekiile
aufeinander ausiiben, gleich grof3 sind, unabhangig davon, welcher Komponente des
Gemisches sie angehoéren. Aufgrund dieser sehr restriktiven Annahme kénnen nur sehr
wenige Gemische durch das Modell einer idealen Losung beschrieben werden. [HAUSEN
& LINDE 1985]

Der nachstehend betrachtete Zustand des Phasengleichgewichts zwischen einem Gemisch
idealer Gase und einer idealen Losung ist dann erreicht, wenn sich das mechanische,
thermische und stoffliche Gleichgewicht zwischen beiden Phasen eingestellt hat. Das
mechanische Gleichgewicht ist dabei charakterisiert durch einen einheitlichen Druck,
das thermische Gleichgewicht durch eine einheitliche Temperatur. Das stoffliche Gleich-
gewicht ist eingestellt, sobald die chemischen Potenziale jeder einzelnen Komponente in
beiden Phasen gleich sind. [BEHR ET AL. 2010, BAEHR & KABELAC 2012]

2.1.1 Raoultsches Gesetz

Zur Beschreibung des stofflichen Gas-Fliissig-Gleichgewichts werden die chemischen
Potenziale der Komponenten gleichgesetzt. Hieraus ergibt sich direkt, dass neben den
chemischen Potenzialen auch die Fugazitiaten der einzelnen Komponenten in beiden
Phasen gleich sein miissen, was als Isofugazitdtsbedingung bezeichnet wird:

fE=f2 fir i=12..,K. (2:3)

Die Fugazitaten beider Phasen kénnen dabei als Funktion der Molanteile, des Druckes
und der Fugazitatskoeffizienten dargestellt werden

fi=aipey (2.4)
fi=xiper,
wobei der Fugazitétskoeffizient ¢ mit Hilfe der thermischen Zustandsgleichung berech-
net werden kann. Zur Bestimmung der Fugazitat der Flissigphase f/ wird eine weitere

Definition der Fugazitat verwendet. Diese ist als Funktion eines Aktivitétskoeffizienten -/
und einer Standardfugazitat f§; (p,T") definiert:

[ =2 for (0,T) (2.6)
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Der Aktivitatskoeffizient ; entspricht dabei dem Verhaltnis aus Fugazitéatskoetffizient ¢
und Fugazititskoeffizient des Reinstoffes ¢f; (p,T). Ein Vergleich mit Gleichung (2.5)
ergibt, dass die Standardfugazitat fJ; (p,7') der Fugazitéit der reinen fliissigen Kompo-
nente ¢ entspricht:

foi = pws; (0,T) . (2.7)

Der Fugazitétskoeffizient des Reinstoffes ¢, (p,1") kann wiederum mit Hilfe der thermi-
schen Zustandsgleichung der reinen Fliissigkeit bestimmt werden, womit sich fir die
Standardfugazitét schliellich folgender Zusammenhang herleiten lasst:

foi = psi o mi (2.8)

Hierbei bezeichnet ¢ den Fugazititskoeffizienten des reinen gesattigten Gases und
m; die Poynting-Korrektur. Nach Einsetzen der Gleichung (2.8) in Gleichung (2.6)
und Gleichsetzen der Fugazitdten in Gas- und Fliissigphase kann schliellich die
Gleichgewichtsbedingung

TP psi 05T =35 p ol fiir 1=12,... K (2.9)

hergeleitet werden. Parameter, welche mit einer Tilde versehen sind, stellen dabei Gleich-
gewichtswerte dar!. Gleichung (2.9) wird auch als verallgemeinertes Raoultsches Gesetz
bezeichnet und stellt eine allgemein giiltige Bedingung fiir das Gas-Fliissig-Gleichgewicht
von Gemischen dar. Vorausgesetzt wird lediglich, dass die jeweils reinen Komponenten
bei der gegebenen Temperatur und einem beliebigen Druck als Fliissigphase vorliegen
konnen. [BAEHR & KABELAC 2012]

Aufgrund dessen, dass in Gleichung (2.9) die Fugazitatskoeffizienten nur fir die Gasphase
und die Aktivitdtskoeffizienten nur fiir die Fliissigphase verwendet werden, wird in
diesen Fallen auf die Indizierung mit G und L im Folgenden verzichtet:

Wird nun angenommen, dass die Gasphase durch das oben beschriebene Modell eines
Gemisches idealer Gase beschrieben werden kann, folgt

psi = @i = 1. (2.11)

Nimmt man dariiber hinaus an, dass der Gesamtdruck p und der Sattigungsdampf-
druck pg; der reinen Komponente die gleiche Groflenordnung haben und die Fliissigkeit
inkompressibel ist, ergibt sich fiir die Poynting-Korrektur

ml. (2.12)

1 Auf die in der Literatur iibliche Kennzeichnung von Gleichgewichtswerten mit einem Prime-Zeichen
oder einem Asterisk wird bewusst verzichtet, da in der vorliegenden Arbeit der hochgestellte Index
der Kennzeichnung der jeweiligen Phase vorbehalten sein soll.
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Gleichung (2.9) vereinfacht sich somit zu
T Yipsi = T D fiir 1=12,... K. (2.13)

Wird in einem weiteren Schritt die Fliissigkeit als ideale Losung betrachtet, ergibt sich
fiir den Aktivitédtskoeffizienten

vi=1, (2.14)
womit sich schlieBlich aus Gleichung (2.13) das Raoultsche Gesetz ergibt:

Tipg=1p fir  i=12..K. (2.15)

2.1.2 Henrysches Gesetz

Tritt eine Komponente ¢ in der Fliissigphase nur stark verdiinnt auf, wird zur Be-
schreibung des stofflichen Gleichgewichts bevorzugt ein anderer Ansatz verwendet als
der, welcher bei der Herleitung des Raoultschen Gesetzes verwendet wurde. Kommt
hinzu, dass die Temperatur 7" des betrachteten Zweiphasensystems iiber der kritischen
Temperatur Ty; der reinen Komponente ¢ liegt, muss ein anderer Ansatz verwendet
werden. Grund hierfiir ist, dass zur Beschreibung der Fugazitat der Fliissigphase f
eine Standardfugazitdt und ein Aktivitatskoeffizient definiert wurden, welche vom
Fugazitatskoeftizienten des flissigen Reinstoffes ¢f; (p,1') abhéngig sind. Letzterer steht
jedoch nicht zur Verfiigung falls T > Tj;.

Zur Berechnung der Fugazitét der Fliissigphase f/ wird daher folgender Ansatz
gewahlt:

fi=aipyie. (2.16)

Hierbei wird +; als rationeller Aktivitétskoeffizient bezeichnet und ist wie folgt definiert
[BAEHR & KABELAC 2012]:

. PP
=P (2.17)
2

Als neue BezugsgroBe wird somit der Fugazitatskoeftizient ¢° eingefiihrt, welcher dem
Fugazitéatskoeffizienten ) bei unendlicher Verdiinnung der Komponente ¢ in einer
anderen Komponente j entspricht:

p0 = lim o (2.18)
zL—0

Mit der Definition eines Henry-Koeffizienten

H;; (T.p) == pgi® (2.19)
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und Gleichsetzen der Fugazitidten in Gas- und Fliissigphase, beschrieben in Glei-
chung (2.4) und (2.16), kann schlielich die Gleichgewichtsbedingung

27y Hij (T\p) = &{p oy (2.20)

hergeleitet werden, welche auch als verallgemeinertes Henrysches Gesetz bezeichnet
wird. [BAEHR & KABELAC 2012]

Wird nun davon ausgegangen, dass die Komponente ¢ nur stark verdiinnt vorliegt, kann
die Flissigkeit als verdinnte Losung beschrieben werden. Damit gilt 7 = 1. Wird
zusatzlich angenommen, dass die Gasphase durch das Modell des Gemisches idealer
Gase beschrieben werden kann, gilt auch ¢f = 1, womit sich Gleichung (2.20) zu

& Hij (T'p) = p (2.21)

vereinfacht. Gleichung (2.21) wird als Henrysches Gesetz bezeichnet. Neben dieser
Formulierung existieren in der Literatur weitere Varianten des Henryschen Gesetzes, die
auf unterschiedlichen Definitionen des Henry-Koeffizienten beruhen. Eine gute Ubersicht
findet sich in SANDER 2015. Eine Formulierung, auf die auch in der vorliegenden Arbeit
zuriickgegriffen wird, ist die Definition eines dimensionslosen Henry-Koeffizienten als
Verhéltnis der im stofflichen Gleichgewicht stehenden molaren Konzentrationen in Gas-
und Flissigphase:
~L
Hy = O (2.22)

G
G

2.1.3 Gleichgewichtskurve binarer Gemische

Als Gleichgewichtswert K; wird das Verhaltnis der Gleichgewichtsmolanteile der Kom-
ponente ¢ in der Gas- und Fliissigphase definiert:

K =

Hz‘ X
<2

(2.23)

Das Verhéltnis der Gleichgewichtswerte zweier Komponenten wird als relative Fliichtig-
keit A;; bezeichnet:

K, ifEt
A= DL 2.24
UK, 3Fag (2.24)

Hierbei ist es gebrauchlich, dass Komponente ¢ als die leichter siedende, Komponente j
als die schwerer siedende Komponente definiert wird. Dieser Konvention folgend, kann die
relative Fliichtigkeit fiir zeotrope Gemische nur Werte 4;; > 1 annehmen. Gilt A;; = 1,
sind beide Komponenten gleich volatil und eine destillative Auftrennung des Gemisches
ist nicht moglich. Andererseits gilt, dass sich ein Gemisch umso leichter auftrennen
lasst, je grofer die relative Fliichtigkeit ist. [KISTER 1992]
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Im Falle eines bindren Gemisches, bestehend aus einer leichter siedenden Komponente 1
und einer schwerer siedenden Komponente 2, kann Gleichung (2.24) umgeformt werden
zu

7§ = ATy .
Pl (A — D)3k

(2.25)

Um die relative Fliichtigkeit fiir bindre Gemische bestimmen zu kénnen, wird das verall-
gemeinerte Raoultsche Gesetz, formuliert in Gleichung (2.10), fiir beide Komponenten

ausgewertet:
BT M Da1 a1 T = T Py (2.26)
Ty Yo Psa Ps2 T = T5 PP - (2.27)

In eine Gleichung tiberfiihrt, ergibt sich:

TTV1Ds1 Ps1 T1 Ty V2 Ds2 Ps2 T2
TTp1 5o
~G L
V1Ps1 Ps1TL P2 LTy ' (2.28)

~L A5G
Y2 Ps2 Ps2 T2 P1 T1xg

Aus einem Vergleich mit Gleichung (2.24) folgt schliefllich die allgemein giiltige Definition
der relativen Fliichtigkeit fiir bindre Gemische:

V1 Ps1 Ps1 T
A12: 1 Ps1 Ps1 T1 P2

. (2.29)
Y2 Ps2 Ps2 T2 P1

Im Fall, dass die Poynting-Korrektur vernachléssigt und das Gemisch durch das Modell
des Gemisches idealer Gase und der idealen Losung beschrieben werden kann, vereinfacht
sich Gleichung (2.29) schliefllich zu

A = 2L (2.30)
Ps2
Die relative Fliichtigkeit entspricht somit dem Verhéltnis der Sattigungsdampfdriicke
der reinen Komponenten und kann damit auch fiir idealisiert betrachtete Gemische
im Allgemeinen nicht als konstant angenommen werden. Abbildung 2.1 zeigt die
durch Gleichung (2.25) beschriebenen Gleichgewichtslinien fiir den Fall verschiedener
konstanter relativer Fliichtigkeiten.

2.2 Thermische Trennverfahren

Neben der Destillation stellen die Rektifikation und die Absorption/Desorption die
wichtigsten thermischen Trennverfahren dar [MERSMANN ET AL. 2005]. Allen Prozessen
ist gemein, dass zwischen den vorliegenden Phasen ein stoffliches Nicht-Gleichgewicht
vorausgesetzt wird, welches als Triebkraft fiir den benétigten Stoffiibergang tiber die
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Abbildung 2.1: Graphische Darstellung der Korrelation zwischen den
Gleichgewichtsmolanteilen der Komponente 1 eines bindren Gemisches fiir
verschiedene konstante relative Fliichtigkeiten A;s

Phasengrenzflache hinweg genutzt wird [STEPHAN ET AL. 2010]. Im nachstehenden
Kapitel wird kurz das Prinzip des Rektifikations- und Absorptions-/Desorptionsprozesses
erlautert, bevor auf das Apparatedesign beider Prozesse eingegangen wird.

2.2.1 Rektifikation

Der Rektifikationsprozess wird in vielen Bereichen der Prozessindustrie zur Auftrennung
von Gemischen eingesetzt und zeichnet sich dadurch aus, dass hochreine Fraktionen
erzeugt werden konnen. Das zugrunde liegende thermische Trennverfahren ist die
mehrfache Destillation, wobei die Separation des Gemisches aufgrund leichter und
schwerer siedender Komponenten erfolgt. Abbildung 2.2(a) zeigt beispielhaft einen
Rektifikationsprozess, bestehend aus einem Feedstrom Ny mit dem Molanteil 277,
dem dartiber liegenden Verstiarkungsteil mit Kondensator und dem darunter liegenden
Abtriebsteil mit Verdampfer. Am Kopf der Kolonne wird der Produktstrom Np mit
dem Molanteil %, abgegeben, am Sumpf der Kolonne der Produktstrom Ng mit dem
Molanteil z;5. Indem am Kopf der Kolonne ein Teil des kondensierten Gasstroms in die
Kolonne zurtickgefiihrt wird und am Sumpf ein Teil des Fliissigkeitsstroms verdampft
wird, bildet sich iiber die gesamte Hohe der Kolonne ein Gas-Fliissig-Gegenstrom
aus. Zwischen der Gas- und Fliissigphase findet dabei sowohl ein Wérme- als auch
ein Stoffaufstausch statt. Dabei gehen die leichter siedenden Komponenten in die
Gasphase tiber und im Gegenzug kondensieren die schwerer siedenden Komponenten.
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Als Resultat reichern sich die leichter siedenden Komponenten am Kopf der Kolonne, die
schwerer siedenden Komponenten am Sumpf der Kolonne an. In direkter Konsequenz
dieser Vorgange bildet sich auch ein Temperaturgradient iiber der Kolonnenhohe aus,
mit fallender Temperatur bei steigender Kolonnenhohe. [STICHLMAIR & FAIR 1998,
MERSMANN ET AL. 2005, BEHR ET AL. 2010]

A A

L N L \TL
P Tip,Np ) z1p,N
L,G N
x;p ,Np
G \TG
7, N
‘._.. _____ -

N \l_/
xzpB7NB ’

() (b)

Abbildung 2.2: FlieBlbild eines (a) Rektifikationsprozesses mit Verstdrkungs- und
Abtriebsteil und (b) einer Rektifikation eines bindren Gemisches bei
totalem Riicklauf

In der vorliegenden Arbeit wird ausschlielich die Rektifikation eines bindren Gemisches
bei totalem Riicklauf betrachtet. Wie in Abbildung 2.2(b) dargestellt, wird bei diesem
Spezialfall der Kolonne kein Feedstrom zugefiihrt und es werden auch keine Produkt-
strome am Kopf und Sumpf der Kolonne abgezogen. Am Kopf der Kolonne wird der
gesamte Molenstrom des Kondensats N* mit dem Molanteil z;, zuriickgefiihrt und aus
dem Kolonnensumpf wird der Molenstrom N¢ mit dem Molanteil #¢; verdampft und
wieder in die Kolonne zurtickgefiihrt. Es wird daher lediglich ein initial in die Kolonne
eingebrachtes Gemisch rektifiziert.

Sind bestimmte Voraussetzungen erfillt, kann angenommen werden, dass der Molen-
strom N¢ und der Molenstrom N* iiber der Hohe konstant sind und somit bei totalem
Riicklauf N¢ = N* gilt. Folgende Kriterien miissen hierfiir erfilllt sein [STICHLMAIR &
FAIR 1998]:

o gleiche Verdampfungsenthalpien der beiden Komponenten
» vernachlassigbare Mischungsenthalpien
e eng beiecinander liegende Siedepunkte der reinen Komponenten

« adiabate Kolonne
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In diesem Fall geht fiir jedes Molekiil des Leichtsieders, das in die Gasphase tibergeht,
ein Molekiil des Schwersieders in die Fliissigphase tiber. Die Molenstrome der Gas- und
Fliissigphase bleiben demnach iiber der Hohe konstant. Wird weiter angenommen, dass
die Molmassen beider Komponenten gleich sind, folgt, dass neben den Molenstrémen N€
und N* auch die Massenstrome M€ und M* iiber der Hohe konstant sind und damit
bei totalem Riicklauf gilt:

M€ = M* . (2.31)

2.2.2 Absorption/Desorption

Bei der Absorption/Desorption sollen Bestandteile eines Gases in einer Fliissigkeit gelost
(Absorption) oder aber Bestandteile einer Fliissigkeit in einen Gasstrom tiberfiithrt
werden (Desorption). Eine mogliche Realisierung dieses Prozesses ist in Abbildung 2.3
dargestellt.

L .
xA,zu’NW

o .
$A,zu’NT

xfﬁx,abJVW
Abbildung 2.3: Flie3bild eines Absorptions-/Desorptionsprozesses

Am Sumpf der Kolonne wird der Trigergasstrom Ny mit dem Molanteil des Ab-
sorptivs x9 ,, zugefiihrt und am Kopf mit dem Molanteil z§ ,,, wieder abgezogen. Im
Gegenstrom zum Trigergasstrom wird der Waschmittelstrom Ny mit dem Molanteil des
Absorptivs x} ,,, am Kopf zugefiihrt und am Sumpf mit dem Molanteil 7 ,;, wieder abge-
zogen. Wie auch bei der Rektifikation bildet sich daher iiber die gesamte Kolonnenhéhe
ein Gas-Fliissig-Gegenstrom aus und iiber die dabei enstehende Phasengrenzflache findet
Stofftransport statt. Der entscheidende Unterschied beider Prozesse wird bei einem
Vergleich der beiden FlieSbilder in Abbildung 2.2 und 2.3 deutlich. Die am Kopf und
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Sumpf der Kolonne ein- und ausstromenden Fliisse sind bei der Rektifikation gekoppelt,
bei der Absorption/Desorption jedoch entkoppelt. [MERSMANN ET AL. 2005]

2.2.3 Apparatedesign

Da sowohl in Rektifikationskolonnen als auch in Absorptions-/Desorptionskolonnen Gas
und Fliissigkeit im Gegenstrom gefiihrt werden, ist das Apparatedesign beider Prozesse
grundsatzlich ahnlich und wird daher im Folgenden nicht gesondert betrachtet.

Die Trennleistung des Apparates hingt entscheidend von der Grofle der Phasengrenz-
fliche und der Intensitidt der Vermischung beider Phasen ab. Es wird dabei eine
Maximierung der Phasengrenzfliche und eine Intensivierung der Vermischung angestrebt,
was konstruktiv durch Boden- oder Packungskolonnen realisiert wird. [STEPHAN ET AL.
2010]

Bei Bodenkolonnen dringt das Gas durch die Bodenplatten nach oben. Die von oben nach
unten flieBende Fliissigphase wird dabei horizontal iiber die Bodenplatten gefiihrt und
gelangt tiber das sogenannte Ablaufwehr in den Ablaufschacht. Dort wird die Fliissigkeit
aufgestaut, bevor sie durch einen Schlitz auf den darunterliegenden Boden geleitet
wird. Auf der Bodenplatte wird somit die Gas- und die Fliissigphase im Kreuzstrom
gefiihrt, wodurch ein Zweiphasengemisch mit einer groflen Phasengrenzfliche erzeugt
wird. Bei der konstruktiven Realisierung der Gasdurchtrittsoffnungen haben sich dabei
Glockenboden, Siebboden und Ventilbéden bewdhrt. [MERSMANN ET AL. 2005]

Werden Packungskolonnen verwendet, wird die Kolonne mit Einbauten befiillt. Die
Flissigkeit wird von oben auf die Einbauten aufgegeben, wihrend die Gasphase
von unten durch die Einbauten stromt. Im Gegensatz zur Bodenkolonne stehen
die Gas- und Flissigphase somit ausschliellich im Gegenstrom zueinander. Durch
die Einbauten soll die Trenneffizienz der Kolonne verbessert werden. Dies wird im
Wesentlichen dadurch realisiert, dass die Einbauten mit der Zielsetzung entwickelt
werden, eine moglichst grofie Phasengrenzfliche zu generieren. Hierbei muss darauf
geachtet werden, dass der resultierende Stromungswiderstand minimal sein soll. Eine
Problemstellung bei Packungskolonnen stellt die Fehlverteilung der Fliissigphase tiber
den Kolonnenquerschnitt dar. Dieses als Maldistribution bezeichnetes Phanomen wirkt
sich stark negativ auf die Trennleistung aus. Um der Fehlverteilung entgegenzuwirken,
werden daher in regelméafligen Absténden Fliissigkeitsverteiler in die Kolonne eingebaut.
[MERSMANN ET AL. 2005]

Als Einbauten in Packungskolonnen kénnen eine regellose Fiillkérperschiittung oder aber
strukturierte Packungen verwendet werden. Die Optimierung von Fiillkdrpergeometrien
ist bis heute Gegenstand intensiver Entwicklungsarbeit. Angefangen mit einfachen
Kugeln, zylindrischen Ringen oder Sattelkorpern wurden die Geometrien im Lauf
der Jahrzehnte dahingehend veréndert, dass die Fiillkorper einen immer grofleren
freien Stromungsquerschnitt besitzen. Fillkorper der neuesten Generation weisen daher
lediglich eine Geritiststruktur auf. Hierdurch konnte der Druckverlust dieser Einbauten
massiv reduziert werden. [BAERNS ET AL. 2008]
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Strukturierte Packungen wurden erstmals in den 60er Jahren eingesetzt. Hierbei
handelt es sich um gewellte Packungsbleche, die in abwechselnder Orientierung zu
sogenannten Packungselementen aneinander geschichtet werden. Die Wellenstruktur der
einzelnen Packungsbleche wird dabei definiert durch die Wellenlange, die Wellenhohe
und den Biegeradius. Die Wellenkanile sind dabei zur Horizontalen geneigt, wobei
der Winkel vom spezifischen Packungstyp abhéngig ist. Wird ein Winkel von 45°
gewahlt, ergibt sich zwischen den Kanélen zweier gegeniiberliegender Packungsbleche
ein Winkel von 90°. Zur Verbesserung der Trenneffizienz werden die Packungsbleche
oft mit einer Perforierung und einer Oberflachenstruktur versehen. Die aus mehreren
Packungsblechen bestehenden Packungselemente werden schliefllich in die Kolonne
eingebracht, wobei zwei iibereinander stehende Elemente jeweils um 90° zueinander
gedreht werden. Der Grund dafiir ist, dass sich durch die Struktur der Packungsbleche
eine Hauptfliefirichtung der Fliissigphase innerhalb eines Packungselements ergibt.
Werden die Elemente nun verdreht zueinander gestapelt, wird die HauptflieBrichtung
von Element zur Element gedndert und einer Fehlverteilung wird entgegengewirkt. Ein
Beispiel eines Packungselements zeigt Abbildung 2.4. [BAERNS ET AL. 2008]

Abbildung 2.4: Beispiel eines Packungselements

Ein wichtiger Wert zur Charakterisierung von Kolonneneinbauten stellt die spezifische
geometrische Oberfliche dar. Hierbei wird die geometrische Oberfliche der Fillkorper-
schiitttung bzw. der strukturierten Packung Ap auf das Kolonnenvolumen Vi bezogen:

_ar (2.32)

Im Gegensatz dazu beschreibt die spezifische effektive Phasengrenzflache a.r; die
tatsachlich durch die Einbauten erzeugte effektive Phasengrenzfliche A.;s bezogen auf
das Kolonnenvolumen Vi:

Ae
Qeff = V[if . (233)
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Um den Betriebszustand einer Kolonne zu beschreiben, werden haufig der F-Faktor F
und die Berieselungsdichte B verwendet. Der F-Faktor stellt dabei ein Mafl fiir die
Gasbelastung dar und berechnet sich zu

F =u/po. (2.34)

Hierbei bezeichnet u“ die mittlere, auf den leeren Querschnitt bezogene Gasgeschwin-
digkeit einer Kolonne, welche auch als Gasleerrohrgeschwindigkeit bezeichnet wird. Mit
dem Gasvolumenstrom V¢ und der Kolonnenquerschnittsflache Ax gilt

VG

’LLG

(2.35)

Die Einheit des F-Faktors ergibt sich deshalb zu %\/% =/ 512% = +/Pa. Ist der F-Faktor

bekannt, ldsst sich damit direkt der Massenstrom der Gasphase M¢ berechnen:

M =F A /p° . (2.36)

Die Berieselungsdichte beschreibt die Fliissigkeitsbelastung und ist definiert als der Quo-
tient aus dem Volumenstrom der Flissigkeit V'* und der Kolonnenquerschnittsflache Ay
und entspricht damit der Flissigkeitsleerrohrgeschwindigkeit u”:

VL

B: e
Ak

ur . (2.37)

Bei bekannter Berieselungsdichte erhélt man damit den zugehorigen Massenstrom der
Flissigphase M unter Verwendung der Gleichung

M" = B Ay p* . (2.38)

2.3 Quantifizierung der Trenneffizienz von
Packungskolonnen

Zur Quantifizierung der Trenneffizienz von Packungskolonnen werden im nachstehenden
Kapitel das HETP-Modell (engl. Height Equivalent to one Theoretical Plate) und das
Modell der Ubergangseinheit vorgestellt. Die Herleitung und Beschreibung der Modelle
sind dabei in Anlehnung an die Ausfiihrungen von BAERNS ET AL. 2008 formuliert.
Es wird dabei von der Rektifikation eines bindren Gemisches bei totalem Riicklauf
ausgegangen. Die Modelle selbst sind jedoch nicht auf diesen einfachen Spezialfall
beschrinkt, sondern auch fiir Rektifikationsprozesse mit Verstarker- und Abtriebsteil
und Absorptions-/Desorptionsprozesse anwendbar. Fiir eine Herleitung der Modelle in
diesen Féllen sei auf BAERNS ET AL. 2008 verwiesen. Eine grundsétzliche Annahme
beider Modelle ist jedoch, dass die Molenstrome der Gas- und Fliissigphase als konstant
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iiber der Kolonnenhohe angenommen werden. Die Voraussetzungen fiir diese Annahme
werden in Abschnitt 2.2.1 diskutiert.

2.3.1 HETP-Modell

Der HETP-Wert beschreibt die Hohe einer Packung, welche einer Gleichgewichtsstufe
entspricht. Ein kleiner HETP-Wert weist demnach auf eine gute Trenneffizienz der
Packung hin. Sind neben dem HETP-Wert auch die fiir den Trennprozess notwendigen
Gleichgewichtsstufen n bekannt, kann die Hohe der Packung Hp wie folgt berechnet
werden:

Hp =n- HETP. (2.39)

Zur Ermittlung der notwendigen Gleichgewichtsstufen n kann das graphische McCabe-
Thiele-Verfahren angewandt werden. Hierzu werden die Gleichgewichtslinie und die
Arbeitsgerade im sogenannten McCabe-Thiele-Diagramm dargestellt. Im Fall einer
Rektifikation bei totalem Riicklauf entspricht die Arbeitsgerade der Diagonalen. Wie
in Abbildung 2.5 dargestellt, werden die Molanteile des Kopfproduktes z1p und des
Sumpfproduktes x5 eingetragen. Aus einer Bilanz der Molenstrome ergibt sich, dass
die Molanteile in Gas- und Fliissigphase gleich sein miissen. Mittels einer Stufenkon-
struktion kénnen schlielich die notwendigen Gleichgewichtsstufen ermittelt werden. Im
dargestellten Beispiel wiirde sich n = 2 ergeben.

G
IL‘lD ______________________

(L’lB ------------

L
Tip Tip

Abbildung 2.5: McCabe-Thiele-Diagramm einer Rektifikation bei totalem Riicklauf
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Bei Annahme einer konstanten relativen Fliichtigkeit A;; wird die Gleichgewichtslinie
durch Gleichung (2.25) beschrieben. In diesem Fall kénnen die Gleichgewichtsstufen
auch analytisch mit Hilfe der Fenske-Gleichung ermittelt werden:
T 1—5!31
In (1—90[1)D ileB)

n= A . (2.40)

Der HETP-Wert selbst ist abhangig vom jeweiligen Packungstyp und den Prozessbe-
dingungen. Er muss experimentell bestimmt oder mittels empirischer Korrelationen
abgeschétzt werden.

2.3.2 Modell der Ubergangseinheit

Fiir die Herleitung des Modells der Ubergangseinheit wird das in Abbildung 2.6
dargestellte differentielle Volumenelement dV = Ay dH betrachtet. Das Element
umfasst einen Gas-Fliissig-Gegenstrom mit einem tiber der Hohe konstanten fliissigen
Molenstrom N* und einem ebenfalls iiber der Hohe konstanten gasformigen Molen-
strom N¢. Uber die Phasengrenzflache strémt der Molenstrom dN; der Komponente 1.
Letzterer kann tiber eine Bilanz der Molenstrome wie folgt berechnet werden:

AN, = N¢dz§ = —N*dat . (2.41)

dH

e |
|

NL

Abbildung 2.6: Differentielles Volumenelement zur Bilanzierung der Molenstréme [nach
BAERNS ET AL. 2008]

Der iibergehende Molenstrom dN; kann auch mit Hilfe der Zweifilmtheorie [NERNST
1904, WHITMAN 1923] bestimmt werden. Bei der Zweifilmtheorie wird davon ausgegan-
gen, dass im Bulk der jeweiligen Phase ein konstanter Molanteil vorliegt. Dies wird damit
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begriindet, dass sich Gradienten im Molanteil aufgrund von turbulenter Konvektion
schnell ausgleichen. Der Widerstand des Stoffdurchgangs liegt somit lediglich in den
als laminar angenommenen Grenzschichten zu beiden Seiten der Phasengrenzfliche.
Hier erfolgt der Stofftransport ausschlieflich mittels molekularer Diffusion. Weiter
wird angenommen, dass direkt an der Phasengrenzflache beide Phasen im stofHichen
Gleichgewicht stehen. Der Verlauf des Molanteils der Komponente 1 in den jeweiligen
Phasen und tber die Phasengrenzfliche hinweg ist in Abbildung 2.7(a) dargestellt.
[SATTLER 2001]

G
z
- 1
\ dN1
L dN G L G L G
xy —lu Ty e | Zy xy

(a) (b) (c)

Abbildung 2.7: Profile des Molanteils der Komponente 1 unter Verwendung der
Zweifilmtheorie (a), bei Annahme des Overall-Gas-Konzeptes (b) und bei
Annahme des Overall-Liquid-Konzeptes (c) [nach BAERNS ET AL. 2008]

Der Zweifilmtheorie folgend, lasst sich der differentielle Molenstrom wie folgt bestim-
men:

ANy = k€ agpp (85 — 25) A dH = k" agpp (v — 75) A dH . (2.42)

Hierbei bezeichnen k* und k¢ den fliissigseitigen bzw. gasseitigen Stoffiibergangskoeffi-
zienten. Durch Gleichsetzen der beiden Gleichungen (2.41) und (2.42) erhélt man:

N¢dxl =k aepp (3§ — 25) Ag dH
N¢ da§

—dH = .
kS Qeff AK i’? — .7}?

(2.43)

Durch Integration iiber die Packungshéhe Hp erhalt man schliefllich eine Beziehung zur
Ermittlung der Packungshohe selbst:

H NG ;EG d G
Hp:/Pdei/lD#. (2.44)
0 k¢ acrs Ag Ja$, ¢ — af
HTUS NTUG

Der erste Term von Gleichung (2.44) wird dabei als HTU-Wert (engl. Height of one
Transfer Unit) bezeichnet, das Integral als NTU-Wert (engl. Number of Transfer
Units).

Der HTU-Wert beschreibt die Hohe einer Ubergangseinheit und besitzt die Einheit m.
Wie der HETP-Wert stellt auch der HTU-Wert ein Maf} fiir die Trenneffizienz der
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Packung dar, wobei ein kleinerer HTU-Wert einer besseren Trenneffizienz entspricht.
Der NTU-Wert ist einheitenlos und bezeichnet die Anzahl der fiir eine Trennauf-
gabe notwendigen Ubergangseinheiten. Er ist somit vergleichbar mit den im letzten
Abschnitt 2.3.1 eingefiithrten Gleichgewichtsstufen n.

Analog zur Herleitung von Gleichung (2.44) kann die Formel zur Bestimmung der Pa-
ckungshohe Hp auch unter Verwendung der fliissigseitigen Groflen hergeleitet werden:

NL /leD dl‘f

Hp=——-—
P kLaeffAK

(2.45)

L ~L
b, T7 — X7

HTUL NTUL

Bei der Bestimmung der Packungshohe unter Verwendung der Gleichung (2.44) bzw.
(2.45) tritt das Problem auf, dass die Gleichgewichtsmolanteile Z{ bzw. Z} und damit
die Molanteile direkt an der Phasengrenze benotigt werden. Diese Werte sind nur schwer
zu ermitteln. Es hat sich daher ein angepasstes Modell der Ubergangseinheit etabliert.
Hierbei wird angenommen, dass der Gesamtwiderstand des Stoffiibergangs in einer der
beiden Phasen liegt und in der jeweils anderen Phase kein Stofftransportwiderstand
herrscht. Wie in Abbildung 2.7(b) und (c) dargestellt, ergibt sich daraus ein konstanter
Molanteil in der widerstandsfreien Phase. Da an der Phasengrenzfliche weiter stofHliches
Gleichgewicht angenommen wird, stellt sich in der jeweils anderen Phase ein sogenannter
Pseudo-Gleichgewichtsmolanteil Z{ bzw. 21 ein, der sich vom tatsachlichen Gleichge-
wichtsmolanteil Z{ bzw. 2] unterscheidet. Wird der gesamte Stofftransportwiderstand,
wie in Abbildung 2.7(b) gezeigt, in die Gasphase gelegt, wird vom Overall-Gas-Konzept
(OG) gesprochen, wird er, wie in Abbildung 2.7(c) dargestellt, in die Flissigphase
gelegt, wird vom Overall-Liquid-Konzept (OL) gesprochen. Der Vorteil der Overall-
Konzepte liegt nun darin, dass die Pseudo-Gleichgewichtsmolanteile unter Verwendung
von Gleichung (2.25) berechenbar sind, da die Molanteile in den Bulk-Phasen bekannt
sind. Mit der Definition eines Overall-Gas-Stoffdurchgangskoeffizienten k°“ bzw. eines
Overall-Liquid-Stoffdurchgangskoeffizienten £°* lasst sich der differentielle Molenstrom
wie folgt bestimmen:

ANy = k% agpp (28 — 2) Ag dH = k" aopp (28 — %) A dH . (2.46)

Dabei kann gezeigt werden, dass die Overall-Stoffdurchgangskoeffizienten £°¢ und £°*
mit den Stoffiibergangskoeffizienten £ und k* iiber folgende Beziehungen miteinander
verkntipft sind:

1 1 m
roc ke T (2.47)
11 1

(2.48)

ey W~ e

Bei der Herleitung der Beziehungen wird die Gleichgewichtslinie im betrachteten
Bereich als Gerade approximiert, wobei der Parameter m die Steigung der Geraden
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ist. Mit den neu definierten Overall-Stoffdurchgangskoeffizienten ergibt sich fiir die
Packungshohe Hp:

NG‘ 2G dx¢
Hp = 007/ Y (2.49)
k Qeff AK oy T7 — X7
HTUOG NTZ]OG
bzw
NL 2L dark
Hp = mi/ [ (2.50)
k Qeff AK ol X7 — X7

HTUOL NTUCL

Das Integral und damit der NTU-Wert lasst sich im Allgemeinen nur graphisch
oder numerisch bestimmen. Wird jedoch die relative Fliichtigkeit A;; als konstant
angenommen, existiert im Fall des totalen Riicklaufs eine analytische Losung des
Integrals:

s dax¢ 1 G 1 — ¢ 1 — ¢
NTU®¢ :/ i ln< D Gx13> —|—ln< ng> (2.51)
oGy 27 —af Ay —1 1 -2, 2fp 1 —2a%

1B

NTU® = / e e W S Y (N I ek v Y S (2.52)
oby of — 27 Ay —1 1 —xyp w1 Tip

1B

Um die HTU-Werte kompakter schreiben zu konnen, wird die Definition der Stoffdurch-
gangskoeffizienten

oc kOG

gor =22 (2.53)
OL kOL

B = (2.54)

verwendet, wobei ¢ und ¢* die molaren Gesamtkonzentrationen der Gas- bzw. Fliissig-
phase bezeichnen. Werden dariiber hinaus die Molenstrome ersetzt durch

N =V = uCAg ¢ (2.55)
Nt =Vick = utAg e, (2.56)
ergibt sich fiir die HT'U-Werte:

uG

HTUS = —© 2.57
596 aryy (2.57)
L
HTU® = . (2.58)
Bt aeyg

Die Schwierigkeit bei der Bestimmung der HTU-Werte liegt darin, dass die zur
Berechnung notwendigen Stoffdurchgangskoeffizienten und die ebenfalls notwendige
spezifische effektive Phasengrenzfliche nur schwer zu ermitteln sind. Hinzu kommt, dass
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die genannten Parameter nicht nur von der jeweiligen Packung, sondern auch von den
vorliegenden Prozessbedingungen abhangig sind.



3 Modellierung der
Zweiphasenstromung

Zum Verstandnis des in der vorliegenden Arbeit vorgestellten Modells zur Beschreibung
des Stoffiibergangs in Zweiphasensimulationen ist die Kenntnis der Modellierung von
Zweiphasenstromungen notwendig. Im nachstehenden Kapitel werden ausgehend von
einer Einphasenstromung die notwendigen Erhaltungsgleichungen hergeleitet. Anschlie-
Bend wird ein Vorgehen beschrieben, welches die Erhaltungsgleichungen in eine fiir die
Diskretisierung geeignete Form iiberfiihrt.

3.1 Erhaltungsgleichungen

Den nachstehenden Herleitungen der Erhaltungsgleichungen fiir eine Zweiphasenstro-
mung liegt die Kontinuumsannahme zugrunde. Die Fluide werden somit nicht auf
Molekularebene beschrieben, sondern als kontinuierliche Substanz. Durch die Beschrei-
bung der Fluide als Kontinuum sind deren physikalische und stréomungsmechanische
Eigenschaften an jedem Punkt im Raum definiert [MOUKALLED ET AL. 2015]. Die
beiden betrachteten Phasen sind dabei durch eine unendlich diinne und masselose
Phasengrenzfliche getrennt, an welcher die Fluideigenschaften eine diskontinuierliche
Verdnderung erfahren. Beide Phasen sind nicht ineinander mischbar und als newtonsche,
inkompressible Fluide definiert.

Die Herleitungen sind in Anlehnung an JAKOBSEN 2008, MARSCHALL 2011, DEISING
2019 und MOUKALLED ET AL. 2015 formuliert.

3.1.1 Einphasenstromung

Bevor die Erhaltungsgleichungen fiir ein Zweiphasengebiet formuliert werden, sollen
sie zunachst fiir ein einphasiges, zeitlich unveranderliches Kontrollvolumen Vi nach
Abbildung 3.1 hergeleitet werden.

