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1 Vorbemerkung

Dieser dritte Institutsbericht des Institut flir Chemische und Thermische Verfah-
renstechnik der Technischen Universitit Carolo-Wilhelmina zu Braunschweig soll
die Entwicklungen am ICTV in den Jahren 2007 und 2008 vorstellen. Dartiber
hinaus méchte ich wesentliche Ereignisse und Verdnderungen in der Fakultat fir
Maschinenbau und unserer Universitit berichten.

Beginnen mochte ich wie stets mit den personellen Verdinderungen am ICTV.
Einen sicherlich markanten Meilenstein konnten wir am 20.08.2007 mit der mund-
lichen Promotionspriifung von Herrn Dr.-Ing. Felix Weise feiern. Herr Dr. Weise
ist der erste Absolvent des neuen ICTV und hat seine Promotion zum Thema
,Fallfilmverdampfung von Reinstoffen mit hohen Prandtl-Zahlen® erfolgreich
abgeschlossen. Seit dem 01.09.2007 ist er bei der Germanischer Lloyd Industrial
Services GmbH in Hamburg titig. Zum 01.01.2007 schon startete Frau Dipl.-Ing.
Stefanie Arndt als wissenschaftliche Mitarbeiterin. Sie befasst sich in Fortfihrung
der Arbeiten von Herrn Dr. Weise mit der Fallfilmverdampfung von Medien mit
hohen Prandtl-Zahlen und wird diese Untersuchungen auch auf Gemische aus-
dehnen. Am 01.11.2007 nahm Herr Dipl.-Ing. Jochen Hammerschmidt seine Ti-
tigkeit als wissenschaftlicher Mitarbeiter auf. Sein Thema ist die Erweiterung der
Einsatzméglichkeiten von Naturumlaufverdampfern durch Turbulenzpromotoren
und strukturierte Einbauten. Dieses von der AIF tber die GVT geforderte Projekt
hat eine besonders wechselvolle Genese und wurde nach iiber fiinf Jahren Vorlauf
genehmigt. Ebenfalls im November 2007 startete Herr Dipl.-Chem. Jan
Christopher Kuschnerow am ICTV. Bereits im Rahmen seiner Diplomarbeit hatte
er sich mit dem Finsatz ionischer Flissigkeiten in der homogenen Reaktivdestilla-
tion befasst und fuhrt dieses Thema in seiner Promotion fort. Herr Kuschnerow
hat an der TU Braunschweig Chemie mit dem Schwerpunkt Technische Chemie
studiert. Er hat dies besonders schnell und dabei noch mit einer sehr guten Ge-
samtnote getan. In Anerkennung fiir diese herausragende Leistung wurde thm der
diesjahrige DECHEMA-Studentenpreis fur das Fachgebiet Chemische Verfah-
renstechnik/Chemieingenieurwesen zuerkannt. Die Verleihung fand im Rahmen
der Auftakt-Festveranstaltung der ProcessNet Jahrestagung am 07.11.2008 in
Karlsruhe statt. Am 01.01.2008 startete Herr Dipl.-Biotechnol. Thomas Waluga.
Herr Waluga ist als Studiengangskoordinator fiir den Studiengang Bioingenieurwe-
sen intensiv in die Vorbereitung der neuen Bachelor/Master-Studienginge einge-
bunden. Wissenschaftlich wird er sich mit der organischen Nanofiltration befas-
sen. Frau Dipl.-Ing. Tatjana Fuchs ist seit dem 01.02.2008 am ICTV titig. Im
Rahmen eines mit dem Institut fir Verarbeitungsmaschinen, Landmaschinen und
Verarbeitungstechnik der TU Dresden gemeinsam bearbeiteten AIF-Projektes un-
tersucht sie die Steigerung der Reinigungseffizienz in geschlossenen Fluidsystemen
durch pulsierende Strémungen. Zum 01.05.2008 nahm Frau Dipl.-Ing. Laura
Grundemann ihre Tatigkeit als wissenschaftliche Mitarbeiterin auf. Die Deutsche
Bundesstiftung Umwelt in Osnabriick férdert ihr Projekt zur Mikrokontiproduk-
tion von Schreibfarben. Dieses in Zusammenarbeit mit der Fa. Pelikan in Peine



bearbeitete Projekt soll die Einsatzmoglichkeiten der Mikroverfahrenstechnik zur
Umstellung heute batchweise betriebener Prozesse auf eine kontinuierliche Fahr-
weise erforschen. Und zum 01.11.2008 begann Herr Dipl.-Ing. Niels Wellner seine
Promotion auf dem Gebiet der Fallfilmverdampfung zur Entwiasserung Ionischer
Flussigkeiten. Die Wirtschaftlichkeit des Einsatzes dieser neuen Stoffklasse in
technischen Prozessen hingt wesentlich davon ab, dass es gelingt, geschlossene
Stoftkreisldufe dafiir aufzubauen. Und dabei stellt eine schonende und zugleich
kostengtinstige Entwisserung ein besonders kritisches Problem dar. Das Projekt
wird in Zusammenarbeit mit dem Lehrstuhl fiir Chemische Reaktionstechnik der
Universitat Erlangen-Nurnberg, Prof. Wasserscheid, bearbeitet. Damit sind per
31.12.2008 insgesamt zwolf wissenschaftliche Mitarbeiterinnen und Mitarbeiter als
Doktoranden am ICTV titig, ein Ausdruck des engagierten und auch von Erfolg
gekronten Einwerbens von Drittmitteln. Alle daran Beteiligten leisten damit auch
einen Beitrag zur Schaffung neuer, hochwertiger Arbeitsplitze in Braunschweig.

Beim Lesen der Mitarbeiteraufstellung des ICTV werden Thnen moglicherweise
neue Namen begegnen, ohne dass ich Thnen neuen Mitarbeiter vorgestellt hatte.
Herr Dipl.-Biotechnol. Manuel Holtkamp, geb. Herrmann, heiratete am
30.08.2007. Frau Dipl.-Ing. Katharina Jasch, geb. Bode, trat am 06.09.2008 in den
Stand der Ehe und Frau Marion Harms-Linke tat dies am 02.02.2007. Einzig
Herrn Dipl.-Ing. Timo Geddert kennen Sie auch nach seiner Hochzeit am
17.08.2007 mit gleichen Namen.

Neben den internen Doktoranden sind in den letzten Jahren auch eine Reihe von
extern betreuten Promotionsvorhaben dazu gekommen. Bereits erfolgreich abge-
schlossen hat dies Herr Dr.-Ing. Matthias Wiendahl, geb. Bensch. Herr Wiendahl
hat an der TU Braunschweig Biotechnologie studiert und anschliefend in der
Arbeitsgruppe von Herrn Dr. Hubbuch am Forschungszentrum Jtlich eine Arbeit
zum Einsatz des High Throughput Screening in der Verfahrensentwicklung ange-
fertigt. Im Rahmen einer breit angelegten Zusammenarbeit mit der Volkswagen
AG werden zwei Themen auf dem Gebiet der Hochtemperaturbrennstoffzellen
bearbeitet. Herr Ashish Kamat, MSc, befasst sich mit dem Medientransport in
einer HTPEM-Zelle, wihrend Herr Dipl.-Ing. Feras Al Saleh die Systemintegrati-
on einer Brennstoffzelle in einer Gesamtsimulation erfassen und optimieren soll.
An der Physikalisch-Technischen Bundesanstalt schlieBSlich befasst sich Frau
Dipl.-Ing. Sonja Pratzler mit einem neuen Standard-Messverfahren zur Bestim-
mung des Alkoholwertes im Blut.

Auch im Bereich der technischen Mitarbeiter sind eine Reihe von Verinderungen
zu vermelden. Frau CTA Stefanie Arndt verlie3 uns nach Auslaufen der Projekt-
mittel zum 30.09.2007. Bereits zum 01.07.2007 wechselte Herr Cord Hullmann
vom ICTYV ins Institut fur Bioverfahrenstechnik. Herr Frank Zucker verlie3 das



ICTV zum 31.12.2007, um zum 01.01.2008 am Institut fir Strémungsmechanik
eine neue Stelle anzutreten. Auf dieser konnte er spiter in ein unbefristetes
Arbeitsverhiltnis Ubernommen werden, eine Perspektive, die ihm am ICTV leider
nicht geboten werden konnte. Schliellich ist Herr Karl-Heinz Pfeil seit 15.03.2007
je zu 50 % am ICTV und am Institut fir Strémungsmechanik titig. Diese Mal3-
nahme ist auf zwei Jahre befristet und Herr Pfeil wird ab April 2009 wieder zu
100 % am ICTV titig sein. Unser Auszubildender Herr Artur Ermisch konnte am
27.04.2007 erfolgreich den 1. Teil seiner Gesellenpriifung als Feinwerkmechaniker
ablegen, die Abschlusspriifung steht im Januar 2009 an.

Am 12. und 13. Oktober 2007 konnten wir ein weiteres Mal unser Ehemaligentref-
fen durchfithren. Beitrdge zum wissenschaftlichen Kolloquium leisteten Herr
Dr.-Ing. Eckart Heinl, Herr Dr.-Ing. Matthias Potthoff, Herr Prof. Dr.-Ing. Uwe
Klausmeyer, Herr Dipl.-Biotechnol. Manuel Holtkamp sowie Herr Dipl.-Ing.
Timo Geddert. Fir die Organisation zeichnete Frau Dipl.-Ing. Stefanie Arndt
verantwortlich. Ich danke allen, die durch ihren Beitrag oder ihre Teilnahme zum
Gelingen des Ehemaligentreffens beigetragen haben.