Um eine allgemein giiltige Erhaltungsgleichung zu formulieren, wird die zeitliche
Anderung betrachtet, welche das iiber das Kontrollvolumen Vi integrierte Produkt
aus £ und ® erfahrt. Der Parameter £ stellt dabei eine beliebige volumenbezogene Grofie
dar, wie z.B. die Dichte p oder die molare Konzentration c. Die Grofle ® beschreibt
eine beliebige intensive Grofle. Sie ist ein Tensor nullter oder erster Stufe und kann
somit sowohl einen Skalar (z.B. den Molanteil z;) als auch einen Vektor (z.B die
Geschwindigkeit u) darstellen. Der integrale Wert von £® kann durch verschiedene
Einfliisse eine zeitliche Anderung erfahren. Letztere kann durch konvektive oder diffusive
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Kontrollvolumen Vi,
umschlossen von

der Oberfliche Sxv

Flachenelement d.S
der Oberflache Sgy

Abbildung 3.1: Kontrollvolumen Vi zur Formulierung der Erhaltungsgleichungen in
einem Finphasengebiet.

Fliisse iiber die Oberfliche Sk des Kontrollvolumens Vi hervorgerufen werden, oder
aber durch Quell- bzw. Senkterme innerhalb des Kontrollvolumens Vi :

4 gpav=-¢ (@umds—{ (rve)mis+ [ Quav. (1)

dt VK\/ SKV
Hierbei bezeichnet n den nach auflen gerichteten Normaleneinheitsvektor der Oberfla-
che Skv, u den Geschwindigkeitsvektor, I einen generischen Diffusionskoeffizienten
und Qy einen generischen, volumetrischen Quell- bzw. Senkterm.

Zur weiteren Umformulierung der Erhaltungsgleichung (3.1) wird das Reynolds-
Transport-Theorem [REYNOLDS 1903] benotigt. Fiir ein zeitlich veranderliches Volu-
men V' (t), welches durch die Oberflache S(t) begrenzt wird, ist dieses fiir eine beliebige
Grole ¥ wie folgt definiert:

d
7/ TV = atqfdv+7§ ¥ (ug-ng) dS. (3.2)
dt Jv) V(t) S(t)

Mit ug wird dabei die Geschwindigkeit der Oberfliche S(t) bezeichnet, mit ng der
nach auflen gerichtete Normaleneinheitsvektor auf der Oberfliche S(¢). Wird nun, wie
bereits vorausgesetzt, ein zeitlich unveranderliches Kontrollvolumen betrachtet, entfallt
der zweite Term auf der rechten Seite von Gleichung (3.2), weshalb die linke Seite von
Gleichung (3.1) wie folgt umformuliert werden kann:

d
= /VKV@ av = ./vaat(@) av . (3.3)

Werden zusétzlich die Oberflachenintegrale auf der rechten Seite von Gleichung (3.1)
mit Hilfe des Gauflschen Integralsatzes

]{ TndS= | V-®V (3.4)
Skv

Vv
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in Volumenintegrale umgewandelt

}g (€®u)-ndS= [ V- (c®u)dV (3.5)

Vkv

72 (—€0V®) ndS = [ V- (—IV®) dV | (3.6)

Vkv

kann die Erhaltungsgleichung schliellich wie folgt formuliert werden:
/V [0,(6®) + V- (EBu) — V- (ETV®) — Qy] dV = 0. (3.7)
KV

Aufgrund der Tatsache, dass das Integral auf der linken Seite der Gleichung (3.7) fiir
beliebig gewahlte Kontrollvolumen Viy Null ergeben muss, muss auch der Integrand
selbst Null ergeben:

(@) + V- (€®u) — V- (ETV®) — Qp = 0. (3.8)

Aus dieser generischen Erhaltungsgleichung lassen sich durch Ersetzen der Parameter
@, ¢ T und Qy die Erhaltungsgleichungen fiir Masse, Impuls und der Stoffmenge der
einzelnen Komponenten eines Gemisches ableiten. Die entsprechenden Parameter sind in
Tabelle 3.1 aufgelistet. Hierbei sollte beachtet werden, dass der generische, volumetrische
Quell- bzw. Senkterm Qy bei der Erhaltung der Stoffmenge nur dann Null ist, wenn
chemische Reaktionen nicht beriicksichtigt werden.

Tabelle 3.1: Parameter zur Formulierung der Erhaltungsgleichungen von Masse, Impuls und
Stoffmenge in einem Einphasengebiet.

¢ & I' Qu

Erhaltung der Masse p 1 0 0
Erhaltung des Impulses p u v pg — Vp

Erhaltung der Stoffmenge ¢ x; D;; 0

3.1.2 Zweiphasenstromung

Zur Formulierung einer allgemein giiltigen Erhaltungsgleichung fiir ein Zweiphasengebiet
wird wieder ein zeitlich unverdnderliches Kontrollvolumen Vi betrachtet. Wie in
Abbildung 3.2 dargestellt, beinhaltet das Kontrollvolumen eine Fliissig- und eine
Gasphase, welche jeweils das Volumen V*(t) und V(t) einnehmen. Es gilt dabei
VE(t)UVE(t) = Vgy. Der Grund fir die Zeitabhéngigkeit der Volumen riihrt daher, dass
sich die Phasengrenzfliche Sy (¢) mit der Geschwindigkeit uy, durch das Kontrollvolumen
bewegt. Der Normaleneinheitsvektor ny, der Phasengrenzfliche ist dabei so definiert,
dass er aus der Fliissigphase heraus in die Gasphase zeigt. Der Teil der Oberflache S,
welcher die Flissigphase umschlieit, wird als S*(¢) bezeichnet, der Teil, welcher die
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Gasphase umschlieit, als S9(t). Die Flissigphase wird somit von den Flachen Sx(t)
und S*(t) umschlossen, die Gasphase von Sy(t) und S¢(t).

Flachenelement d.S
der Oberflache S¢

Flachenelement dS
der Oberflache Sy,

Volumen V¢(t) der
Gasphase

Flachenelement d.S
der Oberflache ST

Volumen V*(t) der
Fliissigphase

Abbildung 3.2: Kontrollvolumen Vi zur Formulierung der Erhaltungsgleichungen in

einem Zweiphasengebiet.

Die Erhaltungsgleichungen werden in einem ersten Schritt fiir beide Phasen separat

formuliert, bevor sie spater durch Addition in eine Gleichung tiberfithrt werden. Fiir

das Flussigvolumen V*(t) ergibt sich:

—_ — . —_— —_— G.
[ f®dV = 7& (€@u)nds — f (6@ (u—us)]S mods
—jf _€IV®) -ndS — S()[—fFV@]g-ngdS (3.9)
(t
dv ds.
+/VL<t)QV +7[§z<t)Q2

Die analoge Formulierung fir das Gasvolumen V¢(t) lautet

d = . B L.
Cu/‘/G(t)é@dV——ng(t)(g@u) ndS + [£® (u — ug)] -ny dS

Sx(t)

- ]i o ETV®) S SE@)[—{FV@]E -y dS (3.10)

+/ dev+7§ Qs dS.
V() Ssi(t)

Aufgrund der Tatsache, dass sowohl ein Teil des Flissigvolumens V*(t) als auch

des Gasvolumens V9(t) durch die bewegliche Phasengrenzflache S*(t) begrenzt wird,
tauchen auf der rechten Seite von Gleichung (3.9) und (3.10) Oberflachenintegrale auf,
welche die konvektiven und diffusiven Fliisse iiber die Phasengrenzfliche beschreiben.

Neben dem generischen, volumetrischen Quell- bzw. Senkterm Qy kommt ein ebenfalls
generischer, jedoch auf die Phasengrenzfliche bezogener Quell- bzw. Senkterm Qs hinzu.



3.1 Erhaltungsgleichungen 25

Die Formulierungen [f(x)]$ und [f(x)]% sind dabei Abkiirzungen fir den gas- bzw.
fliissigseitigen Limes, hin zur Phasengrenzfléche:

f(x)S = Jim f(x+dony)  fiir x € Su(t) (3.11)
[f()]g = Jim f(x—dny)  fiir x € Sx(t) . (3.12)

Die Funktion f(x) in Gleichung (3.11) wird somit auf der gasseitigen Phasengrenzflache,
in Gleichung (3.12) auf der fliissigseitigen Phasengrenzflache ausgewertet.

Bei Betrachtung von Gleichung (3.9) féllt auf, dass die Terme, welche den konvektiven
und diffusiven Fluss iiber die Phasengrenzflache Sy (t) beschreiben, auf der gasseitigen
Phasengrenzflache ausgewertet werden, obwohl hier die Erhaltungsgleichung fiir das
Fliissigvolumen V*(t) formuliert ist. Analog dazu werden diese Terme in Gleichung (3.9),
welche die Erhaltungsgleichung fiir das Gasvolumen V¢(t) darstellt, auf der fliissigseiti-
gen Phasengrenzfliche ausgewertet. Dieser Tatsache liegt die Definition zugrunde, dass
die zeitliche Anderung, welche das iiber das Kontrollvolumen Vi integrierte Produkt
aus £ und ® erfihrt, durch die Summe der Quell- bzw. Senkterme und der von aufien
in das Kontrollvolumen stromenden Fliisse bestimmt wird.

Die linken Seiten der Gleichungen (3.9) und (3.10) kénnen unter Verwendung des in
Gleichung (3.2) definierten Reynolds-Transport-Theorems umformuliert werden zu

G BV = [ ae@)av - f  e@us]ionsds (3.13)
d G

d &4V = / ®)dV — ]{ Ful€ e dS y
di VG(t)g v v%)at(g )&V Sz(t)[5 ugly) 0y dsS (3.14)

Im Gegensatz zu den Erhaltungsgleichungen werden die Oberflichenintegrale in den
Gleichungen (3.13) und (3.14) auf der Seite der jeweiligen Phase ausgewertet. Das
begriindet sich damit, dass in diesem Fall die Ausdriicke durch Anwendung des
Reynolds-Transport-Theorems umformuliert werden, beide Seiten der Gleichungen
aber weiterhin die zeitlichen Anderung des iiber das Fliissigvolumen V*(t) oder aber
das Gasvolumen V¢(t) integrierte Produkt aus £ und ® beschreiben.

Dariiber hinaus sei angemerkt, dass die Klammersetzung des zweiten Terms auf der
rechten Seite der Gleichungen (3.13) und (3.14) nicht mit der Klammersetzung in
Gleichung (3.2) iibereinstimmt. Entspricht die Gro8e ® einem Tensor nullter Stufe
und damit einem Skalar, ist die durchgefiihrte Anderung der Klammersetzung ohne
weitere Einschrénkungen erlaubt. Anders verhéalt es sich, wenn die Grofle ® den
Geschwindigkeitsvektor u und damit einen Tensor erster Stufe darstellt. In diesem
Fall bildet der Ausdruck ®uy in den Gleichungen (3.13) und (3.14) ein dyadisches
Produkt, welches anschlieflend mit ny skalarmultipliziert wird. Dies entspricht jedoch
nicht der Definition des Reynolds-Transport-Theorems in Gleichung (3.2), welche zuerst
die Bildung des Skalarproduktes vorschreibt. Die verdnderte Klammersetzung fiihrt
nur dann zu einem identischen Ergebnis, wenn der Vektor @ dem Vektor uy entspricht.
Im vorliegenden Fall bedeutet dies, dass die Geschwindigkeit der Phasengrenzflache uy
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gleich der Geschwindigkeit der entsprechenden Phase u sein muss. Letzteres ist nur
dann erfiillt, wenn kein Phasenwechsel stattfindet.

Der Gaufische Integralsatz wird, entsprechend seiner Definition in Gleichung (3.4), zur
Umwandlung der in den Gleichungen (3.9) und (3.10) vorkommenden Oberflacheninte-
grale in Volumenintegrale verwendet:

ng (@u) -ndS + szm[@“] L.ngdS = / . (Edu) d (3.15)
st(t)(_ngq)) -nds+ﬁz(t)[—§rvq>] nsdS = / (—E0V®) AV (3.16)
fgc(t)(@u) ndS — SE@[@“}E'“Z ds = e V- (6®u) dV (3.17)
f[igc(t)(—frwb) ndsS — SE@[—&FV@](;.HZ ds = V%)V.(_gpvq)) V. (3.18)

Unter Verwendung der Gleichungen (3.13), (3.15) und (3.16) kann Gleichung (3.9), die
Erhaltungsgleichung fiir das Flissigvolumen V*(t), wie folgt umgeschrieben werden:

/. oy HER) + V- (€B0) = V- (V@) — Qy aV

+ ¢ —[®(u—uy)ls ny + (@ (u—uy)§ -0y dS
- (3.19)
+]{S o [—ETV®]E g + [—£TV]Y -nyp dS

+}f —QydS = 0.
Sx(t)

Analog lasst sich mit Hilfe der Gleichungen (3.14), (3.17) und (3.18) die Erhaltungsglei-
chung fiir das Gasvolumen V¢(t), Gleichung (3.10), umformulieren zu

/Gt)at(ifq’) + V- (£®u) — V- (ETVP) — Qp dV

+¢  [£®(u—uy))§ 0y - [(@ (u—uy)]§ 0y dS
- (3.20)
+ 9, (t)[—iFV<I>]§ ‘ny — [—€TV®)E -ng dS

+ —QxdS=0.
Ss(t)
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Durch Addieren der beiden Gleichungen (3.19) und (3.20) erhilt man:

/VL(t)at@‘I)) + V- (£®u) — V- (ETVD) — Qp AV
+/ %(EP) + V- (§Pu) — V- (TVR) — Qp dV
ve()

260 (a— usli ons 4 6@ (u - ug)l nsdS (3.21)
* ]{92(,5)_ (2 (ETV®)) sng + [-2 (ETV®)]S -ny dS

+ —2QxdS =0.
Ssi(t)

Wird die Sprungbedingungsnotation

[(60] = [l — [f(x)]5 (3.22)

eingefiihrt, kann Gleichung (3.21) kompakter geschrieben werden:
/V oy HER) + V- (6B0) — V- (EVE) — Qu AV
0 (P - (EPu) — V- (ETVP) — dVv
4 ER) + V- (€8W) — - (V) — Qu (3.23)

+ Sl )[25(1’ (u — uz)ﬂ ‘ny, + [—2 (fFV(I))] ‘ny — QQE dS=0.
(T
Da die Addition der Volumen- bzw. des Oberflichenintegrals fiir beliebig gewéahlte
Volumen V*(t) und V9(¢) und einer beliebig geformten Phasengrenzfliche Sy (¢) Null
ergeben muss, miissen auch die Integranden selbst Null ergeben:

O,(E®) + V- (€Bu) — V- (ETVD) — Qy = 0 (3.24)
[5{) (u — UE)]] ‘ny, + [[— (fFV@)] ‘ny, — QE =0.

Fiir ein Zweiphasensystem erhélt man demnach neben der Differentialgleichung, welche
den Transport der intensiven Grofle @ in den jeweiligen Bulk-Phasen beschreibt,
eine Sprungbedingung iiber die Phasengrenze hinweg. Wird angenommen, dass kein
Phasenwechsel auftritt, entspricht die Geschwindigkeit der Phasengrenzflache uy, der
Geschwindigkeit der entsprechenden Phase u und die Sprungbedingung vereinfacht sich
zZUu.

[ (TV®)] 'ny = Qs (3.26)

Aus diesen generischen Gleichungen lassen sich durch Ersetzen der Parameter ®, &, T',
Qy und Qyx die Gleichungen ableiten, welche die Erhaltung von Masse, Impuls und
Stoffmenge in einem Zweiphasengebiet beschreiben. Die entsprechenden Parameter sind
in Tabelle 3.2 aufgelistet.
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Tabelle 3.2: Parameter zur Formulierung der Erhaltungsgleichungen von Masse, Impuls und
Stoffmenge in einem Zweiphasengebiet.

¢ & I' Qu Qs

Erhaltung der Masse p 1 0 0 0
Erhaltung des Impulses p u v pg—Vp [png]—okng — Vso
Erhaltung der Stoffmenge ¢ z; D;; 0 0

Analog zur Einphasenstromung sollte auch hier beachtet werden, dass der generische,
volumetrische Quell- bzw. Senkterm Qy bei der Erhaltung der Stoffmenge nur dann Null
ist, wenn chemische Reaktionen nicht berticksichtigt werden. Der auf die Phasengrenz-
flache bezogene Quell- bzw. Senkterm Qy, weist lediglich bei der Erhaltung des Impulses
Terme ungleich Null auf. Dies riihrt daher, dass an der Phasengrenzflache Kréfte
wirken, die bei der Erhaltung des Impulses beriicksichtigt werden miissen. Mit dem
Term [pny] wird dabei die Druckkraft beschrieben, welche wirkt, wenn unterschiedliche
Driicke auf beiden Seiten der Phasengrenzfléche vorherrschen. Die beiden anderen Terme
sind auf den Effekt der Oberflichenspannung zuriickzufithren. Durch den Term okny
werden Kréfte modelliert, welche aufgrund der Krimmung der Phasengrenzfliche
entstehen. Hierbei bezeichnet o die Oberflaichenspannung selbst und x die Krimmung
der Phasengrenzfliche. Der Term Vyo modelliert den sogenannten Marangoni-Effekt,
welcher bei einem z.B. thermisch bedingten Gradienten der Oberflichenspannung entlang
der Phasengrenzfléche entsteht.

3.2 Conditional Volume-Averaging Methode

Die aufgefithrten generischen Differentialgleichungen (3.24) und (3.26) besitzen entweder
in den jeweiligen Bulk-Phasen oder aber an der Phasengrenzfliche Giiltigkeit. Will
man jedoch die beiden Phasen nicht mit Hilfe zweier unterschiedlicher Rechengebiete
auflosen, ist der hergeleitete Satz an Differentialgleichungen unbrauchbar. Um den Giil-
tigkeitsbereich der Gleichungen auf beide Bulk-Phasen inklusive der Phasengrenzflache
auszudehnen, missen die Gleichungen konditioniert werden.

Dariiber hinaus sollen die Differentialgleichungen mit Hilfe der Finiten-Volumen-
Methode (FVM) gelost werden. Hierbei werden die Differentialgleichungen tiber ein
Volumen integriert und die Volumenintegrale dann diskretisiert. Dieser Ansatz impliziert
somit eine Volumenmittelung. Es hat sich daher bewéhrt, die zu losende Differenti-
algleichung nicht direkt mit Hilfe der FVM zu diskretisieren, sondern zunachst eine
mathematische Volumenmittelung (engl. Volume-Averaging, VA) durchzuftihren und
erst die volumengemittelten Gleichungen zu diskretisieren. Mit diesem Vorgehen wird
sichergestellt, dass zuséatzliche Terme, welche durch den Mittelungsprozess hervorgerufen
werden konnen, nicht vergessen werden und man zudem eine Definition der gemittelten
Groflen erhalt.
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Beide oben genannten Punkte, die Ausdehnung des Giiltigkeitsbereiches der Gleichungen
auf das gesamte Zweiphasengebiet sowie die Volumenmittelung der Gleichungen, werden
durch die Anwendung der CVA-Methode (engl. Conditional Volume-Averaging)[DOPAZO
1977] umgesetzt. Sie stellt eine rigorose mathematische Herleitung der sowohl konditio-
nierten als auch volumengemittelten Form der bisher hergeleiteten Differentialgleichun-
gen dar. Die CVA-Methode wird im Folgenden eingefiihrt, bevor sie auf die Gleichungen
(3.24) und (3.26) angewandt wird. Weiterfithrende Informationen zur CVA-Methode
finden sich in DREW & PASSMAN 1999, JAKOBSEN 2008, MARSCHALL 2011 und
DEIsING 2019.

Die Konditionierung der Gleichung erfolgt durch Multiplikation der Gleichung mit der
Phasenindikatorfunktion X. Fiir die Fliissigphase ist letztere wie folgt definiert:

N 1 in V*(t)
0 sonst.

MARSCHALL 2011 folgend, kann die Phasenindikatorfunktion mathematisch durch die
Heaviside-Funktion einer vorzeichenbehafteten Abstandsfunktion f* (x,t) ausgedriickt
werden. Letztere ist im vorliegenden Fall als Funktion definiert, welche positive Werte
in der Fliissigphase, negative Werte in der Gasphase und den Wert Null an der
Phasengrenzflache selbst annimmt. Fiir den Betrag des Gradienten dieser Funktion gilt
|V f¥| = 1. Fir die Phasenindikatorfunktion folgt:

XF = H(f* (x.t)) . (3.27)

Es kann nun gezeigt werden, dass der Gradient der Phasenindikatorfunktion mit Hilfe
der diracschen Delta-Distribution dy, und des Normaleneinheitsvektors der Phasengrenz-
flache ny, ausgedriickt werden kann:

VXL = —1’1252 . (328)

Die Delta-Distribution s, ist dabei definiert als Gradient der Heaviside-Funktion.
Wird der Phasenindikator mit der Geschwindigkeit der Phasengrenzfléche uy, transpor-
tiert, ergibt sich die materielle Ableitung von X* zu Null:

DXx*
Dt

=X +ug-VX* =0. (3.29)

Wird angenommen, dass kein Phasenwechsel auftritt, entspricht die Geschwindigkeit der
Phasengrenzflache uy der Geschwindigkeit der entsprechenden Phase u und es gilt

X" = —u- VX" (3.30)
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Die Volumenmittelung eines Terms wird durch einen Uberstrich gekennzeichnet:
— 1
F@) = — / £ (@) dv. (3.31)
VI v

Bei der spéater notwendigen Mittelung von zeitlichen und raumlichen Ableitungen wird
vorausgesetzt, dass die als Leibniz- und Gaussregel bekannten Beziehungen Giiltigkeit
besitzen [DREW 1983]:

Vo =V . (3.33)

Wird eine weitere beliebige Grofie W eingefiihrt, gilt dariiber hinaus [DREwW 1983]:
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Auch die Beziehung
P =P T (3.36)

wird bei den nachstehenden Herleitungen verwendet, wobei beachtet werden muss, dass
diese nur dann gilt, falls W’ =~ (. Die mit einem Hochstrich gekennzeichneten Grofien
entsprechen dabei dem bei der Volumenmittelung abgeschnittenen fluktuierenden Teil
der Grofe:

D=3 + P (3.37)

Wird nun die Volumenmittelung auf die Phasenindikatorfunktion selbst angewandt,
ergibt sich:

o | Ve
xbzf/devzf 1dV = — 3.38
Vil V] e vy = (3.38)

Die volumengemittelte Phasenindikatorfunktion entspricht somit dem Volumenanteil a*.

Er beschreibt dabei das Verhéaltnis des Volumens der indizierten Phase, in diesem Fall
der Flissigphase, zum Volumen, welches zur Mittelung betrachtet wird:

[V
ot = .
\4

(3.39)

Fiir die konditionierte und anschlieBend volumengemittelte Grofle ® folgt entsprechend

v
VI ve v

_ 1 _
P = M/x@ dv BV =a" B (3.40)
;
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Die konditionierte und volumengemittelte Grofle @ kann somit zu einem Produkt
aus Volumenanteil o und der phasengemittelten Grofe @ umgeformt werden. Bei
phasengemittelten Grofen wird der Uberstrich mit dem Index der entsprechenden Phase
versehen, was bedeutet, dass die Mittelung hier nicht {iber das gesamte Volumen erfolgt,
sondern nur iiber den Teil, welcher von der entsprechenden Phase belegt ist:

—r 1
Ve v

BdV. (3.41)

Wird nun nicht die Grofle ® selbst konditioniert und volumengemittelt, sondern
deren zeitliche und rdumliche Ableitung, ergeben sich unter Anwendung der Glei-
chungen (3.32) — (3.34) und (3.40) folgende Bezichungen:

X'V =V (X&) — VX =V (a* &) — VX (3.42)
X'V-® =V (X'®) - VX =V (o' &) — &-VX* (3.43)
XF® =0,(X*® ) — BOX" = 0,(a" B") — BIXT . (3.44)

Bevor die beschriebene CVA-Methode auf die Erhaltungsgleichungen und die Sprungbe-
dingung angewandt wird, soll ein Zusammenhang zwischen der spezifischen effektiven
Phasengrenzflache a.f; und dem Volumenanteil o> aufgezeigt werden, welcher sich mit
Hilfe der beschriebenen Regeln und Beziehungen herleiten lésst. Hierzu wird der Betrag
des Gradienten der Phasenindikatorfunktion volumengemittelt und wie folgt umgeformt
[DEISING 2019]:

——— (328) 1 1 |Ss|
VX Y= |V|/V‘—HE52|dVZ|V|/V5EdV:|VE|:aeff' (3.45)

Unter Verwendung von Gleichung (3.33) und (3.38) kann der Term jedoch auch
anderweitig umgeformt werden:

VX = |[VXE| = |Va*]. (3.46)
Durch Gleichsetzen der Gleichungen (3.45) und (3.46) erhélt man schliefllich:

Qeff = ‘VO&L| . (347)

Die CVA-Methode wird nun auf die Erhaltungsgleichung (3.24) angewandt, indem
die Gleichung zunéachst durch Multiplikation mit der Phasenindikatorfunktion X*
konditioniert und im Anschluss volumengemittelt wird:

XE0,(ED) + XEV- (€@u) = XEV- (ETVD) + XEQy . (3.48)

i ii iii

Unter Verwendung der beschriebenen Regeln und Beziehungen konnen die einzelnen
Terme wie folgt umformuliert werden:



32 3 Modellierung der Zweiphasenstrémung

e (344)

XE0,(6®) =7 0,(a" E®R") — LBOXT . (3.49)

XV (€@u) 2 V- (0f EBu") — EBu-VY (3.50)

Unter Verwendung von Gleichung (3.30) folgt:

XEV- (6®u) = V- (o £@u") + {BOXT . (3.51)
(i)
XV (€0V®) 2V (of ETVE') — ETVE-VX
. (3.52)

V- (0" ETV®") + [ErV]5 nydy, -

Werden die Umformungen (i)—(iii) in Gleichung (3.48) eingesetzt, ergibt sich schlief3-
lich:

0 (a"E®") + V- (o €Bu") = V- (2" ETV®") + [(TVPJ -nydy + X Qy . (3.53)

Mit Hilfe der Gleichungen (3.33) und (3.36) kann die Volumenmittelung auf die einzelnen
Faktoren der Terme aufgespalten werden:

O(a" T ®") + V- (" T 2" W)
=V (' T'V®") + [(TV®]E -npds + X'Qy .

(3.54)

Wird die Erhaltungsgleichung (3.24) anstelle von X* mit der Phasenindikatorfunktion X
der Gasphase konditioniert, erhdlt man analog:

(a8 ®%) + V- (a° " @ 0%
= V- (0" TV EY) — [(IVD]S -nxds + X°Qu .

(3.55)

Nach Anwendung der CVA-Methode auf die Gleichung (3.24), welche der in den
jeweiligen Bulk-Phasen giiltigen Erhaltungsgleichung entspricht, muss die CVA-Methode
auch auf die Sprungbedingung (3.26) angewandt werden. Aufgrund dessen, dass die
Sprungbedingung nur an der Phasengrenzflache giiltig ist, erfolgt die Konditionierung
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der Bedingung nicht mit einer Phasenindikatorfunktion, sondern mit Hilfe der diracschen
Delta-Distribution ds:

[ (V@] -ne = Qg

[~ (EIV@)S ‘ny — [~ (ETVP)]5 'ns = Qx

= [(TVP)L -ny — [ETVB]Y -ny = Qy | - 0y

= [ETVB)L -nydy — [ETV®]S snydy = Quds | ()

= [(TV®]L ngdy — [ETVP)S ‘nydy = Qudy - (3.56)

3.3 Einfeldformulierungen

Mit den Gleichungen (3.54), (3.55) und (3.56) liegt nun ein volumengemittelter Glei-
chungssatz vor, der im gesamten Zweiphasengebiet giiltig ist. Soll der Gleichungssatz in
eine Gleichung, der sogenannten Einfeldformulierung, iiberfithrt werden, miissen die
Gleichungen (3.54) und (3.55) aufsummiert werden. Mit Hilfe von Gleichung (3.56)
konnen schliefSlich die Terme ersetzt werden, welche den Fluss iiber die Phasengrenzfiache
beschreiben. Wird dies fiir die Erhaltungsgleichungen fiir Masse und Impuls durchge-
fithrt, erhdlt man unter der Voraussetzung inkompressibler Fluide die nachstehenden
Gleichungen, welche auch als Navier-Stokes-Gleichungen bezeichnet werden.

Vou=0 (3.57)
O(pu) + V- (puu) = —Vp+ V-7 + pg + £, . (3.58)

Eine Herleitung dieser Einfeldformulierungen findet sich bei MARSCHALL 2011: Die mit
einem kurzen Uberstrich gekennzeichneten Grofien stehen fiir iiber beide Phasen gemit-
telte Groen, deren Definitionen sich direkt aus der Herleitung der Einfeldformulierung
ergeben:

u=ao"u" +a“u’ (3.59)
p=arp" +ap° (3.60)
T = (" vp" + a“7p®) Vu. (3.61)

Eine Annahme, welche bei der Herleitung der Impulserhaltungsgleichung getroffen wird,
ist, dass die Differenzgeschwindigkeit der phasengemittelten Geschwindigkeiten

u, = u’—u" (3.62)

gleich Null ist. Wie aus der Definition der tiber beide Phasen gemittelten Groéfien
(3.59)—(3.61) ersichtlich ist, sind die Volumenanteile o* und a¢ zur Lésung der Erhal-
tungsgleichungen erforderlich. Die Verwendung des hergeleiteten Gleichungssatzes zur
Simulation einer Zweiphasenstromung wird deshalb auch VoF-Methode (engl. Volume-of-
Fluid) genannt. Die vorliegende Arbeit soll auf der algebraischen VoF-Methode basieren,
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weshalb eine Gleichung fiir den Transport des Volumenanteils benotigt wird. Letztere
kann hergeleitet werden, indem die Erhaltungsgleichung des Volumens der Fliissigphase
volumengemittelt wird. Wird angenommen, dass kein Phasenwechsel auftritt, ergibt
sich fiir die Erhaltungsgleichung:

DX + V- (XFu) = 0. (3.63)

Durch Volumenmittelung von Gleichung (3.63) erhélt man

IXE + V- (Xru) =0
<= 0" + V- (a'T") =0. (3.64)

Unter Verwendung von Gleichung (3.59) und (3.62) ergibt sich
ot + V- (aFu) = V- (" aw,) . (3.65)

Wird wiederum angenommen, dass die Differenzgeschwindigkeit u, der phasenge-
mittelten Geschwindigkeiten gleich Null ist, erhédlt man schliellich die erforderliche
Transportgleichung fiir den Volumenanteil der Fliissigphase:

ot + V- (afu) =0. (3.66)
Der Volumenanteil der Gasphase a® kann unter Verwendung der Beziehung
a"+a% =1 (3.67)

berechnet werden.

Ausstehend ist noch die Uberfiihrung der Erhaltungsgleichungen fiir die Stoffmen-
ge in eine Einfeldformulierung. Die detaillierte Beschreibung hiervon findet sich in
Abschnitt 6.1.



4 Stand der Technik

Mit zunehmender Verfiigbarkeit von Rechenleistung haben sich die Bemiihungen inten-
siviert, nicht nur den Gesamtprozess einer Rektifikation oder Absorption/Desorption
mittels Prozesssimulation abzubilden, sondern auch die Vorginge innerhalb einer
strukturierten Packung ort- und zeitdiskret zu erfassen. Ziel dabei ist es, neben der
Fluiddynamik auch den Stoffiibergang zu simulieren.

In der Literatur befassen sich viele Publikationen mit der Simulation der Fluiddynamik
in strukturierten Packungen, wéhrend der Stoffiibergang nur von wenigen berticksichtigt
wird. Abschnitt 4.1 stellt eine Zusammenfassung der Arbeiten dar, die sich mit der
simulativen Beschreibung der Fluiddynamik in strukturierten Packungen befassen. Ver-
6ffentlichungen, welche die Modellierung des Stoffiibergangs in Zweiphasensimulationen
zum Ziel haben, werden in Abschnitt 4.2 vorgestellt. Hierfiir werden zum einen Arbeiten
aus Abschnitt 4.1 nochmals aufgegriffen, welche neben der Fluiddynamik auch den
Stoffiibergang in strukturierten Packungen miteinbeziehen, und zum anderen Ansétze
vorgestellt, die den Stoffiibergang in Zweiphasensimulationen modellieren, sich in der
konkreten Anwendung aber nicht auf die Fluiddynamik in strukturierten Packungen
beziehen.

4.1 Simulation der Fluiddynamik in strukturierten
Packungen

Aufgrund begrenzter Rechenkapazitiat wurde von PETRE ET AL. 2003 und LARACHI
ET AL. 2003 erstmals der Ansatz verfolgt, die Geometrie einer strukturierten Packung in
reprasentative Einheiten (engl. Representative Elementary Units, REUs) zu unterteilen.
Nach Simulation der Gasstréomung durch die einzelnen Einheiten (REUs) kann der
Druckverlust der Gesamtpackung unter Verwendung eines 0D-Modells berechnet werden.
RAYNAL ET AL. 2004 zeigen jedoch, dass diese Methode nur qualitative Ergebnisse
liefert, da die Einheit, welche die Kreuzstromung zweier Kanale reprasentiert, nicht
unabhéangig von den gewéhlten Randbedingungen ist.

Von SZULCZEWSKA ET AL. 2003 werden sowohl CFD-Simulationen als auch experi-
mentelle Studien durchgefiihrt. Hierbei wird ein 2D-Rechengebiet verwendet und der
Gas-Flissig-Gegenstrom wird simuliert, indem fiir die Fliissigphase eine Einlassge-
schwindigkeit und tiber die Hohe des Rechengebiets eine bestimmte Druckdifferenz
vorgegeben werden. Mit Hilfe der VoF-Methode werden verschiedene Berieselungsdichten
simuliert und es wird gezeigt, dass eine hohere Berieselungsdichte zu einer immer hoheren
Benetzung fiihrt, bis schlieflich eine vollstdndige Benetzung vorliegt. Dariiber hinaus
wird festgestellt, dass der F-Faktor keinen signifikanten Einfluss auf die Grofle der
Phasengrenzflache hat. Eine Auswertung der Geschwindigkeitsprofile zeigt zudem, dass
diese fiir jede Welle des Packungsbleches dhnlich sind. Ein Nachteil dieses Ansatzes
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liegt in der Tatsache, dass die 3D-Packungsgeometrie durch einen 2D-Kanal dargestellt
wird. Ein solcher Kanal zeigt zum einen nur einen méglichen Packungsquerschnitt und
zum anderen wird durch das Fehlen der dritten Dimension eine vertikale Fliefirichtung
der Gas- und der Fliissigkeitsstromung vorgegeben.

Auch VALLURI ET AL. 2005 reduzieren die Packungsgeometrie auf einen 2D-Kanal und
untersuchen mit Hilfe von CFD-Simulationen sowie eines analytischen Modells, welches
auf der sogenannten integral balance Methode basiert, diinne Filme in strukturierten
Packungen. Es wird gezeigt, dass durch Erhohen der Frequenz oder der Amplitude der
sinusformigen Mikrostruktur auf einer Packung das Verhéltnis der Phasengrenzfliche
zur Packungsoberflache im Allgemeinen abnimmt.

ATAKI & BART 2006 fithren Zweiphasensimulationen in einer periodisch fortsetzbaren
Einheit durch. Dabei werden am Einlass die Geschwindigkeit und am Auslass der Druck
vorgegeben. Die dabei verwendete Packung unterscheidet sich in der Form jedoch stark
von der in dieser Arbeit untersuchten Packung.

Zur Simulation der Gas- und Fliissigkeitsstromung in strukturierten Packungen wird
von HAGHSHENAS FARD ET AL. 2007 ein 3D-Rechengebiet verwendet, welches mehrere
aneinander gereihte Packungsbleche umfasst. Der resultierende Druckverlust der ein-
und zweiphasigen Stromungssimulation wird mit experimentellen Daten verglichen.
Fiir die Zweiphasensimulation wird die Euler-Euler-Methode verwendet. Bei hoheren
F-Faktoren unterschitzen die CFD-Simulationen den Druckverlust. Dies lasst sich nach
Ansicht der Autoren vor allem dadurch erkldren, dass bei der Simulation, im Gegensatz
zur Realitét, die fliissige sowie die gasformige Phase am Einlass gleichméfig verteilt
sind.

Unter Verwendung eines sehr d&hnlichen Rechengebiets und Simulationssetups testen
KHOSRAVI NIKOU & EHSANI 2008 verschiedene Turbulenzmodelle. Eine Auswertung
der Ergebnisse zeigt, dass nicht das von HAGHSHENAS FARD ET AL. 2007 verwendete
k-e-Modell, sondern das k-w-Modell verwendet werden soll.

Im Kontext der Untersuchung von CO,-Abscheidungsprozessen verwenden RAYNAL
& ROYON-LEBEAUD 2007 einen mehrskaligen Ansatz, um den Druckverlust sowohl
einer Trocken- als auch einer Zweiphasenstromung in einer Kolonne vorherzusagen. In
einem ersten Schritt werden der Hold-up der Fliissigphase und die Geschwindigkeit
der Phasengrenzfliche mittels einer 2D-Simulation ermittelt. In der anschliefenden
Einphasensimulation in einer periodisch fortsetzbaren Einheit wird die Fliissigphase
indirekt durch sich bewegende Wande und eine angepasste F-Faktor-Berechnung
beriicksichtigt. Um den Druckverlust einer konkreten Anlage berechnen zu koénnen,
wird in einem dritten und letzten Schritt die gesamte Kolonne simuliert, wobei die
Packung geometrisch nicht aufgelost, sondern als poroses Medium modelliert wird. Die
dabei verwendeten Druckverlustkoeffizienten werden dabei auf Basis der im zweiten
Schritt erhaltenen Druckgradienten berechnet. Wie auch bei SZULCZEWSKA ET AL.
2003 liegt der Nachteil des beschriebenen Ansatzes in der vereinfachten Modellierung
der Packungsgeometrie durch einen 2D-Kanal in der Zweiphasensimulation. Auch
die Einphasenstromung kann trotz der sowohl in horizontaler als auch in vertikaler



4.1 Simulation der Fluiddynamik in strukturierten Packungen 37

Richtung aufgeprégten zyklischen Randbedingungen die Stromungsrealitédt nur bedingt
darstellen, da nur Stromungsphdnomene aufgelost werden kénnen, deren Ausdehnung
die Domaingrofle nicht tberschreiten.

FERNANDES ET AL. 2008 untersuchen den trockenen Druckverlust einer Packung
anhand zweier verschiedener Rechengebiete, eines aus zwei und eines aus mehreren
Packungsblechen bestehend, und vergleichen die Ergebnisse mit experimentellen Daten.
Um auch den Druckverlust einer Zweiphasensimulation bestimmen zu konnen, erweitern
FERNANDES ET AL. 2009 ihren Ansatz und verwenden ein dhnliches Setup wie RAYNAL
& ROYON-LEBEAUD 2007 im zweiten Schritt ihres mehrskaligen Ansatzes. Der Einfluss
der Flissigphase wird dabei durch eine Erhéhung der Gasleerrohrgeschwindigkeit
beriicksichtigt. Die Begriindung dafiir ist, dass die Fliissigkeit den Kanalquerschnitt
verengen wirde, was bei konstantem Gasstrom zu einer hoheren mittleren Gasge-
schwindigkeit fiihren wiirde als im trockenen Fall. Um auch die Geschwindigkeit der
Phasengrenzflaiche zu modellieren, wird dartiber hinaus die Packungsoberfliche als sich
bewegende Wand simuliert. Um die dabei zugrunde liegende Annahme einer vollstédndig
benetzten Packungsoberfliche zu rechtfertigen, werden 2D- und 3D-VoF-Simulationen
durchgefiihrt.

Ahnlich der von PETRE ET AL. 2003 eingefithrten Einheit, welche die Kreuzstromung
zweier Kanéle reprasentiert, verwenden CHEN ET AL. 2009 ein aus vier Kanélen
bestehendes diagonales Rechengebiet. Dieses Rechengebiet entspricht im Prinzip dem im
Rahmen dieser Arbeit verwendeten 2x2-Rechengebiet (vgl. Abschnitt 7.1.1). Es werden
jedoch keine periodischen Randbedingungen verwendet, sondern Geschwindigkeitseinlass-
und Druckauslassrandbedingungen vorgegeben. Die Simulationen, die unterschiedliche
Gas- und Fliissigkeitsbelastungen umfassen, werden hinsichtlich Hold-up und benetzter
Flache untersucht.