Am 22. und 23. September 2008 fiihrten wir in Kooperation mit der Forschungs-
Gesellschaft Verfahrenstechnik e.V. GVT erstmals den neuen Hochschulkurs
,Fouling in Wirmetbertragern® durch. Zusammen mit zwei externen Referenten,
Herrn Dr.-Ing. B. Rumpf von der BASF SE, Ludwigshafen, sowie Dr. D. L
Wilson von der University of Cambridge, konnten zwolf Vortrige sowie eine Be-
sichtigung unserer Versuchseinrichtungen angeboten werden. 21 Teilnehmer aus
unterschiedlichen Bereichen der Prozessindustrie zeugen von einer guten
Resonanz auf dieses Angebot. Die Rickmeldungen der Teilnehmer waren durch-
weg sehr positiv, so dass wir den Kurs auch 2009 wieder anbieten werden, dann

voraussichtlich am 21. und 22.09.2009.

Der diesjihrige Betriebsausflug fuhrte uns paddelnd auf der Oker vom Kennelbad
zum Rininger Wehr und zuriick. Da alle ohne zu Kentern die Strecke gut tber-
standen, stand auch einem gut gelaunten Abschlussgrillen nichts im Wege.

Die Studierendenzahlen der Studienginge in der Fakultit fiir Maschinenbau
sprangen zum Wintersemester 2007/2008 in bisher unerreichte Héhen. Erstmals
konnten mehr als 700 Erstsemester fiir die Studienginge Maschinenbau, Bioinge-
nieurwesen, Wirtschaftsingenieurwesen/Maschinenbau sowie Mobilitit und Ver-
kehr begrufit werden. Allein die Bioingenieure haben mit 73 Anfingern fast das
Dreifache ihrer urspriinglichen Stirke erreicht. Dies wird insbesondere in der
Durchfihrung der Labore einige Herausforderungen aufwerfen, denen wir uns
aber gerne stellen. Zum Wintersemester 2008/2009 konnte diese sehr positive
Entwicklung gehalten werden: In allen Studiengingen der Fakultit fir Maschinen-
bau zusammen schrieben sich 694 Studierende neu ein, darunter 451 Maschinen-
bauer und 48 Bioingenieure.

Zum Wintersemester 2008/2009 beginnt nun auch in unserer Fakultit das Zeit-
alter der Bachelor/Master-Studienginge. Der Bachelor wird sechs, der Master vier
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Semester umfassen. Maschinenbau sowie Bioingenieurwesen werden als Bachelor-
studienginge angeboten. Als Masterstudienginge werden Maschinenbau, Luft-
und Raumfahrttechnik, Kraftfahrzeugtechnik sowie Bioingenieurwesen folgen.
Wir nutzen hier also die Chance zur Differenzierung und Profilbildung in den
Stirken unserer Fakultit. Die Einschreibezahlen bleiben derzeit noch hinter den
Spitzenwerten des letzten Jahres zurtick, sind aber mit 625 fiir die gesamte Fakul-
tat, davon 38 Bioingenieure auf einem akzeptablen Niveau. Am 30.09. und 01.10.
bzw. 07.10.2008 erfolgte die Begehung unserer Fakultit im Rahmen der Akkredi-
tierung der neuen Studienginge durch die Akkreditierungsagentur ASIIN. Nach
ersten Signalen scheinen wir auch diese Hiirde erfolgreich genommen zu haben, so
dass wir unsere Studierenden in qualitativ hochwertigen und akkreditierten
Studiengingen wissen.

Ab diesem Wintersemester hat unsere Fakultit das sog. Strukturierte Doktorat
eingefithrt. Es soll als Instrument der Qualititssicherung in der Promotion dienen
und gleichzeitig Vorgaben des Niedersichsischen Hochschulgesetzes zur Promo-
tion in die Fachkultur der Ingenieurpromotion iibersetzen. Ein wesentliches Ele-
ment darin ist die formliche Vereinbarung eines Betreuungsverhiltnisses zwischen
Doktorvater und Doktorand auf dem beabsichtigten Promotionsgebiet. Weitere
Elemente sind die Einschreibepflicht fiir Doktoranden, regelmillige (mind.
1x jdhrlich) Mitarbeitergespriche, die Teilnahme an vier iiberfachlichen Weiterbil-
dungskursen sowie die Dokumentation eines Titigkeitskataloges der Doktoranden
wihrend der Promotionsphase.

Schon im Sommer 2008 konnte unsere Fakultit eine besondere Auszeichnung ge-
winnen: Uns wurde das Giitesiegel des Fakultitentag Maschinenbau und Ver-
tahrenstechnik e.V. verlichen. Das Guitesiegel ist ein Kennzahlen-basiertes In-
strument zur Selbstevaluation, Qualititssicherung und Weiterentwicklung von
Fakultiten und umfasst die Bereiche Forschung, Lehre und Organisation. Es wird
durch den Fakultitentag fiir drei Jahre verliehen.

Unserer Universitait wurde Ende Mirz 2007 das Grundzertifikat ,,Familiengerechte
Hochschule® durch die Hertie-Stiftung verlichen. Im Rahmen eines Audits wur-
den dazu die an der TU gegebenen Voraussetzungen fiir eine bessere Vereinbar-
keit von Studium, Elternschaft, Familienarbeit und Beruf evaluiert und Mal3nah-
men zur weiteren Forderung vereinbart. Das beherrschende Thema auf universita-
rer Ebene ist sicherlich die Bildung der Niedersichsischen Technischen Hoch-
schule NTH aus den Universititen bzw. Technischen Universititen Braunschweig,
Clausthal und Hannover. Was zunichst als eine Universitit mit drei Standorten
geplant war, stellt sich heute eher als eine Holding mit drei Universititen dar. Die
NTH soll das Recht zur eigenstindigen Antragstellung bei der DFG erhalten so-
wie zur Berufung von Professoren. Das dafir erforderliche NTH-Gesetz soll in
diesen Tagen im Landtag beraten werden und bereits zum 01.01.2009 in Kraft tre-
ten. Wie immer bei solchen Projekten treten die Differenzen zwischen den betei-
ligten Partnern dann zu Tage, wenn es um konkrete Regelungen, wie z. B. den Sitz
der NTH, geht. Lassen wir uns iiberraschen, wie sich das Alles in zwei Jahren dar-
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stellt. Gleichwohl wird die NTH kommen und unsere Carolo-Wilhelmina ist darin
und dafir sehr gut aufgestellt. Es ist an uns, diesen Rahmen mit Leben zu fullen.

Ein erstes Beispiel dafiir ist das Projekt ,,uConsortium®. Darin sind zwei Institute
aus Clausthal, zwei Institute aus Braunschweig (Partikeltechnik und ICTV) sowie
ein Institut aus Hannover beteiligt. Ziel ist die Bereitstellung eines mobilen Ver-
suchsstandes zur Durchfithrung verschiedener studentischer Laborversuche zur
Mikroverfahrenstechnik.

Fir den Forschungsflughafen ist eine deutliche Erweiterung und Aufwertung ge-
plant. Er stellt fir die TU ein Alleinstellungsmerkmal in Europa dar und soll zum
Campus Forschungsflughafen ausgebaut werden. Dort werden alle Institute der
Luft- und Raumfahrttechnik angesiedelt sein. Die TU Braunschweig hat zusam-
men mit der Volkswagen AG das Niedersichsische Forschungszentrum fiir Fahr-
zeugtechnik NFF gegriindet. Dies wird zwei Standorte haben: Wolfsburg und den
Campus Forschungsflughafen in Braunschweig. Dort sollen alle fahrzeug-
technischen Institute der Fakultit gesammelt werden. Insbesondere betrifft dies
auch das Institut fir Fahrzeugtechnik, Prof. Eilts als Nachfolger von Prof. Miiller,
sowie das Pfleiderer-Institut fir Strémungsmaschinen, Prof. Kosyna. Dieses Insti-
tut wurde der Fachrichtung Luft- und Raumfahrttechnik zugeordnet und soll in
Richtung Strahltriebwerke umgewidmet werden.

Beziiglich der vor zwei Jahren scheinbar unmittelbar vor der Tur stehenden Um-
bau- und Umzugsmallnahmen hat sich nichts getan. Da werden die Entwick-
lungen mit der Nachfolge von Prof. Leithner abgewartet, welche fiir das Frihjahr
2010 angestrebt wird. Erfreulich ist jedoch, dass wir im Rahmen einer kleineren
BaumalBnahme das ehemalige Analytiklabor im 1. OG mit einer Trennwand ausge-
rustet und damit Raum fir zwei neue Nutzungen geschaffen haben: Ein Labor fiir
Mikroverfahrenstechnik sowie einen studentischen Rechnerraum.

Zu guter Letzt mochte ich Thre Aufmerksamkeit wieder auf unseren Freundes-
und Forderkreis des Instituts fiir Chemische und Thermische Verfahrenstechnik
der TU Braunschweig e.V. lenken. Die letzte Mitgliederversammlung fand am
12. Oktober 2007 im Rahmen des Ehemaligentreffens statt. Aus Mitteln des For-
derkreises konnte in 2007 Ausstattung fiir die von Herrn Holtkamp ins Leben ge-
rufene Obstwein-AG beschafft werden. Diese soll interessierten Studierenden
praktische Erfahrung mit der Gewinnung und Herstellung verschiedener Obst-
weine und -destillate vermitteln und so vermehrt Interesse fiir unser Fachgebiet
wecken. Sollten Sie einen Beitrag zur Foérderung von Forschung, Studium und
Lehre auf dem Gebiet der Verfahrenstechnik leisten wollen, empfehle ich Ihnen
eine Mitgliedschaft im Freundes- und Forderkreis wirmstens.

Ich darf Sie nun herzlich zur Lektire der Ausfihrungen zu den Forschungs- und
Lehraktivititen am Institut fir Chemische und Thermische Verfahrenstechnik ein-
laden. Sollten Sie Kommentare oder Anregungen dazu oder auch zu Form und
Themen des Institutsberichtes insgesamt haben, freue ich mich uber Ihre Rick-
meldung.



Ich danke allen Mitarbeiterinnen und Mitarbeitern des ICTV, allen Studierenden
als Studien- oder Diplomarbeiter bzw. studentischen Hilfskriften sowie allen uni-
versitiren und industriellen Partnern fiir ihr grofles Engagement und konstruktive
Mitwirkung in den zurtickliegenden Jahren. Die sehr erfreuliche Entwicklung un-
seres Instituts wird durch sie alle mitgetragen und gestaltet.

Braunschweig, im November 2008

Chohes L
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Sekretariat:

Akademischer
Direktor:

Wissenschaftliche
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Labor:
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Auszubildende:

Wissenschaftliche
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Prof. Dr.-Ing. Matthias Bohnet
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Cristiane Boxler, MSc
Dipl.-Ing. Tatjana Fuchs
Dipl.-Ing. Timo Geddert
Dipl.-Ing. Laura Grundemann

Dipl.-Ing. Jochen Hammerschmidt
Dipl.-Biotechnol. Manuel Holtkamp

Dipl.-Chem. Jan C. Kuschnerow

Dipl.-Biotechnol. Thomas Waluga

Dipl.-Ing. Niels Wellner
Dr.-Ing. Felix Weise
Stefanie Arndt

Cord Hullmann

Sabine Knoblauch
Simone Schulze
Karl-Heinz Pfeil

Karl Karrenfiuhrer
Frank Zucker

Artur Ermisch

Kevin LLaboch

34

(seit 01.01.2007)

(seit 01.02.2008)

(seit 01.05.2008)
(seit 01.11.2007)

(seit 01.11.2007)
(seit 01.01.2008)
(seit 01.11.2008)
(bis 31.08.2007)
(bis 30.09.2007)
(bis 30.06.2007)

(bis 31.12.2007)



2.1 Neue wissenschaftliche MitarbeiterInnen

Personliche Daten:
Geburtsdatum:
Geburtsort:
Nationalitit:
Familienstand:

Schule/Ausbildung

1989 - 1995
1995 - 1998

Studium/Beruf
08/1998 - 07/2002

09/2002 - 09/2004

10/2004 - 11/2006

seit 01/2007

Stefanie Arndt
13.06.1979
Mainz

Deutsch

ledig

Gerhardt-Hauptmann Gymnasium Wiesbaden
Cartl-von Ossietzky Gymnasium Wiesbaden

Europa-Fachhochschule Fresenius, Chemieingenieur-
wesen

Abschluss: Dipl.-Ingenieur (FH)

Studiengang: Chemieingenieurwesen

Technische Mitarbeiterin am Fraunhofer Institut fiir
Schicht- und Oberflichentechnik; Arbeitsgruppe Dia-
manttechnologie

Technische Universitit Braunschweig, Maschinenbau
Abschluss als Dipl.-Ingenieurin

Studiengang: Maschinenbau

Vertiefung: Bioverfahrenstechnik
Wissenschaftliche Mitarbeiterin am ICTV

Bisherige Forschungsarbeiten

02/2004 - 06/2004

01/2006 - 03/2006

05/2006 - 11/2006

Personliche Daten:
Geburtsdatum:
Geburtsort:
Nationalitit:
Familienstand:

Fraunhofer Institut fur Schicht- und Oberflichentech-
nik; Diplomarbeit: ,,Charakterisierung von Diamant-
elektroden mittels Widerstandsmessung und Cyclovol-
tammetrischer Untersuchung

Studienarbeit, IBVT, TU Braunschweig: ,,Messung loka-
ler Phasengehalte in einem praxisrelevanten Blasensiu-
lenreaktor unter Einsatz von Druckdifferenz-, und Leit-
fahigkeitsmesssonde*

Diplomarbeit, ICTV, TU Braunschweig: ,,Einfluss der
TropfengroBenverteilung auf das Verdampfungsverhal-
ten von Emulsionen®

Tatjana Fuchs
15.01.1981
Berlin

Deutsch

ledig




Schule/Ausbildung
07/1997 —06/1998
07/1998 — 06/2001

Studium/Beruf
10/2001 — 09/2002
10/2002 — 01/2008

01/2006 — 07/2006

07/2007 — 08/2007

seit 02/2008

Western High School (Parma, Michigan, USA)
Fachgymnasium Technik/BBS Nienburg (Weser)

TU Hamburg-Harburg Chemieingenieurwesen

TU Clausthal

Abschluss als Dipl.-Ingenieurin

Studiengang: Verfahrenstechnik

Linkopings Universitet, Schweden

Maschinenbauliche Facher: z. B. Manufacturing Tech-
nology, Production Technology; Vorlesungssprache:
Englisch

The Hong Kong Polytechnic University, Hongkong,
China, Praktikum: Projektarbeit, Planung/Durchfih-
rung/Auswertung von Versuchen

Wissenschaftliche Mitarbeiterin am ICTV

Bisherige Forschungsarbeiten

07/2005 — 09/2005

09/2007 — 01/2008

Personliche Daten:
Geburtsdatum:
Geburtsort:
Nationalitit:
Familienstand:

Schule/Ausbildung:

07/1994 — 06/2002

Studium/Beruf
10/2002 — 04/2008

seit 05/2008

Studienarbeit, Cutec GmbH, Clausthal: ,,Weiterreichen-
de Erprobung einer neuartigen Konditionierungsanlage
im kommunalen Kliarschlammbereich*

Diplomarbeit, TVT, TU Clausthal: ,,Experimentelle Un-
tersuchung und Modellierung des Desorptionsprozesses
von Pflanzenmaterial bei verschiedenen Prozessvarian-
ten®

Laura Grundemann
10.09.1983
Meerbusch

Deutsch

ledig

Stadt. Meerbusch Gymnasium

Technische Universitit Braunschweig
Abschluss: Dipl.-Ingenieurin

Studiengang: Maschinenbau
Wissenschaftliche Mitarbeiterin am ICTV



Bisherige Forschungsarbeiten

06/2007 —09/2007 Studienarbeit, Linde- KCA-Dresden GmbH, Dresden:
Rechnerische Festlegung der Ausdehnung von explosi-
onsgefiahrdeten Zonen

11/2007 — 04/2008 Diplomarbeit, ICTV, TU Braunschweig: Kontinuierliche
Herstellung dispersionsbasierter Schreibfarben mittels
Mikroverfahrenstechnik

Persénliche Daten: Jochen Hammerschmidt

Geburtsdatum: 18.10.1980

Geburtsort: Paderborn

Nationalitit: Deutsch

Familienstand: ledig

Schule/Ausbildung

1991 - 2000 Stiadtisches Gymnasium Marsberg

Studium/Beruf

10/2001 - 09/2007 Technische Universitit Braunschweig, Maschinenbau

Abschluss als Dipl.-Ingenieur
Studiengang: Bioingenieurwesen
seit 11/2007 Wissenschaftlicher Mitarbeiter am ICTV

Bisherige Forschungsarbeiten

08/2005 - 12/2005 Studienatbeit, ICTV, TU Braunschweig: ,Erstinbe-
triebnahme eines Fallfilmverdampfers und experimen-
telle Untersuchung der thermischen Behandlung ioni-
scher Flissigkeiten”

02/2007 - 09/2007 Diplomarbeit, ICTV, TU Braunschweig:
,,Charakterisierung der Hydrodynamik von Fliissigkeits-
stromungen in rauen Mikrokanalen®

Personliche Daten: Jan Christopher Kuschnerow
Geburtsdatum: 26.01.1984

Geburtsort: Soltau

Nationalitit: Deutsch

Familienstand: ledig

Schule/Ausbildung

1983 — 1987 Grundschule Hasede

01/1997 — 06/2000 Realschule Lannstedt
08/2000 — 05/2003 Gymnasium Warstude-Hemmnar

Studium/Beruf
10/2003 — 09/2007 TU BS, Chemie
Diplom-Chemiker
seit 11/2007 Wissenschaftlicher Mitarbeiter am ICTV
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Bisherige Forschungsarbeiten

02/2006 — 07/2006

08/2006 — 10/2006

10/2006 — 01/2007

04/2007 — 09/2007

Personliche Daten:
Geburtsdatum:
Geburtsort:
Nationalitat:
Familienstand:

Schule/Ausbildung
1991 — 1994
1994 — 2000

Studium/Beruf
10/2001 — 04/2007

09/2004 — 01/2005

seit 12/2007

Fortgeschrittenenpraktikum, IOC TU Braunschweig;
,woynthese und Analytik von Polychlorierten Terpheny-
len (PCT)*, ,,.Synthese und Analytik von Kohlenhydrat-
rezeptorvorstufen.®

Fortgeschrittenenpraktikum, IAAC, TU Braunschweig:
,woynthese und Analytik organometallischer Verbindun-
gen®

Vertiefungspraktikum, ICT, TU Braunschweig: ,,Ein-
fluss von Tensiden auf den Stoffiibergang in wisserigen
Suspensionen mit Aluminiumoxidpartikeln
Diplomarbeit, ICTV, TU Braunschweig: ,,Einsatz ioni-
scher Fluide als Katalysator in der homogenen Reaktiv-
destillation unter Beriicksichtigung reaktionskinetischer
Aspekte

Thomas Waluga
23.03.1981
Hamburg
Deutsch

ledig

Leibnizgymnasium, Dortmund
Gymnasium Osterode, Osterode am Harz

Technische Universitit Braunschweig, Maschinenbau
Abschluss als Dipl.-Biotechnologe,