SHOJAEE ET AL. 2011 fithren Zweiphasensimulationen mit variierenden Gas- und
Flissigkeitsbelastungen durch und berechnen jeweils das Verhaltnis von Phasengrenz-
flache zu Packungsoberfliche. Die Ergebnisse werden mit zahlreichen semi-empirischen
Modellen verglichen, wobei das von BRUNAZZI ET AL. 1995 veroffentlichte Modell den
Simulationsergebnissen am besten entspricht.

Von L1 ET AL. 2011 werden zwei Packungsbleche als Rechengebiet verwendet, um
Ein- und Zweiphasensimulationen unter Verwendung des RNG k-e-Turbulenzmodells
durchzufithren. Ahnlich dem Ergebnis von HAGHSHENAS FARD ET AL. 2007 wird
gezeigt, dass die CFD-Simulationen den Druckverlust im Vergleich zu experimentellen
Daten unterschatzen. Durch das Hinzufiigen eines Verlustkoeffizienten, der durch das
Fehlen eines Ubergangs zwischen den Packungsschiissen gerechtfertigt wird, wird eine
Ubereinstimmung zwischen experimentellen und simulativen Ergebnissen erzielt. Die
Auswertung der Zweiphasensimulationen beziiglich des Hold-ups als Funktion der
Fliissigkeitsbelastung zeigt eine gute Ubereinstimmung mit experimentellen Daten.

Eine Untersuchung der Gasstromung in strukturierten Packungen wird von SAID ET AL.
2011 durchgefiihrt. Dabei werden unterschiedliche Turbulenzmodelle und unterschied-
liche Rechengebiete in Kombination mit periodischen Randbedingungen verwendet.
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Den Autoren zufolge ist das SST k-w-Turbulenzmodell am besten geeignet, wobei
festgestellt wird, dass der resultierende Druckverlust im Vergleich zu experimentellen
Daten unterschétzt wird. Der Argumentation von L1 ET AL. 2011 folgend, wird dies auf
die Nichtberticksichtigung von Richtungsanderungen in der Gasphase zurtickgefiihrt.
Es werden drei verschiedene Rechengebiete untersucht. Eines ist identisch mit dem
Rechengebiet, welches von CHEN ET AL. 2009 verwendet wird. Das zweite entspricht dem
von RAYNAL & ROYON-LEBEAUD 2007 im zweiten Schritt ihres Mehrskalenansatzes
verwendeten Rechengebiet und das dritte ist eine Kombination von 5x9-Rechengebieten
des zweiten Typs. Bei der Simulation verschiedener Gasbelastungen ist der resultierende
Druckverlust in allen drei Rechengebieten sehr ahnlich, insbesondere bei niedrigen und
hohen F-Faktoren. Durch eine Untersuchung der Gasstromung wird bestétigt, dass die
Hauptstromungsrichtung der Orientierung der Kanéle entspricht und dass die héchsten
Geschwindigkeiten in der Kanalmitte auftreten.

Das von OWENS ET AL. 2013 gewéhlte Rechengebiet zur Simulation der Gasstromung
in strukturierten Packungen unterscheidet sich von den bisher beschriebenen Rechen-
gebieten. Zur Erzeugung wird ein Computertomographie-Scan einer kommerziellen
strukturierten Packung erstellt und anschlieSend vernetzt. Das Rechengebiet enthélt
drei Packungsschiisse. Dabei wird jeder Schuss relativ zu seinem Nachbarn um 90°
gedreht. Mit diesem Rechengebiet ist es moglich, nicht nur die Gasstromung innerhalb
von zwei Packungsblechen zu untersuchen, sondern auch die Richtungsanderung der
Gasphase zwischen zwei Schiissen zu berticksichtigen. Dies ist besonders interessant, da
von anderen Autoren das Fehlen der Richtungsdnderung dafiir verantwortlich gemacht
wird, dass der Druckverlust unterschatzt wird. Die Simulationen unterschiedlicher
Gasbelastungen werden mit dem realisable k-e-Turbulenzmodell durchgefiihrt. Beim
Vergleich der resultierenden Druckverluste mit experimentellen Daten wird festgestellt,
dass die Simulation den gemessenen Druckverlust um durchschnittlich 7,5% unterschétzt.
Den Autoren zufolge konnte dies durch die im Gegensatz zum Experiment fehlende
Komprimierung der Kragen der gescannten Packungsgeometrie erklart werden. Eine
eingehende Analyse des Stromungsfeldes ergibt, dass der Druckverlust in einem Pa-
ckungsschuss anndhernd linear verlauft, zwischen zwei Schiissen jedoch ein Drucksprung
auftritt.

Von BASDEN 2014 wurden sowohl Ergebnisse numerischer als auch experimenteller
Studien der Ein- und Zweiphasenstromung in strukturierten Packungen veroffentlicht.
Nach der Validierung des Setups zur Simulation der Einphasenstromung wird der Einfluss
verschiedener Packungsparameter auf den Druckverlust untersucht. Zusétzlich werden
Zweiphasensimulationen mit unterschiedlichen Fluideigenschaften und Randbeding-
ungen durchgefithrt, um deren Effekt auf den Grad der Benetzung bewerten zu kénnen.

Um die Gasstromung zu untersuchen, verwenden LAUTENSCHLEGER ET AL. 2015 die pe-
riodisch fortsetzbare Einheit von RAYNAL & ROYON-LEBEAUD 2007 in Kombination mit
periodischen Randbedingungen. Dabei wird der F-Faktor fiir verschiedene Druckverluste
bestimmt. Ein Vergleich mit experimentellen Daten ergibt einen Unterschied von weniger
als 10%. Um eine visuelle Untersuchung der Fluiddynamik in strukturierten Packungen
zu ermoglichen, werden die Stromungsstrukturen mittels Stromlinien dargestellt und
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es wird gezeigt, dass zumindest fiir hohere F-Faktoren eine rotierende Bewegung des
Gases in den Kanélen vorliegt.

Um die Zweiphasenstromung in strukturierten Packungen zu untersuchen, verwenden
SEBASTIA-SAEZ ET AL. 2015 ein Rechengebiet, welches dem Vierfachen des von
RAYNAL & ROYON-LEBEAUD 2007 im zweiten Schritt ihres Mehrskalenansatzes
verwendeten Rechengebiets entspricht. Die Gasbelastung wird auf Null gesetzt und
die Flissigkeitsbelastung wird durch die an der oberen Flache des Rechengebiets
eingestellte Einlassgeschwindigkeit definiert. Nach Durchfiihrung von VoF-Simulationen
fiir unterschiedliche Fliissigkeitsbelastungen werden die Grofle der Phasengrenzfliche
sowie der Hold-up der Fliissigphase bestimmt. Dartiber hinaus wird die Verteilung der
Fliissigphase auf dem Packungsblech visualisiert.

Numerische sowie experimentelle Studien der Zweiphasenstromung in strukturierten
Packungen werden von AMINI ET AL. 2016 durchgefithrt. Das simulative Setup ist
dem von SZULCZEWSKA ET AL. 2003 sehr éhnlich. Es wird ein 2D-Rechengebiet
gewahlt und der Gas-Flissig-Gegenstrom wird durch Verwendung der VoF-Methode
und der Einstellung der Geschwindigkeit der Gas- und Fliissigphase an der unteren
bzw. oberen Randflache realisiert. Turbulente Effekte werden mit dem SST k-w-Modell
abgebildet. Fiir unterschiedliche F-Faktoren werden der Druckverlust sowie der Hold-up
der Flissigphase ausgewertet und mit experimentellen Daten verglichen.

SUN ET AL. 2013 und Liu ET AL. 2016 verwenden ein Multiskalenmodell, um die
Fluiddynamik in strukturierten Packungen zu simulieren. Im Gegensatz zu RAYNAL
& ROYON-LEBEAUD 2007 verwenden sie nicht drei, sondern zwei verschiedene Skalen,
namlich eine kleine und eine grofie Skala. Auf der kleinen Skala wird die Zweiphasen-
stromung unter Verwendung des Setups simuliert, welches im Prinzip dem von CHEN
ET AL. 2009 entspricht. Neben unperforierten Packungen werden dabei auch perforierte
Packungen untersucht. Aus den Ergebnissen auf kleiner Skala werden sogenannte stream
split fraction coefficients extrahiert und als Eingabeparameter an ein mechanistisches
Modell, das die grofle Skala beschreibt, iibergeben.

Der Ansatz von LAUTENSCHLEGER ET AL. 2015 wird von OLENBERG ET AL. 2018
verwendet, um die Konfiguration verdrillter Bénder in strukturierten Packungen
hinsichtlich Druckverlust und Stoffiilbergang zu optimieren.

4.2 Simulation des Stoffiibergangs in
Zweiphasensimulationen

HAGHSHENAS FARD ET AL. 2007 bilden mit Hilfe der Euler-Euler-Methode die Zwei-
phasenstromung ab und losen zusétzlich zur Kontinuitédts- und Impulsgleichung eine
Stoffiibergangsgleichung. Die Stoffiibergangsgleichung enthélt dabei einen Quellterm,
dessen Wert unter Verwendung des Zweifilmmodells berechnet wird. Neben den Stoff-
iibergangskoeffizienten der Gas- und Fliissigphase wird auch die spezifische effektive
Phasengrenzfliche als Eingabeparameter fiir das Modell benotigt. Diese Parameter
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werden anhand von semi-empirischen Korrelationen aus der Literatur bestimmt. Mit
Hilfe der Fenske-Gleichung wird aus den Simulationsergebnissen der HETP-Wert
berechnet und mit experimentellen Daten verglichen. Die Abweichung ist hierbei kleiner
als 10%.

Ein &hnlicher Ansatz wird von CHEN ET AL. 2009 verwendet. Im Gegensatz zu
HAGHSHENAS FARD ET AL. 2007 wird fiir die Simulation der Zweiphasenstromung die
VoF-Methode angewandt. Fiir jede Komponente in jeder Phase wird eine Stoffiibergangs-
gleichung gelost, die neben einem advektiven und diffusiven Term auch einen Quellterm
besitzt. Letzterer wird dazu verwendet, den Stoffiibergang tiber die Phasengrenzfliche
zu modellieren. Zur Berechnung seines Wertes wird das Zweifilmmodell herangezogen.
Die Stoffiibergangskoeffizienten der Gas- und Fliissigphase sowie die spezifische effektive
Phasengrenzflache werden wiederum mittels semi-empirischer Korrelationen bestimmt.

XU ET AL. 2009 untersuchen den Stoffiibergang eines Gas-Fliissig-Gegenstroms auf
einer ebenen Platte. Das hierfiir veroffentlichte Modell ist dem von CHEN ET AL. 2009
sehr ahnlich, unterscheidet sich jedoch in der Bestimmung der erforderlichen Parameter.
XU ET AL. 2009 verwenden fiir die Abschatzung der Stoffiibergangskoeffizienten das
Penetrationsmodell nach HIGBIE 1935, die spezifische effektive Phasengrenzflache
wird tiber den Gradienten des Volumenanteils berechnet. Durch die Verwendung des
Volumenanteils, einem Parameter, der in VoF-Simulationen direkt verflighar ist, konnte
die Phasengrenzflache somit ohne Verwendung semi-empirischer Korrelationen bestimmt
werden.

Um den Stofftransport von Filmstréomungen auf geneigten Oberflachen zu simulieren,
wird von SEBASTIA-SAEZ ET AL. 2013 ein Ansatz gewahlt, welcher dem von Xu
ET AL. 2009 sehr ahnlich ist. Im Zuge der Auswertung der Simulationsergebnisse
werden Sherwood-Zahlen berechnet und mit experimentellen und theoretischen Mo-
dellen verglichen. In der weiterfithrenden Arbeit von SEBASTIA-SAEZ ET AL. 2015
wird eine Simulation der Zweiphasenstromung in einer strukturierten Packung unter
Beriicksichtigung des Stoffiibergangs durchgefiihrt. Um die Rechenzeit gering zu halten,
wird der Quellterm der Stoffiibergangsgleichung als konstant angenommen und dessen
Wert wird basierend auf der Simulation der Filmstromung berechnet.

Ein Ansatz, bei welchem nur der Gasstrom in einer strukturierten Packung simuliert wird,
der Stoffiibergang aber trotzdem miteinbezogen wird, wurde von LAUTENSCHLEGER
ET AL. 2015 vorgestellt. Bei der Untersuchung eines reaktiven Absorptionsprozesses
wird angenommen, dass die Reaktion des absorbierten Stoffes in der Fliissigphase
instantan stattfindet und infolgedessen die Stoftkonzentration an der Phasengrenzfléche
zu Null gesetzt werden kann. Die Prozessdynamik wird demnach ausschliellich von
Transportvorgiangen in der Gasphase kontrolliert, womit die Abbildung der Fliissigphase
nicht notwendig ist. Eine weitere Annahme, die dieser Ansatz impliziert, ist, dass die
geometrische Oberflache der Packung der Phasengrenzfliche entspricht.

Der Nachteil aller bisher beschriebenen Ansétze liegt darin, dass die Berechnung des
Stoffiibergangs auf den Stoffiibergangskoeffizienten und in manchen Fallen auch auf
der spezifischen effektiven Phasengrenzflache basiert. Die fehlenden Parameter werden
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anhand von semi-empirischen Modellen abgeschatzt, womit jedoch ein Hauptergebnis
der Simulation, ndmlich die Quantifizierung der Trennleistung des betrachteten Setups,
bereits weitgehend vorgegeben ist.

Im Kontext der algebraischen VoF-Methode kénnen zwei Modelle gefunden werden,
die keine Stoffiibergangskoeffizienten benétigen, sondern den Stoffiibergang direkt
simulieren.

Den CO,-Abscheidungsprozess mit strukturierten Packungen untersuchend wird von
HAROUN ET AL. 2010a und HAROUN ET AL. 2010b ein auf der VoF-Methodik basierendes
Modell eingefithrt. Unter der Annahme von stofflichem Gleichgewicht an der Phasen-
grenzflache, ausgedriickt durch das Henrysche Gesetz, wird eine Einfeldformulierung
hergeleitet, die den Transport der molaren Konzentration einer Komponente beschreibt.
Fiir Zweiphasengebiete mit einer planaren Phasengrenzfliche konnen mit diesem Modell
sehr gute Ergebnisse erzielt werden. Bei gekriimmten Phasengrenzflichen treten jedoch
aufgrund numerischer Ungenauigkeiten artifizielle Fliisse auf, welche erst durch das
Ausfithren zusétzlicher Schritte reduziert werden konnen. In allen gezeigten Testféllen
werden 2D-Rechengebiete verwendet.

Ein &dhnliches Modell zur Simulation des Stoffiibergangs in Zweiphasensimulationen
stellt das CST-Modell (engl. Continuous Species Transfer) dar, welches dem in der
vorliegenden Arbeit vorgestellten GCST-Modell (engl. Generalised Continuous Species
Transfer) zugrunde liegt. Das CST-Modell, erstmals verdffentlicht von M ARSCHALL
ET AL. 2012, verwendet eine Einfeldformulierung fiir die Beschreibung des Stoffiibergangs
einer stark verdiinnten Komponente und basiert auf der algebraischen VoF-Methode.

Die Herleitung des CST-Modells entspricht dabei der Vorgehensweise, welche in Kapitel 3
beschrieben ist. Es wird somit zundchst eine Erhaltungsgleichung der Stoffmenge
und die entsprechende Sprungbedingung hergeleitet, um diese im Anschluss mit Hilfe
der CVA-Methode in eine Einfeldformulierung zu tiberfithren. Die dabei verwendete
Erhaltungsgleichung kann aus der generischen Erhaltungsgleichung in Gleichung (3.24)
hergeleitet werden. Unter Verwendung der entsprechenden Parameter aus Tabelle 3.2
erhdlt man die Erhaltungsgleichung der Stoffmenge:

Oy(cz;) + V- (cxu) — V- (¢Dy;Va;) = 0. (4.1)

Fir die Herleitung des CST-Modells wird jedoch eine modifizierte Form dieser Erhal-
tungsgleichung verwendet. Es wird dabei angenommen, dass die molare Gesamtkonzen-
tration ¢ konstant ist, womit Gleichung (4.1) umgeformt werden kann zu

O(cx;) + V- (cxju) — V- (Dy;V (cx;)) = 0. (4.2)
Wird nun zuséatzlich die molare Konzentration der Komponente

G =c; (4.3)



42 4 Stand der Technik

definiert, kann die Gleichung (4.2) schliefllich umformuliert werden zu

e + Ve (u) — V- (Dy;Ve;) = 0. (4.4)
Die entsprechende Sprungbedingung lautet

[— (DijVe)] 'ny =0. (4.5)

Die Herleitung der Einfeldformulierung aus den Gleichungen (4.4) und (4.5) ergibt,
dass zur SchlieBung des Gleichungssystems eine Korrelation zwischen der molaren
Konzentration der Komponente 7 in der Gas- und der in der Fliissigphase bend6tigt
wird. Um diese zu erhalten, wird stofHliches Gleichgewicht an der Phasengrenzflache
angenommen, welches dann durch das in Gleichung (2.22) beschriebene Henrysche
Gesetz ausgedriickt wird:
~L
Hy =<t (4.6)

~c
G

Da das Henrysche Gesetz fiir stark verdiinnte Komponenten gilt, eignet sich das
CST-Modell zur Simulation des Stoffiibergangs bei der Absorption bzw. Desorpti-
on. Eine detaillierte Herleitung des Modells findet sich bei DEISING ET AL. 2016.
Diese Publikation verkniipft auch die Arbeit von MARSCHALL ET AL. 2012 mit der
von HAROUN ET AL. 2010a/HAROUN ET AL. 2010b und deckt gleichzeitig Probleme
des urspriinglich formulierten CST-Modells auf. Eine weiterfiilhrende Arbeit zum
CST-Modell, welche die Korrektur von numerischen Fehlern, die bei der Verwendung
von verzerrten Rechengittern auftreten, zum Inhalt hat, ist von HILL ET AL. 2018
veroffentlicht.



5 Motivation und Zielsetzung

Ziel der vorliegenden Arbeit ist die numerische Modellierung und Simulation der
Fluiddynamik und des Stoffiibergangs in strukturierten Packungen. Die folgenden zwei
Griinde dienen hierzu als Motivation.

Der erste Grund ist der Wunsch, die Packungsgeometrie weiter zu optimieren. Hierfiir
ist der Aufbau eines grundlegenden Verstédndnisses der Zweiphasenstromung und der
Stoffiibergangsphénomene innerhalb einer strukturierten Packung unerlasslich. Eine
Simulation kann dabei einen wichtigen Beitrag leisten, da sie durch die rdumliche und
zeitliche Auflésung der Zweiphasensimulation und des Stoffitbergangs einen Blick in das
Innenleben einer Packung ermoglicht. Auf Basis der dabei gewonnenen Erkenntnisse
konnen Modifikationen der Packungsgeometrie vorgenommen werden, welche zu einer
Verbesserung der Trenneffizienz fithren sollen. In einem néchsten Schritt muss die
modifizierte Packungsgeometrie hinsichtlich ihrer Trenneffizienz beurteilt werden, was
ebenfalls von einer Simulation geleistet werden kann. Hierzu muss der HETP-Wert, ein
Parameter, welcher die Trenneffizienz einer Packung beschreibt (vgl. Abschnitt 2.3.1),
auf Basis der Simulationsdaten berechnet werden.

Der zweite Grund bezieht sich auf die Auslegungspraxis von Kolonnen, bei welcher der
HETP-Wert einer Packung benotigt wird. Dieser Wert wird experimentell bestimmt oder
mit Hilfe semi-empirischer Korrelationen abgeschatzt. Wie bereits erwahnt, kann der
HETP-Wert direkt aus den Simulationsdaten gewonnen werden, wobei zu beachten ist,
dass je nach Simulationssetup wichtige Effekte, wie z.B. Maldistribution, nicht abgebildet
werden. Dariiber hinaus konnen Parameter, die als Eingabe fiir die semi-empirischen
Korrelationen benétigt werden, wie z.B. die spezifische effektive Phasengrenzflache a. s
oder Stoffiibergangskoeffizienten, aus den Simulationsdaten extrahiert werden.

Nachdem die Motivation zur vorliegenden Arbeit dargelegt wurde, soll nun auf die
Zielsetzung, namlich die numerische Modellierung und Simulation der Fluiddynamik
und des Stoffiibergangs in strukturierten Packungen naher eingegangen werden. Um
diese realisieren zu kénnen, miissen drei Schritte mit entsprechenden Anforderungen
erfolgen:

Entwicklung eines numerischen Modells zur Simulation des Stoffiibergangs in
Zweiphasenstromungen Es soll ein numerisches Modell hergeleitet, diskretisiert,
implementiert und verifiziert werden, das den Stoffiibergang in einer Zweiphasensi-
mulation abbilden kann. Als Grundlage fir das neue Modell dient das CST-Modell (vgl.
Abschnitt 4.2). Das neue Modell soll eine gednderte Transportvariable und eine andere
Korrelation zwischen den Gleichgewichtsmolanteilen in Gas- und Fliissigphase aufweisen,
um idealisierte Rektifikations- und Absorptions-/Desorptionsprozesse abbilden zu
konnen. Dartiber hinaus soll die Diskretisierung des Modells in einer Art und Weise
erfolgen, dass der Loser ein numerisch stabiles Verhalten aufweist.
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Unter einem idealisierten Rektifikationsprozess wird dabei verstanden, dass ein binéres
Gemisch vorliegt, die relative Fliichtigkeit A;; konstant ist und auch konstante Massen-
strome der Gas- und Flissigphase vorliegen. Absorptions-/Desorptionsprozesse werden
als idealisiert bezeichnet, wenn die ibergehende Komponente stark verdiinnt vorliegt.
Die sich daraus ergebenden Voraussetzungen fiir beide Prozesse werden in Abschnitt 6.2
diskutiert.

Die Entwicklung des Modells ist in Kapitel 6 beschrieben.

Entwicklung eines Setups zur Simulation idealisierter Rektifikations- und Absorp-
tions- /Desorptionsprozesse in strukturierten Packungen Um die Simulation idea-
lisierter Rektifikations- und Absorptions-/Desorptionsprozesse in strukturierten Pa-
ckungen durchfithren zu konnen, soll in einem ersten Schritt ein numerisches Setup zur
Simulation der Fluiddynamik in strukturierten Packungen entwickelt werden. Zielvorga-
be ist hierbei, das Rechengebiet moglichst klein zu wéhlen, um den Rechenaufwand auf
ein vertretbares Maf} zu begrenzen. Gleichzeitig soll das Rechengebiet jedoch grofl genug
sein, um alle relevanten grofiskaligen Stromungsstrukturen abbilden zu kénnen. Durch
ein geeignetes Setup soll zudem ermoglicht werden, dass sich die Stromung frei einstellen
kann und lediglich die Geometrie der strukturierten Packung und die Massenstrome der
Gas- und Fliissigphase vorgegeben werden miissen. Dariiber hinaus soll die Auflésung
des Rechengebiets so fein gewahlt werden, dass alle Stromungsstrukturen aufgelost
werden konnen und ein Turbulenzmodell somit nicht notwendig ist.

In einem zweiten Schritt soll dieses Setup dahingehend erweitert werden, dass gleichzeitig
zur Simulation der Fluiddynamik auch der Stoffiibergang in strukturierten Packungen
simuliert werden kann. Hierfiir soll das neu entwickelte Modell zur Abbildung des
Stoffiibergangs mit dem Setup zur Simulation der Fluiddynamik in strukturierten
Packungen gekoppelt werden. Unter Verwendung von Randbedingungen, welche den
Kopf- bzw. Sumpf einer Kolonne simulieren, sollen damit idealisierte Rektifikations-
und Absorptions-/Desorptionsprozesse abgebildet werden kénnen.

Die Entwicklung des Setups ist in Kapitel 7 beschrieben.

Simulation eines idealisierten Rektifikationsprozesses in einer strukturierten Pa-
ckung fiir verschiedene Gas- und Fliissigkeitsbelastungen Nach Entwicklung eines
geeigneten Simulationssetups zur Simulation idealisierter Rektifikations- und Absorp-
tions-/Desorptionsprozesse in strukturierten Packungen, soll dieses auf einen konkreten
Rektifikationsprozess angewandt werden. Hierfiir muss zunachst das zugehorige Rechen-
gitter erstellt werden, woraufhin die Simulation der Fluiddynamik fiir verschiedene Gas-
und Fliissigkeitsbelastungen durchgefithrt und ausgewertet werden soll.

Aufbauend auf den Ergebnissen der Fluiddynamiksimulation soll das im vorherigen
Themenblock entwickelte Setup zur Anwendung kommen, welches die gleichzeitige Simu-
lation der Fluiddynamik und des Stoffiibergangs ermoglicht. In Kombination mit zu defi-
nierenden prozessspezifischen Randbedingungen zur Beschreibung des Kolonnensumpfs
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bzw. -kopfs soll schliellich die Simulation eines idealisierten Rektifikationsprozesses fiir
verschiedene Gas- und Fliissigkeitsbelastungen durchgefiihrt und ausgewertet werden.

Die Simulationen eines idealisierten Rektifikationsprozesses fiir verschiedene Gas- und
Flissigkeitsbelastungen und dessen Auswertung sind in Kapitel 8 beschrieben.






6 Generalised Continuous Species
Transfer (GCST) Modell

Der Zielsetzung in Kapitel 5 zu Folge soll ein numerisches Modell hergeleitet, diskretisiert,
implementiert und verifiziert werden, das den Stoffiibergang in einer Zweiphasensimu-
lation abbilden kann. Hierbei stellt sich die Frage, warum ein neues Modell bené6tigt
wird und nicht das in Abschnitt 4.2 beschriebene CST-Modell verwendet werden
kann. In den nachstehenden drei Absétzen werden die Griinde dargelegt, warum die
Weiterentwicklung des CST-Modells zum GCST-Modells notwendig ist. Neben dem
jeweiligen Grund wird in jedem Absatz zudem die sich daraus ergebende Anforderung
fir das GCST-Modell abgeleitet. Die nachfolgende Aufzéhlung kann deshalb auch als
Gegentiberstellung von CST- und GCST-Modell verstanden werden:

Transportvariable Das CST-Modell verwendet die molare Konzentration ¢; als Trans-
portvariable. Diese Wahl kann sich als unvorteilhaft herausstellen, da sich bei den
abzubildenden thermischen Trennverfahren die molare Konzentration einer Komponente
in Gas- und Fliissigphase um Groflenordnungen unterscheiden kann. Der Grund dafiir
ist die grofie Dichtedifferenz zwischen beiden Phasen. Uber die Phasengrenzfliche wiirde
sich damit ein lokaler Sprung der Transportvariablen tiber mehrere Groflenordnungen
ergeben, welcher zu numerischen Instabilitdten fithren kann. Um dies zu vermeiden,
soll im GCST-Modell der Molanteil x; als Transportvariable verwendet werden. Der
Molanteil ist per Definition auf Werte zwischen Null und Eins begrenzt und weist in
der Regel in beiden Phasen Werte gleicher Groflenordnung auf.

Korrelation zur Beschreibung des stofflichen Gleichgewichts Zur Beschreibung des
stofflichen Gleichgewichts zwischen Gas- und Fliissigphase wird bei der Herleitung des
CST-Modells das Henrysche Gesetz entsprechend Gleichung (2.22) verwendet. Der Henry-
Koeffizient wird dabei als konstant angenommen. Die Verwendung dieser Korrelation
setzt voraus, dass die betrachtete Komponente stark verdiinnt vorliegt. Da das CST-
Modell fiir die Beschreibung von Absorptions-/Desorptionsprozessen entwickelt wurde,
ist diese Annahme gerechtfertigt. Entsprechend der genannten Zielsetzungen, sollen
mit dem GCST-Modell jedoch zuséatzlich Rektifikationsprozesse beschrieben werden.
Hier ist die Annahme der starken Verdiinnung nicht mehr giiltig. Zur Beschreibung
des stofflichen Gleichgewichts wird daher die Korrelation (2.25) gewahlt. Fiir binare
Gemische wird von dieser Korrelation das stoffliche Gleichgewicht allgemeingiiltig als
Funktion der relativen Flichtigkeit 4;; beschrieben. Letztere wird im GCST-Modell als
konstant angenommen, weshalb ein ideales Gemisch und ein konstantes Verhaltnis der
Sattigungsdampfdriicke der reinen Komponenten vorausgesetzt wird.
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Diskretisierung Nach Herleitung der Einfeldformulierung zur Beschreibung des Stoff-
transports wird im Fall des CST-Modells die Gleichung weiter umgeformt, um einen
Term zu erhalten, der dem Diffusionsterm gleicht. Durch die Umformung ergibt sich
neben dem Diffusionsterm, der mathematisch einem Laplace-Term entspricht, noch
ein Divergenz-Term. Der Stoffiibergang wird somit durch einen Divergenz- und einen
Laplace-Term beschrieben. Wie in DEISING ET AL. 2016 beschrieben wird, fithrt dies
dazu, dass die Art der Diskretisierung dieser Terme sehr herausfordernd ist und eine
falsche Kombination aus Diskretisierungsvarianten beider Terme zu einem instabilen
Loserverhalten fiihrt. Fiir das GCST-Modell wird hier ein anderer Weg gewahlt. Die
hergeleitete Einfeldformulierung soll in der Art diskretisiert werden, wie sie sich aus der
Herleitung ergibt. Die Herausforderung dabei wird sein, dass die sich ergebenden Terme
nicht mit Standardoperatoren diskretisiert werden kénnen, sondern neue Operatoren
implementiert werden missen. Der Vorteil dieses Vorgehens ist jedoch, dass sich diese
Art der Diskretisierung als sehr stabil herausgestellt hat.

Auf Basis der in Kapitel 3 behandelten Grundlagen wird nachstehend die mathematische
Herleitung des Modells beschrieben und auf die Voraussetzungen, unter welchen
das Modell angewandt werden darf, eingegangen. Nach einem Abschnitt tiber die
Diskretisierung der zugehorigen Differentialgleichung wird das Modell anhand von
einfachen Anwendungsfillen verifiziert.

6.1 Herleitung

Ausgangspunkt fiir die Herleitung des GCST-Modells stellen die konditionierten und
volumengemittelten generischen Erhaltungsgleichungen (3.54) und (3.55) sowie die
ebenfalls konditionierte und volumengemittelte generische Sprungbedingung (3.56) dar.
Unter Verwendung der entsprechenden Parameter aus Tabelle 3.2 erhalt man den
nachstehenden Gleichungssatz zur Beschreibung der Erhaltung der Stoffmenge:

(ot T )+ V- (aF ezt ut) = V- (aL ¢ D,V Tf) + [cDiiji]é ‘ngds  (6.1)

00T T%) + V- (a9 T500) = V- (a2 D"V T) — [eDyVails nydy (6.2)

[CDUVZEZ]é 'Ilg(SE - [CDUVIZ]g '1’1252 =0. (63)

Ziel ist es nun, die Gleichungen in eine Einfeldformulierung zu tiberfiihren. Wie
in Abschnitt 3.3 kurz beschrieben, miissen hierfiir die Gleichungen (6.1) und (6.2)
aufsummiert werden. Man erhélt:

8t(aLELTiL+aGEGTiG)+V. (aLéLx—iLﬁL_{_aGéGx—iGﬁG)

~~
i ii

= V- (" D' VE" + 0% DV TF)

+ [CDZJVZL’Z]é 'IIE(SZ — [CDUVJ]Z];; '1’12(52 .
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Da bei einer Einfeldformulierung die verwendeten Parameter fiir das gesamte Zweiphasen-
gebiet gelten sollen, missen die Terme (i) und (ii) in Gleichung (6.4) umformuliert werden.
Dies erfolgt durch die Definition von Groflen, die durch Mittelung der phasengemittelten
Werte ®" bzw. ®° erhalten werden. Die Mittelung erfolgt dabei als Funktion der
Volumenanteile o und a“. Der in Abschnitt 3.3 eingefiihrten Konvention folgend,
werden iiber beide Phasen gemittelte Grofen mit einem kurzen Uberstrich versehen:

(i)
aL 6L T’L’L _|_ aG éG Tzc
OCL 6L + OCG EG

(a"c" + a7t
¢ (6.5)

aLéLx—iL_{_aGéGl,—iG _

Z::i‘i

|
53\
oY

(ii) Wird u* unter Verwendung von Gleichung (3.62) durch
u"=1u"—u, (6.6)

ersetzt, erhalt man

OéLéLx—iLﬁL + aGEGTiGﬁG _ aLéLx—iLﬁG . O[LELI,—Z'LUT + acécx—icﬁc_ (67)

Um auch @“ zu ersetzen, wird schliellich die Definition der iiber beide Phasen

gemittelten Geschwindigkeit u verwendet:

u=ca"a"+a“u’

=G

«— u’=u+au,. (6.8)
Gleichung (6.8) in Gleichung (6.7) eingesetzt ergibt:

a" Tt (u+ afu,) — ot et Tta, + e % (W + afu,)
u (

u(are" " + a9 —u, (—atat e Tt + ot et Tt — atat e 7o)

Z;C
=cuz; —u, (o' (—a" +1) " 7" — a"a®c ;%)
= cur; — w.a"af (" ;" — T .

(6.9)

Der letzte Term von Gleichung (6.9) kann wieder zu Null gesetzt werden, indem
angenommen wird, dass die Differenzgeschwindigkeit u, der phasengemittelten
Geschwindigkeiten gleich Null ist.
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Werden die beiden umgeformten Terme (i) und (ii) in Gleichung (6.4) eingesetzt, erhalt
man

Oyx;c + Vecux; = V- (aL I ﬁULVEL 1 afce ZGVEG)

- _ (6.10)
—|— [CDijv:Ez‘]E ’IIECSE — [CDijVZL’Z']E ‘Ilz(SZ .

Die letzten beiden Terme entsprechen dabei der konditionierten und volumengemittelten
Sprungbedingung in Gleichung (6.3), die sich zu Null addiert. Fiir die Einfeldformulie-
rung ergibt sich damit:

Oy(ex;) + V- (euz;) = V- (o' ¢ Dy VI + a2 D"V 7). (6.11)

Zu beachten ist hierbei, dass sich aus der Herleitung ergibt, dass die tiber beide Phasen
gemittelten Parameter u und ¢ volumetrisch gemittelt werden:
u=ao"u" +a“u’ (6.12)
c=arc"+a%c, (6.13)

Der iiber beide Phasen gemittelte Molanteil x; wird jedoch relativ zu den Stoffmengen
gemittelt:

aLELTiL _i_aGéGTzG
alet +accc

T; = (6.14)
Hier zeigt sich ein Vorteil der CVA-Methode. Gleichung (6.11) kénnte auch postuliert
werden, indem man von der Erhaltungsgleichung der Einphasenstromung ausgeht und
die Parameter als iiber beide Phasen gemittelte Grofien definiert. Hier wiirde sich nun
die Frage nach der Art der Mittelung stellen. Aller Wahrscheinlichkeit nach wiirde man
dabei annehmen, dass alle Parameter volumetrisch gemittelt werden. Aus der Herleitung
mittels der CVA-Methode ergibt sich hingegen die korrekte Mittelungsmethode fiir
jeden Parameter.

Bei Betrachtung der Gleichung (6.11) wird deutlich, dass zusétzlich zum iber beide
Phasen gemittelten Molanteil z; auch die phasengemittelten Molanteile 7;* und z;¢
unbekannt sind. Zur Ermittlung der drei unbekannten Parameter stehen jedoch nur
die beiden Gleichungen (6.11) und (6.14) zur Verfiigung, womit ein ungeschlossenes
Gleichungssystem vorliegt. Zur Schliefung wird stoffliches Gleichgewicht zwischen den
beiden phasengemittelten Molanteilen ;" und 7;“ angenommen. Fiir die Beschreibung
des Gleichgewichts wird im Gegensatz zum CST-Modell nicht das Henrysche Gesetz,
sondern die Korrelation in Gleichung (2.25) gewéhlt. Die Korrelation beschreibt den
Zusammenhang der Gleichgewichtsmolanteile #} und z§ als Funktion der relativen
Fliichtigkeit A;;. Um die SchlieBung durchzufiihren, miissen daher die Gleichgewichtsmo-
lanteile zunéchst mit den phasengemittelten Molanteilen 7;* und 7;“ korreliert werden.
Dies erfolgt in Anlehnung an die Ausfiihrungen von MARSCHALL ET AL. 2012, indem
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angenommen wird, dass die phasengemittelten Molanteile den Gleichgewichtsmolanteilen

entsprechen:
Tt~ T (6.15)
0~ I (6.16)

Aufgrund dieser Annahme héingt die Genauigkeit des Modells stark von der ortlichen
Auflésung der Phasengrenzfliche ab, besonders dann, wenn in Phasengrenzflichennéhe
grofle Gradienten der Molanteile auftreten.

Unter Verwendung der in den Gleichungen (6.15) und (6.16) beschriebenen Beziehungen
lésst sich die Korrelation in Gleichung (2.25) wie folgt umschreiben:
AijTi*

7 = . 1
S W 7 I Y (6.17)

Gleichung (6.11), Gleichung (6.14) und Gleichung (6.17) stellen schliefllich ein ge-
schlossenes Gleichungssystem mit den drei Unbekannten z;, 7;* und 7;“ dar. Beim
Versuch, die drei Gleichungen in eine Gleichung umzuwandeln, welche nur z; als
unbekannten Parameter enthélt, tritt das Problem auf, dass aufgrund der Nicht-
Linearitat von Gleichung (6.17) auch die resultierende Differentialgleichung nicht-linear
ist. Im Hinblick darauf, dass letztere mit Hilfe eines linearen Gleichungssystems implizit
gelost werden soll, muss Gleichung (6.17) zunéchst linearisiert werden. Ahnlich dem
Ansatz, welcher auch fir die Linearisierung des konvektiven Terms der Impulserhaltung
in Gleichung (3.58) verwendet werden kann, wird dies umgesetzt, indem angenommen
wird, dass der Nenner aus dem alten Zeitschritt bekannt ist. Die Nicht-Linearitat wird
damit wie folgt angenéhert:

A;j
L+ (A - D (@)

~

=K

" =Kz". (6.18)

¢ =

Der hochgestellte Index (...)° besagt dabei, dass die GroSe zum alten Zeitschritt
ausgewertet wird. Die Verwendung von Gleichung (6.18) fithrt schlieBlich zur Ein-
feldformulierung;:

al et + Kacc®

L =L G =G
4V <aGcGD,-ﬁv (:zilc @ tare >> .

al et + Kacc®

L =L G =G
o (cx;) + V- (cuz;) = V- (aL &L ﬁMLV (fz a*c"+ac >>
(6.19)

Bei Betrachtung von Gleichung (6.19) wird deutlich, dass neben den Fluideigenschaften
auch die Volumenanteile o und a“ und der Geschwindigkeitsvektor u als Eingabe fiir
das Modell benotigt werden. In einer transienten, zweiphasigen Stromung fiihrt dies
zu der Notwendigkeit, dass neben der Losung der hergeleiteten Einfeldformulierung,
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die den Stofftransport und den Stoffiibergang beschreibt, auch die Navier-Stokes-
Gleichungen (3.57)—(3.58) und die Transportgleichung in Gleichung (3.66) fiir den
Volumenanteil der Fliissigphase gelost werden miissen. In einem solchen Fall muss das
GCST-Modell mit einer VoF-Simulation gekoppelt werden.