Studiengang: Biotechnologie

Auslandsaufenthalt, Studium bei der Universitit in
Lund/Schweden

Wissenschaftlicher Mitarbeiter am ICTV

Bisherige Forschungsarbeiten

03/2006

04/2007

Studienarbeit, Bundesforschungsanstalt fir Landwirt-
schaft, Institut fiir Technologie und Biosystemtechnik,
Braunschweig: ,,Untersuchungen zum FEinfluss von
Stickstoff auf die Performance von Biogasprozessen”
Diplomarbeit, IBVT, TU Braunschweig: ,,Untersuchun-
gen zum biologischen Abbau des Komplexbildners 1,3-
Propylendiamin-tetraacetat (PDTA)*
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Personliche Daten: Niels Wellner

Geburtsdatum: 19.09.1979

Geburtsort: Goslar

Nationalitit: Deutsch
Familienstand: ledig
Schule/Ausbildung

1993 — 2000 Ratsgymnasium Goslar
09/2000 — 06/2001 Wehrdienst
Studium/Beruf

10/2001 — 10/2008 Technische Universitit Braunschweig, Maschinenbau
Abschluss als Dipl.-Ingenieur,
Studiengang: Bioingenieurwesen

seit 11/2008 Wissenschaftlicher Mitarbeiter am ICTV

Bisherige Forschungsarbeiten

10/2005 — 01/2006 Studienarbeit, IBVT, TU Braunschweig: ,,Produktad-
sorption an einer Biomassematrix”

04/2008 — 10/2008 Diplomarbeit, ICTV, TU Braunschweig:
»Analysis und Reduction of Waste on a Manufacturing
Line for Baked Products*

3 Lehre

3.1 Vorlesungen
Prof. Dr.-Ing. Stephan Scholl

Einfuhrung in Stoffwandlungsprozesse @SS, VL 02, UE 01)
Thermische Verfahrenstechnik 1 (WS, VL 02, UE 01)
Thermische Verfahrenstechnik 11 @SS, VL 02, UE 01)
Chemische Verfahrenstechnik SS, VL 02, UE 01)
Introduction to Computer Aided Process Engineering @SS, VL 02, UE 01)
Thermische Verfahrenstechnik fiir Biotechnologen (WS, VL 03)

Prof. Dr.-Ing. Stephan Scholl, Dr.-Ing. Wolfgang Augustin

Design verfahrenstechnischer Anlagen (WS, VL 02, UE 01)
Prof. Dr.-Ing. Matthias Bobnet

Mehrphasenstréomungen I (bis SS 2007) (SS, VL 02, UE 01)
Mehrphasenstromungen II (bis WS 07/08) (WS, VL 02, UE 01)
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Prof. Dr.-Ing. Uwe Klausmeyer, PTB

Prozess- und Anlagensicherheit S, VL 01)
Prof. Dr.-Ing. habil. Peter Ulbig, PTB
Messtechnik in der Energie- und Verfahrenstechnik (WS, VL 01)

Inhalte der Vorlesungen

Einfiihrung in Stoffwandlungsprozesse

Die Votlesung wird als Wahlpflichtfach im Vordiplom der Studienginge fur Ma-

schinenbau und Bioingenieurwesen angeboten. Wesentliche Vorlesungsinhalte

sind:

- Der stoffwandelnde Produktionsprozess im Zusammenhang: Rohstoffe, Hilfs-
stoffe, Edukte und Produkte, Wertschopfungsketten, Verbund.

- Die Grundelemente eines Produktionsprozesses: Hauptprozessfunktionen, die
Verfahrensfunktion und ihre apparative Umsetzung.

- Reaktionen und Reaktoren: Stochiometrie, Umsatz, Selektivitit, Ausbeute,
Gleichgewicht und Kinetik.

- Produktaufarbeitung und -darstellung: Das Konzept der Grundoperationen,
Uberlagerung Reaktion und Stofftrennung, Produktdarstellung, Product Design,
Prozessintegration.

Thermische Verfahrenstechnik I, IT

In den Votlesungen Thermische Verfahrenstechnik I & II werden die verschiede-
nen Grundoperationen der thermischen Stofftrennung mit ihren theoretischen
Grundlagen, apparativen Umsetzungen und verfahrenstechnischen Anwendungen
vorgestellt. Charakteristisch fir diese Trennverfahren ist die Anwesenheit von
mindestens zwei Phasen, die nicht im Gleichgewicht stehen bzw. bei denen die
Einstellung des Gleichgewichtes permanent gestort wird. Es werden dadurch Aus-
tauschvorginge fir Impuls, Wirme und Stoffe ausgelost, die zu einer Stofftren-
nung fiihren.

Die Votlesung Thermische Verfahrenstechnik I umfasst die Kapitel:

- Stoffdaten von Reinstoffen und Gemischen

- Phasengleichgewichte: Dampf-fliissig, flussig-fliissig, flussig-fest

- Verdampfung und Kondensation: Wirmetbergang, Betriebsverhalten, Fouling

- Kiistallisation: Eindampfung von Loésungen, Mehrstufenverdampfung, Warme-
Integration

- Rektifikation: Verstirkungs- und Abtriebssaule, minimales Ricklaufverhaltnis,
McCabe-Thiele-Diagramm, h-x-Diagramm

- Absorption: Ab- und Desorption, minimale Waschmittelmenge, Kreislauffahr-
weise, Stoffubergang, HTU-NTU-Konzept
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In der Thermischen Verfahrenstechnik II werden behandelt:

- Extraktion: Flissig-flussig- und Fest-flussig-Extraktion, Polstrahlverfahren,
Mixer-Settler, Extraktionskolonne

- Adsorption und Chromatographie: Gleichgewicht und Kinetik, Durchbruchs-
verhalten, Einzelkorn, Festbett, Adsorbentien, Simulated Moving Bed, Trans-
port in pordsen Feststoffen

- Trocknung: 1. und 2. Trocknungsabschnitt, Wirme- und Stoffiibergang bei der
Trocknung, Trocknungsverfahren

- Membranverfahren: Umkehrosmose, Mikrofiltration, Nanofiltration, Pervapo-
ration

Chemische Verfahrenstechnik

In der Vorlesung werden die wesentlichen Aspekte zur Realisierung von Reak-
tionsschritten in chemischen Produktionsverfahren sowie zur Integration von
Reaktion und Stofftrennung vermittelt:

e Grundlagen
- Gleichgewicht: Physikalisch, chemisch
- Kinetik: Warme- und Stoffibergang, Reaktionskinetik
- Reaktionstypen, homogene und heterogene Katalyse
- Stoff- und Energiebilanzierung

e Reaktionsprozesse und Reaktoren
- Laborreaktoren: Rithrzelle, Laminarstrahlkammer, Differenzialkreislaufreaktor
- Technische Reaktortypen: Einsatzgebiete, Grundlagen der Berechnung
- Isotherme vs. nicht-isotherme Reaktoren

e Kombination von Reaktion und Stofftrennung
- Chemisorption, Reaktivrektifikation, Reaktivextraktion

Introduction to Computer Aided Process Engineering

Based on the theory for thermal separation processes as presented in Thermische

Verfahrenstechnik I the typical workflow for process design and optimization is

demonstrated. Commercial software products are employed for modelling and

simulation of the following tasks:

- Physical properties and phase equilibria: Data retrieval, regression of experi-
mental data, parameter estimation

- Two phase flash: Single stage separation, integral vs. differential operation mode

- Rigorous modelling of a rectification column: Binary mixture, multicomponent
mixture, design specifications, sensitivity analysis

- Flow sheet simulation for multistage separation: Feed forward, recycles

- Equipment design: Selection and sizing for distillation columns, heat exchang-
ers, reboilers, condensers

- Costing, process optimization

The lecture is presented in English language at the Institutes Electronic Class-

room.
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Thermische Verfahrenstechnik fiir Biotechnologen

Grundlage fiir die Auslegung von Apparaten in der thermischen Verfahrenstech-
nik ist die Berechnung des Wirme- und Stoffaustausches zwischen mindestens
zwei Phasen unterschiedlicher Zusammensetzung. Die fiir die Transportvorginge
notwendigen treibenden Krifte ergeben sich aus dem Ungleichgewicht beztglich
Temperatur und Konzentrationen zwischen den in Kontakt stehenden Phasen.
Nach einer kurzen Darstellung der Grundlagen zu Wirme- und Stoffiibertragung
sowie zur Ahnlichkeitstheotie werden die thermischen Grundoperationen der Ver-
tahrenstechnik behandelt, die am haufigsten in der Bioverfahrenstechnik Anwen-
dung finden: Verdampfung und Kondensation, Kiristallisation, Rektifikation, Ab-
sorption; Extraktion; Adsorption und Chromatograhie, Trocknung, Membranver-
tahren.

Design verfahrenstechnischer Anlagen

Die Votlesung vermittelt die Grundlagen der Anlagenplanung und wird durch eine

Projektarbeit zum Design eines vollstindigen verfahrenstechnischen Prozesses

begleitet. Dabei wird eine kommerzielle Software fir die FlieSbildsimulation ver-

wendet. Hauptthemen der Vorlesung sind:

- Prozessdatenbeschaffung (z.B. physikalische Eigenschaften, Sicherheitsdaten,
Kapazititsdaten)

- Prozessentwicklung anhand von Reaktionsgleichungen

- Wirme- und Massenbilanzen, Fliessbildsimulation

- Dimensionslose Kennzahlen fir die Gberschligige Dimensionierung von Appa-
raten

- Auswahl und genaue Dimensionierung geeigneter Apparate (z.B. Kolonnen,
Wirmetbertrager)

- Computer Aided Process Engineering

- Kostenschitzung

- Rechtliche Aspekte (z.B. Umweltauflagen, Genehmigungsverfahren)

Mehrphasenstromungen in der Verfahrenstechnik I, I1

Neben den einphasigen Stromungen sind in der Verfahrenstechnik die zwei- und
dreiphasigen Stromungen von grofler Bedeutung. Diese treten nicht nur beim
Transport der Stoffe zwischen den einzelnen Apparaten der thermischen Trenn-
technik und den Reaktoren auf, sondern bestimmen auch die Konstruktion der
Apparate selbst, z. B. Wirbelschicht- und Rihrreaktoren. Weitere Anwendungs-
gebiete der Mehrphasenstromungen sind die pneumatische und hydraulische For-
derung, sowie die damit verbundenen Aufgabe- und Abscheidevorrichtungen,
z. B. Injektoren und Zyklone. In der chemischen Reaktionstechnik, der Biotech-
nologie und anderen Gebieten der Verfahrenstechnik findet man in zunehmen-
dem Mal3e auch Dreiphasenstromungen aus Gas, Feststoff und Flissigkeit, z. B. in
Dreiphasen-Wirbelschicht-Reaktoren.