Es bleibt die Frage, wie

Aij

KC =
14 (A — 1) (")

(6.20)

und damit (z;*)°, berechnet werden kann. Aufgrund dessen, dass Gleichung (6.19) fur
den iiber beide Phasen gemittelten Molanteil z; und nicht fiir den phasengemittelten
Molanteil Z;* gelost wird, steht letzterer nicht automatisch zur Verfiigung. Um (7;%)°
zu berechnen, wird Gleichung (6.14), die Definition von Z;, verwendet. Letztere zum
alten Zeitschritt ausgewertet lautet:

(@) ¢ () + (a°) 7
(@) T+ (0

(7:°)°

(z;)° = (6.21)

In Kombination mit Gleichung (6.17), welche zum alten Zeitschritt ausgewertet

Aij (Ti")°

GO _ 22
ergibt, kann (7;*)° schliefllich berechnet werden, indem
o L)©
@) ({0 2+ (0 ) = (') 2 (7" + (0) ) (699)

1+ (A = 1) (7")°

gelost wird. Aufgrund dessen, dass Gleichung (6.23) ein Polynom darstellt, erhilt man
zwei Losungen. Hierbei muss nun die Losung grofler Null gewéhlt werden, da Molanteile
kleiner Null physikalisch nicht sinnvoll sind.

6.2 Voraussetzungen fiir die Anwendung des Modells

Damit das GCST-Modell angewandt werden darf, miissen der zu simulierende Prozess
und das zugehorige Stoffsystem bestimmte Voraussetzungen erfiillen. Diese ergeben
sich vor allem aus der Tatsache, dass die Navier-Stokes-Gleichungen (3.57)—(3.58)
und die Transportgleichung in Gleichung (3.66) des Volumenanteils entkoppelt von
Gleichung (6.19), welche den Stofftransport und den Stoffiibergang beschreibt, gelost
werden. Wie im vorangegangen Abschnitt 6.1 erwéhnt, ist zwar die Stoffiibergangssi-
mulation mit der VoF-Simulation gekoppelt, jedoch gibt es keine Riickkopplung der
Stoffiibergangssimulation mit der VoF-Simulation. Daraus folgt, dass der Stoffiibergang
keinen Einfluss auf die Fluiddynamik haben darf.
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Im Fall der Simulation einer Absorption/Desorption muss die tibergehende Komponente
stark verdiinnt vorliegen, wodurch der Effekt des Stoffiibergangs auf den Molenstrom
vernachléssigt werden kann.

Im Fall der Simulation von Rektifikationsprozessen ist diese Annahme im Allge-
meinen nicht gerechtfertigt. Die iibergehenden Molenstréome sind im Betrag nicht
zu vernachléssigen. Eine Entkopplung der Fluiddynamik und des Stoffiibergangs ist
aber dennoch zuldssig, falls ein bindres Gemisch vorliegt und die in Abschnitt 2.2.1
beschriebenen Voraussetzungen erfiillt sind, die zu konstanten Massenstromen der Gas-
und Fliissigphase fithren.

Weitere Voraussetzungen fiir den zu simulierenden Prozess und das Stoffsystem ergeben
sich aus der Wahl der Korrelation in Gleichung (2.25) zur Beschreibung des stofflichen
Gleichgewichts. Wie in Abschnitt 2.1.3 beschrieben, gilt diese Korrelation fiir reale,
bindre Gemische. Bei der Betrachtung eines realen Gemisches muss die relative Fliich-
tigkeit A;; unter Verwendung von Gleichung (2.29) berechnet werden und ist somit
abhéngig von Zusammensetzung, Temperatur und Druck. Nur im Fall eines idealen
Gemisches und eines konstanten Verhéltnisses der Sattigungsdampfdriicke der reinen
Komponenten kann die relative Fliichtigkeit als konstant angenommen werden (vgl.
Abschnitt 2.1.3).

Soll das GCST-Modell zur Simulation von Absorptions-/Desorptionsprozessen ange-
wandt werden, ergeben sich aus der Wahl der Korrelation in Gleichung (2.25) zwei
Problemstellungen. Zum einen liegt bei derartigen Prozessen fast ausschliefSlich ein
Mehrkomponentengemisch und kein binédres Gemisch vor, zum anderen wird das stoffliche
Gleichgewicht bei diesen Prozessen tiblicherweise mit Hilfe des Henry-Koeffizienten und
nicht unter Verwendung der relativen Fliichtigkeit angegeben. Um dennoch Absorptions-
/Desorptionsprozesse mit Hilfe des GCST-Modells simulieren zu kénnen, wird somit
eine Beziehung benotigt, welche die Berechnung der relativen Fliichtigkeit als Funktion
des Henry-Koeffizienten ermoglicht. Um diese zu erhalten, wird zunéchst die Korrelation
in Gleichung (2.25) umgeformt, indem die Molanteile durch das Verhéltnis von molarer
Konzentration der Komponente zu molarer Gesamtkonzentration ersetzt werden:

76 = i
Y1+ (A - Day
ek
_E L A
el - EL
¢ 1+ (.AZ] 1)?1
- 1 [
1+ (A 1)E—L ¢

Wird nun angenommen, dass die Komponente ¢ stark verdiinnt vorliegt, gilt ¢; < ¢~.
Mit dieser Annahme, welche bei Absorptions-/Desorptionsprozessen iiblicherweise

gerechtfertigt ist, folgt somit %L ~ 0. Damit vereinfacht sich Gleichung (6.24) zu

6G
& = Ayt (6.25)

7 7
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Aus einem Vergleich mit dem Henryschen Gesetz

1
& =7, (6.26)

welches in Abschnitt 2.1.2 mit Gleichung (2.22) eingefithrt wurde, kann nun die
notwendige Beziehung zwischen relativer Fliichtigkeit und Henry-Koeffizient abgeleitet

werden:
[oud 1
Aij -r Hij
1 ¢*
— A= . 6.27
AJ Hij EG ( )

Vorausgesetzt die betrachtete Komponente liegt stark verdiinnt vor und der Henry-
Koeffizient ist bekannt, kann mit dieser Beziehung somit die relative Fliichtigkeit, welche
als Eingabeparameter fiir das Modell bendtigt wird, berechnet werden. Wie in der Herlei-
tung gezeigt, entspricht dann die Korrelation in Gleichung (2.25) dem Henryschen Gesetz
in Gleichung (2.22). Da letzteres auch fiir Mehrkomponentengemische gilt, ist auch
die Beschrankung auf bindre Gemische hinfallig und Absorptions-/Desorptionsprozesse
konnen mit Hilfe des GCST-Modells simuliert werden.

Im Fall der Simulation von Rektifikationsprozessen ergibt sich aus der Verwendung der
Korrelation in Gleichung (2.25) die Voraussetzung, dass ein bindres Gemisch vorliegen
muss. Da zusatzlich eine konstante relative Fliichtigkeit angenommen wird, miissen ein
ideales Gemisch und ein konstantes Verhaltnis der Sattigungsdampfdriicke der reinen
Komponenten vorliegen.

6.3 Diskretisierung

Um die hergeleitete Einfeldformulierung (6.19) mit Hilfe der Finiten Volumen Metho-
de (FVM) l6sen zu konnen, muss sie rdumlich und zeitlich diskretisiert werden. Die Art
der Diskretisierung ist dabei von entscheidender Bedeutung, da sie die Stabilitat des
Losers maflgeblich beeinflusst. Die diskretisierte Einfeldformulierung wird anschlieSend
unter Verwendung der freien Softwarebibliothek OpenFOAM® implementiert.

Die FVM setzt eine Unterteilung des Rechengebiets in finite Volumen voraus. Diese
Unterteilung in sogenannte Zellen kann durch ein strukturiertes oder ein unstrukturiertes
Rechengitter erfolgen. Strukturierte Rechengitter zeichnen sich dadurch aus, dass jeder
Zelle in jeder Richtung eindeutig zwei Nachbarzellen zugeordnet werden kénnen. Die
Benennung der Zellen kann somit durch einfache Indizierung erfolgen. Beim auch
in der vorliegenden Arbeit verwendeten unstrukturierten Rechengitter konnen jeder
Zelle nur die jeweiligen Nachbarzellen zugeordnet werden, die Information in welcher
Richtung sich diese befinden fehlt jedoch. Damit entféllt die Restriktion von zwei
Nachbarzellen pro Richtung, weshalb die Zellen bei unstrukturierten Rechengittern die
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Form eines beliebigen konvexen Polyeders annehmen konnen. Hierdurch ist es moglich,
auch komplexe Geometrien zu vernetzen.

Grundsétzlich kann bei einer FVM die Transportvariable entweder im Zellzentrum oder
auf den Zellflachen gespeichert werden. Im vorliegenden Fall wird die Transportvariable,
welche dem iiber beide Phasen gemittelten Molanteil z; entspricht, im Zellzentrum
gespeichert. Wird z; auf den Zellflachen benotigt, muss dieser Wert durch Interpolation
ermittelt werden.

Bei der nachstehenden Diskretisierung wird das betrachtete finite Volumen als Zelle C'
und deren Nachbarzellen als Zellen N; bezeichnet. Parameter, die im Zentrum der Zelle C'
ausgewertet werden, sind deshalb mit (...)¢ indiziert, Parameter, die im Zentrum
einer Nachbarzelle N; ausgewertet werden, mit (...)y. Im Zuge der Diskretisierung
ist es dariiber hinaus notwendig, Parameter in den Mittelpunkten der Zelllachen f
auszuwerten, die zwischen Zelle C' und den Nachbarzellen N; liegen. Diese Parameter
sind mit (...)f gekennzeichnet und die GroBe der Zellflache selbst wird mit A; bezeichnet.
Das Volumen der Zelle C' wird mit V& bezeichnet und die gesamte Oberflache der Zelle
und damit die Vereinigung aller Zellflachen f mit Sc. Der Vektor n entspricht dem nach
auBen gerichteten Normaleneinheitsvektor auf S¢, ny dem Normaleneinheitsvektor auf f.
Der Vektor, welcher vom Zellmittelpunkt C' zum Zellmittelpunkt der Nachbarzelle N
zeigt, wird mit dgo bezeichnet. Fiir einen zweidimensionalen Fall ist die beschriebene
Namenskonvention in Abbildung 6.1 dargestellt.

Abbildung 6.1: Namenskonvention zur Beschreibung der Parameter, die in der
betrachteten Zelle C', in den Nachbarzellen N oder den Mittelpunkten der
Zellflachen f ausgewertet werden

Wird eine Summe iiber alle Zellflichen f benétigt, wird diese mit > ; abgekiirzt, werden
dabei auch Werte in den Zellzentren der Nachbarzellen ausgewertet, wird die Summe
vereinfacht mit - v dargestellt. Auf die mathematisch korrekte Indizierung mit Hilfe
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eines Laufparameters ¢ wird im Hinblick auf eine moglichst tibersichtliche Darstellung
verzichtet. Fiir eine Funktion f(®y) bzw. f(®;,®x) gilt somit

Anzahl N

;f@f) = ZO f(®5)  bzw. (6.28)
fXJ:Vf((I)f’(I)N) = nzjzo f((I)fia(I)Ni)' (6.29)

Die nachstehende Diskretisierung ist in Anlehnung an DEISING 2019 und MOUKALLED
ET AL. 2015 formuliert. Auch fiir weiterfithrende Informationen sei auf diese beiden
Referenzen verwiesen.

Zur besseren Lesbarkeit wird die Einfeldformulierung in Gleichung (6.19) zunéchst
kompakter dargestellt, indem der von Ort und Zeit abhéngige Koeffizient £ eingefiihrt
wird:

alt et +afc®

X — —
atel 4+ Kace“

9,(¢x;) + V- (euz;) = V- |t e* D'V

=r (6.30)
atet +acc”
atect + Kacc®

=KL

+V- e DV | 7 K

& 0,(ex;) + V- (euz;) = V- (a" e D"V (%:L))

+V- (a2 DV (1,KL)) . (6:31)

Integration tiber die Zelle C' und die Anwendung des Gauflschen Integralsatzes ergibt

/ di(cz) AV + § (euz;) mdS = § (a*e D"V (2,£)) ndS
Vo Sc

Sc

i ii B iii (632)
+¢ (a“2°DV (z,KL)) ndS .
Sc

iv

Sowohl die Volumen- als auch die Oberflichenintegrale werden nun durch Formulierungen
ersetzt, welche raumlich eine Genauigkeit zweiter Ordnung besitzen:

(i)

/V o(cw)av =0 ( /V @) dV) .

2 XM 0y(ex) Ve ~ 0(0)p (T) Ve -
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(i)

(iii)

Y{SKV(Euji) nds > & Z cuzr;), - Amy

(6.34)
zf: f Afl’lf = ZN

Dabei entspricht N; = () s (@), +Arny dem Molenstrom durch die Zellfliche A
mit der Einheit mol/s.

Wie bereits beschrieben, liegen die Werte von x; nur in den Zellzentren vor,
nicht jedoch auf den Zellflichen. Um Term (ii) vollstdndig zu diskretisieren, muss
daher (;); zwischen (Z;), und (2;)y interpoliert werden. Nachstehend wird dies
mit Hilfe eines frei wahlbaren Gewichtungsparameters v¢; durchgefiihrt:

(Z3); = (1 =) (To)y + ¢y (T - (6.35)

Der Gewichtungsparameter 1 ist nun abhangig vom gewéhlten Interpolations-
schema und damit, je nach Schema, von der Rechengittergeometrie und/oder dem
Stromungsfeld. Fir den vollstandig diskretisierten Term (ii) ergibt sich demnach

f.(eur) mdS = 3TN [(1—vy) (20 + (@) (6.36)

f?N

Term (iii) und (iv) haben eine identische Form und sind die beiden entscheidenden
Terme bei der Diskretisierung des GCST-Modells. Wie bereits erwahnt, sollen
beide Terme nicht weiter umgeformt werden, sondern entsprechend ihrer Form in
Gleichung (6.32) diskretisiert werden. Die Herausforderung bei der Diskretisierung
von Term (iii) ist nun, dass im Gegensatz zum CST-Modell nicht der Gradient der
Transportvariable x;, sondern der Gradient des Produktes aus Transportvariable x;
und dem von Ort und Zeit abhéangigen Koeffizienten £ beno6tigt wird. Fiir einen
solchen Term stellt die Softwarebibliothek OpenFOAM® keinen Diskretisierungs-
operator zur Verfiigung, weshalb ein neuer Operator implementiert werden muss.
In der Theorie wird die rdumliche Diskretisierung wie folgt durchgefiihrt:

%S » (a*e* D'V (#:£)) mds * =™ zf: (ate* ﬁLV(:EiE))f Ay

Fiir eine vollsténdige Diskretisierung muss auch der Ausdruck (V (2,£)), - Ayny in
Abhéngigkeit von (Z;), und (Z;) diskretisiert werden. In der vorliegenden Arbeit
wird dies mit nachstehendem Ansatz durchgefithrt. Hierbei ist zu beachten, dass
keine Korrektur fiir verzerrte Gitter durchgefithrt wird und die nachstehende
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Diskretisierung daher nur im Fall von orthogonalen Gittern keine weiteren
numerischen Fehler aufweist:

Ay
Ilf'dCN

(V(#:L)); - Ay = [(#:L)y = (T:L)c] - (6.38)

Vollsténdig diskretisiert ergibt sich somit fiir Term (iii):

f/g N (a*¢" D"V (z.£)) -ndS

_ fz (aL>f ek Ay (L) — (L)) (6.39)

Ilf‘dCN
(iv) Die Diskretisierung von Term (iv) erfolgt analog zu Term (iii):

ngv(a ¢ D°V (z.KL)) ndS

> C,-)’édn. Z (OéG EG EGV (EJCE))JC ‘AfIlf
!

~ ) (%), D°
N

(6.40)
Ay

n-doy [(Z:KL) y — (T:KL) ] -

Werden die raumlich diskretisierten Terme (i)—(iv) in Gleichung (6.32) eingesetzt, ergibt
sich schlieflich

Oh[(©)c (T:)c]Vo = - ZN (1= 47) () y + 9y (Ti) ]

L\ =L Pl A = -
AP ILURTAS e o (@) = (@:L)c] (6.41)
FY(0%), @D (@KL — (RKL) )
f,N fTUCN

Nach der rdumlichen Diskretisierung erfolgt die zeitliche Diskretisierung der Einfeld-
formulierung. Hierfiir wird eine zeitliche Integration von Gleichung (6.41) iiber das
Zeitintervall At durchgefiihrt:

/fﬂt[@[(ac (#)clVe

_ /tt+At Z‘]Vf (1 —f) (&) + Uy <Ii)C]] dt

dt =

(6.42)

t+At __
o [ [, mpr A
t

t+At —
R
t
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Parameter, die zum Zeitpunkt ¢ ausgewertet werden, sind im Folgenden mit dem
Superskript ®° versehen. Bei Parametern, welche zum Zeitpunkt ¢t = ¢t + At ausgewertet
werden, wird zur Verbesserung der Lesbarkeit auf eine Indizierung verzichtet. Fir die
linke Seite von Gleichung (6.42) ergibt sich

/tﬁm[at[(ac (T)lVe | dt = (@)¢ (T Vo — (@) ()0 Ve (6.43)

Die Auswertung der rechten Seite von Gleichung (6.42) kann durch verschiedene
Zeitdiskretisierungsverfahren erfolgen. Bei der Implementierung des GCST-Modells
wird das implizite Euler-Verfahren verwendet, das eine Genauigkeit erster Ordnung
besitzt. Dabei wird angenommen, dass die Integranden auf der rechten Seite innerhalb
des Zeitintervalls At konstant sind und dabei dem Wert zum Zeitpunkt ¢t = t + At
entsprechen. Die sowohl rdumlich als auch zeitlich vollstandig diskretisierte und damit
numerisch losbare Einfeldformulierung fiir eine Zelle C' lautet somit

(©)c (@:)o Ve = (@6 [@)e Vo =

— At fZ N (1 =) (Ts) y + (a?»o]]
3 ., 6.44
+At|Y (a"),; e D ﬁ{ [(Z:L) y — (TiL) ] .
N Ng-den
+AY (o), e D° A({ [(ZKL)y — (TKL) )| -
N np-don

Wird diese Gleichung fiir jede Zelle des Rechengebiets aufgestellt, erhalt man ein lineares
Gleichungssystem, welches fiir jeden Zeitschritt neu zu losen ist. Die unbekannte Variable
stellt dabei z; dar. Wird das Rechengebiet mit insgesamt Z Zellen diskretisiert, erhalt
man somit Z Gleichungen. Um das lineare Gleichungssystem als Matrix darstellen zu
kénnen, muss Gleichung (6.44) umgestellt werden. Dabei soll die Umstellung in einer Art
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und Weise durchgefiihrt werden, dass die Koeffizienten der unbekannten Variablen (z;),
und (Z;)  ersichtlich werden. Es ergibt sich:

_ )~ V¢ .
(Zi)e ()A(tc + > Ny
N
—_1. L Af —G Af
+ o), e D L)+ af ¢ KL,
3 (e 7 D0+ ), # D (ke
+Z(fiz)N [Nf (1_¢f)
N
L\ =L ! Af C c G Af
—(a )f c" D ny-don L) (c / n;-doy KL)y]
— o —\ O ‘/EJ
= (@)% (@2
(6.45)

Die Einfarbung erfolgt, um dem Leser sichtbar zu machen, aus welchen Termen der
urspringlichen Einfeldformulierung in Gleichung (6.31) die Terme der diskretisierten
Gleichung hervorgehen. Die entsprechend eingeféarbte Einfeldformulierung lautet

d,(ex;) + V- (euz;) = V- (a* e D"V (z:L))

. (6.46)
+ V- (a2 DV (z:KL)) .

Das lineare Gleichungssystem kann schliefSlich mit Hilfe einer Koeffizientenmatrix A,

einem Vektor v der unbekannten Variable z; und einem Vektor s kompakt dargestellt

werden:

Av=s. (6.47)

Dabei gilt A € R?*? v € R und s € R?. Die Terme in der ersten eckigen Klammer
von Gleichung (6.45) entsprechen den Eintrdgen auf der Hauptdiagonalen von A, die
Terme in der zweiten eckigen Klammer den Eintrdgen auf den Nebendiagonalen. Der
Term auf der rechten Seite von Gleichung (6.45) entspricht dem Eintrag von Vektor s.

6.4 Verifizierung

Um das GCST-Modell verifizieren zu kénnen, werden Testfalle benotigt, die auch eine
analytische Losung besitzen, weshalb nur sehr einfache Félle in Betracht kommen. In
allen gezeigten Testféllen wird angenommen, dass ein bindres Gemisch, bestehend aus
einer leichter siedenden Komponente 1 und einer schwerer siedenden Komponente 2,
vorliegt. Es wird festgelegt, dass der iiber beide Phasen gemittelte Molanteil z; des
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GCST-Modells die leichter siedende Komponente 1 beschreibt und deshalb im Folgenden
mit z; bezeichnet wird.

Der erste Testfall zur Verifizierung des Modells ist in Abbildung 6.2 dargestellt. Das
Rechengebiet beinhaltet dabei ein Zweiphasengebiet, wobei sowohl die Gas- als auch die
Flissigphase in Ruhe sind. Zum Zeitpunkt ¢y, betragt der initiale Molanteil im gesamten
Rechengebiet ;1 = 0.3. An allen Rdndern wird 0,z; = 0 als Randbedingung aufgeprégt,
was dazu fiithrt, dass der Testfall auch in einer Dimension beschrieben werden konnte.
Indem der Wert der relativen Flichtigkeit auf A, = 4.2 gesetzt wird, befindet sich
das initiale Setup nicht im stofflichen Gleichgewicht. Dieses Gleichgewicht anstrebend,
wird die leichter siedende Komponente in die Gasphase tibergehen, was sich transient
andernde Profile des Molanteils z; zur Folge hat.

&,il - O

Flissigphase Gasphase

810@1 - 0 ii‘l(t(]) = 03 j?l(to) == 03 8wi'1 = O

b
w

0pz1 =0

Abbildung 6.2: Setup des 1D-Testfalls zur Verifizierung des GCST-Modells

Um eine analytische Losung des beschriebenen Testfalls zu ermoglichen, muss der
Molanteil z; in der Fliissigphase konstant sein. Dies wird erreicht, indem die Fluidei-
genschaften so gewahlt werden, dass die beiden nachstehenden Bedingungen erfiillt
sind:

¢ D" > D und (6.48)
et > . (6.49)

ol

In Tabelle 6.1 sind die gewahlten Fluideigenschaften fiir beide Phasen aufgefiihrt.
Es soll dabei darauf hingewiesen werden, dass die gewdahlten Parameter nicht den
Anspruch haben, physikalisch sinnvoll zu sein, sondern lediglich den Bedingungen in
den Gleichungen (6.48) und (6.49) geniigen sollen.

Tabelle 6.1: Fluideigenschaften des 1D-Testfalls

Flissigphase Gasphase

Diffusionskoeffizient D;; in m?/s le-4 le-6

Molare Gesamtkonzentration ¢ in mol/m?® 100 1
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Fir das Gebiet der Gasphase, welches als halbunendlich angenommen wird, kann
schliefllich das Profil des Molanteils als Funktion von Raum und Zeit berechnet werden
[WELTY ET AL. 2009]:

_ _ ./412 T (to) _
T (w,t) = erf ( ) (xl(to) T A1) :cl(to)> + Z1(to) - (6.50)

Zusétzlich kann auch eine analytische Losung fiir das Profil der Molenstromdichte n;
gefunden werden [POLIFKE 2009

— Ais Z1(to) C 2
\/F (371(750) - Wﬁmm) < exp | — -
\/ﬁ 2 Ect

w
21/ Dt

(6.51)

hl (w,t) = —

Nach raumlicher Diskretisierung des Rechengebiets mit 11, 101 und 1001 gleichmé&Big
verteilten Zellen wird der beschriebene Testfall mit dem GCST-Modell simuliert.

In einem ersten Schritt wird der Einfluss der Zellgrofle ausgewertet. Abbildung 6.3 zeigt
das Profil des Molanteils sowie das Profil der Molenstromdichte fiir alle verwendeten
Rechengitter zum Zeitpunkt ¢ = 2.5s. Die erhaltenen Profile bei einer Diskretisierung
mit 11 Zellen weichen deutlich von der analytischen Losung ab. Die Diskretisierung mit
101 Zellen zeigt eine gute, mit 1001 Zellen eine sehr gute Ubereinstimmung mit der
analytischen Losung. Da das Ergebnis bei der Erh6hung der Auflosung des Rechengebiets
zur analytischen Losung hin tendiert, erfiillt das GCST-Modell das Konvergenzkriterium.
Vor dem Hintergrund, dass vom GCST-Modell eine Einfeldformulierung verwendet
wird und die Variable z; somit den Molanteil in der Gas- und Fliissigphase beschreibt,
verdient die gute Wiedergabe des Sprunges tiber die Phasengrenzfliche hinweg besondere
Beachtung. Dariiber hinaus ist erwahnenswert, dass die Molenstromdichte 7, im
Gegensatz zum Molanteil z; einen kontinuierlichen Verlauf zeigt. Dies ist auf die
Einhaltung der in Gleichung (6.3) formulierten Bedingung zurtickzufiihren.

Im néachsten Schritt wird tberpriift, ob die Dynamik des Prozesses vom Modell
korrekt abgebildet wird. Hierfiir sind in Abbildung 6.4 Profile des Molanteils z; und
der Molenstromdichte 7n; zu verschiedenen Zeitpunkten gezeigt. Der Gradient des
Molanteils 7 und damit auch die Molenstromdichte n; sind zu Beginn der Simulation
am grofiten. Dies ist zu erwarten, da das Rechengebiet mit einem konstanten Molanteil
in beiden Phasen initialisiert wird. Es liegt somit ein grofles stoffliches Nichtgleichgewicht
vor, welches erst im Verlauf der Simulation abgebaut wird. Mit zunehmender Annaherung
an den Gleichgewichtszustand nehmen deshalb sowohl der Gradient des Molanteils als
auch die Molenstromdichte ab. Zu allen Zeitpunkten stimmen die Simulationsergebnisse
gut mit der analytischen Losung iiberein, was zeigt, dass das GCST-Modell die Dynamik
des Prozesses korrekt wiedergibt.

Nach der Verifizierung des Modells unter Verwendung eines 1D-Testfalls soll das Modell
in einem 3D-Testfall getestet werden, der auch gekriimmte Phasengrenzflachen enthalten
soll. Das entsprechende Setup ist in Abbildung 6.5 gezeigt. Untersucht wird ein Tropfen
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Abbildung 6.3: Profile des Molanteils £; und der Molenstromdichte 71 in zwei
halbunendlichen Koérpern zum Zeitpunkt ¢t = 2.5 s fiir verschiedene
Rechengitter

von 0.002m Durchmesser, der im Zentrum eines gasgefiillten Wiirfels von 0.01m
Kantenldnge schwebt. Da die Navier-Stokes-Gleichungen und die Transportgleichung
des Volumenanteils nicht gelost werden und die initiale Geschwindigkeit im gesamten
Wiirfel auf Null gesetzt wird, dndert sich die Position des Tropfens nicht.

Sowohl die Gas- als auch die Fliissigphase werden mit einem Molanteil von z; = 0.7
initialisiert. Auf allen Randflichen wird 0,7, = 0 als Randbedingung vorgegeben, was
bedeutet, dass keine Komponente aus dem Wiirfel herausdiffundieren kann. Analog zum
1D-Testfall ist auch dieses initiale Setup nicht im stofflichen Gleichgewicht, sondern die
leichter siedende Komponente wird aus dem Tropfen in die umgebende Gasphase
iibergehen. Dieser Vorgang ist erst bei Einstellung von stofflichem Gleichgewicht
beendet. Unter der Voraussetzung, dass die Stoffmengen im Rechengebiet erhalten
bleiben, kann die finale Zusammensetzung in Gas- und Fliissigphase berechnet werden.



64 6 Generalised Continuous Species Transfer (GCST) Modell
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Abbildung 6.4: Transiente Profile des Molanteils 1 und der Molenstromdichte 71 in zwei
halbunendlichen Koérpern im angegebenen Zeitintervall 0.5s <t < 2.5s

0y71 =0
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Flissigphase
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Abbildung 6.5: Setup des 3D-Testfalls zur Verifizierung des GCST-Modells

Der entsprechende Molanteil der Komponente 1 wird als Verifizierungsparameter
verwendet.

Fiir diesen Testfall werden die Fluideigenschaften entsprechend dem Modellsystem,
welches in Kapitel 8 simuliert wird, gewédhlt. Somit wird das binédre System Sauerstoff/
Stickstoff bei 3 bar betrachtet. Alle Parameter werden der NIST-Datenbank entnommen
und sind in Tabelle 6.2 aufgefiihrt. Die relative Fliichtigkeit betragt A5 = 3.012.

Tabelle 6.2: Fluideigenschaften des 3D-Testfalls

Flissigphase Gasphase

Diffusionskoeffizient D in m?/s 3.141e-9 7.975e-7
Molare Gesamtkonzentration ¢ in mol/m?® 28525.78 420.87
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Fir die Simulation wird das Rechengebiet mittels uniformer Hexaeder diskretisiert.
Hierbei werden vier verschiedene Rechengitter unterschiedlicher Zellgrofie verwendet.
Die zugehorigen Werte konnen Tabelle 6.3 entnommen werden.

Tabelle 6.3: Zellgroflen der fiir den 3D-Testfall verwendeten Rechengitter

Rechengitter ZellgroBle Ax

I 555.56e-6 m
IT 263.16e-6 m
11 133.33e-6 m
v 66.67e-6 m

In Abbildung 6.6 sind Schnittbilder aller Rechengitter gezeigt. Die Farbung der Schnitt-
bilder zeigt den Volumenanteil jeder Zelle, wobei dunkelrote Zellen ausschlieSlich Fliis-
sigphase, graue Zellen ausschlieBlich Gasphase enthalten. Alle weiteren Farbabstufungen
entsprechen Zellen, die beide Phasen enthalten.

i = s e

Rechengitter 1 Rechengitter 11 Rechengitter IIT Rechengitter IV

Abbildung 6.6: Schnittbilder aller fiir den 3D-Testfall verwendeten Rechengitter, eingefirbt
mit dem Volumenanteil; dunkelrot: o = 1; grau: o* = 0; sonst: 0 < o* <1

Jede Simulation wird 350 Sekunden lang ausgefithrt. Um die verschiedenen Ergebnisse
zu vergleichen, zeigt Abbildung 6.7 die zeitliche Entwicklung des Molanteils z; in der
Mitte des Tropfens. Die gestrichelte gerade Linie zeigt den analytisch berechneten finalen
Wert des Molanteils bei Erreichen des stofflichen Gleichgewichts. Es kann festgestellt
werden, dass dieser Gleichgewichtsmolanteil unabhéangig vom verwendeten Rechengitter
und damit unabhéngig von der Zellgrole korrekt vorhergesagt wird. Daraus konnen
zwei Schlussfolgerungen gezogen werden. Erstens wird die urspriinglich im Rechengebiet
vorhandene Stoffmenge in allen Fallen erhalten und zweitens wird in stationdren Féllen
die Gleichgewichtszusammensetzung vom GCST-Modell richtig vorhergesagt. Dies ist
auch dann der Fall, wenn Zellen einen Volumenanteil aufweisen, der zwischen den
Werten Null und Eins liegt.

Bei der Auswertung des zeitabhangigen Verlaufs des Molanteils im Zentrum des Tropfens
kann eine Abhéngigkeit von der Auflosung des Rechengebiets ausgemacht werden. Die
Abnahme des Molanteils erfolgt umso schneller, je grober das Rechengitter ist. Wie
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Rechéngitter [----
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Abbildung 6.7: Zeitlicher Verlauf des Molanteils Z1 im Zentrum des Tropfens bei
unterschiedlicher Auflésung des Rechengebiets

jedoch bereits in dem zuvor diskutierten 1D-Testfall gezeigt, kann festgestellt werden,
dass die Losung konvergiert. So kann zwischen den Losungen, welche mit Rechengitter 111
und Rechengitter IV erzielt wurden, kaum ein Unterschied ausgemacht werden. Um die
Konvergenz quantitativ bewerten zu konnen, wird der Li-Fehler ausgewertet. Dieser ist
definiert als Differenz zwischen der numerischen Losung (1) und der tatsachlichen

Losung (1) gemittelt Uber alle Zeitschritte n = 1,2,...,}}:

n,soll?

v _ (=
Ll _ Zn:O ‘ (’xl)n,soyl} (xl)mnum ’ ) (652)

Die tatséchliche Losung wird unter Verwendung des Rechengitters IV und einer scharfen
Initialisierung des Tropfens erhalten. Damit ist gemeint, dass der Volumenanteil in
jeder Zelle entweder Null oder Eins ist, womit die Phasengrenzfliche einer Zellfléche
entspricht. In Abbildung 6.8 ist der Li-Fehler iiber die Zellgréfle fiir alle vier verschie-
denen Rechengitter aufgetragen. Neben dem L;-Fehler ist auch eine Funktion zweiter
Ordnung f aufgetragen und es kann festgestellt werden, dass fiir die vorgegebenen
Fluideigenschaften eine Konvergenz zweiter Ordnung gegeben ist.

Zur abschlieenden Auswertung des 3D-Testfalls ist in Abbildung 6.9 der Molan-
teil z; entlang der w-Koordinatenachse zum Zeitpunkt ¢ = 50s aufgetragen. Die
Datenpunkte entsprechen dabei den Werten in den Zellzentren. Bei Betrachtung der
Abbildung wird die numerische Herausforderung deutlich, den Sprung des Molanteils
iiber die Phasengrenzfliche richtig aufzulésen. Die Profile konvergieren jedoch zu
einem auflosungsunabhéngigen Verlauf und von Rechengitter III und IV wird der
Sprung iiber die Phasengrenzflache schliellich ausreichend genau aufgelost. Bei der
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Abbildung 6.8: Netzkonvergenzstudie des 3D-Testfalls

Auswertung des mit Rechengitter I erhaltenen Simulationsergebnisses fallt auf, dass
der Verlauf des Molanteils innerhalb des Tropfens falsch zu sein scheint. So weist der
Molanteil x; im Zentrum des Tropfens und nicht in der Ndhe der Phasengrenzflédche
minimale Werte auf. Betrachtet man jedoch die Verteilung des Volumenanteils in
Abbildung 6.5 wird deutlich, dass in diesem stark unteraufgelosten Fall nur die beiden
Zellen im Tropfenzentrum ausschliellich mit Fliissigphase gefiillt sind, wahrend die
jeweils benachbarten Zellen bereits beide Phasen enthalten. Nach Gleichung (6.14)
stellen die zugehorigen Datenpunkte somit iiber beide Phasen gemittelte Molanteile
dar, die hoher sein konnen als die Werte der beiden Zellen im Tropfenzentrum.
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0.50 | ‘ | ‘
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Abbildung 6.9: Profile des Molanteils x; entlang der w-Koordinatenachse zum
Zeitpunkt t = 50s bei unterschiedlicher Auflésung des Rechengebiets
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Um dem fiir das GCST-Modell angedachten Anwendungsfall nadher zu kommen, soll
als letzter Testfall die Simulation eines Rektifikationsprozesses unter Verwendung eines
sehr reduzierten Setups durchgefiihrt werden. Wie in Abbildung 6.10 gezeigt, wird ein
2D-Rechengebiet mit einem Gas-Fliissig-Gegenstrom betrachtet. Die Geschwindigkeit
wird in jeder Phase als konstant angenommen und deren Wert so eingestellt, dass der
Massenstrom der Fliissigphase dem Massenstrom der Gasphase entspricht. In einer
Rektifikationskolonne wird diese Bedingung erfiillt, falls die in Abschnitt 2.2.1 beschrie-
benen Voraussetzungen erfiillt sind und die Kolonne bei totalem Riicklauf betrieben
wird. Eine dieser Voraussetzungen ist, dass die Molmassen beider Komponenten gleich
sind, womit im beschriebenen Setup nicht nur die Massenstrome, sondern auch die
Molenstrome der Gas- und Fliissigphase identisch sind.

Der Molanteil der am oberen Ende des Rechengebiets eintretenden Fliissigphase wird auf
einen konstanten Wert von x; = 0.7 eingestellt. An den Randern, die das Rechengebiet
nach links und rechts begrenzen, wird 0,z; = 0 als Randbedingung definiert. Dies
gilt auch fiir Rédnder, durch welche die Gas- oder die Fliissigphase das Rechengebiet
verlassen. Fir den am unteren Rand in das Rechengebiet eintretenden Gasstrom wird
eine Randbedingung definiert, die den Sumpf einer Rektifikationskolonne modelliert.
Das heifit, der Molanteil der eintretenden Gasphase muss dem mittleren Molanteil der
austretenden Fliissigphase entsprechen. Mathematisch ausgedriickt ist der Molanteil
der eintretenden Gasphase gegeben durch

7= 6.53
T TuydA (6.53)

wobei A die Flache darstellt, durch welche die Fliissigphase das Rechengebiet am unteren
Rand verlédsst. Wie auch in Abbildung 6.10 gekennzeichnet, entspricht diese Flache im
beschriebenen 2D-Setup einer Linie.

Die fiir diese Simulation verwendeten Fluideigenschaften entsprechen denen, die auch im
3D-Testfall verwendet werden und sind in Tabelle 6.2 angegeben. Die vertikale Ausdeh-
nung des Rechengebiets betrégt 0.3 m, die horizontale Ausdehnung 0.004 m. Die Breite
des Flissigkeitsfilms ist 0.0005m. In horizontaler Richtung wird das Rechengebiet von
48 Zellen diskretisiert, in vertikaler Richtung von 600 Zellen. Das gesamte Rechengebiet
wird mit einem konstanten Molanteil initialisiert und die Simulation wird ausgefiihrt,
bis ein stationarer Zustand erreicht ist.

Um die stationdre Losung des Testfalls auszuwerten, zeigt Abbildung 6.11 finf verschie-
dene Profile des Molanteils ;. Jedes gibt dabei den Verlauf des Molanteils in Richtung
der w-Koordinatenachse an, jedoch auf unterschiedlichen Hoéhen des Rechengebiets. Bei
Betrachtung des Profils bei v = Om kann der konstante Molanteil von z; = 0.7
der eintretenden Fliissigphase identifiziert werden, der durch die Randbedingung
vorgegeben ist. Auch der Molanteil der eintretenden Gasphase, dargestellt durch das
Profil bei v = 0.3m, ist konstant, mit einem Wert von z; = 0.55 jedoch deutlich
niedriger. Die Profile in der Mitte des Rechengebiets bei v = 0.1m, 0.15m und 0.2m
zeigen sehr &dhnliche Verlaufe. In beiden Bulk-Phasen sind diese kontinuierlich und
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Abbildung 6.10: Setup eines 2D-Testfalls zur Nachahmung eines einfachen
Rektifikationsprozesses bei totalem Riicklauf

weisen iiber die Phasengrenzfliche einen Sprung auf. Die absoluten Werte der Molanteile
unterscheiden sich jedoch dahingehend, dass die Molanteile zum unteren Rand des
Rechengebiets hin abnehmen. Die kontinuierliche Abnahme vom oberen bis zum unteren
Rand entspricht einer Auftrennung des Gemisches iiber die Hohe des Rechengebiets,
wobei die leichter siedende Komponente am oberen, die schwerer siedende Komponente
am unteren Rand angereichert wird. Dieses Ergebnis entspricht dem zu erwartenden
Verhalten, da der beschriebene Aufbau das Prinzip eines Rektifikationsprozesses nach-
ahmt. Erwahnenswert ist, dass der Wert der eintretenden Gasphase von x; = 0,55 nicht
vorgegeben wird, sondern fiir jeden Zeitschritt der Simulation unter Verwendung von
Gleichung (6.53) berechnet wird. Er ist daher von der Gemischzusammensetzung der
austretenden Fliissigphase abhéngig, welche wiederum das Ergebnis des im Rechengebiet
stattfindenden Stofftransports iiber die Phasengrenzfliche ist.
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Abbildung 6.11: Profile des Molanteils 1 an verschiedenen Hohen des 2D-Testfalls zur
Nachahmung eines einfachen Rektifikationsprozesses bei totalem Riicklauf
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Im nachstehenden Kapitel soll das Setup zur Simulation idealisierter Rektifikations-
und Absorptions/Desorptionsprozesse in strukturierten Packungen vorgestellt werden.
Ziel dabei ist nicht die Abbildung einer gesamten Kolonne, sondern es soll auf kleiner
Skala die Zweiphasenstromung und gleichzeitig der Stoffiibergang ort- und zeitdiskret
aufgelost werden.