Nach einer Darstellung der strémungstechnischen Grundlagen (Rohrstrémung,
Ahnlichkeitstheorie, Partikelumstrémung, Bildung von Blasen und Tropfen) er-
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folgt eine Beschreibung der wichtigsten Verfahren und Apparate der Mehrphasen-
strtomungen (z. B. Rihren, statische Mischer, Blasensaulen, Stromungen durch
Blenden, Austauschbéden und Fullkorpersdulen, Wirbelschicht, Abscheiden mit
Filtern und Zyklonen, pneumatische und hydraulische Forderung).

Prozess- und Anlagensicherheit
Planung und Betrieb der Prozessfithrung in verfahrenstechnischen Anlagen sowie
der Anlagenkomponenten selbst sind oft begleitet von umfangreichen sicherheits-
technischen Fragestellungen. Das Engineering der Prozesse und Massenstrome
kann in Zwischenstufen Risiken ergeben, die durch eine sorgfiltige Gefahren-
analyse zu bewerten sind.
Die Vortlesung vermittelt die wichtigsten Grundlagen verfahrenstechnischer
Sicherheitstechnik in den beiden Fachgebieten

- Analyse der Sicherheit des Prozesses und der Prozessfihrung und

- Sicherheit der Anlagen und ihrer Komponenten.
Vorlesungsschwerpunkte:

1. Beispiel: eine Losemittelriickgewinnungsanlage (z.B. Aceton/Wasser)

2. Auslegung des Trennverfahrens (Destillation, Rektifikation)

3. Beschaffung der sicherheitstechnischen Kenngro3en (Dampfdriicke, untere
und obere Explosionsgrenze, Lagerungskenngroflen, Zindenergie, elektro-
statische Zindgefahren, Explosionsgasgruppe des Dampf-/Luftgemisches
etc.)

4. Risikoanalyse der Gesamtanlage inklusive der verfahrenstechnischen Ein-
zelschritte (z. B. Ausfall der Kondensation, Aufzeigen von Sicherheitsmal3-
nahmen)

5. Auslegung der zu- und abgefiithrten Stoffstrome (Lagerung, Transport, For-
derung), staatliche Transport- und Lagerungsvorschriften

6. Auslegung der Prozessleittechnik (MSR) mit Blick auf die abzuwehrenden
Sicherheitsrisiken

7. Dokumentation der sicherheitstechnischen Auslegung.

Messtechnik fiir die Energie- und Verfahrenstechnik
Die Votlesung gibt einen Uberblick iiber die fiir die Verfahrenstechnik relevanten
Messtechniken mit Hinweisen zum Aufbau einer leistungstihigen Messdatener-
tassung fiir Laborzwecke. Des weiteren werden Beispiele zu industriellen Prozess-
leittechniken etlautert.
Die Kapitel der Vorlesung gliedern sich in folgender Weise:
1. Temperatur
Druck und Druckdifferenzen
Feuchte
elektrische Grofien
Masse
Dichte (Flussigkeiten und Gase)
Durchfluss (Flussigkeiten, Gase, heterogene Phasen)

Ny AL
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8. Massenstrom (Flussigkeiten, Gase, heterogene Phasen)
9. Fallstand (Flussigkeiten, Schiittungen)

10.
11.
12.
13.
14.
15.
16.
17.

On-line Analytik fiir Gaszusammensetzung

On-line Analytik fur flissige Gemische

Partikelmesstechnik

Messtechnik fir Ex-geschiitzte Zonen

Messtechnik zur Reinraumtberwachung

Grundlagen von RI-Flie3bildern (normative Grundlagen, Beispiele)
Autbau einer leistungsfahigen Labordatenerfassung

Prozessleittechnik (Bussysteme, graphische Benutzeroberflichen, Daten-
speicherung)

3.2 Gemeinsame Vorlesungen der EVT-Institute

Profs. Hempel, Kibler, Kosyna, Kwade, I eithner, Scholl

Umweltschutztechnik I (WS, VL 02)
Umweltschutztechnik 11 SS, VL 02)
Numerische Simulation (CFD) (WS, VL 02, UE 01)
Regelungstechnik und dynamische Modellbildung (§S, VL 02, UE 01)
3.3 Verfahrenstechnisches Praktikum

Verfahrenstechnisches Labor fiir Bioingenieure SS, UE 01)
Vertahrenstechnisches Labor (WS, UE 04)
Verfahrenstechnisches Labor fur Bioverfahrenstechniker (WS, UE 00)
Verfahrenstechnisches Labor fiir Biotechnologen (WS, UE 04)

3.4 Seminar fiir Energie- und Verfahrenstechnik

Wintersemester 2006/2007

Thomas Gothsch ,,Cleaning in Place® (CIP) in der Lebensmittel-
industrie
Felix Precht ,»Ein alter Hut mit neuen Kopfen® - Nach-

wachsende Rohstoffe — Die Perspektive der
chemischen Industrie

Sommetrsemester 2007

Niels Wellner Foulingprozesse bei jeder Leckerei

-17 -



Sommersemester 2008

Stefan Strege

Vera Gonschorowski

Moriz Mayer

Karl Heinz Siebeneck

3.5

2007

29

30

31

32

33

34

35

Studienarbeiten

Christoph Otreba

Katharina Klinzing

Meike Dietrich

Derek 1i

Thomas Gothsch

TLaura Grundemann

Moriz Mayer

Kristallisation von Nanopartikeln in Mikro-
komponenten: Anwendungen, Herausforde-
rungen, Design und Prozessfuhrung

Rippen und Poren: Einfluss von Strukturierun-
gen auf die Wirmetbertragung

Methoden der Okobﬂanzierung von mikrover-
fahrenstechnischen Prozessen

Festhalten gilt nicht: Adhision und Reinigung
in der L.ebensmittelindustrie

Kinetische Betrachtungen zum Adsorptions-/De-
sorptionsverhalten von dealuminierten Beta-
Zeolithen und Einsatzmoglichkeit von Zeolith-
Extrudaten im Festbettadsorber

Einfluss von Oberflichenmodifizierungen auf die
Kristallbildung an Warmetbertragerflichen

Einfluss der Stromungsgeschwindigkeit auf das
Foulingverhalten beschichteter Wirmetbertrager-
flachen

Visulization of a Viscous Falling Film in a Vertical
Tube

Einfluss der Stronungsgeschwindigkeit auf das
Foulingverhalten  beschichteter  strukturierter
Oberflachen

Erstellung von Grundlagen zur rechnerischen
Festlegung der vertikalen und horizontalen Aus-
dehnung von explosionsgefahrdeten Zonen

Untersuchung der Stofftransporteigenschaften
von Flachmembranen mittels Diffusionsmesszelle
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2008
36 Elke von Buchholz

37  Steffi Kohler

38 René Sass

39 Claudia Kuhne

40  Petra Henke

41  Isaline Fermaud

3.6 Diplomarbeiten

2007
25  Ursula Miucke

26 Said Nahlé

27  Maria Escorza

28  Luis Ignatio Gil Membrado
29  Matthias Katte

30 Christiane Doll

Numerische Simulation zum Einfluss der Oberfla-
chenrauheit auf den konvektiven Wirmetibergang
einphasiger und mehrphasiger Fluide in einem
Mikrokanal

Einfluss von Oberflichenmodifizierungen auf die
heterogene Keimbildung

Wirtschaftliche Bewertung von Oberflichenmodi-
fikationen beziiglich deren Auswirkung auf die
Belagbildung bei Wirmeiibertragern

Anwendung von elektrisch gepulsten Feldern zur
Haltbarmachung von Milch - Inaktivierung von
Listeria monocytogeneses und Listeria innocua

Produktion von Algen als CO,-Senke in einem
Airlift-Reaktor

Untersuchungen zum Einfluss von Oberflichen-
rauigkeiten auf den einphasigen, konvektiven
Wirmetibergang in Mikrokanilen

Einfluss der Lecithinzusammensetzung auf den
Prozess der Rapsolherstellung

Untersuchungen zum Monitoring von Fouling-
vorgingen mittels Mikrowellentechnik

Influence of the film distribution on the fluid dy-
namics of viscous falling films

Evaluation of new technology routes towards low
temperature cure anticorrosive epoxy coatings

Start-Up and Optimisation of a Pilot Plant Mixer-
Settler System for Lecithin Extraction

Extraktion polarer Wirkstoffe mit kritischen und
nahekritischen Kohlendioxid am Beispiel Rotklee

31  Jan-Christopher Kuschnerow Einsatz ionischer Fluide als Katalysator in der

homogenen Reaktivdestillation unter Berticksich-
tigung reaktionskinetischer Aspekte
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32 Jochen Hammerschmidt

33

2008

34

35

36

37

38

39

40

41

3.7

2007

Angelika Hartmann

TLaura Grundemann
Julia Hornig

Claudia Elster

Pilar Molla Ferrando

Ivan LLozano Escuria
Felix Herlan
Niels Wellner

Sebastian Buhlmann

Promotionen

Felix Weise

2008

Matthias Wiendahl

Fluid Flow Characteristics in Microchannels with
Roughness

Kontinuierliche Farbenherstellung mittels Mikro-
verfahrenstechnik

Kontinuierliche Herstellung dispersionsbasierter
Schreibfarben mittels Mikroverfahrenstechnik

Stromungsdiagnostik zu nichtreaktiven instationa-
ren Freistrahlen

Betrieb, Bewertung und Optimierung einer Mo-
noethanolamin-Wische im Pilotmal3stab zur Auf-
reinigung von Biogas auf Erdgasqualitit

Experimental Investigation of the Influence of
Roughness and Fluid Properties on Fluid Flow
Characteristics in Microchannels

Influence of the film distribution on the minimum
wetting rate of falling films

Kontinuierlicher Biomasseaufschluss und Pro-
duktausschleusung mit Ionischen Flussigkeiten

Analysis and Reduction of Waste on a Manufactu-
ring Line for Baked Products

Eignung unterschiedlicher Mischprinzipien zur
mikroverfahrenstechnischen = Herstellung  von
Tinten

Experimentelle Untersuchungen zur Stromung
und Wirmetbertragung von Reinstoff-Fallfilmen
mit hohen Prandtl-Zahlen

High Throughput Screening in Downstream
Processing of Biotechnological Products
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3.8

Wintersemester 2006/2007

Prof. Dr. Arno Lasecke
NIST Boulder/Colorado USA

Fritz Crotogino
KBB Underground Technologies GmbH

Dr. Norbert Kockmann
IMTEK Universitat Freiburg

Sommersemester 2007

Prof. Karl Strauss,
Universitit Dortmund

D+. Rudolf Diersch
GNS, Gesellschaft fiir Nuklear-Service
mbH, Essen

Dr.-Ing. Thomas Haas
Degussa AG

Prof. Dr.-Ing. Birgit Glasmacher
Universitit Hannover

Prof. Dr.-Ing. Roland Span
Ruhruniversitat Bochum

Wintersemester 2007 /2008

Dr. Walter Tromm
Forschungszentrum Katlsruhe

Programm Nukleare Sicherheitsforschung

(NUKLEAR)

Dr. Jurgen J. Brandner
Forschungszentrum Karlsruhe

IMVT Institut fir Mikroverfahrenstechnik

=21 -

Kolloquium fiir Energie- und Verfahrenstechnik

100 Jahre 3. Hauptsatz der Thermody-
namik — von Bedeutung fiir das Ver-
staindnis der Temperatur

Moderne Druckluftspeicherkraftwerke

Convective Mixing in Microchannels
with Reactive Particle Precipitation

Simulation von Wirbelschichten

Sicherheit von Verpackungen fur Lage-
rung und Transport von bestrahlten
Kernbrennstoffen

Science to Business Center Bio der

Degussa

Medizinverfahrenstechnik an der Gott-
fried-Wilhelm-I.eibniz-Universitat
Hannover
Riickhaltung von Kohlendioxid
Kraftwerksprozessen

aus

Reduzierung der Radiotoxizitit hoch-
radioaktiver Abfalle durch Partitioning
und Transmutation, eine Alternative zur
Endlagerung?

Mikroverfahrenstechnik — Ein Uberblick
tber Apparate und Prozesse mit Mikro-
strukturen



Prof. Dr.-Ing. Georg Fieg Theoretische und experimentelle Unter-
TU Hamburg-Harburg suchungen des instationiren Verhaltens
Prozess- und Anlagentechnik von thermischen Trennprozessen

Sommetrsemester 2008

Dipl.-Ing. Konstantin Jonas In-situ Alterungsdiagnose und belas-

Fraunhofer Institut fir Verkehrs- und tungsunabhingige Lebensdauerprognose
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4 Aktuelle Forschung
4.1 Wirme- und Stoffiibertragung

4.1.1 Untersuchung von dispersen Stoffsystemen in Mikrokomponenten
(Dipl.-Ing. Katharina Jasch)

Wiarmetbergang und Fluiddynamik in Mikrokanilen sind im letzten Jahrzehnt be-
reits sehr intensiv im Hinblick auf neue bzw. erweiterte Modelle sowohl experi-
mentell als auch theoretisch untersucht worden. Nichtsdestotrotz herrscht gegen-
wiirtig keine Ubereinstimmung iiber Modellvorstellungen zur eindeutigen Be-
schreibung und Vorhersage des fluiddynamischen und thermodynamischen Ver-
haltens in Mikrokanilen. Es besteht lediglich Einigkeit dartiber, dass die sog. Ska-
leneffekte, wie Einlaufeffekte, Temperaturabhingigkeit der Stoffwerte, Warmelei-
tungseffekte, Dissipation oder Effekte bedingt durch Oberflichenbeschaffen-
heiten in Mikrosystemen berticksichtigt werden miissen, anders als in Makrokana-
len, wo diese Eigenschaften meist vernachlassigt werden konnen. Viele Studien auf
dem Gebiet der Mikrofluidik befassen sich mit einphasigen fliissigen und gasfor-
migen Stoffsystemen, aber auch mit mehrphasigen, hier insbesondere zweiphasi-
gen Gas/flissig- oder flissig/flussig-Systemen. Strémungen mit partikuliren Be-
standteilen wurden dahingegen aufgrund der erhéhten Verblockungs- bzw. Ver-
stopfungsgefahr der mikroskaligen Prozesskomponenten bislang kaum untersucht.
In diesem Forschungsprojekt wird deshalb der Einfluss von Oberflichenstruktu-
rierungen auf die Fluiddynamik und den Wirmetibergang in ein- und schwer-
punktmallig in zweiphasigen partikuliren Stoffsystemen experimentell und mittels
numerischer Stromungssimulation untersucht.
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Bei dem mehrphasigen Stoffsystem handelt es sich um eine Suspension bestehend
aus einer wassrigen kontinuierlichen Phase und darin dispergierten Lipidnano-
partikeln. Diese Lipidpartikel fungieren als Wirkstofftrigersysteme in pharmazeu-
tischen Produkten und kénnen selbst Agglomerate bestehend aus Primarpartikeln,
wie z.B. Pigmente oder Proteine, enthalten oder an der Oberfliche adsorbiert ha-
ben. Von makroskopischen Kanilen mit aufgerauten Oberflichen ist bekannt,
dass die Rauheiten in turbulenten Strémungen eine Verbesserung des konvektiven
Wiarmetbergangs durch die Storung der viskosen Unterschicht bewirken kénnen.
Bei laminarer Stromung hingegen konnten diese Effekte nicht festgestellt werden.
Da in Kanilen mit sehr kleinen oder flachen Querschnitten nur schwer voll turbu-
lente Stromungen erzeugt werden koénnen, entsteht die Frage, ob trotz laminarer
Strémungverhiltnisse in Mikrokanilen ebenfalls ein solcher Effekt, wie er in
Makrokanilen mit Rauheiten zu beobachten ist, auftritt und messtechnisch erfasst
werden kann.

Zu diesem Zweck wurde eine Versuchsapparatur mit einem Stromungskanal auf-
gebaut, der in der Hohe lediglich wenige hundert Mikrometer grofl und dessen
beheizbare Unterseite variabel austauschbar ist, damit verschiedene Oberflichen-
strukturierungen untersucht werden kénnen. Die folgende Abbildung zeigt den
schematischen Versuchsaufbau:
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Durchﬂuss»i \._.———u—i ———————————
messer [
Absperthahn 4 Absperrhahn 2 —
Taus I o
. 4{?}. £~61_1y Kryostat
N
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I
= ’ strukturierte Platten

Abb. 4.1: Schematische Darstellung des Versuchsautbaus

Das im Vorlagebehilter temperierte Fluid wird tiber eine Mikrozahnringpumpe
durch den Testkanal im Kreis gefordert. Zur globalen Bilanzierung werden die
Fluidtemperaturen am Ein- und Ausgang des Kanals sowie die Wandtemperaturen
in der Mitte des Kanals direkt unterhalb der beheizten strukturierten Platte in
Strémungsrichtung gemessen. Die Beheizung des Kanals erfolgt iiber eine im un-
teren Teil der Mikrokanalkonstruktion installierte elektrische Heizpatrone. Zur

-23-



Quantifizierung des Stromungsverlusts bedingt durch die Strukturierungen der
Oberfliche wird der Druckverlust Giber der Messstrecke erfasst. Dazu sind auf je-
der Seite des Kanals zwei Druckverlusttransmitter mit unterschiedlichen Messbe-
reichen angeschlossen, die je nach Stromungsgeschwindigkeit tiber Absperrhihne
vom System entkoppelt werden kénnen. Ein zwischen Durchflussmesser und

Tab. 4.1: Versuchsbedingungen fiir den ~ Pumpe geschalteter Regler soll bei

strukturierten Mikrokanal potentiellen Partikelablagerungen aus
der Kolloidsuspension einen konstan-
ten Durchfluss wihrend der Mess-
wertaufnahme gewihrleisten. Die ge-
genwirtig realisierbaren Prozesspara-
Re <600 meter und Betriebsbedingungen sind
in Tab. 4.1 zusammengefasst.

Prozessbedingungen
dn 200, 300, 500 pm

w <0,6 m/s

é ~ 33.000 W/m?
Als  Strukturierungen werden u.a.

Then | 20°C Wiirfel mit Kantenlingen von ca.