In einem ersten Schritt muss dafiir ein numerisches Setup zur Simulation der Fluid-
dynamik in strukturierten Packungen entwickelt werden. Dieses ist im nachstehenden
Abschnitt 7.1 beschrieben.

In einem zweiten Schritt wird dieses Setup dahingehend erweitert, dass gleichzeitig
zur Simulation der Fluiddynamik auch der Stoffiibergang in strukturierten Packungen
simuliert werden kann. Hierfiir wird das entwickelte GCST-Modell zur Abbildung des
Stoffiibergangs (vgl. Kapitel 6) mit dem Setup zur Simulation der Fluiddynamik in
strukturierten Packungen gekoppelt. Diese Erweiterung des Setups um die numerische
Modellierung des Stoffiibergangs ist Inhalt von Abschnitt 7.2.

7.1 Setup zur Simulation der Fluiddynamik in
strukturierten Packungen

Wie bereits in Abschnitt 2.2 bei der Beschreibung der in den Abbildungen 2.2 und 2.3
dargestellten Prozesse angemerkt, liegt sowohl bei Rektifikations- als auch Absorpti-
ons/Desorptionsprozessen ein Gas-Flissig-Gegenstrom vor. Es muss somit ein Setup
entwickelt werden, mit welchem ein Gas-Fliissig-Gegenstrom in strukturierten Packungen
simulativ abgebildet werden kann. Das entwickelte Setup wird beschrieben, indem
zunachst auf die raumliche und die physikalische Modellierung der zu simulierenden
Zweiphasenstromung eingegangen wird. Nach der Vorstellung eines Verfahrens zur
Einstellung der Massenstrome der Gas-und Fliissigphase folgt schliellich die Validierung
des gesamten Setups zur Simulation der Fluiddynamik in strukturierten Packungen
mittels experimenteller Untersuchungen.

7.1.1 Raumliche Modellierung

Wiéhrend des Prozesses der rdumlichen Modellbildung wird ein Ausschnitt des realen
Objektes festgelegt, welcher zukiinftig das Rechengebiet darstellt. Dies ist notwendig,
da aufgrund der Limitation der Rechenressourcen nur in den einfachsten Féllen das
Gesamtobjekt simulativ untersucht werden kann. Um den Rechenaufwand auf ein
vertretbares Mafl zu begrenzen, muss die Groe des gewahlten Ausschnitts daher
moglichst klein gehalten werden.
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Betrachtet man die Geometrie von kommerziell erhaltlichen strukturierten Packungen,
ist festzustellen, dass fiir eine Mehrheit der Packungen eine représentative Einheit
existiert, welche bereits die gesamte geometrische Information der Packung enthalt (vgl.
PETRE ET AL. 2003).

In der vorliegenden Arbeit wird eine Packung verwendet, deren Packungsbleche weder
eine Perforierung noch Sekundarstrukturen wie Riffelungen o.4. aufweisen und deren Wel-
lenkanale um 45° zur Horizontalen geneigt sind. Die Kanale zweier gegeniiberliegender
Packungsbleche stehen damit in einem 90°-Winkel zueinander. Betrachtet man nun das
Gebiet, welches sich zwischen zwei Packungsblechen ergibt, wird deutlich, dass in diesem
Fall eine reprasentative FEinheit existiert. Die kleinstmdgliche reprasentative Einheit, im
Folgenden auch 1x1-Rechengebiet genannt, ist in Abbildung 7.1 dargestellt. Es handelt
sich dabei um einen gegeniiber der Horizontalen um 45° gedrehten wiirfelformigen
Ausschnitt. Die Kantenldnge entspricht dabei der Wellenlénge der Packungsbleche.

o\

Abbildung 7.1: Kleinstmogliche reprasentative Einheit der in der vorliegenden Arbeit
untersuchten strukturierten Packung

Die gesamte Packung kann somit durch eine Vielzahl solcher représentativer Einheiten
abgebildet werden. In der Simulation nutzt man diese sich geometrisch wiederholende
Struktur einer Packung, indem man eine solche Einheit als Rechengebiet verwendet und
gegentiberliegende Randflachen durch periodische Randbedingungen koppelt. Hierdurch
ist es moglich, Einlass- und Auslasseffekte zu vermeiden und theoretisch einen unendlich
grofen Ausschnitt zweier Packungsbleche abzubilden.

Trotz der theoretisch unendlichen Ausdehnung des Gebiets kénnen nur solche Stro-
mungsstrukturen aufgelost werden, deren Grofle die Ausdehnung des verwendeten
Rechengebiets nicht tlibersteigt. Es findet sozusagen eine Filterung des Feldes statt.
Da jedoch nicht bekannt ist, welche Grole diese Strukturen haben werden, muss das
Optimum im Zielkonflikt zwischen moglichst kleinem Rechengebiet und moglichst
umfassender Auflosung aller dominanten Stromungsstrukturen erst noch gefunden
werden. Fiir den konkreten Fall ist deshalb eine intensive Untersuchung der Strémung
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in Rechengebieten verschiedener Grofie notwendig, um die minimale Grofle des Rechen-
gebiets zu ermitteln. Hierbei muss nicht die Gas-Fliissig-Stromung untersucht werden,
sondern es reicht aus, lediglich die Gasstromung zu simulieren. Der Grund hierfiir ist,
dass die grofiten Stromungsstrukturen in der Gasphase zu erwarten sind, da letztere
deutlich hohere Geschwindigkeiten aufweist als die Fliissigphase. Die Rechengebiete
miissen dabei so lange vergroflert werden, bis durch das néchstgrofiere Rechengebiet
keine neuen dominanten Stromungsstrukturen aufgelést werden. Uberpriift werden
kann dies durch die Auswertung der resultierenden F-Faktoren. Ergeben sich dabei
fir zwei Rechengebiete unterschiedlicher Grole annahernd gleiche F-Faktoren, kann
davon ausgegangen werden, dass das kleinere Rechengebiet bereits eine ausreichende
Grofle besitzt. Abbildung 7.2 zeigt neben dem kleinstmoglichen Rechengebiet 1x1 die
nachstgroBeren Rechengebiete 2x2 und 3x3, welche Vielfache des 1x1-Rechengebiets
darstellen.

Abbildung 7.2: Rechengebiete 1x1, 2x2 und 3X3

7.1.2 Physikalische Modellierung

Im Zuge der physikalischen Modellierung werden mathematische Modelle erstellt oder
gewahlt, welche die Physik einer Gas-Fliissig-Gegenstromung in einer strukturierten
Packung moglichst gut beschreiben sollen.

Als erstes muss ein Modell gewéhlt werden, welches die Simulation einer Zweiphasen-
stromung selbst ermoglicht. In der vorliegenden Arbeit wird hierzu die in Abschnitt 3.3
eingefithrte algebraische VoF-Methode verwendet. Hierbei wird die Transportgleichung
fir den Volumenanteil der Fliissigphase in Gleichung (3.66) gelost, womit in jeder Zelle
die Information verfiigbar ist, zu welchem Anteil diese mit Fliissigphase gefiillt ist.

Ein physikalischer Effekt, der bei Zweiphasenstromungen auftritt und modelliert werden
muss, ist die Oberflichenspannung. Um diese in einer VoF-Simulation abbilden zu
konnen, wurde von BRACKBILL ET AL. 1992 das CSF-Modell (engl. Continuum Surface
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Force) entwickelt, welches in der vorliegenden Arbeit Anwendung findet. Hierbei wird
die Oberflichenspannung in einen Volumenkraftvektor proportional zum Gradienten
des Volumenanteils tiberfithrt. In der Impulserhaltungsgleichung in Gleichung (3.58)
entspricht der Parameter f, diesem Volumenkraftvektor. Ein grofier Vorteil des Modells
ist, dass die Phasengrenzfliche nicht rekonstruiert werden muss, sondern lediglich das
Feld des Volumenanteils benotigt wird.

Neben der Oberflachenspannung muss auch der davon abhangige Kontaktwinkel zwischen
Flissigphase und Packungsblech modelliert werden. Da die Zweiphasenstromung in
strukturierten Packungen nicht von dynamischen Benetzungsvorgéngen dominiert wird,
wird zur Modellierung des Kontaktwinkels ein einfaches Modell gewahlt, welches einen
konstanten Kontaktwinkel annimmt und diesen entlang der Kontaktlinie fest vorgibt.

Bei Fluidsimulationen stehen fiir die Abbildung von turbulenten Strukturen eine
Vielzahl von Modellen zur Verfiigung. Ziel dieser Modelle ist, den Effekt kleiner
Wirbelstrukturen auf die Stromung abzubilden, ohne dass die Strukturen selbst aufgelost
werden. In der vorliegenden Arbeit sollen die turbulenten Strukturen jedoch umfassend
aufgelost werden, weshalb die Verwendung eines Turbulenzmodells nicht notwendig
ist. Um die dafiir benotigte Aufléosung des Rechengitters ermitteln zu kénnen, ist eine
Netzkonvergenzstudie durchzufiihren.

Eine weitere Herausforderung bei der physikalischen Modellierung der Gas-Fliissig-
Gegenstromung in strukturierten Packungen ergibt sich durch die periodische Kopplung
der Seitenflichen des Rechengebiets. Wie im vorangegangenen Abschnitt 7.1.1 be-
schrieben, wird damit erreicht, dass der abgebildete Ausschnitt zweier Packungsbleche
theoretisch unendlich grof} ist und sich die Stromung somit frei einstellen kann, ohne von
Einlass- und Auslasseffekten beeinflusst zu werden. Durch die Definition periodischer
Randbedingungen ist es jedoch auch nicht mehr méglich, den zu simulierenden Gas-
Fliissig-Gegenstrom durch entsprechende Geschwindigkeitseinlass- und Druckauslass-
randbedingungen beider Phasen zu realisieren. Hinzu kommt, dass sich auch aufgrund
des identischen Druckfeldes gegeniiberliegender Seitenflichen kein Druckgradient iiber
der Packungshohe ausbilden kann. Wiirde man nun das Rechengebiet mit Gas- und
Fliissigphase initialisieren und die Navier-Stokes-Gleichungen (3.57)—(3.58) losen, wiirde
sich ergeben, dass beide Phasen, angetrieben von der Gravitation, durch das Rechenge-
biet nach unten beschleunigt werden bis sich aufgrund der entstehenden Reibungskréfte
ein Kréftegleichgewicht einstellt.

Um den Gas-Fliissig-Gegenstrom trotz periodischer Randbedingungen modellieren zu
konnen, wird angenommen, dass der Druckgradient innerhalb des Rechengebiets in einen
konstanten, statischen Anteil Vpg,: und einen dynamischen Anteil Vpg,, aufgeteilt
werden kann:

vp = Vpstat + vpdyn . (7]_)

Der statische Anteil soll nun dem konstanten, mittleren Druckgradienten iiber der Héhe
des Rechengebiets entsprechen. Der dynamische Anteil hingegen beschreibt lokale Gradi-
enten des Druckes, welche sich periodisch im Rechengebiet wiederholen. Die Variable des
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Druckes in der Impulserhaltungsgleichung in Gleichung (3.58), welche den periodischen
Randbedingungen unterliegt, wird daher durch pgy, ersetzt und der konstante, mittlere
Druckgradient Vpg.e wird durch den konstanten Volumenkraftvektor fy,; modelliert:

vpstat - fstat . (72)

Damit lautet die angepasste Impulserhaltungsgleichung
O(pu) + V- (pua) = —Vpayn + V-7 + pg + £, — foar - (7.3)

Unter Verwendung periodischer Randbedingungen in Kombination mit dem Volumen-
kraftvektor f,; kann die Zweiphasensimulation in strukturierten Packungen somit
durchgefiihrt werden, ohne die Geschwindigkeit der beiden Phasen oder die Dicke des
Fliissigkeitsfilms an den Randflichen vorgeben zu miissen. Beides kann sich bei dem
gewéhlten Aufbau der Simulation frei einstellen.

7.1.3 Einstellung der Massenstrome

Die Kombination aus periodischen Randbedingungen und Volumenkraftvektor fy.. hat
zwar den Vorteil, dass sich die Zweiphasenstromung frei einstellen kann, bringt jedoch die
Herausforderung mit sich, dass die Massenstrome der Gas- und Fliissigphase nicht mehr
direkt vorgegeben werden konnen. Dies stellt ein Problem dar, da bei der Simulation
von Rektifikations- und Absorptions/Desorptionsprozessen tiblicherweise der F-Faktor
und die Berieselungsdichte vorgegeben werden, womit indirekt die Massenstrome der
Gas- und Flissigphase festgelegt sind. Mit dem vorliegenden Setup zur Simulation
der Fluiddynamik in strukturierten Packungen muss somit ein iteratives Vorgehen
entwickelt werden, um die zu simulierenden Massenstrome der Gas- und Fliissigphase
einstellen zu konnen.

Die Parameter, welche zur Einstellung der Massenstrome zur Verfiigung stehen, sind der
Volumenkraftvektor fi,; und der Hold-up der Fliissigphase. Der Hold-up ist deshalb ein
Parameter zur Einstellung der Massenstrome, da sich dieser aufgrund der periodischen
Randbedingungen wéhrend der Simulation nicht dndert. So werden sowohl die Gas- als
auch die Fliissigphase, die durch eine der Randflichen das Rechengebiet verlassen, auf
der gegeniiberliegenden Seite dem Rechengebiet wieder zugefiihrt. Die Herausforderung
bei der Einstellung ist nun, dass durch eine Anderung einer der beiden Parameter
sowohl der Massenstrom der Gasphase als auch der der Fliissigphase beeinflusst wird.

Wird der Hold-up geéndert, andert sich in direkter Konsequenz die Dicke des Fliissig-
keitsfilms und damit der Massenstrom der Fliissigkeit. Dariiber hinaus erfihrt aber
auch der fiir die Gasphase zur Verfiigung stehende freie Querschnitt eine Anderung,
wodurch wiederum der Massenstrom der Gasphase beeinflusst wird. Eine weitere
Beeinflussung der Massenstrome beider Phasen kann indirekt auf eine Anderung des
Hold-ups zurtickgefithrt werden. So wird iiber die Phasengrenzflache aufgrund viskoser
Krafte Impuls tibertragen, dessen Betrag abhéngig von den Geschwindigkeitsgradienten
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in den jeweiligen Phasen ist. Andern sich somit die Geschwindigkeiten und damit die
Geschwindigkeitsgradienten in einer der Phasen, hat dies einen direkten Einfluss auf
die jeweils andere Phase.

Andert man den Volumenkraftvektor fy,; und somit den konstanten, mittleren Druck-
gradienten tiber der Hohe des Rechengebiets, wird die Gasphase beschleunigt oder ver-
langsamt, was einer Erhéhung oder einer Verringerung des Massenstroms der Gasphase
entspricht. Der mittlere Druckgradient wirkt jedoch nicht nur auf die Gasphase, sondern
in gleicher Weise auch auf die Fliissigphase, weshalb sich zudem der Massenstrom der
Flissigphase andert. Die Auswirkungen sind jedoch aufgrund der vielfach hoheren Dichte
der Flissigphase bedeutend schwécher. Der bereits beschriebene Effekt der Beeinflussung
des Impulses der einen Phase aufgrund verédnderter Geschwindigkeitsgradienten in der
anderen Phase tritt auch bei einer Anderung des Volumenkraftvektors fi,; auf.

Die Anderung einer der beiden Parameter hat somit komplexe Auswirkungen auf
beide Phasen. Eine Einstellung des Massenstroms der Fliissigphase iiber den Hold-
up und eine anschliefende Einstellung des Massenstroms der Gasphase mit Hilfe
des Volumenkraftvektors fg,; ist daher nicht zielfithrend. Aus diesem Grund wird
ein Ablaufschema entwickelt, welches die komplexen Auswirkungen auf beide Phasen
beriicksichtigt. Letzteres ist in Abbildung 7.3 dargestellt.

Ziel ist folglich, dass die Simulation einen Gas-Fliissig-Gegenstrom bei einem vorgegebe-
nen F-Faktor und einer vorgegebenen Berieselungsdichte abbildet. In einem ersten Schritt
missen der F-Faktor und die Berieselungsdichte mit Hilfe der Gleichungen (2.36) und
(2.38) in die entsprechenden Massenstrome M, und MZE, umgerechnet werden. Bevor
die Simulation gestartet werden kann, miissen ein beliebiger Hold-up und ein beliebiger
Wert des Volumenkraftvektors fy.; vorgegeben werden. Um moglichst schnell die
gewiinschten Massenstrome zu erhalten, sollte hierbei jedoch auf Korrelationen zwischen
F-Faktor und Druckgradient sowie Hold-up und Berieselungsdichte zuriickgegriffen
werden, falls diese fiir die untersuchte Packung und das verwendete Stoffsystem vorliegen.
Der Wert des Volumenkraftvektors fy,; kann dabei der Simulation direkt als Parameter
iibergeben werden, wohingegen der Hold-up nur indirekt durch das initiale Feld des
Volumenanteils a* vorgegeben werden kann. Bei der Definition dieses Feldes stellt sich die
Frage, wie die initial einzubringende Fliissigphase im Rechengebiet verteilt werden soll.
Hier zeigt die Erfahrung, dass in strukturierten Packungen Filmstromungen vorliegen,
weshalb es eine gute erste Naherung darstellt, die einzubringende Menge an Fliissigphase
gleichméfig auf der Packungsoberfliche zu verteilen. Der Hold-up kann dann durch
Variation der Filmdicke eingestellt werden. Beispielhaft fiir ein 1x1-Rechengebiet ist
das initiale Feld des Volumenanteils der Fliissigphase o* in Abbildung 7.4 dargestellt.
Die initiale Geschwindigkeit wird im gesamten Rechengebiet zu Null angenommen.

Liegen bereits Ergebnisse anderer Simulationen mit dhnlichem F-Faktor und Berie-
selungsdichte vor, ist es vorteilhaft, neben dem Wert des Volumenkraftvektors auch
das Feld der Geschwindigkeit und des Volumenanteils direkt als initiale Felder zu
iibernehmen.
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Abbildung 7.3: Ablaufschema zur Einstellung des Gasmassenstroms M€ und des
Fliissigmassenstroms M* durch Adaption des Volumenkraftvektors fiat

und des Hold-ups
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Abbildung 7.4: Initialisierung der Fliissigphase als gleichméfiger Film auf den
Packungsblechen in einem 1x1-Rechengebiet

Die Simulation wird nun fiir ein vorgegebenes Zeitintervall [¢,t + At] durchgefiihrt und
im Anschluss wird gepriift, ob die Simulation bereits einen statistisch stationaren
Zustand erreicht hat. Ein Zustand wird dann als statistisch stationir bezeichnet,
wenn sich innerhalb des betrachteten Intervalls At die Massenstrome M€ und M*
im zeitlichen Mittel nicht mehr &ndern. Um dies zu tiberpriifen, wird das zeitliche Mittel
der Massenstrome M€ und M* in den Zeitintervallen [t,t + At/2] und [t + At/2,t + At]
berechnet. Ist die Differenz der jeweiligen zeitlichen Mittelwerte kleiner als eine zuvor
definierte Abweichung, wird der Zustand als statistisch stationdr bezeichnet. Ist dies
nicht der Fall, wird die Simulation so lange um die Zeitspanne At verlingert, bis ein
statistisch stationédrer Zustand vorliegt.

Hat sich schliellich ein statistisch stationédrer Zustand eingestellt, wird uberpruft ob
der iiber das Zeitintervall [t,t + At] gemittelte Massenstrom der Gasphase M o' mit
dem Soll-Massenstrom Mg, innerhalb einer vorgegebenen Toleranz iibereinstimmt.

Ist die Abweichung zu grof}, wird proportional zum Grad der Abweichung der Wert
des Volumenkraftvektors fy; angepasst. Bevor die Simulation wieder gestartet wird,

—
wird auch der zeitlich gemittelte Massenstrom der Fliissigphase M* mit dem Soll-

Massenstrom , verglichen. Ist auch hier die Differenz der beiden Werte grofier als die

sol
vorgegebene Toleranz, wird der Hold-up der Simulation verdndert. Eine Anderung des
Hold-ups bedeutet eine Erhéhung bzw. eine Verringerung des Anteils der Flissigphase
im Rechengebiet. Um dies umzusetzen, muss das Feld des Volumenanteils manipuliert
werden. Dabei ist es entscheidend, an welcher Stelle im Rechengebiet die Fliissigphase
eingebracht bzw. weggenommen wird. Mit dem Ziel, moglichst schnell wieder einen
statistisch stationaren Zustand zu erreichen, miisste dies direkt an der Phasengrenzflache
geschehen, was einer gleichméfiigen Aufdickung bzw. Verdiinnung des Fliissigkeitsfilms
entsprechen wiirde. Dies kann umgesetzt werden, indem nur solche Zellen manipuliert
werden, die einen Volumenanteil grofier als Null und kleiner als Eins aufweisen. Analog
zur Anpassung des Wertes des Volumenkraftvektors wird auch bei der Anpassung des
Hold-ups die Menge an eingebrachter bzw. weggenommener Fliissigphase proportional

—t .
zum Grad der Abweichung der Massenstrome M* und MY, bemessen.
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Liegt schlieSlich eine statistisch stationdre Stromung vor, deren zeitlich gemittelte

Massenstrome M ¢ und M v innerhalb der Toleranz liegen, ist die Einstellung des
Gas- und Flissigmassenstroms beendet und die gefundene Kombination aus Hold-up
und Wert des Volumenkraftvektors fy,; resultiert in einer Gas-Fliissig-Gegenstromung,
deren F-Faktor und Berieselungsdichte den Vorgaben entsprechen.

7.1.4 Validierung

Um das beschriebene Setup zur simulativen Abbildung der Fluiddynamik in strukturier-
ten Packungen zu validieren, wird mit dem entwickelten Setup eine Zweiphasensimulation
in einer strukturierten Packung durchgefiihrt, die auch experimentell leicht nachgestellt
und untersucht werden kann.

Die verwendete strukturierte Packung entspricht dabei derjenigen, welche bereits in
Abschnitt 7.1.1 beschrieben ist. Das zugehorige 1x1-Rechengebiet ist in Abbildung 7.1
dargestellt. Diese Packung soll bei Atmosphéarendruck mit Silikonol belastet werden,
wobei die Berieselungsdichte vorgegeben ist. Die Gasphase ist Luft. Zur Vereinfachung
des Experiments soll die Luft nicht im Gegenstrom zur Fliissigphase gefithrt werden,
weshalb innerhalb der Packung lediglich der hydrostatische Druck der Luft herrscht.
Der vorliegende hydrostatische Druckgradient entspricht somit dem in Abschnitt 7.1.2
beschriebenen konstanten, statischen Anteil Vpg.¢ des Druckgradienten. Letzterer wird
mit Hilfe des Volumenkraftvektors fy,; modelliert, womit gilt:

fitat = PLusc - (74)

Da die Gasphase somit nicht beschleunigt wird, bzw. nur unerhebliche Beschleunigungen
durch die Interaktion mit dem fallenden Fliissigkeitsfilm erféhrt, ist eine Ausbildung gro-
Berer Stromungsstrukturen nicht zu erwarten. Es wird deshalb davon ausgegangen, dass
die Grofle des 1x1-Rechengebiets ausreicht, um alle dominanten Stromungsstrukturen
aufzulosen. Zur Validierung des Setups soll die Verteilung der Fliissigphase innerhalb
der Packung herangezogen werden.

Im Experiment wird eine bestimmte Berieselungsdichte vorgegeben. Zur Einstellung des
entsprechenden Massenstroms M” in der Simulation muss daher das in Abschnitt 7.1.3
beschriebene Ablaufschema verwendet werden. Im vorliegenden Fall vereinfacht sich
jedoch das Ablaufschema, da der Volumenkraftvektor fy,, durch Gleichung (7.4) fest
vorgegeben werden kann. Es muss folglich lediglich der Hold-up iterativ verdndert
werden, bis die vorgegebene Berieselungsdichte erreicht ist.

Der experimentelle Teil der Untersuchung wird am Helmholtz-Zentrum Dresden-
Rossendorf (HZDR) durchgefiihrt. Um die Verteilung der Flissigphase innerhalb der
Packung visualisieren zu konnen, wird die mit Silikonol belastete Packung tomographisch
untersucht. Als Ergebnis liegt somit ein zwar zeitlich gemitteltes, jedoch o6rtlich
aufgelostes 3D-Feld der Packung inklusive der Verteilung beider Phasen vor. Die dabei
verwendete Messmethodik ist in SCHUBERT ET AL. 2011 beschrieben.
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Abbildung 7.5: Vergleich der (a) experimentellen und (b) simulativen Ergebnisse; vertikaler
Schnitt zwischen zwei Packungsblechen

Fiir den Vergleich der Fliissigkeitsverteilung in Experiment und Simulation werden
zunachst vertikal durch ein Packungselement verlaufende Schnittbilder herangezogen.
Abbildung 7.5(a) zeigt ein aus tomographischen Daten generiertes, Abbildung 7.5(b)
ein aus simulativen Daten generiertes Schnittbild. Wie im linken oberen Bereich der
Abbildung dargestellt, wird die Ebene zwischen zwei Packungsblechen als Schnittebene
verwendet.

Betrachtet man zunachst das aus tomographischen Daten generierte Schnittbild, lassen
sich drei verschiedene Grautone identifizieren. Der dunkelste Grauton, welcher im
Schnittbild zwei Kreuze formt, zeigt die Packungsbleche an. Die Kreuzform ergibt
sich dadurch, dass in der Schnittebene zwei in entgegengesetzter Orientierung an-
einandergeschichtete Packungsbleche aufeinanderliegen. Die Kreuzmittelpunkte ent-
sprechen somit den Beriihrpunkten, die Kreuzarme dem Wellental bzw. Wellenberg
zweier Packungsbleche. Der mittelgraue Farbton zeigt an, in welchen Bereichen des
Schnittbildes Fliissigphase vorliegt. Hier lasst sich deutlich erkennen, dass rund um die
Beriihrpunkte der Packungsbleche Fliissigkeitsansammlungen vorliegen, welche nach
unten eine grofere Ausdehnung besitzen als nach oben. Die im rechten Teil des Bildes
auszumachenden grofleren Fliissigkeitsansammlungen lassen sich darauf zurtickfithren,
dass dieser Bereich dem Rand des untersuchten Packungsschusses entspricht, an dem
sich aufgrund der Tendenz von strukturierten Packungen zur Randgangigkeit mehr
Flissigkeit ansammelt.

Das aus tomographischen Daten erstellte Schnittbild soll nun mit den Simulationsergeb-
nissen verglichen werden. Das verwendete 1x1-Rechengebiet wird hierfiir ebenfalls in der
Beriihrebene der beiden Packungsbleche geschnitten und das resultierende Schnittbild
wird mit dem Volumenanteil der Fliissigphase o eingefarbt. Infolge der geringen
Ausdehnung des 1x1-Rechengebiets wére das Schnittbild zu klein fiir einen Vergleich mit
Abbildung 7.5(a). Aufgrund der periodischen Randbedingungen ldsst sich das Rechenge-
biet jedoch beliebig vergroflern, indem letzteres vervielfaltigt und aneinandergereiht wird.
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Ein Schnittbild, welches mit einem so vergrofierten Rechengebiet erstellt wird, ist in
Abbildung 7.5(b) gezeigt. Schwarz indiziert die Flissigphase, Grau die Gasphase. Es ist
deutlich zu erkennen, dass auch in der Simulation Fliissigkeitsansammlungen rund um
die Beriihrpunkte der Packungsbleche vorliegen. In Form und Ausdehnung kann dabei
eine sehr gute Ubereinstimmung mit Abbildung 7.5(a) festgestellt werden. Auffillig sind
die weiflen Bereiche an Stellen, an denen Beriihrpunkte der Packungsbleche vorliegen.
Der Grund hierfiir ist, dass Punktberiihrungen mit einem Rechengitter nicht dargestellt
werden konnen, da hierfiir eine unendlich hohe Auflésung notwendig wére. Infolgedessen
ergeben sich an diesen Stellen Locher im Rechengebiet.

Ein Vergleich der beiden Schnittbilder zeigt jedoch auch die Grenzen des vorgestellten
Simulationssetups auf. Ein Effekt wie die Randgangigkeit, welche im Experiment klar
zu erkennen ist, kann von einem 1x1-Rechengebiet nicht abgebildet werden. Obwohl die
theoretische Ausdehnung des Ausschnitts aufgrund der periodischen Randbedingungen
unendlich grof} ist, stellt der simulierte Bereich immer einen idealisierten Bereich in der
Mitte eines Packungsschusses dar. Bereiche am Rand oder zwischen Packungsschiissen
werden nicht dargestellt.

Zwei weitere Schnittbilder sind in Abbildung 7.6 dargestellt. Wie im linken oberen
Bereich gezeigt, entspricht die Schnittebene diesmal einem Horizontalschnitt durch
den Packungsschuss. Abbildung 7.6(a) zeigt wieder das aus tomographischen Daten,
Abbildung 7.6(b) das aus simulativen Daten generierte Schnittbild. Die Farbskala beider
Schnittbilder entspricht dabei der von Abbildung 7.5.
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(a) Aus tomographischen Daten generiertes (b) Aus Simulationsdaten generiertes Schnittbild
Schnittbild

Abbildung 7.6: Vergleich der (a) experimentellen und (b) simulativen Ergebnisse;
horizontaler Schnitt durch mehrere Packungsbleche

Bei Betrachtung von Abbildung 7.6(a) kénnen drei Auffélligkeiten ausgemacht werden.
Am Rand der Packung sind grofle Fliissigkeitsansammlungen zu erkennen, was wieder
auf die Randgangigkeit strukturierter Packungen zuriickzufithren ist. Dariiber hinaus
sammelt sich in den Zwickeln, welche an den Bertihrpunkten zweier Packungsbleche
entstehen, Fliissigphase an. Dies war bereits bei den vertikalen Schnittbildern in
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Abbildung 7.5 deutlich zu erkennen. Eine dritte Charakteristik stellen die Fliissigkeits-
ansammlungen in den Wellentélern dar. Diese Fliissigkeitsansammlungen entsprechen
den Querschnitten der in den Wellentélern nach unten flielenden Fliissigkeitsfilme. Der
Ort der maximalen Filmdicke ist dabei nicht in der Mitte des Wellentals, sondern je
nach Packungsblech entweder nach links oder nach rechts verschoben. Dies ist darauf
zuriickzufiithren, dass je nach Orientierung des Packungsbleches der Fliissigkeitsfilm
gravitationsbedingt auf die eine oder die andere Seite des Wellentals gezogen wird.

Ein Vergleich mit dem aus Simulationsdaten generierten Schnittbild in Abbildung 7.6(b)
zeigt wiederum eine sehr gute Ubereinstimmung. Ausgenommen der Randgéngigkeit ist
die Verteilung der Fliissigphase in Experiment und Simulation nahezu identisch.

Die Validierung zeigt somit, dass das vorgestellte Setup sehr gut zur simulativen
Abbildung der Fluiddynamik in strukturierten Packungen geeignet ist. So kann damit
ein idealisierter Bereich in der Mitte eines Packungsschusses sehr gut abgebildet werden,
wahrend aufgrund der Wahl des Rechengebiets in Kombination mit periodischen
Randbedingungen der Rechenaufwand auf ein Minimum beschrankt wird.

7.2 Setup zur Simulation des Stoffiibergangs in
strukturierten Packungen

Um die Zielsetzung der Entwicklung eines Setups zur Simulation idealisierter Rektifi-
kations- und Absorptions-/Desorptionsprozesse in strukturierten Packungen zu errei-
chen, muss das in Abschnitt 7.1 beschriebene Simulationssetup dahingehend erweitert
werden, dass gleichzeitig zur Simulation der Fluiddynamik auch der Stoffiibergang in
strukturierten Packungen simuliert werden kann. Zur Modellierung des Stoffiibergangs
soll dafiir das entwickelte GCST-Modell verwendet werden.

Wie bereits in Abschnitt 6.1 beschrieben, werden der Volumenanteil o und der
Geschwindigkeitsvektor u als Eingabe fiir das GCST-Modell bendtigt. Beide Parameter
konnen fiir jeden Zeitschritt aus der im vorherigen Kapitel vorgestellten Fluiddy-
namiksimulation entnommen werden. Dies setzt jedoch voraus, dass zur Simulation
des Stoffiibergangs das gleiche Rechengebiet verwendet wird wie zur Simulation der
Fluiddynamik. Somit muss auch der Stoffilbergang auf dem 1x1-Rechengebiet bzw.
einem Vielfachen desselben gelost werden. Der Vorteil des Rechengebiets ist, dass die
Randflédchen periodisch gekoppelt werden konnen und somit die Fluiddynamik in einem
theoretisch unendlich groflen Ausschnitt zweier Packungsbleche simuliert werden kann.
Dieser Vorteil entfallt jedoch fiir die Stoffiibergangssimulation. Die Transportvariable
des GCST-Modells stellt den iiber beide Phasen gemittelten Molanteil z; dar. Im
Fall einer Rektifikation oder Absorption/Desorption ist der Molanteil iiber der Hohe
der Packung veranderlich, womit die Periodizitat der schriag angestellten Randflachen
nicht mehr gegeben ist. Soll mit der Simulation ein Rektifikations- oder Absorptions-
/Desorptionsprozess abgebildet werden, stellen die oberen bzw. unteren Randflichen
des Rechengebiets vielmehr den Kopf- bzw. den Sumpf der Kolonne dar.
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Hieraus ergeben sich zwei Nachteile. Belegt man die oberen beiden Randflachen mit
Randbedingungen, die den Kopf der Kolonne modellieren, und die unteren beiden
Randflaichen mit Randbedingungen, die den Sumpf der Kolonne modellieren, wiirde die
Hohe der simulierten Kolonne der Hohe des Rechengebiets entsprechen. Aufgrund der
geringen absoluten Hohe der Rechengebiete ist jedoch kein nennenswerter Trenneffekt zu
erwarten. Ein zweiter Nachteil erwéchst aus der Tatsache, dass es aufgrund der schrig
angestellten Randflichen keinen Bereich innerhalb des Rechengebiets gibt, welcher
nicht direkt von Randbedingungen beeinflusst wére. Das Ergebnis wiirde somit von
Randbedingungseffekten dominiert werden.

Beide Nachteile konnen durch den nachstehend beschriebenen Ansatz umgangen werden.
Um fiir die Stoffiibergangssimulation eine grofiere simulierte Packungshohe zu erhalten,
wird das Rechengebiet vervielfaltigt und, wie in Abbildung 7.7 dargestellt, tibereinander-
gestapelt. Nur an den obersten und untersten Randflachen werden nun Randbedingungen
definiert, die den Kopf bzw. Sumpf der Kolonne modellieren. Die Rechengebiete werden
miteinander verbunden, indem die inneren Randflachen mit den Randflachen des dariiber-
bzw. darunterliegenden Rechengebiets gekoppelt werden. Die Fluiddynamik wird somit
weiterhin nur in einem Rechengebiet simuliert und ist aufgrund ihrer Periodizitéat
fir alle Gebiete des Stoffiibergangs giiltig. Der zusétzliche Rechenaufwand fiir die
Simulation einer groferen Packungshohe beschrankt sich demnach auf das Losen einer
zusétzlichen Gleichung pro hinzugefiigtem Rechengebiet. Die aufwandig zu 16senden
Navier-Stokes-Gleichungen bleiben auf ein einzelnes Rechengebiet beschrankt.

Explizite Kopplung der
inneren Randflichen

Randbedingungen zur Modellierung
¥ des Kopfes/Sumpfes der Kolonne

j )
Schematische Darstellung
des Rechengebiets

Hp

Abbildung 7.7: Vergroflerung der simulierten Packungshohe durch Vervielfaltigung des
Rechengebiets fiir die Simulation des Stoffiibergangs
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Nach Erlduterung der zugrunde liegenden Idee des Simulationssetups sollen im Folgenden
die Vervielfiltigung des Rechengebiets sowie die Randbedingungen zur Modellierung
des Kopfes und Sumpfes der Kolonne néher beschrieben werden.

7.2.1 VergroBerung der simulierten Packungshohe durch
Vervielfdltigung des Rechengebiets

Um die simulierte Packungshéhe vergréfern zu kénnen, wird wie bereits beschrieben
das Rechengebiet vervielfédltigt. Unter Vervielfialtigung der Rechengebiete ist gemeint,
dass die Differentialgleichung zur Beschreibung des Stoffiibergangs in Gleichung (6.19)
nicht nur einmal fiir die Variable x; gelost wird, sondern X-mal fiir die Variablen

(ji)m = (jz)l 3 (fz)z PEERE) (ZZ‘,)X . (75)

Nach Diskretisierung der Differentialgleichung entspricht somit jede dieser Variablen
einem Skalarfeld, welches den tiber beide Phasen gemittelten Molanteil x; beschreibt.
Zur Losung der diskretisierten Differentialgleichung wird dabei jedes Mal auf das gleiche
Feld des Volumenanteils a* und das gleiche Geschwindigkeitsfeld u zuriickgegriffen.
Um nun aus den X-Rechengebieten ein zusammenhéngendes Rechengebiet zu formen,
werden die Rechengebiete virtuell in der in Abbildung 7.7 gezeigten Weise gestapelt.
Dabei wird festgelegt, dass die Nummerierung der Variablen von oben nach unten
erfolgt. Das oberste Rechengebiet entspricht somit dem Feld (z;), und das unterste dem
Feld (z;) .

Numerisch wird diese Stapelung durch Kopplung der inneren Randflichen realisiert. Es
sollen somit Randbedingungen definiert werden, die das Feld (z;),, mit den benachbarten
Feldern (Z;),,_, und (%;),,,, koppeln. Koppeln heiit dabei, dass durch die Randbedin-
gungen erreicht werden soll, dass die X-Rechengebiete fiir die Stoffiibergangssimulation
ein grofes Rechengebiet darstellen. Aus einem Rechengebiet austretende Molenstrome
sollen somit im gleichen Betrag in das benachbarte Rechengebiet eintreten, und eintre-
tende Molenstrome sollen dem Molenstrom entsprechen, welcher aus dem benachbarten
Rechengebiet austritt. Die Herausforderung bei der Entwicklung der Randbedingungen
ist somit, dass zwischen ein- und austretenden Stromen unterschieden werden muss. Da
in der Packung eine transiente Stromung vorliegt, ist dabei die Richtung der Strome,
die durch die Randflachen treten, nicht nur von jeder einzelnen Zellfliche sondern auch
vom Zeitschritt abhéngig. Es kann zudem nicht davon ausgegangen werden, dass die
Gasphase immer nach oben und die Flissigphase nach unten strémt, da es aufgrund von
turbulenten Strukturen oder Entrainment lokal zu einer Umkehrung der fiir die jeweilige
Phase typischen Stromungsrichtung kommen kann. Daher muss fiir jeden Zeitschritt und
jede einzelne Zellfliche gepriift werden, ob der jeweilige Strom aus dem Rechengebiet
aus- oder in das Rechengebiet eintritt. Die Priifung wird dabei durchgefiihrt, indem
das fiir jeden Zeitschritt zur Verfiigung stehende Geschwindigkeitsfeld ausgewertet wird.
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Vorausgesetzt der Normaleneinheitsvektor der Zellflachen ny zeigt aus dem Rechengebiet
heraus, gilt folgende Bedingung fiir einen austretenden Strom durch die Zellflache Ay:

n- (1), > 0. (7.6)

Fiir alle Zellflichen mit austretenden Stromen wird nun eine freie Auslassrandbedingung
definiert. Die entsprechende Neumann-Randbedingung fir die Variable (z;),, lautet:

O (i), = 0. (7.7)

Fir alle Zellflichen mit eintretenden Stromen werden die entsprechenden Werte
der benachbarten Randfliche tibernommen und als Dirichlet-Randbedingung auf der
Zellfliche vorgegeben. Je nachdem, ob es sich dabei um eine obere oder unter Randfliche
handelt, muss dieser Wert aus dem Feld des benachbarten Rechengebiets (z;)
oder (z;),,

m—1
.1 entnommen werden. Da abhingig vom Losungsalgorithmus das Feld des
benachbarten Rechengebiets fiir den neuen Zeitschritt unter Umstédnden noch nicht
vorliegt, muss der Wert des alten Zeitschritts verwendet werden. Es liegt somit eine
explizite Kopplung der Randflachen vor. Bei Bedarf konnte durch eine iibergeordnete

Iterationsschleife die Kopplung jedoch auch implizit realisiert werden.

Um die Kopplung der inneren Randflachen zu veranschaulichen, zeigt Abbildung 7.8 bei-
spielhaft ein mit vier Zellen diskretisiertes Rechengebiet. Dargestellt sind das Feld (z;),,
und die beiden benachbarten Felder (Z;),,_; und (z;),, . Die Pfeile auf der Randflidche
symbolisieren die Geschwindigkeitsvektoren (u) ;- Hierbei sei darauf hingewiesen, dass
gegentiberliegende Randflachen die gleichen Geschwindigkeitsvektoren aufweisen und
auch alle drei Felder identische Geschwindigkeitsfelder besitzen, da die Fluiddynamik
nur in einem Rechengebiet simuliert wird. Die Zahlen in den einzelnen Zellen entsprechen
den jeweiligen Werten des iiber beide Phasen gemittelten Molanteils z;. Um aufzuzeigen,
dass die Stoffiibergangssimulation keine Periodizitat aufweist und der Molanteil von
Feld zu Feld unterschiedliche Werte annehmen kann, sind die Werte dabei so gewéhlt,
dass keines der drei gezeigten Felder gleich ist. Fiir das Feld (z;),, ist fiir jede Zellfldche
die entsprechende Randbedingung angegeben. Zeigt der Geschwindigkeitsvektor aus
dem Rechengebiet heraus, was einem austretenden Molenstrom entspricht, wird eine
freie Auslassrandbedingung aufgepragt. Zeigt der Geschwindigkeitsvektor jedoch in das
Rechengebiet hinein, was einem eintretenden Molenstrom entspricht, wird der Molanteil
aus dem benachbarten Rechengebiet verwendet und als fester Wert auf der Zellflache
vorgegeben.

Beim beschriebenen Simulationssetup ist die tatsdchlich simulierte Packungshohe Hp
somit abhédngig von der Anzahl der fiir die Stoffiibergangssimulation verwendeten
Rechengebiete. Aufgrund der Tatsache, dass die Randflichen, welche den Kopf und
Sumpf der Kolonne modellieren, schriag angestellt sind und somit eine vertikale
Ausdehnung besitzen, ist die Hohe Hp der Kolonne jedoch nicht eindeutig festgelegt.
Wie in Abbildung 7.7 dargestellt, wird in dieser Arbeit die Hohe Hp als Abstand
zwischen den Mittelpunkten der oberen und unteren Randflichen definiert. Welche
Hohe Hp und damit welche Anzahl an Rechengebieten bei einer Simulation bendétigt
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Abbildung 7.8: Definition von Randbedingungen zur Kopplung der inneren Randfldchen:
Die Randbedingungen werden dabei abhingig von der Stréomungsrichtung
durch die jeweilige Zellfliche gesetzt.

wird, ist abhédngig von der jeweiligen Packungsgeometrie, dem Stoffsystem und den
Prozessparametern. Es missten daher so lange Rechengebiete hinzugefiigt werden, bis
sich das Simulationsergebnis, z.B. der HETP-Wert, nicht mehr verdndert. Ist dies der
Fall, kann davon ausgegangen werden, dass die Packungshéhe hoch genug ist, sodass
mogliche Randbedingungseffekte an Kopf und Sumpf der Kolonne das Ergebnis nicht
entscheidend beeinflussen.

7.2.2 Randbedingungen zur Modellierung des Kopfes und Sumpfes
der Kolonne

Nach der Erlauterung, wie das Rechengebiet durch Vervielféltigung vergrofiert wird, folgt
fiir die in den Abbildungen 2.2 und 2.3 dargestellten Rektifikations- und Absorptions-
/Desorptionsprozesse die Beschreibung der Randbedingungen fiir die beiden obersten
und untersten Randflaichen, die den Kopf und den Sumpf der Kolonne beschreiben
sollen. Die beiden obersten Randflachen entsprechen somit den oberen Randflachen
der Variablen (Z;); und die beiden untersten Randflichen den unteren Randflachen
der Variablen (Z;)y. Weicht im konkreten Fall der zu simulierende Prozess von den
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dargestellten Prozessen ab, miissen die Randbedingungen entsprechend angepasst
werden.

Bei Betrachtung der dargestellten Rektifikations- und Absorptions-/Desorptionsprozesse
wird deutlich, dass in beiden Fallen am Kopf der Kolonne ein Gasstrom austritt und
ein Flissigkeitsstrom zugefiihrt wird. Am Sumpf wird hingegen ein Fliissigkeitsstrom
abgezogen und ein Gasstrom zugefithrt. Im Fall der Absorption/Desorption sind die
Molanteile der zugefuhrten Strome x4 ,, und % 2 durch die Zusammensetzung des
Tragergasstroms Ny und des Waschmittelstroms Ny vorgegeben. Bei Rektifikations-
prozessen sind die Molanteile der am Sumpf und Kopf zugefiihrten Strome z{5 und z{,
jedoch direkt abhéngig von der Zusammensetzung der austretenden Molenstrome. Wie
bereits in Abschnitt 2.3.1 erwahnt, ergibt eine Bilanz der Molenstrome, dass am Kopf
und Sumpf der Kolonne der mittlere Molanteil der eintretenden Molenstrome dem
mittleren Molanteil der austretenden Molenstrome entsprechen muss.

Will man nun den Kopf und Sumpf einer Kolonne durch Randbedingungen modellieren,
muss, wie auch bei der Randbedingung zur Kopplung der inneren Randfléchen, zwischen
ein- und austretenden Stromen unterschieden werden. Alle austretenden Strome sollen
die Packung frei verlassen konnen und die eintretenden Stréme sollen eine vom Prozess
abhéngige Zusammensetzung aufweisen. Es muss daher auch hier fiir jeden Zeitschritt
und jede Zellflache gepriift werden, ob der jeweilige Strom aus dem Rechengebiet
aus- oder in das Rechengebiet eintritt. Um dies zu tberprifen, wird wieder die
Bedingung in Gleichung (7.6) ausgewertet. Zellflichen mit austretenden Stréomen
wird eine freie Auslassrandbedingung in Form der in Gleichung (7.7) formulierten
Neumann-Randbedingung aufgeprégt. Fiir alle Zellflachen mit eintretenden Stréomen
werden die prozessspezifischen Molanteile als Dirichlet-Randbedingung auf der Zellfliche
vorgegeben. Welche Randbedingung fiir die jeweilige Zellfliche ausgewahlt wird, ist
somit unabhangig davon, ob die ein- oder austretenden Strome als Gas- oder als
Flissigphase vorliegen. Dies ist deshalb relevant, da es, wie bereits erwahnt, aufgrund
von turbulenten Strukturen oder Entrainment lokal zu einer Umkehrung der fiir die
jeweilige Phase typischen Stromungsrichtung kommen kann. Im Gegensatz zu den in
den Abbildungen 2.2 und 2.3 dargestellten VerfahrensflieBbildern ist es in der Simulation
daher moglich, dass am Kopf der Kolonne auch Fliissigphase und am Sumpf der Kolonne
auch Gasphase austritt.

Als Eingabe fiir die Randbedingung an Kopf und Sumpf der Kolonne werden die
prozessspezifischen Molanteile, welche die Zusammensetzung der eintretenden Strome
festlegen, benotigt. Im Fall der Simulation eines Absorptions-/Desorptionsprozesses
konnen diese als Eingabeparameter direkt der Simulation tibergeben werden. Wird
jedoch ein Rektifikationsprozess simuliert, kann dieser Wert nicht vorgegeben werden,
sondern muss, wie bereits beschrieben, dem mittleren Molanteil des jeweils austretenden
Molenstroms entsprechen. Da dieser zeitlich verdnderlich sein kann, muss er fir jeden
Zeitschritt neu bestimmt werden, indem der austretende Molenstrom der betrachteten
Komponente i durch den austretenden Gesamtmolenstrom dividiert wird. Der so
berechnete mittlere Molanteil kann schliefllich als Molanteil (z;),,, an allen Zellflachen
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mit eintretenden Stromen vorgegeben werden. Die Gleichung zur Berechnung von (z;)

ein

lautet
fZ Ticnge (ﬁ)f Ag
Ti) oy = A — . 7.8
( )e f:”‘f’(“)f Ay (7.8)

Das Summenzeichen 3 ; ., ist dabei entsprechend der Gleichung (6.28) definiert, mit der
Einschrankung, dass nur iiber Zellflichen mit austretenden Stromen summiert wird. Die
Gleichung (7.8) zur Berechnung von (z;),,, kann dabei sowohl fiir die Randbedingung
zur Modellierung des Kopfes als auch fiir die des Sumpfes verwendet werden. Da die zur
Berechnung benétigten Parameter x; und ¢ fiir den zu simulierenden Zeitschritt noch
nicht bekannt sind, miissen sie zum alten Zeitschritt ausgewertet werden.
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Nach der Entwicklung eines Simulationssetups zur Simulation idealisierter Rektifikations-
und Absorptions-/Desorptionsprozesse in strukturierten Packungen soll dieses nun auf
ein Modellsystem angewandt werden.

Im Anschluss an die Definition des Modellsystems in Abschnitt 8.1 wird in Abschnitt 8.2
auf die zur Simulation notwendige rdumliche Diskretisierung eingegangen. Hier soll
neben der notwendigen Auflésung des Rechengitters auch die minimale Grofle des
Rechengebiets, die zur Abbildung aller dominanten Stromungsstrukturen benotigt wird,
ermittelt werden.

In Abschnitt 8.3 wird unter Verwendung des zuvor erstellten Rechengitters die Simulation
der Fluiddynamik beschrieben. Die dabei untersuchten Gas- und Flissigkeitsbelastungen
entsprechen dabei den fiir das Modellsystem definierten Bedingungen.

Aufbauend auf den Ergebnissen der Fluiddynamiksimulation, ist die Beschreibung und
Auswertung der gleichzeitigen Simulation der Fluiddynamik und des Stoffiibergangs
des Modellsystems Inhalt von Abschnitt 8.4.

8.1 Definition des Modellsystems

Bei experimentellen Untersuchungen, welche die Bestimmung des HETP-Wertes einer
strukturierten Packung zum Ziel haben, wird bevorzugt die rektifikative Auftrennung
eines bindren Gemisches bei totalem Riicklauf untersucht. Dieser Fall wird auch als
Modellsystem fiir die Simulation herangezogen. Der Prozess ist in Abschnitt 2.2.1 be-
schrieben und Abbildung 8.1(a) zeigt das dazugehorige FlieBbild. Fur das Modellsystem
sollen die in Abschnitt 2.2.1 beschriebenen Voraussetzungen gelten, welche dazu fiihren,
dass die Massenstrome M¢ und M* im Betrag gleich und tiber der Kolonnenhéhe
unveranderlich sind.

Wird eine Rektifikationskolonne bei totalem Riicklauf betrieben, stellt sich, abhédngig
von der initialen Gemischzusammensetzung, nach einiger Zeit eine konstante Gemisch-
zusammensetzung am Kopf und am Sumpf der Kolonne ein. Fir die finale Auswertung
der Trenneffizienz ist dabei nur dieser stationére Endzustand von Interesse. Simulativ
kann dieser stationdre Endzustand schneller erreicht werden, indem man x7,, den
Molanteil des Leichtsieders der am Kopf einstromenden Fliissigphase, konstant hélt
und so nur zjz und x75 als sich frei einstellende Parameter zuldsst. Der so angepasste
Prozess kann durch das in Abbildung 8.1(b) gezeigte FlieSbild dargestellt werden. Ist der
stationare Zustand erreicht, muss der Molanteil der am Kopf der Kolonne ausstromenden
Gasphase z{, dem Molanteil der am Kopf einstromenden Fliissigphase x], entsprechen
und der simulierte Prozess entspricht einer Rektifikation bei totalem Riicklauf.

Fir den konkret zu simulierenden Prozess wird ein F-Faktor von F = 0.8Pa®®
angenommen. Die entsprechende Berieselungsdichte B ergibt sich aus der Bedingung,
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Abbildung 8.1: (a) FlieSbild eines Rektifikationsprozesses eines bindren Gemisches bei
totalem Riicklauf und (b) das Fliebild des in der Simulation realisierten
Prozesses zur Rektifikation eines bindren Gemisches bei totalem Riicklauf

dass die Gas- und Fliissigmassenstrome identisch sind und kann somit unter Ver-
wendung der Gleichungen (2.36) und (2.38) berechnet werden. Nach Auswertung der
Simulationsergebnisse sollen noch die weiteren F-Faktoren F = 0.4 Pa’®, 0.6 Pa’® und
1.0 Pa’? simuliert werden, um den Einfluss der Gas- und Fliissigkeitsbelastung auf die
Trenneffizienz untersuchen zu kénnen.

Das zu trennende Gemisch soll aus den Komponenten Stickstoff (Index 1) und Sauerstoff
(Index 2) bestehen, wobei angenommen wird, dass sowohl die Verdampfungsenthalpien
als auch die Molmassen beider Komponenten identisch sind, um die oben genannten
Voraussetzungen zu erfiillen, welche zu konstanten Massenstromen der Gas- und
Fliissigphase fiihren. Die adiabate Kolonne soll eine Packungshéhe von Hp ~ 0.13m
aufweisen und der Molanteil der am Kopf einstromenden Flissigphase soll z7, = 0.9
betragen. Bei einem festgelegten Kolonneninnendruck von p = 3 bar ergeben sich aus
der NIST Datenbank die in Tabelle 8.1 aufgefiihrten Stoffwerte, welche als konstant
angenommen werden. Fiir den Kontaktwinkel zwischen Fliissigphase und Packungsblech
wird ein konstanter Wert von © = 1° angenommen.

Die verwendete strukturierte Packung entspricht dabei derjenigen, welche bereits in
Abschnitt 7.1.1 beschrieben und in Abbildung 7.1 dargestellt ist. Sie besteht aus in
abwechselnder Orientierung gegeneinander geschichteten, gewellten Blechen, wobei
letztere keine Sekundarstruktur und auch keine Perforierung aufweisen. Die spezifische
geometrische Oberfliche betragt age, = 750 E—i
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Tabelle 8.1: Stoffwerte des Stickstoff-Sauerstoff-Gemisches

Flissigphase Gasphase

Dichte p in kg/m®  833.21 12.29
Kinematische Viskositét v in m?/s 1.473e-7 5.505e-7
Diffusionskoeffizient D in m?/s 3.141e-9 7.975e-7
Molare Gesamtkonzentration ¢ in mol/m® 28525.78 420.87
Oberflachenspannung o in J/m? 8.494e-3
Relative Flichtigkeit A1 3.012

8.2 Raumliche Diskretisierung

An die rdumliche Diskretisierung des Rechengebiets werden unterschiedliche Anforderun-
gen gestellt. Wie in Abschnitt 7.1.2 beschrieben, muss die Auflésung des Rechengitters
so gewahlt werden, dass turbulente Strukturen umfassend abgebildet werden. Dariiber
hinaus miissen mit dem verwendeten Rechengitter auch alle Skalen des Stoffiibergangs
aufgelost werden konnen. Den Erlauterungen in Abschnitt 7.1.1 folgend, gilt es zudem,
die GroBe des Rechengebiets so zu wahlen, dass alle dominanten Stromungsstrukturen
aufgelost werden konnen.

8.2.1 Netzkonvergenzstudie

Zur Ermittlung der notwendigen Auflosung des Rechengitters wird eine Netzkon-
vergenzstudie durchgefiithrt. Hierbei wird die Gasdurchstromung fiir einen mittleren
Druckgradienten von Vpg.s = 200 Pa/m mit Rechengittern unterschiedlicher Auflésung
simuliert und ausgewertet. Der Wert von 200 Pa/m wird deshalb gewéhlt, da der daraus
resultierende F-Faktor grofer sein wird als der maximale F-Faktor F = 1.0 Pa’®, der fiir
das zuvor definierte Modellsystem untersucht werden soll. Dies ist erforderlich, da der
Fall mit der hochsten Gasgeschwindigkeit die kleinsten turbulenten Strukturen aufweist
und durch diesen somit die notwendige Auflosung des Rechengitters vorgegeben ist.

Bei der Wahl der Groflie des Rechengebiets ergibt sich das Problem, dass diese noch
nicht ermittelt wurde. Die Netzkonvergenzstudie muss daher mit einer frei gewéahlten
Rechengebietsgrofie durchgefithrt werden. Stellt sich bei der anschliefenden Ermittlung
der Rechengebietsgrofie heraus, dass die angenommene Grofie nicht ausreicht, muss die
Netzkonvergenzstudie erneut mit einem grofleren Rechengebiet durchgefithrt werden. Im
vorliegenden Fall wird das 2x2-Rechengebiet fiir die Netzkonvergenzstudie verwendet.

Wie in Tabelle 8.2 gezeigt, wird das Rechengebiet mit Hilfe vier verschiedener Rechen-
gitter diskretisiert. Das Rechengitter mit der grobsten Auflésung besitzt eine maximale
Zellgroe von Az = 555.56e-6 m. Bei der Erstellung der weiteren Rechengitter wird
diese maximale Zellgrofle jeweils halbiert, womit das Rechengitter mit der feinsten
Auflosung eine maximale ZellgroBle von Ax = 66.67e-6 m aufweist.
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Tabelle 8.2: Spezifikationen der fiir die Netzkonvergenzstudie gewahlten Rechengitter

Rechengitter Maximale Zellgrofle Az Zellanzahl

I 955.56e-6 m 72224
IT 263.16e-6 m 419936
IIT 133.33e-6 m 1984432
IV 66.67e-6 m 9638816

Beim verwendeten Simulationssetup befindet sich die Gasphase zu Beginn der Simulation
in Ruhe, bevor sie, angetrieben durch den mittleren Druckgradienten, durch die Packung
nach oben beschleunigt wird. Der Beschleunigungsvorgang endet, sobald sich die viskosen
Krafte und der Druckgradient im Gleichgewicht befinden.

Um die Ergebnisse vergleichen zu konnen, werden die F-Faktoren berechnet und, wie in
Abbildung 8.2 dargestellt, iiber der Zeit aufgetragen. Alle vier gezeigten Verldufe weisen
ein ahnliches Schema auf, welches auf das beschriebene Simulationssetup zuriickzufiithren

ist.
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Abbildung 8.2: Zeitlicher Verlauf des F-Faktors fiir alle untersuchten Rechengitter

Aufgrund der Initialisierung mit ruhendem Gas nimmt der F-Faktor zum Zeitpunkt ¢ = 0
den Wert Null an. Nach einer kurzen Beschleunigungsphase des Gases, welche durch
einen starken Anstieg des F-Faktors gekennzeichnet ist, weist der Verlauf ein stark
instationares Verhalten auf, was auf eine turbulente Stromungsform riickschliefen lasst.
Es ist jedoch zu erkennen, dass jeder der vier Verlaufe um einen zeitlichen Mittelwert
schwankt, womit ein statistisch stationdrer Zustand vorliegt. Der mit Rechengitter I
erhaltene Verlauf des F-Faktors zeigt dabei die héchsten Werte, gefolgt vom Verlauf, der
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sich bei Verwendung des Rechengitters II ergibt. Die zeitlichen Verldufe des F-Faktors,
die mit Rechengitter I1I und IV erhalten werden, weisen im Mittel keine offensichtlichen
Unterschiede auf.

Um die Unterschiede der vier Ergebnisse quantifizieren zu kénnen, werden die jeweiligen
F-Faktoren iiber das Zeitintervall ¢ = 1s bis t = 3s gemittelt und tiber der zugehorigen
maximalen ZellgroBle Ax aufgetragen. Das entsprechende Diagramm ist in Abbildung 8.3

gezeigt.
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Abbildung 8.3: Zeitlich gemittelter F-Faktor fiir alle untersuchten Rechengitter

Bei Betrachtung des Diagramms ist zunéachst festzustellen, dass der zeitlich gemittelte
F-Faktor in allen vier Féllen einen Wert grofier als 1.0 Pa’® aufweist. Der angenommene
Druckgradient von 200 Pa/m reicht somit aus, um einen F-Faktor zu erhalten, welcher
grofler als der maximale F-Faktor ist, der im Modellsystem untersucht wird.

Dartiber hinaus bestétigt das Diagramm die zuvor bei der Auswertung der zeitlichen Ver-
laufe gewonnenen Erkenntnisse. Der F-Faktor nimmt mit kleiner werdender maximaler
Zellgrofle Az ab, wobei die zeitlich gemittelten F-Faktoren, die mit Rechengitter I1I und
IV und somit einer maximalen Zellgrofie von Az = 133.33¢ —6 m und Ax = 66.67¢ —6m
erhalten werden, nahezu gleich sind. Der Unterschied betriagt dabei 3.4%.

Basierend auf den Auswertungen wird festgelegt, dass Rechengitter III eine ausreichende
Auflésung besitzt, um die turbulenten Strukturen umfassend abzubilden, da mit
Rechengitter IV ein um lediglich 3.4% abweichendes Ergebnis erzielt wird, obwohl
dessen maximale Zellgrofie halb so grof§ ist und dessen Zellanzahl nahezu das Fiinffache
betragt.

Wie zu Beginn des Kapitels bereits erwahnt, muss im Zuge der raumlichen Diskre-
tisierung sichergestellt werden, dass nicht nur die turbulenten Strukturen, sondern
auch alle Skalen des Stoffiibergangs umfassend aufgelost werden. Da zur Simulation
der Fluiddynamik und des Stoffiibergangs das gleiche Rechengitter verwendet wird,
muss gezeigt werden, dass mit Rechengitter III auch der Stoffiibergang ausreichend
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genau abgebildet wird. Hierfiir kann jedoch auf Abschnitt 6.4 verwiesen werden.
Im dort beschriebenen 3D-Testfall zur Verifizierung des GCST-Modells werden dem
Modellsystem entsprechende Fluideigenschaften verwendet und auch die Zellgroflen der
verwendeten Rechengitter entsprechen den maximalen ZellgrofSen der Rechengitter I bis
IV. Die Auswertung des Testfalls zeigt, dass mit einer Zellgrofie von Ax = 133.33¢ — 6 m
der Stoffiibergang ausreichend genau abgebildet wird und somit Rechengitter III sowohl
zur Simulation der Fluiddynamik als auch zur Simulation des Stoffilbergangs geeignet
ist.

8.2.2 Variation der RechengebietsgroBe

Nach Festlegung der notwendigen Auflésung des Rechengitters ist die Grofle des
Rechengebiets zu ermitteln. Wie bereits in Abschnitt 7.1.1 beschrieben, ist dies
erforderlich, da trotz eines theoretisch unendlich groflen Gebiets aufgrund periodischer
Randbedingungen nur Stréomungsstrukturen aufgelost werden konnen, deren Grofe die
Ausdehnung des verwendeten Rechengebiets nicht tibersteigt. Fur die zu untersuchenden
F-Faktoren muss deshalb eine Untersuchung der Gasstromung in Rechengebieten
verschiedener Grofle durchgefithrt werden, um die minimale Groéfle zu ermitteln. Es
wird dabei ausschliefllich die Gas- und nicht die Zweiphasenstromung untersucht,
da in der Gasphase deutlich groflere Geschwindigkeiten und damit auch groflere
Stromungsstrukturen zu erwarten sind.

Fiir die Untersuchung werden die Rechengebiete 1x1, 2x2, 3x3 und 6x6 gewahlt. Die
ersten drei sind in Abbildung 7.2 gezeigt. Die Nichtberiicksichtigung der Rechengebiete
4x4 und 5x5 begriindet sich wie folgt. Es wird angenommen, dass sich Stromungsstruk-
turen entwickeln, welche sich innerhalb der Packungsgeometrie periodisch wiederholen.
Sind diese Stromungsstrukturen kleiner als das 1x1-Rechengebiet, miissten alle Simula-
tionen, die mit Vielfachen des 1x1-Rechengebiets durchgefiihrt werden, zum gleichen
Ergebnis fiihren. Wie spater gezeigt wird, ist dies jedoch nicht der Fall, weshalb in
der Gasstromung Stromungsstrukturen vorhanden sein miissen, die grofler sind als
das 1x1-Rechengebiet. Der néchste Schritt ist somit die Simulation unter Verwendung
der Rechengebiete 2x2 und 3x3. Dabei ist jedoch zu beachten, dass flir diese beiden
Groflen keine identischen Simulationsergebnisse zu erwarten sind. Grund dafir ist, dass
periodische Stromungsstrukturen, welche vom 2x2-Rechengebiet abgebildet werden
konnen, im 3x3-Rechengebiet nicht abzubilden sind. Dies ware nur dann moglich, wenn
die Grofle der Stromungsstrukturen das 1x1-Rechengebiet nicht iiberschreitet, was jedoch
bereits ausgeschlossen wurde. Eine Simulation mit dem 2x2- und 3x3-Rechengebiet
ist daher nur sinnvoll, wenn zuséatzlich auch ein Rechengebiet verwendet wird, das
die Stromungsstrukturen beider Gebiete abbilden kann. Dieses kleinste gemeinsame
Vielfache des 2x2- und 3x3-Rechengebiets stellt das 6x6-Rechengebiet dar. Mittels
eines Vergleichs der Ergebnisse des 2x2- und 3x3-Rechengebiets mit dem Ergebnis des
6x6-Rechengebiets kann schlieilich das Rechengebiet bestimmt werden, welches die
tatsdachliche Periodizitét der Stromungsstrukturen abbildet.
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Da sich fiir verschiedene F-Faktoren auch unterschiedliche Stromungsstrukturen aus-
bilden konnen, muss die Untersuchung den gesamten Bereich der zu simulieren-
den F-Faktoren abbilden. Im vorliegenden Fall werden daher die Druckgradienten
Vpstat = 130 Pa/m, 140 Pa/m, 160 Pa/m, 180 Pa/m und 200 Pa/m gewéhlt, welche das
fir das Modellsystem definierte Intervall des F-Faktors von 0.4 Pa’® bis 1.0 Pa®®
ausreichend abdecken.

Das Simulationssetup entspricht dem Setup, welches bereits fiir die Netzkonvergenzstudie
verwendet wurde. Die Gasphase befindet sich demnach zu Beginn der Simulation in
Ruhe, bevor sie durch das Anlegen des Druckgradienten Vpg.; nach oben durch die
Packung beschleunigt wird.

In Abbildung 8.4 sind die zeitlichen Verlaufe der F-Faktoren gezeigt, welche sich unter
Verwendung aller Rechengebietsgrofien fiir verschiedene Druckgradienten ergeben.
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Abbildung 8.4: Zeitlicher Verlauf des F-Faktors aller untersuchten Rechengebietsgrofien fiir
verschiedene Druckgradienten Vpgtat

Bei Betrachtung der Diagramme wird deutlich, dass in der Beschleunigungsphase zu
Beginn der Simulation die Verlaufe fiir alle Rechengebietsgrofien identisch sind. Auch
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nach Ubergang in den statistisch stationdren Zustand weisen alle Verldufe eine dhnliche
Charakteristik auf. Ein sichtbarer Unterschied kann lediglich fiir das 1x1-Rechengebiet
ausgemacht werden. Damit zeigt sich, dass dieses Rechengebiet zu klein ist, um alle
dominanten Stromungsstrukturen abzubilden. Die zu treffende Entscheidung, ob das
Ergebnis des 6x6-Rechengebiets mit dem des 2x2- oder 3x3-Rechengebiets iibereinstimmt,
lasst sich auf Basis der zeitlichen Verlaufe nicht treffen. Es wird daher fiir alle F-Faktoren
eine zeitliche Mittelung durchgefiihrt und diese tiber die zugehérigen Druckgradienten
aufgetragen. Das entsprechende Diagramm ist in Abbildung 8.5 dargestellt.
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Abbildung 8.5: Verlauf des zeitlich gemittelten F-Faktors aller untersuchten
Rechengebietsgrofien

Wie bereits diskutiert, weicht das Ergebnis, welches unter Verwendung des 1x1-
Rechengebiets erzielt wird, iber den gesamten betrachteten Bereich von den anderen
Ergebnissen ab. Die mit den Rechengebieten 2x2, 3x3 und 6x6 erhaltenen Verlaufe
sind sehr &hnlich, wobei zu erkennen ist, dass die zeitlich gemittelten F-Faktoren der
Rechengebiete 2x2 und 6x6 nahezu identisch sind, wéhrend die gemittelten F-Faktoren
des Rechengebiets 3x3 leicht davon abweichen. Hieraus kann die Schlussfolgerung gezogen
werden, dass bei Verwendung des 3x3-Rechengebiets durch Aufpréagung einer Periodizitét
nach drei Wellentélern artifizielle Stromungsstrukturen gebildet werden. Ware dies nicht
der Fall, miissten diese Stromungsstrukturen auch im 6x6-Rechengebiet auftreten,
welches die Periodizitdt nach drei Wellentalern ebenfalls abbilden konnte. Aufgrund der
Tatsache, dass mit den Rechengebieten 2x2 und 6x6 hingegen identische Ergebnisse er-
zielt werden, kann die Schlussfolgerung gezogen werden, dass die Stromungsstruktur eine
Periodizitat nach zwei Wellentalern aufweist. Das 2x2-Rechengebiet besitzt somit eine
ausreichende Grofie, um fiir das betrachtete Stoffsystem und fiir den betrachteten Bereich
untersuchter Druckgradienten alle dominanten Stromungsstrukturen abzubilden.
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Zur Visualisierung der vorangegangenen Erlduterung, sind in Abbildung 8.6 Stromlinien
in einem um 45° zur Horizontalen geneigten Schnitt innerhalb des 2x2-Rechengebiets
gezeigt. Beispielhaft wird hierfiir die Simulation bei einem Druckgradient von Vpgiat =
180 Pa/m ausgewertet, wobei ein beliebiger Zeitpunkt nach Einstellung des statistisch
stationdren Zustands gewédhlt wird. Um die Periodizitit der Stromung darzustellen,
werden die Stromlinien dupliziert und nebeneinandergestellt.

Die Vorzugsrichtung der Stromlinien von links nach rechts in der unteren Halfte der
Abbildung zeigt, dass die Hauptstromungsrichtung entlang eines Wellentals verlauft.
Die Wirbelstrukturen in der oberen Hélfte der Abbildung lassen erkennen, dass diese
Hauptstromung eine Eigenrotation aufweist. Letztere ist dadurch begriindet, dass
sich die Stromungen in jeweils gegeniiberliegenden Wellentélern in einem 90°-Winkel
iiberstromen und sich damit gegenseitig in Rotation versetzen.

Dem Verlauf der Wirbelstrukturen in der oberen Halfte von Abbildung 8.6 kann noch
eine weitere Charakteristik der Gasstromung entnommen werden. So ist zu erkennen,
dass die Wirbelstrukturen benachbarter Wellentéler eine Verbindung aufweisen, was in
drei Dimensionen einem Gasaustausch zwischen den beiden Hauptstromungen dieser
Wellentéler entspricht. Eine solche Struktur ist eine im zeitlichen Verlauf der Simulation
immer wiederkehrende Stromungscharakteristik. Sie stellt zudem ein gutes Beispiel fiir
eine Stromungsstruktur dar, welche weder im 1x1- noch im 3x3-Rechengebiet aufgelost
werden kann. Fiir das 1x1-Rechengebiet wére eine solche Struktur zu grof}, in einem
3x3-Rechengebiet ware hingegen die Periodizitat nach zwei Wellentélern nicht darstellbar.
Aufgelést werden kann sie nur im 2x2- sowie im 6x6-Rechengebiet.

Abbildung 8.6: Stromlinien in einem um 45° zur Horizontalen geneigten Schnitt zur
Visualisierung der Periodizitdt nach zwei Wellentélern im 2x2-Rechengebiet

Es muss dabei beachtet werden, dass bei der vorangegangenen Analyse davon ausgegan-
gen wird, dass keine periodischen Stromungsstrukturen auftreten, die grofler als das
3x3-Rechengebiet sind. Wird diese Annahme nicht getroffen, muss die Untersuchung
auf groflere Rechengebiete ausgeweitet werden.
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8.3 Simulation der Fluiddynamik

Nach Ermittlung der notwendigen Auflosung des Rechengitters sowie der Grofie des
Rechengebiets kann die Simulation der Fluiddynamik durchgefiithrt werden. Fiir das
Modellsystem sind dabei verschiedene F-Faktoren definiert, welche von der Simulation
abgebildet werden sollen.

8.3.1 Einstellung der Massenstrome

Bei der Definition des Modellsystems in Abschnitt 8.1 wird vorgegeben, dass die rektifi-
kative Auftrennung bei totalem Riicklauf untersucht werden soll, wobei angenommen
wird, dass die Massenstrome M€ und M* im Betrag gleich und tiber der Kolonnenhéhe
konstant sind. Durch Gleichsetzen der Gleichungen (2.36) und (2.38) kénnen daher
aus den vorgegebenen vier F-Faktoren die zugehorigen Berieselungsdichten berechnet
werden (vgl. Tabelle 8.3).

Tabelle 8.3: Berieselungsdichten, welche sich aus den fur das Modellsystem vorgegebenen
F-Faktoren ergeben

F-Faktor in Pa’5 Berieselungsdichte in mm—;i

0.4 6.06
0.6 9.09
0.8 12.12
1.0 15.15

Um die durch F-Faktor und Berieselungsdichte festgelegten Betriebszustande simulieren
zu konnen, wird das in Abschnitt 7.1.3 beschriebene iterative Vorgehen angewandt.
Dabei werden der Hold-up und der Wert des Volumenkraftvektors i, solange angepasst,

bis die zeitlich gemittelten Massenstrome der Zweiphasensimulation M¢ und M v den
vorzugebenden Massenstrémen M, und MZX, entsprechen. Bevor das iterative Vorgehen
angewandt werden kann, miissen daher die F-Faktoren und Berieselungsdichten unter
Verwendung der Gleichungen (2.36) und (2.38) in die entsprechenden Massenstréme M),
und MZ, umgerechnet werden. Die beiden Werte werden dann dem in Abbildung 7.3
gezeigten Schema als Zielparameter iibergeben. Nach der Festlegung eines initialen
Wertes des Volumenkraftvektors fy;,; und eines initialen Hold-ups kann das Ablaufschema
gestartet werden. Da der Volumenkraftvektor fi,; nach Gleichung (7.2) dem konstanten,
mittleren Druckgradienten Vpg.y liber der Hohe des Rechengebiets entspricht, wird
nachstehend der Volumenkraftvektor als Druckgradient Vpgat bezeichnet, da nun die
vom Modell beschriebene Physik und nicht das Modell selbst im Vordergrund stehen

soll.

Abbildung 8.7 zeigt das Ergebnis des Ablaufschemas beispielhaft fiir den Fall, dass ein
F-Faktor von F' = 0.8 Pa’® eingestellt werden soll. Da sich bei den anderen F-Faktoren
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nur die Soll-Massenstrome dndern, das Ablaufschema jedoch identisch ist, beschrankt
sich die nachstehende Auswertung auf diesen Fall.
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Abbildung 8.7: Ergebnis des Ablaufschemas zur Einstellung der Soll-Massenstréome bei
einem vorgegebenen F-Faktor von F' = 0.8 Pa’®; Darstellung der zeitlichen
Verlaufe des Gas- und Flissigmassenstroms, des Druckgradienten Vpgtat
und des Hold-ups der Fliissigphase

Aufgetragen tiber der Zeit sind die Verldufe der beiden Massenstrome M€ und M*,
des Druckgradienten Vpg.e und des Hold-ups der Fliissigphase. Im Diagramm der

Massenstrome sind zusitzlich die beiden Zielparameter MS, und ME, aufgetragen.
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Massenstrome in Richtung der Gravitation werden dabei als positiv und Massenstréme
entgegen der Richtung der Gravitation als negativ definiert.

Da sich zu Beginn der Simulation sowohl die Gas- als auch die Fliissigphase in Ruhe
befinden, sind zum Zeitpunkt ¢ = 0 die Massenstrome beider Phasen gleich Null.
Aufgrund der Beschleunigung durch die Gravitation und einem initial vorgegebenen
Druckgradienten Vpgs = 164 Pa/m bildet sich ein Gegenstrom beider Phasen aus.
Entsprechend dem in Abbildung 7.3 gezeigten Ablaufschema wird die Simulation nun
solange fortgefiihrt, bis ein statistisch stationarer Zustand vorliegt und sich die Massen-
strome MY und M?* im zeitlichen Mittel nicht mehr dndern. Im vorliegenden Fall stellt
sich dieser Zustand nach 0.3s ein. Ein nun durchgefithrter Vergleich der Massenstrome
mit dem jeweiligen Soll-Massenstrom zeigt auf, dass die Betrdge beider Strome deutlich
zu gering sind. Wie an den Verlaufen des Druckgradienten Vpg.. und des Hold-ups
zu erkennen ist, findet daher eine Anpassung beider Parameter statt. So wird sowohl
der Druckgradient erhoht als auch mehr Fliissigkeit in das Rechengebiet eingebracht.
Die Simulation wird im Anschluss wieder gestartet und solange fortgesetzt, bis sich
bei t = 0.46 s wieder ein statistisch stationarer Zustand einstellt. Da die Massenstrome
den Soll-Massenstromen immer noch nicht entsprechen, werden der Druckgradient und
der Hold-up erneut korrigiert. Dieses Vorgehen wird solange wiederholt, bis sich innerhalb
einer definierten Toleranz die zeitlich gemittelten Massenstrome nicht mehr von den
Soll-Massenstrémen unterscheiden. Dies ist schliefllich bei einem finalen Druckgradienten
von Vpgas = 217 Pa/m und einem Hold-up von 0.051 m®/m? erreicht. Die Kombination
aus diesen beiden Werten bewirkt somit einen Gas-Fliissig-Gegenstrom mit einem
F-Faktor von F = 0.8 Pa®® und einer Berieselungsdichte von B = 12.12 m

m2h*

Betrachtet man die Verlaufe der Gas- und Flissigmassenstrome, fillt auf, dass der
Gasmassenstrom einen sehr glatten, der Fliissigmassenstrom hingegen einen stark fluktu-
ierenden Verlauf aufweist. Dies kann damit erklért werden, dass der Fliissigkeitsfilm eine
Wellenstruktur aufweist. Verlasst eine Wellenfront das Rechengebiet, hat dies ein lokales
Maximum des Massenstroms M* zur Folge, da letzterer ausgewertet wird, indem die
Fliissigphase, die iiber beide unteren Randflichen des Rechengebiets austritt, detektiert
wird. Im Umkehrschluss durchlauft der Verlauf von M* ein lokales Minimum, wenn ein
Wellental des Fliissigkeitsfilms durch die Randflichen tritt. Auch die Gasphase stromt
aufgrund der turbulenten Stromungsform nicht gleichméaflig durch das Rechengebiet. Im
Gegensatz zur Wellenstruktur des Fliissigkeitsfilms weisen die Wirbelstrukturen keine
GleichméafBigkeit auf. Da auch der Gasmassenstrom der integral iiber beide unteren
Randflachen eintretenden Gasphase entspricht, findet eine rdumliche Mittelung statt
und der Einfluss der Wirbelstrukturen gleicht sich aus. Die Folge ist ein relativ glatter
Verlauf des Gasmassenstroms M. Zur besseren Veranschaulichung der beschriebenen
Stromungseigenschaften sei auf die visuelle Auswertung der Zweiphasenstromung im
nachstehenden Abschnitt 8.3.2 verwiesen.