100 wm untersucht. Dabei sind die
Oberflichen unterschiedlich mit Strukturen belegt und die Wiirfel zudem noch
unterschiedlich angeordnet. Die folgende Abbildung zeigt zwei verschiedene Va-
rianten und eine vergroflerte Wiirfelstruktur auf einer Siliziumoberfliche.
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Abb. 4.2: Beispiele von Strukturierungen unterschiedlicher Belegung

Die ersten Versuche mit deionisiertem Wasser fiir eine technisch glatte Oberfliche
und fiir eine strukturierte Oberfliche (6% Belegung) sind in Abb. 4.3 dargestellt.
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Aus Abb. 4.3 wird ersichtlich, dass trotz laminarer Stromungsverhiltnisse mit der
strukturierten Oberfliche eine Wirmetbergangsverbesserung von ca. 20% erzielt
werden kann. Ein Vergleich mit theoretischen Werten fiir einen glatten Kanal, be-
rechnet nach dem Ansatz einer hydrodynamisch ausgebildeten Laminarstromung
und einer konstanten Warmestromdichte nach dem VDI-Wirmeatlas, zeigt, dass
anhand der Theorie der Verlauf der experimentellen Werte sowohl quantitativ als
auch qualitativ nicht abgebildet werden kann. Von einer hydrodynamisch ausge-
bildeten Stromung kann in diesem Fall ausgegangen werden, da die theoretische
Einlaufstrecke bei den vorherrschenden Reynolds-Zahlen lediglich 10 mm betrigt
und der untersuchte Kanal einen Einlauf von 60 mm aufweist. Bei dem Vergleich
mit theoretischen Ansitzen muss darauf geachtet werden, dass derartige Ansitze
z. B. Randbedingungen voraussetzen, die in Mikrokanalen moglicherweise durch
weitere Randeffekte erginzt werden miissen. Ein Beispiel dafiir ist die in Str6-
mungsrichtung auftretende Temperaturdifferenz im Fluid, die im Mikrokanal we-
sentlich deutlicher ausgeprigt ist als in Makrokanilen. Aufgrund der laminaren
Strémung ist aullerdem davon auszugehen, dass in Stromungsrichtung eine nicht
vernachlissigbare Wirmeleitung im Fluid aber auch in den Kanalwinden stattfin-
det, die bei der Berechnung des Wirmetibergangs neben dem konvektiven Anteil
berticksichtigt werden muss.

Neben den experimentellen Versuchen sollen die Fluid- und Thermodynamik
auch mittels numerischer Simulation nachgebildet werden. Die Simulation ist da-
bei zum einen ein Werkzeug, mit dem ohne groflen experimentellen Aufwand
zahlreiche verschiedene Strukturen getestet werden konnen und letztendlich eine
Vorauswahl an Strukturierungen getroffen werden kann, bevor sie aufwendig pro-
duziert und in Experimenten eingesetzt werden. Die in Abb. 4.2 gezeigten Wiirfel-
strukturen wurden darauthin mit dem kommerziellen Softwaretool Gambit erstellt
und vergittert und ihre Auswirkung auf eine ein- und mehrphasige Fluidstréomung
mit dem CFD-Code Fluent berechnet. Da die Rechendauer und —leistung einer
CFD-Simulation durch die Gitterzellenanzahl und die Gitterqualitit begrenzt sind,
ist es nicht moglich, den in den Experimenten verwendeten Mikrokanal in seinem

A\

Abb. 4.4: Gesamte Geometrie Modellsystem (links); Vergitterung des Modells und
der Wirfelstrukturen
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realen Lingen-zu-Breiten-Verhiltnis abzubilden. Dennoch kann anhand des Mo-
dellsystems die Fluid- und Thermodynamik qualitativ nachgebildet werden. In den
Grafiken in Abb. 4.4 ist ein Beispiel einer Geometrie und des dazugehérigen Re-
chengitters gezeigt.

Die numerische Berechnung dieses Modells liefert nicht nur globale Ergebnisse
tir den Wirmeubergang, wie er zur Zeit experimentell bestimmt wird, sondern
auch lokale Werte fur die Nusselt-Zahl oder andere Parameter. Dartber hinaus ist
es moglich, den Verlauf von Strémungslinien iiber den Strukturen anzeigen zu
lassen, so dass daraus bereits eine erste Einschitzung beziliglich der Effektivitit
der Strukturen gewonnen werden kann. Fine solche Losung, fur die die
Stromungslinien tber einer strukturierten Oberfliche berechnet wurden, ist in

Abb. 4.5 gezeigt.

Abb. 4.5: Darstellung von Ribletstrukturen (rechts) und Stromungslinien tiber
Wiirfelstrukturen (links)

Die numerischen Berechnungen von vier verschiedenen Strukturen mit unter-
schiedlichen Oberflichenbelegungen (6%, 25%), aber auch verschiedenen
Geometrien (Wirfel, Riblets) und Anordnungen (6%: um 45° gedrehte Wiirfel;
25%: in Reihe angeordnete Wiirfel) haben gezeigt, dass fir Reynolds-Zahlen bis
Re = 2600 mit einer 6%igen Belegung im Vergleich zu den 25%igen Belegungen
ein hoherer Wirmetbergangskoeffizient erzielt wird. Ein direkter Vergleich der
Wiirfelstrukturen mit den Ribletstrukturen, die in Abb. 4.5 rechts gezeigt sind,
ergab iiber den gesamten Reynolds-Zahlenbereich fir die Riblets eine um ca. 4%
hohere Nusselt-Zahl. Wie auch bereits bei den experimentellen Ergebnissen fest-
gestellt werden musste, liegen die numerisch ermittelten Werte fir die Nusselt-
Zahl unterhalb der Theorie, berechnet nach dem VDI-Wirmeatlas. Zudem erga-
ben die numerischen Berechnungen der strukturierten Oberflichen verglichen mit
den Ergebnissen eines glatten Kanals ohne Strukturen, dass lediglich mit den Rib-
lets eine Verbesserung des Wirmetlibergangs erzielt werden kann. Waihrend mit
den Wiirfelstrukturen einer 6 %igen Belegung weder eine Verbesserung noch eine
Verschlechterung festgestellt werden konnte, bewirkten die Strukturen mit einer
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25% igen Belegung nach den numerischen Berechnungen eine deutliche Ver-
schlechterung des Wirmetibergangs.

Bei der Betrachtung der numerischen Ergebnisse muss allerdings erwihnt werden,
dass das zunichst verwendete Gitter keine optimale Qualitit aufwies, welche je-
doch bei neuen gegenwirtigen Berechnungen, deren Ergebnisse noch nicht voll-
standig vorliegen, stark verbessert werden konnte.

Berechnungen des Mehrphasenmodells wurden bislang lediglich mit dem Euler-
Euler Modell durchgefiihrt, welches die grofite Rechenkapazitit und den héchsten
Zeitaufwand erfordert. Die Ergebnisse unter Verwendung des Mehrphasen-
modells bei der Berechnung einer wissrigen Suspension mit festen Nanopartikeln
ergab im Vergleich zu der einphasigen Simulation im Hinblick auf den Wirme-
Ubergang keine erfassbaren Unterschiede. Inwieweit das verwendete Modell im
Vergleich zu dem Discrete-Phase-Modell, bei dem im Gegensatz zum Euler-Euler
Modell eine reale feste Phase berechnet wird, fiir das untersuchte Stoffsystem ge-
eignet ist, mussen weitere Berechnungen mit dem neuen Gitter zeigen.

Gegenwirtige und zukinftige Arbeiten des Forschungsvorhabens:

a) Experimentell:

e  Erweiterung des Stromungsbereichs bis hin zu Reynoldzahlen von
Re = 3000

e  Untersuchungen der lokalen Stromungsbedingungen mittels Mikro
Particle Image Velocimetry (uWPIV) in Zusammenarbeit mit der DFG-
Forschergruppe ,,mikroPART*

e  Untersuchungen lokaler Temperaturfelder mittels Laser Induzierter
Fluoreszenz (LIF) in Zusammenarbeit mit der DFG-Forschergruppe
,,mikroPART*

e  Untersuchungen zum gezielten Abkithlen von Kolloidemulsionen zur
Herstellung von Lipidnanopartikeln in strukturierten Mikrokanalen als
Alternative zu herkommlichen Mikrowarmetibertragern (siehe auch

Kap. 4.4.3)

b) Numerische Strémungssimulation:

e  Uberpriifung der Wirmebilanzen und Auswertemethoden
e  Validierung der Ergebnisse mit experimentellen Untersuchungen

e  Erweiterung und Anpassung der Mehrphasensimulation; Verwendung
des Discrete-Phase-Models

e  Vergleich und Validierung der uPIV Aufnahmen mit Stromungssimu-
lation

° Vorauswahl weiterer Strukturen anhand von einphasigen Berechnun-
gen
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4.1.2 Wirmeiibertragung an hochviskose Medien
(Dipl.-Ing. Florian Albert)

Die Wirmeiibertragung an hochviskose Medien zeigt in der Praxis haufig Abwei-
chungen von dem mit theoretischen Modellen ermittelten Warmetibertragungs-
verhalten. Stoffstrome mit hohen Prandtl-Zahlen und/oder deutlich ausgeprigten
Viskositatsgradienten in Abhingigkeit von der Temperatur treten an vielen Stellen
der technischen Praxis auf, in der Erd6l- und Kunststoff- speziell Polymerver-
arbeitung ebenso wie in biotechnologischen Prozessen. Die einphasige Warme-
Ubertragung, d.h. Abkiihlung oder Aufheizung eines solchen Stromes, stellt dabei
ein besonderes Problem dar, da ein starker Viskosititsanstieg mit sinkender Tem-
peratur zu einer Minderung des Warmetransports fithrt. In kritischen Fillen kann
dies zur Ausbildung einer isolierenden, hochviskosen bis festen Randschicht fih-
ren, die eine weitere Wirmetbertragung nahezu vollstindig unterbindet. Ziel in
diesem Forschungsvorhaben war die Bewertung der existierenden, in ihren Be-
rechnungsergebnissen mitunter stark differierenden Warmetibergangskorrelatio-
nen sowie die Verbesserung bei der Vorausberechnung des Warmetibergangs.