Eine Auffélligkeit der Verlaufe des Druckgradienten Vpg.: und des Hold-ups ist, dass
der Betrag, um welchen beide Parameter angepasst werden, im Verlauf der Simulation
immer kleiner wird. Dies ist deshalb der Fall, da, wie in Abschnitt 7.1.3 beschrieben,
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die Anpassung immer proportional zum Grad der Abweichung der Massenstrome vom
jeweiligen Soll-Massenstrom bemessen wird.

8.3.2 Auswertung

Nach erfolgreicher Einstellung der Gas- und Fliissigmassenstrome fiir einen F-Faktor
von F = 0.8Pa’? erfolgt hierfiir die Auswertung des Simulationsergebnisses. Da die
nachstehend beschriebene Auswertung fiir alle vier simulierten F-Faktoren in gleicher
Weise Giiltigkeit besitzt, beschranken sich die gezeigten Darstellungen und Graphen
auf diesen Fall.

In einem ersten Schritt soll dabei die Verteilung der Fliissigphase untersucht werden.
Hierfiir werden ein vertikaler und ein horizontaler Schnitt durch das Rechengebiet gelegt
und mit dem Volumenanteil o* der Fliissigphase eingeférbt.

Abbildung 8.8 zeigt den vertikalen Schnitt zwischen zwei Packungsblechen. Zur besseren
Anschaulichkeit ist hierbei nicht nur das 2x2-Rechengebiet gezeigt, sondern nach
Durchfithrung der Simulation wird letzteres vervielfaltigt und zum gezeigten Ausschnitt
zusammengesetzt.

=

Abbildung 8.8: Vertikaler Schnitt zwischen zwei Packungsblechen, eingefarbt mit dem
Volumenanteil o der Fliissigphase

Die Darstellung weist groBe Ahnlichkeit mit Abbildung 7.5 auf, welche einen vertikalen
Schnitt durch eine mit Silikonol belastete Packung zeigt. Die Verteilung der Fliissigphase
ist demnach fiir beide Simulationen &hnlich, obwohl die Fluideigenschaften von Silikonol
und dem Stickstoff-Sauerstoff-Gemisch deutlich voneinander abweichen. Die schwarzen
Bereiche, welche mit Fliissigphase belegte Gebiete darstellen, bilden eine Kreuzform, wo-
bei in den Kreuzmittelpunkten jeweils eine Ansammlung von Fliissigphase auszumachen
ist. Die Kreuzmittelpunkte entsprechen den Punkten, an welchen sich die Wellenberge
zweier gegeneinandergeschichteter Packungsbleche bertihren. Die weiflen Aussparungen
an diesen Punkten erkldren sich damit, dass hier das Rechengebiet ein Loch aufweist,
da Punktberiihrungen nur mit einem unendlich feinen Rechengitter abzubilden wéren.
Die Flissigkeit sammelt sich demnach in den Zwickeln der Packungsbleche an und die
schwarzen Kreuzarme zeigen an, dass auch die Wellenberge mit einem Fliissigkeitsfilm
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bedeckt sind. Aufféllig ist jedoch, dass dieser Film nicht durchgehend ist, sondern nach
jeder Fluissigkeitsansammlung sehr schwach benetzte Stellen aufweist.

Ein horizontaler Schnitt durch drei Packungselemente ist in Abbildung 8.9 dargestellt.
Zur besseren Anschaulichkeit wird das 2x2-Rechengebiet wieder vervielfaltigt und
schliefllich zum dargestellten Ausschnitt zusammengefiigt. Dabei ist anzumerken, dass
die verschiedenen Querschnittsformen der drei Packungselemente dadurch entstehen,
dass das 2x2-Rechengebiet nicht nur horizontal, sondern auch vertikal verschoben
wird. Dadurch kann erreicht werden, dass z.B. das mittlere Packungselement genau im
Beriithrpunkt zweier Packungsbleche, das untere jedoch zwischen den Bertihrpunkten
geschnitten wird. Auch hier ist wieder eine grofie Ahnlichkeit zu Abbildung 7.6
festzustellen. In den Zwickeln der Packungsbleche kénnen die bereits beschriebenen
Fliissigkeitsansammlungen ausgemacht werden. Dartiiber hinaus konnen im Gegensatz
zum vertikalen Schnitt im horizontalen Schnitt auch die Fliissigkeitsfilme im Wellental
identifiziert werden. Gravitationsbedingt ist der Ort maximaler Filmdicke nicht im
Wellental, sondern je nach Orientierung des Packungsbleches leicht nach links oder
rechts versetzt.

1.0
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Abbildung 8.9: Horizontaler Schnitt durch drei Packungselemente, eingefiarbt mit dem
Volumenanteil o der Fliissigphase

Zur besseren Visualisierung der Fliissigkeitsverteilung ist in Abbildung 8.10 ein dreidi-
mensionales Packungselement abgebildet. Um in die Packung hineinsehen zu kénnen, ist
das Packungselement in der Berithrebene zweier Packungsbleche geschnitten. Dargestellt
ist die Fliissigphase, welche mit dem normierten Betrag der Geschwindigkeit eingefarbt
ist. Als Kriterium fiur die Flussigphase wird dabei o > 0.5 definiert. Auch zur
Generierung dieser Darstellung wird das verwendete 2x2-Rechengebiet vervielfaltigt und
entsprechend des dargestellten Ausschnitts zusammengesetzt. Dies kann auch daran
erkannt werden, dass sich die Kontur und das Geschwindigkeitsprofil der dargestellten
Fliissigphase nach jedem zweiten Wellental bzw. Wellenberg wiederholt.

Bei Betrachtung der Abbildung lassen sich die bereits bei den zweidimensionalen
Schnitten festgestellten Charakteristika der Fliissigkeitsverteilung bestétigen. Dartiber
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Abbildung 8.10: Dreidimensionale Darstellung eines halbierten Packungselements;
Darstellung der Flissigphase, welche mit dem normierten Betrag der
Geschwindigkeit eingeférbt ist

hinaus kénnen der Abbildung jedoch auch Informationen zur Flissigkeitsstromung
selbst entnommen werden. So ist deutlich zu erkennen, dass die maximale Geschwin-
digkeit des Fliissigkeitsfilms in den Wellentélern vorliegt. Ein Grof3teil der Fliissigkeit
folgt somit nicht der vertikalen Fallrichtung entlang des Gravitationsvektors, sondern
sammelt sich zu einer Rinnenstromung in den Wellentélern. Der Grund hierfiir ist die
Oberflachenspannung. Aufgrund des konkav gekriitmmten Flissigkeitsfilms im Wellental
und des konvex gekriimmten Fliissigkeitsfilms auf den Wellenflanken bildet sich in
den Wellentédlern relativ zu den Wellenflanken ein Unterdruck in der Fliissigphase
aus. Dies ist der Grund dafiir, dass letztere im Wellental gehalten wird und sich eine
Rinnenstromung ausbildet. Dadurch, dass in den Wellentalern somit auch die Filmdicke
deutlich grofler ist als auf den Wellenflanken, sind die Wandreibungseffekte weniger
dominant, woraus sich hohere Geschwindigkeiten des Films ergeben.

Weitere Erkenntnisse lassen sich bei genauerer Betrachtung der Fliissigkeitsansammlun-
gen in den Zwickeln der Packungsbleche gewinnen. Zunachst wird der Grund fir die
Ansammlung ersichtlich. Um den Zwickel formt die Flissigphase eine konkave Oberfliche,
welche aufgrund der Oberflichenspannung dazu fithrt, dass Fliissigphase im Zwickel
gehalten wird. Dariiber hinaus lasst sich erkennen, dass das Zentrum der Ansammlung
ein dunkleres Blau aufweist als die Auflenbereiche. Die sehr kleinen Geschwindigkeiten
im Zentrum lassen sich dadurch erklaren, dass hier die beiden Packungsbleche sehr
nahe beieinander liegen und die Stromung somit von Wandreibungseffekten dominiert
ist. Im Auflenbereich hingegen ist eine Stromung der Fliissigphase vorhanden, die aus
dem jeweils dariiber liegenden Wellental gespeist wird. Die Fliissigphase stromt dabei
iiber die Zwickel in das darunterliegende, oder aber in das schrag gegeniiberliegende
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Wellental. Letzteres ist in Abbildung 8.10 jedoch abgeschnitten und daher nicht
dargestellt. Die Zwickel fungieren somit als Verteiler der Fliissigphase innerhalb eines
Packungselements.

Die Stromung iiber die Zwickel entzieht der Rinnenstromung dabei so viel Masse, dass
die in Abbildung 8.10 dargestellte Fliissigphase nach jeder Fliissigkeitsansammlung weifle
Stellen auf den Wellenflanken aufweist. Entsprechend oben genanntem Kriterium fiir o*
bedeutet dies, dass die dort befindlichen Zellen maximal zur Halfte mit Fliissigphase
gefilllt sind. Da beim verwendeten Rechengitter die Ausdehnung der wandnéchsten
Zelle 13 pym in wandnormaler Richtung betrégt, ist die Packung dort nicht oder nur
sehr schwach benetzt. Diese weiflen Stellen entsprechen den im Zuge der Diskussion
von Abbildung 7.6 beschriebenen schwach benetzten Gebieten auf den Wellenbergen.

Eine weitere Charakteristik der Stromung der Fliissigphase kann Abbildung 8.10 entnom-
men werden. Die Geschwindigkeitseinfarbung lasst erkennen, dass die Rinnenstromung
nicht glatt verlduft, sondern eine Wellenstruktur aufweist. Fiir eine bessere Darstellung
dieser Wellenstruktur ist in Abbildung 8.11 ein Schnitt in FlieBrichtung der Rinnenstro-
mung gezeigt. Der Schnitt bildet dabei nicht den gesamten Querschnitt der Packung ab,
sondern einen stark vergrofferten Ausschnitt entlang des Packungsbleches. Das weifle
Gitter entspricht dabei dem verwendeten Rechengitter und das rote Rechteck darunter
symbolisiert das Packungsblech. Die Zellen sind eingefarbt mit dem Volumenanteil a*
der Flissigphase.
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Abbildung 8.11: Schnitt in Flierichtung der Rinnenstrémung zur Visualisierung der
Wellenstruktur des Fliissigkeitsfilms

Betrachtet man den farblichen Verlauf des Volumenanteils, ist zundchst festzustellen,
dass die Phasengrenzflache scharf aufgelost ist. So weisen orthogonal zur Phasen-
grenzflaiche nur wenige Zellen Werte zwischen Null und Eins auf. Dartiber hinaus
kann am Langenmafl auf der linken Seite der Abbildung die Gréflendimension des
Fliissigkeitsfilms abgelesen werden. Im gezeigten Ausschnitt betrégt die maximale Dicke
des Flissigkeitsfilms ca. 140 ym. In anderen Bereichen der Packung weist der Film
jedoch auch Dicken tiiber 200 pm auf. Deutlich sichtbar ist schlieflich die Wellenstruktur.
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Letztere ist der Grund fiir den stark fluktuierenden Verlauf des Massenstroms M? in
Abbildung 8.7.

Nach der detaillierten Betrachtung der Verteilung und Stromungscharakteristik der
Flussigphase soll im nachstehenden Abschnitt die Gasphase untersucht werden. Hierfiir
sind in Abbildung 8.12 drei Packungselemente und somit das Gebiet zwischen vier
vertikal aneinander geschichteten Packungsblechen dargestellt. Die Randflachen der
Packungselemente sind dabei mit dem normierten Betrag des Geschwindigkeitsvektors
eingefarbt. Auch dieser Darstellung liegen ausschliefflich Simulationsdaten des 2x2-
Rechengebiets zu Grunde.
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Abbildung 8.12: Visualisierung der turbulenten Strukturen durch Darstellung des
normierten Betrages des Geschwindigkeitsvektors; Darstellung dreier
Packungselemente und somit des Gebiets zwischen vier vertikal
aneinander geschichteten Packungsblechen

Die Randflichen der Packungselemente sind von beiden Phasen belegt und bei genauerer
Betrachtung der Abbildung kann auch ohne Darstellung der Volumenanteile die Phasen-
grenzfliche erkannt werden. So sind in den Bereichen der Fliissigkeitsansammlungen im
Zwickel deutlich niedrigere Geschwindigkeiten als im Zentrum eines Packungselements
auszumachen. Auch der Flissigkeitsfilm, welcher die Packungsbleche bedeckt, kann
anhand des Farbkontrasts identifiziert werden. Bei Betrachtung der Geschwindigkeits-
verteilung in der Gasphase lassen sich ausgeprigte Wirbelstrukturen erkennen. Da
letztere keine regelméfigen Strukturen aufweisen, liegt in der Gasphase eine turbulente
Stromung vor. Um diese Aussage zu bestétigen, sind in Abbildung 8.13 Stromlinien
in einem Schnitt gezeigt, welcher um 45° zur Horizontalen geneigt ist. Auch hier kann
keine RegelméafBigkeit der Wirbelstrukturen ausgemacht werden. Wie jedoch bei der
Diskussion von Abbildung 8.6 beschrieben, zeigen die Stromlinien in der unteren Hélfte
von Abbildung 8.13 eine Vorzugsrichtung von links nach rechts an. Diese untere Halfte
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entspricht dabei dem Schnitt entlang eines Wellentals, weshalb die Vorzugsrichtung
der Stromlinien aufzeigt, dass auch die Hauptstromungsrichtung der Gasphase entlang
eines Wellentals verlauft.

Abbildung 8.13: Stromlinien in einem um 45° zur Horizontalen geneigten Schnitt zur
Visualisierung der ungeordneten Wirbelstrukturen in der Gasphase

Einen wichtigen Parameter, der bei der Zweiphasenstromung in strukturierten Packun-
gen auszuwerten ist, stellt die spezifische effektive Phasengrenzfliche a.s; dar. Letztere ist
durch Gleichung (2.33) definiert und entspricht der auf das Packungsvolumen bezogenen
Phasengrenzfliche. Um diesen Parameter auswerten zu kénnen, wird Gleichung (3.47)
verwendet, welche einen Zusammenhang zwischen der spezifischen effektiven Phasen-
grenzflache a.¢y und dem Volumenanteil a* beschreibt. Fir ein mit n = 1,2,...,7
Zellen diskretisiertes Rechengebiet kann mit Hilfe dieses Zusammenhangs die effektive
Phasengrenzfliche A.s; innerhalb einer Zelle wie folgt berechnet werden:

Aeff,n = ‘VO[L|7LVn . (81)

Um die spezifische effektive Phasengrenzfliche a.s; fiir das gesamte Rechengebiet zu
berechnen, muss A,y fiir alle Zellen im Rechengebiet berechnet, aufsummiert und
durch das Gesamtvolumen aller Zellen geteilt werden:

Zrzzzl Aeffm

Qeff = ZZ_l % (82)

Diese Berechnung wird fiir jeden gespeicherten Zeitschritt des Simulationsergebnisses
durchgefiihrt. Der sich daraus ergebende zeitliche Verlauf der spezifischen effektiven
Phasengrenzfliache a.y; ist in Abbildung 8.14 dargestellt.

Wie in Abschnitt 8.1 beschrieben, besitzt die verwendete Packung eine geometrische
Packungsoberfliche von age, = 750 I‘E—i Bei Betrachtung von Abbildung 8.14 ist daher
zunachst festzustellen, dass innerhalb des dargestellten Zeitintervalls a.s; deutlich
unter a4, liegt und die Phasengrenzflache somit kleiner ist als die Packungsoberfléche.
Dies kann auf zwei Hauptursachen zurtickgefiithrt werden. Die erste Ursache wurde
bei der Diskussion von Abbildung 8.10 bereits benannt. Hier wurde festgestellt, dass
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Abbildung 8.14: Zeitlicher Verlauf der spezifischen effektiven Phasengrenzfliche a.s; bei
einer Berieselungsdichte von B = 12.12 mmijh und einer geometrischen

Packungsoberfliche von ag4e, = 750 %

einzelne Gebiete auf den Wellenflanken der Packungsbleche nicht benetzt sind, was
zwangslédufig zu einer verringerten Phasengrenzflache fithrt. Die zweite Ursache sind
die Fliissigkeitsansammlungen in den Zwickeln. So besitzt die Phasengrenzfliche der
Flissigkeitsansammlungen im Zwickel eine kleinere Oberfliche als die davon bedeckten
Packungsbleche. Ein Effekt, welcher die Phasengrenzflache hingegen vergrofiert, stellt die
Wellenstruktur der Rinnenstréomung dar. Das Niveau des in Abbildung 8.14 gezeigten
Verlaufs von a.rs zeigt jedoch deutlich, dass dieser Effekt von den beiden anderen
Effekten dominiert wird.

Ein weiteres Merkmal, welches Abbildung 8.14 entnommen werden kann, ist, dass
der Verlauf grofle Schwankungen aufweist. Dies ist dadurch zu begriinden, dass sich
wahrend der transienten Simulation Teile des Packungsbleches be- und entnetzen.
Die kleinskaligen Schwankungen sind auf eine Anderung der Oberflichenstruktur der
Phasengrenzflache zuriickzufiithren. Im zeitlichen Mittel ergibt sich eine spezifische
effektive Phasengrenzflache von a.sr = 689 E—i

8.3.3 Variation der Gas- und Fliissigkeitsbelastung

Wie bereits in der Definition des Modellsystems in Abschnitt 8.1 beschrieben, sollen
nach Auswertung der Simulationsergebnisse fiir einen F-Faktor von F' = 0.8 die weiteren
F-Faktoren F' = 0.4Pa%® 0.6 Pa’® und 1.0Pa’® simuliert werden. Unter Annahme
totalen Riicklaufs ergeben sich aus den F-Faktoren die zugehoérigen Berieselungsdichten
(vgl. Tabelle 8.3). Im nachstehenden Kapitel wird der Einfluss variierender Gas- und
Flissigkeitsbelastungen auf die Fluiddynamik der Zweiphasenstromung untersucht. Es
sei hierbei darauf verwiesen, dass die Werte aller diskutierten Diagramme in Tabelle 8.5
aufgefithrt sind.



108 8 Modellsystem

Durch Anwendung des in Abschnitt 7.1.3 beschriebenen iterativen Vorgehens werden
fiir jede zu simulierende Kombination aus F-Faktor und Berieselungsdichte die ent-
sprechenden Gas- und Fliissigmassenstrome eingestellt. Als Ergebnis dieser Einstellung
erhalt man fiir jede Kombination einen Druckgradienten Vpg.; und den Hold-up der
Fliissigphase. Beide Parameter konnen damit als Funktion der Gas- bzw. Fliissigkeits-
belastung ausgewertet werden. Zunéachst soll der Druckgradient Vpg.y in Abhangigkeit
des F-Faktors untersucht werden. Abbildung 8.15 zeigt den entsprechenden Graphen.
Neben dem Druckgradientenverlauf der Gas-Fliissig-Gegenstromung ist zum Vergleich
auch der Druckgradientenverlauf der reinen Gasstromung gezeigt. Letztere wurde im
Rahmen der Variation der RechengebietsgroBe (vgl. Abschnitt 8.2.2) untersucht.
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Abbildung 8.15: Verlauf des Druckgradienten bei totalem Riicklauf und bei reiner
Gasstromung

Wie zu erwarten, zeigt der Vergleich, dass bei gleichem F-Faktor der Druckgradient der
Gas-Fliissig-Gegenstromung deutlich hoher ist als der, der reinen Gasstromung. Dies
kann darauf zurtickgefithrt werden, dass durch die Fliissigphase der freie Querschnitt
fiir die Gasphase verkleinert wird. Bei gleich bleibendem Volumen- und Massenstrom
hat dies eine hohere durchschnittliche Gasgeschwindigkeit zur Folge. Eine hohere
Gasgeschwindigkeit fiihrt wiederum zu einer hoheren Wandschubspannung und damit
einem grofferen Druckgradienten. Dieser Effekt wird noch verstarkt, da die Fliissigphase
im Gegenstrom gefiihrt wird, was an der Phasengrenzfliche zu einem noch steileren
Geschwindigkeitsgradienten und damit einer noch gréoleren Schubspannung fiihrt.

Im néchsten Schritt soll der Hold-up in Abhéngigkeit der Gas- und Fliissigkeitsbelastung
ausgewertet werden. Bei Betrachtung von Abbildung 8.16 wird deutlich, dass fir die
simulierten Berieselungsdichten der Hold-up einem nahezu linearen Verlauf folgt. Dabei
ist festzustellen, dass auch bei einer Berieselungsdichte von tiber 15 mm—;h weniger als 6 %
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des Volumens innerhalb zweier Packungsbleche von Fliissigphase belegt sind. Dies ist
primér auf die Dichtedifferenz zwischen Gas- und Fliissigphase zuriickzufiihren.

. . . 3
Berieselungsdichte in S5
m<h

6.06 9.09 12.12 15.15
0.060 :
[ ]
0.055
S 0.050 o
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F-Faktor in Pa%?®

Abbildung 8.16: Hold-up der Fliissigphase in Abhingigkeit des F-Faktors und der
Berieselungsdichte

Als weiterer Parameter soll die spezifische effektive Phasengrenzfléche a.s; als Funktion
der Gas- und Fliissigkeitsbelastung untersucht werden. Fur die zusétzlich durchgefithrten
Simulationen muss deshalb a.fy unter Verwendung von Gleichung (8.2) fir jeden
Zeitschritt berechnet und anschlielend zeitlich gemittelt werden. Da das Verhéltnis
Phasengrenzflache zu geometrischer Packungsoberfléche von groflerer Relevanz ist als
der absolute Wert der Phasengrenzfléche, ist in Abbildung 8.17 das Verhéltnis acsf/ageo
als Funktion des F-Faktors und der Berieselungsdichte dargestellt.
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Abbildung 8.17: Verhéltnis der spezifischen effektiven Phasengrenzfliche a.ry zur
spezifischen geometrischen Packungsoberfliche age, in Abhéngigkeit des
F-Faktors und der Berieselungsdichte
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Der gezeigte Verlauf in Abbildung 8.17 entspricht nur abschnittsweise dem zu er-
wartenden Verlauf. So wiirde einer hoheren Berieselungsdichte immer eine grofiere
Phasengrenzfliche zugeordnet werden. Die Auswertung der Simulationsergebnisse
ergibt jedoch, dass sich bei einer Berieselungsdichte von B = 9.09mm—23h eine kleinere
Phasengrenzflache ergibt als bei B = 6.06mm—23h. Fiir hohere Berieselungsdichten ergibt sich
dann ein monoton ansteigender Verlauf. Bei einer Berieselungsdichte von B = 15'1511%

entspricht die Grofle der Phasengrenzflache mehr als 96 % der Packungsoberflache.

Fur das Auftreten des lokalen Minimums kann auch nach Auswertung der Isokonturen
der Phasengrenzflache keine eindeutige Erklérung gefunden werden. So ist zwar zu
erkennen, dass im Fall von B = 6.06;“—;l die Wellenflanken tatsachlich besser benetzt sind
als bei B = 9.O9mm—;1, die Ursache ist jedoch nicht klar zu identifizieren. Moglicherweise
kann die geringere Geschwindigkeit der Rinnenstromung bei kleinerer Berieselungsdichte
als Grund ausgemacht werden. Wie bereits bei der Diskussion von Abbildung 8.10
beschrieben, sind Teile der Wellenflanken nicht oder nur sehr schwach benetzt, was
unter anderem darauf zuriickzufiithren ist, dass die Stromung tber die Zwickel der
Rinnenstromung Masse entzieht. Bei geringerer Geschwindigkeit der Rinnenstromung ist
die Verweilzeit dieser Stromung zwischen zwei Zwickeln linger, weshalb ein Molekiil der
Rinnenstréomung tiber einen langeren Zeitraum hinweg gravitationsbedingt in Richtung
der Wellenflanken beschleunigt und diese damit stéarker benetzt werden. Bei héheren
Berieselungsdichten scheint dieser Effekt durch den grofieren Hold-up ausgeglichen zu
werden.

Abschlieflend wird das Verhéltnis a.rs/age, in Abhéngigkeit der Gas- und Fliissig-
keitsbelastung berechnet, indem ausgewéhlte Korrelationen aus der Literatur auf die
untersuchte Packungsgeometrie und das vorliegende Stoffsystem angewandt werden. Das
Diagramm, welches das Ergebnis der Zweiphasensimulation sowie das der Korrelationen
beinhaltet, ist in Abbildung 8.18 gezeigt. Da der wahre Verlauf nicht bekannt ist, konnen
lediglich Unterschiede zwischen den Verlaufen diskutiert und mogliche Ursachen dafiir
benannt werden.

Bei Betrachtung des Diagramms fallt auf, dass die Verlaufe der unterschiedlichen
Korrelationen eine sehr grofle Bandbreite aufweisen. So kann weder in der Steigung
noch in der Hohe der Verldufe eine einheitliche Tendenz ausgemacht werden. Diese
Problematik bei der Abschatzung der spezifischen effektiven Phasengrenzfliche wurde
bereits von MERSMANN ET AL. 2005 aufgezeigt.

Die von ROCHA ET AL. 1996 publizierte Korrelation stimmt fiir einen F-Faktor von
F = 0.4Pa’® ungefihr mit dem Ergebnis der obenstehend beschriebenen Zweipha-
sensimulation iiberein. Fiir hohere Gas- und Fliissigkeitsbelastungen wird jedoch
eine deutlich hohere Phasengrenzfliche vorhergesagt, wobei die Phasengrenzflache
die geometrische Packungsoberflache deutlich tibersteigt. Ein Grund fiir die Diskrepanz
konnte sein, dass die Korrelation einen packungsspezifischen Parameter beinhaltet, der
fiir die untersuchte Packungsgeometrie nicht vorliegt. Letzterer wurde durch Mittelung
vorhandener Parameter abgeschétzt, wobei darauf geachtet wurde, dass nur Parameter
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Abbildung 8.18: Verhéltnis der spezifischen effektiven Phasengrenzfliche a.ry zur
spezifischen geometrischen Packungsoberfliche age, in Abhéngigkeit des
F-Faktors und der Berieselungsdichte; Vergleich zwischen Korrelationen
aus der Literatur und Ergebnis der Zweiphasensimulation

von Packungen in die Mittelung eingehen, die eine zur simulierten Packung dhnliche
Geometrie aufweisen.

Den Ausfithrungen von BILLET & SCHULTES 1999 zufolge soll in Féllen, in welchen
die Oberflichenspannung unter o = 0.03# liegt, von einer vollstandigen Benetzung
der Packungsoberfliche ausgegangen werden. Diese Annahme stimmt gut mit den
Simulationsergebnissen iiberein.

Eine relativ gute Ubereinstimmung mit den Simulationsergebnissen ergibt die Auswer-

tung der Korrelation nach TSAI ET AL. 2011. Der Verlauf liegt zwar durchgehend unter

den Werten der Zweiphasensimulation, jedoch stimmen die Steigungen der Kurven

im Bereich hoherer F-Faktoren gut iiberein. Von TSAT ET AL. 2011 wird angegeben,

dass alle in der Studie verwendeten experimentellen Daten von der Korrelation mit

einer Genauigkeit von +13% getroffen werden. Bis auf den ersten Punkt bei einer
3

Berieselungsdichte von B = 6.06 - liegen auch die Werte der Simulation in diesem
Korridor.

Im Gegensatz zu allen bisher diskutierten Verldufen ergibt die Auswertung der Korrela-
tion nach HANLEY & CHEN 2012 einen fallenden Verlauf des Verhaltnisses aesr/ageo
und somit auch der spezifischen effektiven Phasengrenzflache selbst. Zudem tibersteigt
die Phasengrenzflache bereits bei einer sehr geringen Gas- und Fliissigkeitsbelastung
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die geometrische Oberfliche der Packung, was als unwahrscheinlich eingestuft werden
darf.

8.4 Simulation des Stoffiibergangs

Nach der Simulation und detaillierten Auswertung der Fluiddynamik in strukturierten
Packungen fiir verschiedene Gas- und Fliissigkeitsbelastungen soll neben der Fluid-
dynamik auch der Stoffiibergang von der Simulation abgebildet werden. Dies wird
realisiert, indem das GCST-Modell mit der Fluiddynamiksimulation gekoppelt wird.
Das zugehorige Simulationssetup ist in Abschnitt 7.2 beschrieben.

Den Vorgaben in Abschnitt 8.1 entsprechend, soll als Modellsystem der in Abbil-
dung 8.1(b) gezeigte Rektifikationsprozess eines Stickstoff-Sauerstoff-Gemisches simuliert
werden. Die leichter siedende Komponente Stickstoff wird dabei mit dem Index 1, die
schwerer siedende Komponente Sauerstoff mit dem Index 2 versehen. Fiir die Stoffiiber-
gangssimulation wird festgelegt, dass der tiber beide Phasen gemittelte Molanteil z; des
GCST-Modells die leichter siedende Komponente 1 beschreibt und deshalb im Folgenden
mit r; bezeichnet wird.

Die zu simulierende Kolonne soll eine Packungshohe von Hp =~ 0.13 m aufweisen. Um
diese Hohe fiir das Rechengebiet der Stoffiibergangssimulation zu erreichen, miissen
bei der verwendeten Packungsgeometrie insgesamt elf 2x2-Rechengebiete iibereinan-
dergestapelt und miteinander verbunden werden. Die Stapelung ist schematisch in
Abbildung 8.19 gezeigt. Neben der Packungshohe Hp ist auch H.., die maximale
vertikale Ausdehnung des Rechengebiets, dargestellt. Den elf Rechengebieten werden
die elf Variablen

(@1), = (@)1, (Z1)g 5, (Z1)yy (8.3)

zugeordnet. Der Vorgabe in Abschnitt 7.2.1 entsprechend, erfolgt die Nummerierung
von oben nach unten. Dartiber hinaus ist die v-Koordinatenachse dargestellt, welche
ihren Ursprung auf Hohe der untersten Spitze des (Z1),,-Rechengebiets hat und vertikal
nach oben gerichtet ist.

8.4.1 Initialisierung

Bevor die gleichzeitige Simulation der Fluiddynamik und des Stoffiibergangs gestartet
werden kann, missen die Felder der Variablen (z;),, initialisiert werden. Fiir die Felder
der Variablen Druck, Geschwindigkeit und Volumenanteil der Fliissigphase ist keine
Initialisierung notwendig, da bei der gleichzeitigen Simulation von Fluiddynamik und
Stoffiibergang die bereits durchgefiithrte Fluiddynamiksimulation fortgesetzt und die
Stoffiibergangssimulation nur hinzugeschaltet wird. Die Felder dieser Variablen liegen
somit, vor.
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Abbildung 8.19: Vergroflerung des Rechengebiets fiir die Stoffiibergangssimulation durch
Stapelung von elf 2x2-Rechengebieten

Bei der Initialisierung der Variablen (Z;),, werden zwei verschiedene Varianten umgesetzt.
In einer ersten Variante werden alle elf Felder mit einem konstanten Molanteil initialisiert.
Fiir den zu simulierenden Prozess wurde definiert, dass der Molanteil der am Kopf
einstromenden Fliissigphase 27, = 0.9 betragen soll. Als konstanter Wert fiir die
Initialisierung von (z),, wird daher (z;),, = 0.9 gewahlt. Diese Variante hat den
Nachteil, dass die Initialisierung nicht dem zu erwartenden stationdren Endzustand
entspricht. So wird sich durch die Auftrennung des Gemisches am Sumpf der Rektifikati-
onskolonne ein niedrigerer Molanteil der leichter siedenden Komponente ergeben als am
Kopf der Kolonne. Die initial konstante Gemischzusammensetzung tiber der gesamten
Kolonnenhohe fithrt deshalb dazu, dass der Auftrennvorgang bis zum stationidren
Zustand simuliert werden muss, was zu einer sehr rechenaufwéandigen Simulation fithren
kann.

Um die notwendige Simulationszeit zu reduzieren, wird in einer zweiten Variante versucht,
dem stationdren Endzustand bereits bei der Initialisierung mdéglichst nahe zu kommen.
Hierfiir muss, z.B. auf Basis von empirischen Korrelationen, ein HETP-Wert fir den
untersuchten Packungstyp festgelegt werden. Fiir die in Abbildung 8.19 dargestellte
Anordnung der Rechengebiete kann damit die Anzahl der Gleichgewichtsstufen n in
Abhéngigkeit der Koordinatenachse v berechnet werden:

Hypox — v
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Da ein Rektifikationsprozess bei totalem Riicklauf und unter Annahme einer konstanten
relativen Fliichtigkeit A;; simuliert werden soll, kann die Anzahl der Gleichgewichts-
stufen unter Verwendung der Fenske-Gleichung in Gleichung (2.40) berechnet werden.
Wird Gleichung (8.4) in die Fenske-Gleichung eingesetzt und definiert, dass an der
obersten Spitze des (71),-Rechengebiets 1 = x1p gelten soll, konnen alle Rechengebiete
in Abhéngigkeit der Koordinatenachse v initialisiert werden:

Hmax —v -1
(i'l)m:( X1D )(AinETP + 1D ) ) (85)

1—1311) 1—ZI}1D

Damit entspricht die initiale Gemischzusammensetzung tiber der Kolonnenhéhe und im
Sumpf der Kolonne derjenigen, welche man bei dem festgelegten HETP-Wert und dem
vorgegebenen Molanteil am Kopf x;p erhalten wiirde. Wahrend der Simulation andert
sich die Gemischzusammensetzung daher nur noch in dem Mafle, in dem der festgelegte
HETP-Wert vom tatsachlichen HETP-Wert abweicht. Basierend auf experimentellen
Erfahrungswerten wird zur Initialisierung ein HETP-Wert von 100 mm festgelegt.

8.4.2 Randbedingungen

Nach der Initialisierung miissen die Randbedingungen fiir jedes der elf Rechengebiete
festgelegt werden. An allen inneren Randflichen werden die in Abschnitt 7.2.1 be-
schriebenen Randbedingungen zur Kopplung benachbarter Rechengebiete definiert.
An den beiden oberen Randflichen des (Z;),-Rechengebiets und den beiden unteren
Randflachen des (z),;-Rechengebiets miissen Randbedingungen zur Modellierung des
Kolonnenkopfes und -sumpfes vorgegeben werden. Fiir die in den Abbildungen 2.2
und 2.3 dargestellten Rektifikations- und Absorptions-/Desorptionsprozesse sind diese
bereits in Abschnitt 7.2.2 beschrieben. Basierend auf diesen Ausfiihrungen werden
nachstehend die Randbedingungen des zu simulierenden Modellsystems, dargestellt in
Abbildung 8.1(b), formuliert.

Simuliert werden soll ein Rektifikationsprozess, bei welchem alle am Kopf der Kolonne
eintretenden Strome einen konstanten Molanteil von x1p = 0.9 aufweisen und alle
austretenden Strome das Rechengebiet frei verlassen konnen. Am Kopf der Kolonne
und damit an den beiden oberen Randflachen des (Z;),-Rechengebiets wird daher fiir
jede Zelle und jeden Zeitschritt folgende Unterscheidung getroffen:

npe (), <0 — (71), = 0.9
Ilf'(l_l)f>0 —>8n(i‘1)1:0

Dabei ist definiert, dass der Normaleneinheitsvektor der Zellflachen n; aus dem
Rechengebiet herauszeigt.

Auch am Sumpf der Kolonne sollen alle austretenden Stréme das Rechengebiet frei
verlassen konnen, fiir alle eintretenden Strome wird jedoch keine konstante Zusam-
mensetzung vorgegeben. Der Physik eines Rektifikationsprozesses entsprechend, soll
der mittlere Molanteil der eintretenden Molenstrome dem mittleren Molanteil der
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austretenden Molenstrome entsprechen. Am Sumpf der Kolonne und damit fiir die
beiden unteren Randflichen des (Z;),,-Rechengebiets wird somit fir jede Zelle und
jeden Zeitschritt die nachstehende Unterscheidung getroffen:
fz (1), cny (1_1>f Ag
ng- (@), <0 — (7)), =" e——
f ( )f— ( 1)11 fz cnf-(u)f Af
,aus

g (), >0 —d, (%), =0.

Das Summenzeichen 3 ; . ist dabei entsprechend der Gleichung (6.28) definiert, mit der
Einschrénkung, dass nur tiber Zellflachen mit austretenden Strémen summiert wird.

8.4.3 Auswertung

Dem Vorgehen bei der Auswertung der Fluiddynamiksimulation entsprechend, werden
in diesem Abschnitt ausschliellich die Simulationsergebnisse bei einem F-Faktor von
F = 0.8Pa”® und einer Berieselungsdichte von B = 12.12 mm—; ausgewertet. Die
Untersuchung des Einflusses variierender Gas- und Fliissigkeitsbelastungen auf den
Stoffiibergang und damit die Auswertung der Simulationsergebnisse bei einem F-Faktor
von F' = 0.4Pa’® 0.6 Pa®® und 1.0 Pa®® sind Inhalt von Abschnitt 8.4.4.

Wie bereits in Abschnitt 8.4.1 beschrieben, werden bei der Initialisierung der Varia-
blen (z1),, zwei Varianten umgesetzt. In einem ersten Schritt werden die Simulations-
ergebnisse mit einer konstanten Initialisierung von (z;),, = 0.9 ausgewertet. Hierfir
sind in Abbildung 8.20 die zeitlichen Verldufe der Molanteile z{},, und z{z sowie des
HETP-Wertes abgebildet.

Dabei ist zu beachten, dass fiir die beiden oberen Randflachen des (Z;),-Rechengebiets
der Molanteil z{},, entsprechend

f%s (1), cny- (ﬁ)f Ag

f,aus

berechnet wird und fiir die beiden unteren Randflichen des (z),,-Rechengebiets der
Molanteil 7z entsprechend

N N (8.7)

ausgewertet wird.

Sie entsprechen damit dem mittleren Molanteil der jeweils am Kopf oder am Sumpf
austretenden Molenstrome. Die Verwendung des Superskripts G oder L ist somit nur
bedingt gerechtfertigt, da es aufgrund von turbulenten Strukturen oder Entrainment
lokal zu einer Umkehrung der fiir die jeweilige Phase typischen Stromungsrichtung
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Abbildung 8.20: Zeitlicher Verlauf der Molanteile am (a) Kopf und (b) Sumpf der Kolonne

sowie (c¢) des berechneten HETP-Wertes bei einer konstanten
Initialisierung der Rechengebiete mit (z1),, = 0.9

kommen kann und daher durch die oberen Randflichen nicht ausschlieflich Gas
und durch die unteren Randflichen nicht ausschliefilich Fliissigkeit ausstromt. Um
jedoch den Bezug zwischen den Simulationsergebnissen und dem VerfahrensflieBbild
in Abbildung 8.1(b) herzustellen, wird dennoch die Bezeichnung x¢,, und z{5 gewahlt,
nicht zuletzt deshalb, weil der Anteil der jeweils anderen Phase sehr gering ist. Die
Berechnung des HETP-Wertes erfolgt entsprechend

HETP = n/Hp, (8.8)
wobei n mit Hilfe der Fenske-Gleichung (2.40) berechnet wird:

L 1—zL
In <1:;:DL xLlB>
1D 1B
. 8.9

n =
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Grundsétzlich werden die zeitlichen Verlaufe aller Parameter, die nachstehend diskutiert
werden, einen stark instationdren Charakter aufweisen, was direkt auf die stark insta-
tiondre Fluiddynamik zuriickzufithren ist. Wird im Folgenden von konstanten Verlaufen
gesprochen, ist dies daher immer als konstant im zeitlichen Mittel zu interpretieren.
Abgesehen von Zahlenwerten, die sich auf den Start der Simulation beziehen, entsprechen
auch die angegebenen absoluten Zahlenwerte immer zeitgemittelten Werten.

Zur Auswertung der Ergebnisse wird zunéchst der zeitliche Verlauf von x¢}, diskutiert. In
Abbildung 8.20(a) ist zu erkennen, dass die Kurve bei einem Wert von z§, = 0.9 beginnt,
ein Maximum durchlauft und sich schliefilich bei einem Wert von z{,, = 0.9 einpendelt.
Dies entspricht dem zu erwartenden Verlauf, da durch die konstante Initialisierung
der gesamten Kolonne mit einem Molanteil von (z1),, = 0.9 und der gleichzeitigen
Festlegung eines konstanten Molanteils der am Kopf eintretenden Fliissigphase von
zt, = 0.9 der initiale Anteil des Leichtsieders in der Kolonne zu hoch ist. Der Uberschuss
wird solange tiber den Gasstrom am Kopf der Kolonne ausgetragen, bis sich ein statistisch
stationdrer Verlauf des Molanteils iiber der Hohe ausgebildet hat. Das Kriterium dafiir,
dass sich dieser statistisch stationdre Zustand eingestellt hat und damit auch das
Kriterium fiir eine ausreichend lange Simulationszeit ist somit, dass am Kopf der
Kolonne z{), = z7, = 0.9 gilt. Ist dies der Fall, entspricht der simulierte Prozess dem
in Abbildung 8.1(a) dargestellten Prozess einer Rektifikation bei totalem Riicklauf. Im
vorliegenden Fall ist dieser Zustand nach ca. 12s Simulationszeit erreicht.

Abbildung 8.20(b) zeigt den zeitlichen Verlauf des Molanteils des am Sumpf austretenden
Flussigkeitsstroms 215, der aufgrund der dort aufgebrachten Randbedingung identisch zu
dem Molanteil der eintretenden Gasphase z{j ist. Ausgehend vom initial vorgegebenen
Molanteil von z{z = 0.9 fallt der Wert, was einer zunehmenden Auftrennung des
Gemisches iiber der Hohe der Kolonne entspricht. Mit Einstellung des statistisch
stationaren Zustands stellt sich ein konstanter Molanteil von z{, = 0.72 ein. Dieser
Wert ist nicht vorhersagbar, sondern ist das Ergebnis von komplexen transienten
Stoffiibergangsprozessen innerhalb der Packung und abhéngig von Stoffwerten, Pa-
ckungsgeometrie, Packungshohe und Prozessparametern.

In Abbildung 8.20(c) ist schlieBlich der zeitliche Verlauf des HETP-Wertes gezeigt. Zum
Zeitpunkt t = 0s ergibt sich aufgrund der tiber der Hohe konstanten Gemischzusam-
mensetzung ein unendlich grofler HETP-Wert. Mit fallendem Molanteil z{g féllt auch
der HE'TP-Wert und stellt sich schliefilich bei HETP = 110 mm ein. Dieser Wert stimmt
mit Erfahrungswerten fiir den verwendeten Packungstyp iiberein.

Wie aus den drei Diagrammen leicht ersichtlich ist, benotigt die Simulation eine lange
Zeit, um den tiiberschiissigen Anteil des Leichtsieders iiber den Kopf auszutragen.
Genau dies soll mit einer zweiten Variante der Initialisierung umgangen werden. Wie
in Abschnitt 8.4.1 beschrieben, wird hierzu angenommen, dass der HETP-Wert der
Packung HETP = 100 mm betragt. Mit dieser Annahme kann schlieflich jede Zelle
abhéngig von ihrer vertikalen Position unter Verwendung von Gleichung (8.5) initialisiert
werden. Die daraus resultierenden zeitlichen Verldufe der Molanteile x7,, und {5 sowie
des HETP-Wertes sind in Abbildung 8.21 dargestellt.
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Abbildung 8.21: Zeitlicher Verlauf der Molanteile am (a) Kopf und (b) Sumpf der Kolonne
sowie (c¢) des berechneten HETP-Wertes bei einer Initialisierung der

Rechengebiete entsprechend der Fenske-Gleichung unter Annahme eines
HETP-Wertes von HETP = 100 mm

Zunachst lasst sich erkennen, dass der Verlauf von z{}, zum Zeitpunkt ¢ = Os einen
geringfiigig kleineren Wert als x¢, = 0.9 aufweist. Dies liegt daran, dass bei der Initiali-
sierung unter Verwendung von Gleichung (8.5) die Fenske-Gleichung zwischen oberer
Spitze des (Z1),-Rechengebiets und unterer Spitze des (7, ),,-Rechengebiets ausgewertet
wird. Initial gilt somit nur fiir die oberste Spitze z{, = 0.9, alle darunter liegenden
Zellen weisen bereits einen geringeren Molanteil auf. Da die beiden oberen Randflachen,
iber welche bei der Berechnung von x{}, gemittelt wird, schrag angestellt sind und damit
eine vertikale Ausdehnung besitzen, ist der gemittelte Wert zu Beginn der Simulation
kleiner als 0.9. Als Kriterium dafiir, dass die Simulation einen statistisch stationdren
Zustand erreicht hat, gilt wieder x{,, = 0.9. Betrachtet man den entsprechenden Verlauf,
ist zu erkennen, dass dies bereits nach ca. 1s Simulationszeit der Fall ist. Im Vergleich
zur Simulation mit konstanter Gemischzusammensetzung stellt sich dieser Zustand

somit deutlich schneller ein.
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Wie in Abbildung 8.21(b) zu erkennen, weist der anfangliche Molanteil des am Sumpf
austretenden Fliissigkeitsstroms x7; einen Wert von x5 = 0.69 auf. Dieser Wert ergibt
sich durch die Auswertung der Fenske-Gleichung bei entsprechender Packungshohe, der
Annahme eines HETP-Wertes von HETP = 100 mm und einem Molanteil am Kopf
der Kolonne von z;p = 0.9. Der weitere Verlauf von z{z macht jedoch deutlich, dass
mit dieser Annahme die Trennleistung der Packung tiberschétzt wurde. So steigt der
Molanteil am Sumpf der Kolonne innerhalb der ersten Sekunde auf z{z = 0.72 an. Initial
wurde somit eine zu starke Auftrennung des Gemisches tiber die Packungshohe hinweg
angenommen und der Anteil des Leichtsieders zum Zeitpunkt ¢ = 0s war zu gering.
Betrachtet man mit diesem Wissen erneut den Verlauf in Abbildung 8.21(b), ist zu
erkennen, dass dieser innerhalb der ersten Sekunde durchgehend Werte unter x{, = 0.9
aufweist. Da gleichzeitig am Kopf der Kolonne ein Fliissigkeitsstrom mit einem Molanteil
von 1, = 0.9 eintritt, sammelt sich in diesem Zeitintervall Leichtsieder in der Kolonne
an. Hierdurch wird die initial falsche Gemischzusammensetzung korrigiert.

Die Tatsache, dass die Trenneffizienz der Packung iiberschétzt wurde, kann auch am
Verlauf des HETP-Wertes abgelesen werden. So steigt dieser innerhalb der ersten Sekun-
de an, bis ein Wert von HETP = 110 mm erreicht ist. Dieser Wert entspricht exakt dem
Wert, welcher bei konstanter Initialisierung der Gemischzusammensetzung, dargestellt
in Abbildung 8.20, erreicht wird. Das Simulationsergebnis nach Erreichen des statistisch
stationdren Zustands ist somit unabhéngig von der initialen Gemischzusammensetzung.
Dies ist darauf zurtickzufiihren, dass, wie im VerfahrensflieBbild in Abbildung 8.1(b)
gezeigt, keine Rektifikation bei totalem Riicklauf simuliert wird. Erst bei Erreichen eines
statistisch stationaren Zustands entspricht der simulierte Prozess einer Rektifikation
bei totalem Riicklauf nach Abbildung 8.1(a).

Nach einer ersten Auswertung der Simulationsergebnisse und einem Vergleich der beiden
Initialisierungsvarianten sollen aus den Simulationsdaten weitere relevante Parameter
berechnet werden. Fiir alle nachstehenden Berechnungen wird nun ausschlieSlich der
statistisch stationédre Zustand betrachtet, weshalb die Wahl der Initialisierung fiir die
folgenden Berechnungen nicht mehr relevant ist.

Zwei Parameter, welche direkt aus den Simulationsergebnissen berechnet werden konnen,
sind der NTU®Y- und NTU®"*-Wert (vgl. Abschnitt 2.3.2). Letztere konnen unter
Verwendung der Gleichungen (2.51) und (2.52) ermittelt werden. Zusétzlich ist es
moglich, in einem anschlieBenden Schritt auch die HTU®Y- und HTU®*-Werte zu
berechnen. Hierfur missen die Gleichungen (2.49) und (2.50) nach den HTU-Werten
aufgelost werden. Man erhalt:

Hp
HTU®® = —X 8.10
NTU©C (8.10)
H
HTU®" = ——Z (8.11)

-~ NTUoL '
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Nach Ermittlung der HTU-Werte kénnen die Gleichungen (2.57) und (2.58) zur
Berechnung der Stoffdurchgangskoeffizienten 3°* und 5°¢ verwendet werden:

G

oG u
= 8.12
ﬁ HTU°¢G Qeff ( )
ur
= 8.13
B HTU®: Qeff ( )

Neben den entsprechenden HT'U-Werten werden hierfiir auch die Leerrohrgeschwin-
digkeiten u“ und u" sowie die spezifische effektive Phasengrenzfliche a.;; benotigt.
Die Leerrohrgeschwindigkeiten kénnen unter Verwendung des F-Faktors [’ und der
Berieselungsdichte B mit Hilfe der Gleichungen (2.34) und (2.37) ermittelt werden.
Die sperzifische effektive Phasengrenzflache a.f¢, welche durch Experimente nicht oder
nur sehr schwer zu ermitteln ist, kann aus den Daten der Fluiddynamiksimulation
entnommen werden. In Abschnitt 8.3.2 wurde das entsprechende Vorgehen bereits
beschrieben und die Berechnung durchgefiihrt.

Als Stoffdurchgangskoeffizient hat sich neben der Definition der Parameter 5°¢ und g°*
noch eine weitere Definition etabliert. Diese als k¢ und k°" bezeichneten Parameter
kénnen unter Verwendung der Gleichungen (2.53) und (2.54) berechnet werden. Als
zusatzliche Parameter werden dabei die molaren Gesamtkonzentrationen ¢ und ¢" der
Gas- bzw. Fliissigphase benoétigt. Bei beiden Definitionen des Stoffdurchgangskoeffizien-
ten ist zu beachten, dass es sich bei den berechneten Werten nicht um lokale, sondern
um globale Koeffizienten handelt.

Alle beschriebenen Parameter sind aus den Simulationsdaten berechnet und die Ergeb-
nisse konnen Tabelle 8.4 entnommen werden.

Tabelle 8.4: Ergebnisse der Stoffiibergangssimulation bei einem F-Faktor von F = 0.8 Pa’®

F-Faktor in Pa’® 0.8
Berieselungsdichte in mm—i 12.12
Molanteil z{),, z7p 0.90
Molanteil z$5, x5 0.72
HETP-Wert inmm 110
Gleichgewichtsstufen n 1.14
NTU®°“-Wert 1.64
NTUC -Wert, 0.84
HTU-Wert inmm 76
HTU®°"-Wert inmm 148
Stoffdurchgangskoeffizient 3°¢ in = 4.36e-3
Stoffdurchgangskoeffizient 3% in = 3.30e-5

Stoffdurchgangskoeffizient k°¢ in 29 1.84

sm?

Stoffdurchgangskoeffizient k° in 2% (.94

sm?
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Nach der Berechnung relevanter Parameter auf Basis von Daten, welche den Randflachen
des Rechengebiets entnommen werden, soll nun der Stoffiibergang im Inneren der
Packung analysiert werden. Hierzu wird ein vertikaler Schnitt durch drei Packungs-
elemente zu einem Zeitpunkt nach Erreichen des statistisch stationaren Zustands
betrachtet. In Abbildung 8.22 sind die zugehérigen Schnittdarstellungen gezeigt, wobei
Abbildung 8.22(a) und Abbildung 8.22(b) einen geometrisch identischen Ausschnitt
des Rechengebiets zeigen, der einmal mit dem Molanteil z; und einmal mit dem
Volumenanteil o* eingefarbt ist. In den Schnitten ist nicht die gesamte Packungshohe
Hp dargestellt, sondern ein mittlerer Bereich der elf tibereinandergestapelten 2x2-
Rechengebiete. Die Abbildungen sind dabei aus Ausschnitten des (Z1)s-, (Z1)g- und
(Z1),-Rechengebiets zusammengesetzt (vgl. Abbildung 8.19). Der Grund hierfiir ist, dass
dieser Bereich einen maximalen Abstand zu den Randflachen besitzt, die den Kopf und
Sumpf der Kolonne modellieren. Dadurch soll sichergestellt werden, dass der Einfluss
der Randbedingungen vernachléssigbar ist und die gezeigten Ausschnitte einen Bereich
in der Kolonnenmitte reprasentieren. Die Darstellung von drei Packungselementen
wird dabei realisiert, indem das Rechengebiet nach der Simulation vervielfaltigt und
zueinander verschoben wird. Hierdurch kénnen in einer Abbildung verschiedene Schnitte
dargestellt werden, obwohl das Rechengebiet selbst nur ein Packungselement umfasst.

®) N

pos L

T (0%
0.77 0.82 0.87 0.0 0.5 1.0
L | | | | | I“

Abbildung 8.22: Vertikaler Schnitt durch drei Packungselemente; a) Darstellung des
Molanteils z; in Gas-und Fliissigphase und b) zugehorige Verteilung des
Volumenanteils o> der Fliissigphase
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Zunachst ldsst sich erkennen, dass der untere Teil von Abbildung 8.22(a) im Mittel
dunkler eingeférbt ist als der obere Teil. Dies zeigt die Auftrennung des Gemisches iiber
der Kolonnenhohe, wobei der Anteil des Leichtsieders mit zunehmender Kolonnenhoéhe
ansteigt. Bei Betrachtung der lokalen Verteilung des Molanteils z; wird deutlich, dass
die Phasengrenzfliache, deren Position aus Abbildung 8.22(b) abgeleitet werden kann,
zu erkennen ist. Der Parameter des Molanteils z; besitzt in beiden Phasen Giiltigkeit,
wobei der Sprung im Molanteil an der Phasengrenzfliche lokal aufgelost wird. Dieser
Sprung macht sich im Schnittbild durch einen Farbkontrast kenntlich. Es ist zu sehen,
dass auf der fliissigseitigen Phasengrenzflache der Molanteil des Leichtsieders niedriger
ist als auf der gasseitigen Phasengrenzflache, was dem lokalen thermodynamischen
Gleichgewicht entspricht.

Um Bereiche der Phasengrenzflaiche mit ausgepragtem Stoffiibergang zu identifizieren,
muss der Verlauf des Molanteils z; in den angrenzenden Phasen betrachtet werden.
Hierbei deuten steile Gradienten und damit eine starke Anderung der Einfarbung auf
Bereiche mit groflem Stoffiibergang hin. Sind in beiden Phasen jedoch relativ konstante
Farbverldufe auszumachen, entspricht dies einem Zustand nahe am thermodynamischen
Gleichgewicht und es findet nur ein stark verminderter Stoffiibergang statt. In Abbil-
dung 8.22(a) lasst sich erkennen, dass im Bereich der Rinnenstromung die Gradienten
des Molanteils zur Phasengrenzflache hin steiler sind als im Bereich der Zwickel. Dies
bedeutet im Umkehrschluss, dass die Zwickel im Vergleich zur Rinnenstromung einen
geringeren Stoffiibergang aufweisen.

In der Gasphase sind zusétzlich turbulente Strukturen zu erkennen. Die stark scheckige
Einfarbung in der Gasphase zeigt, dass durch die Wirbelstrukturen eine starke Ver-
mischung von Bereichen unterschiedlicher Gemischzusammensetzungen erfolgt und
die Auflésung turbulenter Strukturen somit entscheidend fiir eine aussagekréiftige
Stoffiibergangssimulation ist.

8.4.4 Variation der Gas- und Fliissigkeitsbelastung

Nach der detaillierten Auswertung der Simulationsergebnisse fiir einen F-Faktor
von F' = 0.8 Pa’? soll die Simulation fiir die weiteren F-Faktoren F = 0.4 Pa’®, 0.6 Pa’?
und 1.0Pa’® durchgefiihrt werden, um den Einfluss variierender Gas- und Fliissig-
keitsbelastung auf den Stoffiibergang untersuchen zu kénnen. Die zugehorigen Berie-
selungsdichten konnen Tabelle 8.3 entnommen werden. Da sich gezeigt hat, dass eine
Initialisierung unter Verwendung der Fenske-Gleichung schneller zu einem statistisch
stationaren Zustand fiihrt als eine Initialisierung mit einem konstanten Molanteil, wird
fiir die ausstehenden Simulationen ausschliellich erstere Variante gewahlt.

Bevor der Einfluss der Gas- und Fliissigkeitsbelastung auf den Stoffiibergang anhand
verschiedener Diagramme diskutiert wird, sollen zunachst die Ergebnisse aller durch-
gefithrten Simulationen tabellarisch erfasst werden. Zur besseren Ubersicht enthilt
Tabelle 8.5 neben den Ergebnissen der neu durchgefithrten Simulationen nochmals
die Ergebnisse der Simulation bei einem F-Faktor von F = 0.8 Pa’®. Mit dem Ziel,
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alle ausgewerteten Parameter sowohl der Fluid- als auch der Stoffiibergangssimulation
zusammenzufithren, sind zusétzlich alle Parameter, die im Zuge der Auswertung der
Fluiddynamik ermittelt wurden, aufgefithrt. Es sei hierbei nochmals erwahnt, dass es
sich mit Ausnahme des Hold-ups, des Druckgradienten Vp.s und des Molanteils z{,
um zeitlich gemittelte Werte handelt, wobei die Mittelung erst nach Erreichen eines
statistisch stationdren Zustands durchgefiithrt wird.

Tabelle 8.5: Ergebnisse der Fluiddynamik- und Stoffiibergangssimulation fiir alle
simulierten F-Faktoren und Berieselungsdichten

F-Faktor in Pa®® 0.4 0.6 0.8 1.0
Berieselungsdichte in mm—;l 6.06 9.09 12.12 15.15
Spezifische eff. Phasengrenzfliche a.¢y in 2—2 685 664 689 720
Aeff/geo 0.91 0.86 0.92 0.96
Hold-up der Fliissigphase 0.040 0.045 0.051 0.057
Druckgradient Vpgiat in Pa/m 156 188 217 251
Molanteil z{p, z1p 0.90 0.90 0.90 0.90
Molanteil z{5, 215 0.62 0.68 0.72 0.75
HETP-Wert inmm 81 95 110 126
Gleichgewichtsstufen n 1.54 1.31 1.14 0.98
NTU-Wert 2.33 1.92 1.64 1.52
NTUC*-Wert 1.28 1.01 0.84 0.75
HTU-Wert in mm 54 65 76 82
HTU°*-Wert in mm 98 123 148 166
Stoffdurchgangskoeffizient 3¢ in 3.11e-3 3.96e-3 4.36e-3 4.86e-3
Stoffdurchgangskoeffizient 5°* in 2.52e-5  3.09e-5 3.30e-5 3.53e-5
Stoffdurchgangskoeffizient £°¢ in smn?i 1.31 1.67 1.84 2.04
Stoffdurchgangskoeffizient k°* in Smn‘ji 0.72 0.88 0.94 1.01

Die Analyse der Simulationsergebnisse soll mit der Auswertung des Stoffdurchgangsko-
effizienten k begonnen werden. In Abbildung 8.23 sind hierzu sowohl £°¢ als auch £°*
in Abhéangigkeit des F-Faktors und der Berieselungsdichte aufgetragen.

Beide Parameter weisen einen monoton steigenden Verlauf auf, wobei k°¢ hohere Werte
annimmt als £°*. Da k9 und k°* entsprechend den Gleichungen (2.47) und (2.48) sowohl
die Stoffibergangskoeffizienten der Gas- als auch die der Fliissigphase beinhalten, kann
aus den hoheren Werten von £°¢ nicht auf einen geringeren Stoffiibergangswiderstand
in der Gasphase geschlossen werden. Aus dem steigenden Verlauf beider Parameter
kann jedoch abgeleitet werden, dass fir groflere F-Faktoren und Berieselungsdichten
der Stoffiibergangswiderstand des Zweiphasensystems geringer wird. Der Korrelation in
Gleichung (2.46) der Zweifilmtheorie zufolge bedeutet dies, dass bei gleichem stofflichen
Nichtgleichgewicht und identischer Grofle der Phasengrenzfliche der iibergehende
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Abbildung 8.23: Stoffdurchgangskoeffizient k als Funktion des F-Faktors und der
Berieselungsdichte

Molenstrom N; mit grofier werdender Gas- und Fliissigkeitsbelastung ansteigt. Dieser
Zusammenhang kann nur dadurch erklart werden, dass hohere Geschwindigkeiten in
der Gas- und Flissigphase sowie ein dickerer Fliissigkeitsfilm dazu beitragen, dass beide
Phasen eine grofere Durchmischung erfahren. Hierdurch wird verhindert, dass sich lokal
das Zweiphasensystem dem stofflichen Gleichgewicht annahert. Die steilen Gradienten
des Molanteils hin zur Phasengrenzfliche werden somit aufrechterhalten.

Der Verlauf der Stoffdurchgangskoeffizienten 5°¢ und [°* ist in Abbildung 8.24
gezeigt. Wie aus den Gleichungen (2.53) und (2.54) hervorgeht, unterscheidet sich
deren Definition von k°* und £°¢ nur dadurch, dass sie jeweils mit den molaren Ge-
samtkonzentrationen ¢ oder ¢* normiert werden. Da diese Parameter in der Simulation
als konstant angenommen werden, entsprechen die Verlaufe der Stoffdurchgangskoeffi-

zienten [ skalierten Verlaufen der Stoffdurchgangskoeffizienten k. Die Diskussion von
Abbildung 8.24 entspricht somit der von Abbildung 8.23.

Abbildung 8.25 zeigt schliellich die unter Verwendung des Overall-Gas- und des
Overall-Liquid-Konzeptes berechneten Parameter HTU°Y und HTU®*. Zum besseren
Verstandnis der nachstehenden Diskussion werden die Definitionen der beiden Parameter
nochmals wiederholt (vgl. Gleichung (2.57) und (2.58)):

G

u
HTU® = 22—
eff

uL
OL __
eff

(8.14)

(8.15)
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Abbildung 8.24: Stoffdurchgangskoeffizient 5 als Funktion des F-Faktors und der
Berieselungsdichte

Mit steigender Gas- und Fliissigkeitsbelastung steigt auch der HT'U-Wert, was einer
Verschlechterung der Trenneffizienz entspricht. Dies scheint der zuvor gewonnen Erkennt-
nis, dass der Stoffiibergangswiderstand des Zweiphasensystems fiir groflere F-Faktoren
und Berieselungsdichten sinkt, zu widersprechen. Den Gleichungen (8.14) und (8.15)
entsprechend ist der HT'U-Wert jedoch auch abhangig von der Gas- oder Fliissig-
keitsleerrohrgeschwindigkeit und der spezifischen effektiven Phasengrenzflache a.yy.
Letztere weist fiir eine Berieselungsdichte von B = 9.09111“1—;11 ein lokales Minimum auf;,
gefolgt von einem monoton steigenden Verlauf fiir hohere Flussigkeitsbelastungen (vgl.
Abbildung 8.17). Da sich der HT'U-Wert indirekt proportional zur spezifischen effektiven
Phasengrenzflache a.rs verhélt, hat deren Verlauf somit zunéchst einen negativen, ab
einer Berieselungsdichte von B = 9.O9mm—23h dann aber einen positiven Einfluss auf die
Trenneffizienz. Bei Betrachtung von Abbildung 8.25 wird jedoch deutlich, dass die
Verlaufe der HTU-Werte von der steigenden Gas- und Fliissigkeitsleerrohrgeschwindig-
keit ©“ und u" dominiert werden und die Verringerung des Stoffiibergangswiderstandes
und die zumindest fiir hohere Berieselungsdichten ansteigende Phasengrenzfliche die
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Verschlechterung der Trenneffizienz fiir hohere Gas- und Fliissigkeitsbelastungen lediglich
abschwéchen konnen.
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Abbildung 8.25: HTU®C- und HTU®*-Wert als Funktion des F-Faktors und der
Berieselungsdichte

Die Analyse der Simulationsergebnisse soll nun zusatzlich mit der Auswertung des
HETP-Wertes fortgefiihrt werden. Wie in Abbildung 8.26 gezeigt, ergibt sich fiir den
untersuchten Bereich ein monoton steigender HETP-Wert, was einer kontinuierlichen
Verschlechterung der Trenneffizienz bei steigender Gas- und Fliissigkeitsbelastung
entspricht. Die leicht unterschiedliche Charakteristik des Verlaufs des HETP-Wertes
im Gegensatz zu dem des HTU-Wertes lasst sich auf die theoretischen Unterschiede
zwischen dem HETP-Modell und dem Modell der Ubergangseinheit zuriickfithren.

Abschlielend sollen die mit dem GCST-Modell erhaltenen Ergebnisse mit Korrelationen
aus der Literatur verglichen werden. In einem ersten Schritt werden dabei die Verlaufe
der Stoffdurchgangskoeffizienten gegeniibergestellt. Fiir die vier simulierten Gas- und
Flissigkeitsbelastungen werden die Stoffdurchgangskoeffizienten den Korrelationen
entsprechend berechnet und in Abbildung 8.27 dargestellt. Gezeigt sind dabei sowohl
die Koeffizienten 3°¢, welche unter Verwendung des Overall-Gas-Konzeptes, als auch
die Koeffizienten 5°*, welche unter Verwendung des Overall-Liquid-Konzeptes berechnet
werden.

Bei Betrachtung des Diagramms féllt auf, dass alle Verlaufe einen monoton steigenden
Verlauf aufweisen. Dies bedeutet, dass alle ausgewerteten Korrelationen grofleren F-
Faktoren und Berieselungsdichten einen kleineren Stoffiibergangswiderstand des Zwei-
phasensystems zuordnen. Dies entspricht dem Ergebnis der Stoffiibergangssimulation
unter Verwendung des GCST-Modells. Beziiglich der absoluten Héhe und Steigung der
Verlaufe zeigen sich jedoch Unterschiede. So weisen vor allem die Stoffdurchgangskoef-
fizienten, die entsprechend der Korrelation von BILLET & SCHULTES 1999 berechnet
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Abbildung 8.26: HETP-Wert der untersuchten Packung als Funktion des F-Faktors und
der Berieselungsdichte

werden, vielfach hohere Betrége auf als die, welche sich aus der Stoffiibergangssimulation
oder den anderen Korrelationen ergeben. Zudem ist auch die Steigung des Verlaufes
nach BILLET & SCHULTES 1999 grofler als die der anderen. Die Steigungen in den
Korrelationen nach BRAVO ET AL. 1985, ROCHA ET AL. 1996 und HANLEY & CHEN 2012
sind nahezu identisch und auch die absoluten Betrage der Stoffdurchgangskoeffizienten
unterscheiden sich nur leicht. Auch die Betrige des Verlaufes, der sich aus der Simulation
unter Verwendung des GCST-Modell ergibt, sind im Bereich der drei zuvor genannten
Korrelationen. Ebenso ist die Charakteristik des Verlaufes vergleichbar. Vor allem die
Korrelation nach ROCHA ET AL. 1996 weist dabei eine sehr gute Ubereinstimmung auf.
Die Stoffdurchgangskoeffizienten nach BRAVO ET AL. 1985 und HANLEY & CHEN 2012
liegen hingegen unter denen des GCST-Modells.

Unter Hinzunahme der fiir die Korrelationen bereits berechneten und diskutierten
spezifischen effektiven Phasengrenzfléiche a.ss (vgl. Abschnitt 8.3.3) konnen schlieflich
auch die HT'U-Werte berechnet und denen gegeniibergestellt werden, welche sich aus
der Stoffiibergangssimulation ergeben. Die entsprechenden Diagramme der Parameter
HTU®S und HTU®* sind in Abbildung 8.28 gezeigt.

Im Gegensatz zum Diagramm der Stoffdurchgangskoeffizienten weisen die Verlaufe der
HTU-Werte sehr unterschiedliche Charakteristiken auf.

Auftillig ist der HTU-Verlauf nach BILLET & SCHULTES 1999, welcher bei einem
F-Faktor von F = 0.8 Pa’® ein lokales Maximum besitzt. Dies rithrt daher, dass die
Korrelation einen Bereich vor und einen Bereich nach dem sogenannten Loading Point
unterscheidet. Ist dieser erreicht, wird davon ausgegangen, dass die Scherspannungen,
welchen die Fliissigphase aufgrund der entgegenstromenden Gasphase ausgesetzt ist,
grofl genug sind, um den Flissigkeitsfilm abzubremsen. Dies fithrt dazu, dass sowohl der
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Abbildung 8.27: Stoffdurchgangskoeffizient § als Funktion des F-Faktors und der
Berieselungsdichte; Vergleich zwischen Korrelationen aus der Literatur
und Ergebnissen der Stoffibergangssimulation unter Verwendung des

GCST-Modells

Hold-up als auch die Phasengrenzfliche vergroBert werden. Die nach Uberschreitung

des Loading Points stark ansteigende Phasengrenzfliche in Kombination mit einem
ebenfalls ansteigenden Stoffdurchgangskoeffizienten hat schliellich zur Folge, dass der
HTU-Wert nach Erreichen eines F-Faktors von F' = 0.8 Pa’® fillt. Mit HTU°%-Werten
iiber 200 mm und HTU*-Werten iiber 400 mm wird die Trenneffizienz der Packung
als sehr schlecht bewertet.
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Abbildung 8.28: HTU®Y- und HTU®*-Wert als Funktion des F-Faktors und der
Berieselungsdichte; Vergleich zwischen Korrelationen aus der Literatur

und Ergebnissen der Stoffiibergangssimulation unter Verwendung des
GCST-Modells

Ein nur sehr leicht fallender Verlauf sowohl des HTU“- als auch des HTU°*-Wertes
ist bei der Korrelation nach ROCHA ET AL. 1996 festzustellen. Obwohl bei dieser
Korrelation die Grofle der Phasengrenzfliche a.sy sehr stark zunimmt und auch der
Stoffdurchgangskoeffizient ansteigt, wird die Trenneffizienz der Packung fiir hohere Gas-
und Fliissigkeitsbelastungen nur marginal besser. Dies ist darauf zuriickzufiihren, dass
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die Leerrohrgeschwindigkeiten ©“ und u" direkt mit der Gas- und Fliissigkeitsbelas-
tung korrelieren. Die absoluten Betrage der HT'U-Werte liegen in einem realistischen
Bereich.

Ein sehr dhnlicher Verlauf, jedoch mit deutlich geringeren absoluten Werten, ergibt sich
bei Anwendung der Korrelation nach HANLEY & CHEN 2012. Hier lasst sich der im
Fall von HTU®“ nahezu konstante und im Fall von HTU" leicht ansteigende Verlauf
darauf zuriickfithren, dass fiir grofler werdende Gas- und Fliissigkeitsbelastungen die
Stoffdurchgangskoeffizienten in etwa im selben Maf3 ansteigen wie die Leerrohrgeschwin-
digkeiten « und u". Die Phasengrenzfléche a.;; verhalt sich nahezu konstant. Auch
die HTU-Werte dieser Korrelation liegen innerhalb eines realistischen Bereichs.

Der bereits diskutierte Verlauf, welcher sich aus der Stoffiilbergangssimulation unter Ver-
wendung des GCST-Modells ergibt, stimmt fiir kleine Gas- und Fliissigkeitsbelastungen
gut mit dem Verlauf nach ROCHA ET AL. 1996 tiberein. Da letzterer jedoch leicht abféllt,
der des GCST-Modells hingegen leicht ansteigt, ergeben sich fiir hohere Belastungen
unterschiedliche HT'U-Werte. In diesem Bereich liegt der Verlauf des GCST-Modells
zwischen den Verlaufen nach ROCHA ET AL. 1996 und HANLEY & CHEN 2012.

Beim Vergleich der Verlaufe muss die Tatsache berticksichtigt werden, dass in den
letzten beiden Diagrammen eine transiente Zweiphasensimulation, deren Rechengebiet
eine raumliche Ausdehnung von unter 2 cm besitzt, mit semi-empirischen Korrelationen
verglichen wird, die auf einer Vielzahl experimenteller Untersuchungen an Kolonnen mit
mehreren Metern Hohe basieren. So werden in der durchgefithrten Simulation weder der
Effekt der Randgéngigkeit noch die Tatsache, dass Kolonnen mit um 90° zueinander
verdrehten Schiissen bepackt werden, abgebildet. Daher ist es bemerkenswert, dass
die Ergebnisse der Zweiphasen- und Stoffiibergangssimulation nicht nur die gleiche
Groflenordnung aufweisen, sondern sich dariiber hinaus auch nur in dem Mafl von den
Korrelationen unterscheiden, wie diese auch selbst voneinander abweichen.
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Im Rahmen dieser Arbeit wurde die numerische Modellierung und Simulation der
Fluiddynamik und des Stoffiibergangs in strukturierten Packungen durchgefiihrt.

Zur Beschreibung des Stoffiibergangs in einer VoF-Simulation wurde dabei auf Basis
des CST-Modells das GCST-Modell entwickelt. Ausgangspunkte der Herleitung stellten
die Erhaltungsgleichung der Stoffmenge und die Korrelation zwischen den Gleichge-
wichtsmolanteilen in Abhéngigkeit der relativen Fliichtigkeit dar. Durch Anwendung
der Conditional Volume-Averaging Methode konnte eine Einfeldformulierung hergeleitet
werden, welche im gesamten Zweiphasengebiet Giiltigkeit besitzt und sowohl den
Stoffiibergang an der Phasengrenzflache als auch den Stofftransport innerhalb der Bulk-
Phasen abbildet. Eine Diskretisierung der Einfeldformulierung in der Form, wie sie sich
aus der Herleitung ergibt, stellt ein stabiles Verhalten des Losers sicher. Dabei mussten
fir Terme, welche nicht mit Standardoperatoren diskretisiert werden konnten, neue
Operatoren implementiert werden. Um das Modell zu verifizieren, wurden verschiedene
1D-, 2D- und 3D-Testfalle verwendet.

Zur Einbettung des GCST-Modells in eine VoF-Simulation wurde ein Simulationssetup
entwickelt, welches die gleichzeitige Simulation der Zweiphasenstromung und des
Stoffitbergangs und damit die Abbildung idealisierter Rektifikations- und Absorptions-
/Desorptionsprozesse ermoglicht. Fiir die Abbildung der Fluiddynamik wird dabei
eine reprasentative Einheit als Rechengebiet verwendet, was in Kombination mit
periodischen Randbedingungen eine effiziente Art der Stromungssimulation darstellt.
Vor dem Hinzuschalten der Stoffiibergangssimulation miissen die Massenstrome der Gas-
und Fliissigphase so eingestellt werden, dass sie dem F-Faktor und der Berieselungsdichte
entsprechen, die vom Anwender vorgegeben wurden. Hierfiir wurde ein Ablaufschema
entwickelt, welches automatisiert den Druckgradienten und den Hold-up anpasst, bis
die Vorgabe erreicht ist.

Wiirde man nun auch die Stoffiibergangssimulation innerhalb der repréisentativen Einheit
durchfithren, ergiabe sich das Problem einer zu geringen Hohe des Rechengebiets sowie
einer starken Beeinflussung des Simulationsergebnisses durch die Randbedingungen.
Dies kann umgangen werden, indem fiir die Stoffiibergangssimulation das Rechengebiet
vervielfaltigt und virtuell iibereinandergestapelt wird. Zur Kopplung der inneren
Randflichen sowie zur Beschreibung der oberen und unteren Randflichen, welche den
Kopf und Sumpf der Kolonne modellieren, wurden Randbedingungen implementiert.

Unter Anwendung des entwickelten Setups wurde schliellich die Rektifikation eines
bindren Gemisches bei totalem Riicklauf simuliert. Nach Ermittlung einer ausreichenden
Auflosung und Grofle des Rechengebiets erfolgte die transiente Simulation fiir insgesamt
vier verschiedene Gas- und Fliissigkeitsbelastungen. Im Zuge der Auswertung der Fluid-
dynamik wurden zunéichst die Verteilung und Strémungscharakteristik der Fliissigphase
untersucht, bevor die spezifische effektive Phasengrenzflache, der Druckgradient sowie
der Hold-up in Abhéngigkeit der Gas- und Fliissigkeitsbelastung ausgewertet wurden.
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Es erfolgte zudem ein Vergleich des Verlaufs der spezifischen effektiven Phasengrenz-
fliche mit Korrelationen aus der Literatur. Fiir die Stoffiibergangssimulation wurden
zwei Initialisierungsvarianten getestet. Hier zeigte sich, dass eine Initialisierung unter
Verwendung der Fenkse-Gleichung deutlich schneller zur Einstellung eines statistisch
stationaren Zustands fiithrt als die Initialisierung mit konstantem Molanteil. Neben der
visuellen Auswertung der Stoffiibergangssimulationen mittels Schnittbilder wurden aus
den Simulationsdaten die HETP-, HT'U- und NTU-Werte sowie die Stoffdurchgangskoef-
fizienten berechnet und in Diagrammen als Funktion der Gas- und Flissigkeitsbelastung
dargestellt. Ein Vergleich mit Korrelationen aus der Literatur zeigte, dass die aus den
Simulationsdaten berechneten Verlaufe innerhalb des Bereichs liegen, der durch die
verschiedenen Korrelationen aufgespannt wird.

Ein interessanter Aspekt, welcher in zukiinftigen Arbeiten untersucht werden kénnte,
ist die Ermittlung der fiir das Modellsystem minimal notwendigen Anzahl an Rechenge-
bieten, die fiir die Stoffiibergangssimulation iibereinandergestapelt werden miissen. Als
Kriterium wére hier eine Konvergenz z.B. des HETP-Wertes heranzuziehen.

Dariiber hinaus kénnte der Einfluss der Stoffwerte auf die Trenneffizienz mittels einer
Parameterstudie untersucht werden. Interessant ware dies vor allem fiir die Diffusi-
onskoeffizienten, da diese im Fall des Modellsystems nicht gemessen werden koénnen,
sondern nur durch verschiedene Korrelationen bestimmt werden. Hier konnte festgestellt
werden, inwieweit sich die Wahl unterschiedlicher Modelle auf die Simulationsergebnisse
auswirkt.

Hinsichtlich der Optimierung von strukturierten Packungen wéren die Betrige der
molaren Fliisse iiber die Phasengrenzfliche von entscheidender Bedeutung. Damit
konnte visualisiert werden, welcher Bereich der Phasengrenzfliche in welchem Maf3
zur Trennung des Gemisches beitrédgt. Diese Information ist durch Auswertung des
iiber beide Phasen gemittelten Molanteils z; nur bedingt zuganglich. Es miissten hierzu
weitere Parameter des GCST-Modells abgespeichert und ausgewertet werden.

Ein nachster Schritt bei der Weiterentwicklung des GCST-Modells ware die Implemen-
tierung der relativen Fliichtigkeit als skalares Feld. Hierdurch miisste sie nicht mehr als
konstant angenommen werden, womit die Einschrénkungen, dass ein ideales Gemisch
und ein konstantes Verhéltnis der Sattigungsdampfdriicke der reinen Komponenten
vorliegen miissen, entfallen kénnen.
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