In der Literatur finden sich verschiedene Ansitze, die bestehenden Berechnungs-
grundlagen fir den einphasigen Wirmetibergang fiir niederviskose Stoffsysteme
mit konstanten Stoffwerten auf temperaturabhingige Stoffeigenschaften erweitern,
siehe Tab. 4.2. Sieder und Tate fuhrten hierzu bereits 1936 einen Korrekturterm ein,
bestehend aus dem Viskosititsverhaltnis zwischen Kern- (bulk) und Wandviskosi-
tit und einem empirisch ermittelten Exponenten p. Die Literaturangaben zum

Exponenten p variieren je nach Autor und Spektrum der Versuchsfluide jedoch
deutlich.

Die Methode nach Sieder und
Tate sowie von Hausen findet
unter Bertcksichtigung neuerer
Nu=C" - Nu, Messdaten aktuell Fingang in
die von der Engineering Science
C- 77/ Data Unit (ESDU) publizietten
Tw Berechnungsmethode zum
Sieder und Tate (1936) p=0,14 konvektiven Wirmetibergang.
Mitte des 20. Jahrhunderts
etablierten Yakovlev, Kutateladse
c =P sowie Hufschmidt und Burck ei-
nen Korrekturfaktor, basierend
Yakoviev (1957) p=0,11 auf dem  Verhiltnis der
Prandtl-Zahlen von Kern- und
Wandstréomung, ein Vorteil aus
Hufschmidt und Burck (1968) p=0,11 ahnlichkeitstheoretischer Sicht

Tab. 4.2 Korrekturansitze zur Berticksichtigung
temperaturabhingiger Stoffwerte

Hausen (1959) p=0,14

Kutateladse (1968) p=0,25
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aufgrund des zusitzlichen Einflusses von Dichte, Wirmeleitfahigkeit und Wirme-
kapazitit. Die im VDI-Wirmeatlas dokumentierte Berechnungsmethode zum ein-
phasigen Warmetibergang bei Rohrstromungen basiert auf dem Ansatz von
Hufschmidt und Burck. Wandeftekte werden bei den heute einschligigen Berech-
nungsansitzen durch einen Korrekturterm berticksichtigt. Wichtig ist hierbei die
Frage nach den Giltigkeitsgrenzen der Methoden und damit nach dem Mess-
bereich der hinterlegten experimentellen Daten.

Abb. 4.6 zeigt das Viskosititsverhiltnis 1,/1y abhingig von der Temperatur der
Kernstromung fir eine hochviskose Polymerschmelze mit starker Temperaturab-

hingigkeit der Prandtl-Zahl.

Die ublicherweise eingesetzten

Wirmetbergangskorrelationen
:\ sind fur Viskosititsverhiltnisse
N/Myw = 0,005 validiert. Das

= ---.X\ Diagramm  verdeutlicht die
' waﬁ'c Vetletzung dieser Giltigkeits-
: grenze mit héheren Tempera-
' iRy turen der Kernstromung bei
™ S gleichzeitig  geringer Wand-

I
|
/ : temperatur. Diese Situation
I’ = 0,005 Cr X
e Tl | tritt insbesondere bei der Ab-
I
I
1

100

D.13‘

Viskositatsverhaltnis n /1, [-]

kithlung von Polymerschmel-
/I T T LT TR VR e v mae M 1} 'auf und war Anlass fur die
Temperatur T, [C] vorliegenden Untersuchungen.
Zur Untersuchung des konvek-
tiven Wirmetbergangs an Me-
dien mit einem Viskosititsver-
hiltnis M,/My << 0,005 wur-
den entsprechende experimentelle Untersuchungen durchgeftihrt. Als zweites
Stoffsystem wurde ein Polymer eingesetzt, das zwar newtonsches Verhalten auf-
weist, bei einer hohen Absolutviskositit jedoch das Verhiltnis von 1,/ny auBlet-
halb der Giiltigkeitsgrenzen der etablierten Rechenmethoden liegt.
Zur Beurteilung des Wirmetibergangs viskoser Fluide mit stark temperaturabhin-
giger Prandtl-Zahl wurde die im folgenden beschriebene und in Abb. 4.7 darge-
stellte Versuchsanlage eingesetzt. Die experimentellen Arbeiten beschrinkten sich
zunichst auf den Fall der Rohrstrémung,.

Abb. 4.6: Viskosititsverhaltnis vs. Temperatur
der Kernstrémung

Das Versuchsmedium befindet sich im doppelwandigen Behilter B1, der durch im
Thermostaten W4 erwirmtes Ol beheizt wird. Mittels Zahnradpumpe P1 wird das
Versuchsmedium durch die Messstrecke, den Doppelrohrwirmetibertrager W1,

gefordert. Das Innenrohr der Messstrecke hat dabei die Geometrie d, x s x L. =

20 x 2 x 2000 mm. Das Mantelrohr hat bei gleicher Liange einen Innendurchmes-
ser von 36 mm. Der Wirmeiibertrager W1 wird im Gegenstrom von Kithlwasser
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durchstrémt. Das Kithlwasser wird in einem zweiten Kihlkreislauf temperiert und
Uber den Plattenwirmetibertrager W3 in die Versuchsanlage gefiihrt. Mit den
Thermoelementen TIR 02 und TIR 07 des Produktstromes sowie durch die
Thermoelemente TIR 03 und TIR 04 des Kiihlwasserstromes kann die Wirme-
bilanz um den Doppelrohrwirmetibertrager W1 kiithlwasser- wie produktseitig be-
stimmt werden. Um die mittlere Ausgangstemperatur an der Stelle TIR 07 des
Produktsstromes messen zu konnen, wird das Temperaturprofil zuvor mit einem
statischen Mischer ausgeglichen. Unmittelbar hinter dem Wirmetbertrager W1
befindet sich ein verschiebbares Thermoelement TIR 06, um den radialen Tempe-
raturgradienten im Rohrquerschnitt ermitteln zu kénnen. Um eine zu starke Ab-
kithlung des Mediums zu vermeiden, wird das Versuchsmedium, bevor es in den
Behilter B1 zuriick gelangt, durch den Warmetbertrager W2 gefithrt. Der Doppel-
rohrwirmeiibertrager W2 wird im Gegenstrom mit heiBem Ol aus dem Thermo-
staten W5 betrieben.

B1 Doppelmantelbehalter
e) ~ W4 M1 Statischer Mischer
2 W5 P1 Zah_nradpumpe
P2 Kreiselpumpe
S$1 Schauglas mit Injektor
S2 Schauglas
V1-V6 Ventile
IS . W1 Doppelrohrwarmeiibertrager
&2/ W2 Doppelrohrwirmeiibertrager
W3 Plattenwéarmeiibertrager
W4 Thermostat
W5 Thermostat
I
 E—
V1 I Glas
P1 einsatz
) N
\Z = =
V2 S1
|
O 2

Abb. 4.7: Versuchsanlage zur Messung der Wirmetibertragung an hochviskose
Stoffe

Alle Rohre sind mit Steinwolle isoliert und teilweise begleitend durch Heizschniire
extern beheizt. Durch den in der Edelstahlleitung eingebrachten Glaseinsatz wer-
den Verfilschungen der Messergebnisse am Thermoelement TIR 07 durch axiale
Wirmeleitung seitens des Warmetbertragers W2 vermieden. Schaugliser (S1, S2)
vor und hinter dem Doppelrohrwirmetibertrager W1 erméglichen die optische
Beobachtung des Stréomungsverhaltens des Mediums. Der Produktmassenstrom
wird mit Hilfe eines Coriolis-Durchflussmengenmessers FIR 02 ermittelt, wahrend
im Kiihlkreislauf der Volumenstrom induktiv gemessen wird (FIR 01). Alle Tem-
peraturen sowie die Volumenstrome werden online von einer Messdatenerfassung
aufgezeichnet.
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mittlere Nusselt-Zahl [-]

Das zunichst eingesetzte Stoffsystem Carboxymethylcellulose (CMC) weist im
untersuchten Bereich strukturviskoses Verhalten auf. Die Berechnung des Wir-
metibergangs nicht-newtonscher Fluide erfolgt unter Beriicksichtigung der relati-
ven Wandschergeschwindigkeit am Austritt und/oder des FlieBindex in der Visko-
sitatsfunktion. Damit findet die Abhingigkeit der Viskositit von der Scherrate bei
nicht-newtonschen Medien Eingang in die Berechnung. Messungen des Wirme-
Ubergangs bei Stoffsystemen geringerer Temperaturabhingigkeit der Prandtl-Zahl,
wie hier bei der wassrigen CMC-L6sung, zeigen, dass die etablierten Rechenme-
thoden, dokumentiert z. B. im VDI-Wirmeatlas, die Praxis insbesondere unter

Berticksichtigung der Mess-
unsicherheit, hinreichend ge-
T, =80°C

Frocin _ nau beschreiben, siche Abb.
—-=- Charm: Merri

- Metzner; Gluck 4.8. Das Verhiltnis m,/Ny

Berg| . . B
o liegt mit 1,/My = 0,05 - 0,1

0 Messungen L innerhalb der Gultlgkelts—
g _ grenzen  Ublicher  Berech-

nungsmethoden.

15

Fir das zweite Stoffsystem,
eine viskose Polymerschmelze
mit newtonschem FlieBver-
halten, zeigt Abb. 4.9 eine
5 : : . , : Gegentberstellung  experi-
80 120 160 200 240 menteller und berechneter

Graetz-Zahl [-] Werte. Man erkannt, dass der
konventionelle Berechnungs-
ansatz nach VDI-Wirmeatlas
den Wirmetibergang um bis
zu 20 % iiberschitzt. Altere Ansitze nach Sieder und Tate oder Hausen liegen mit bis
zu 70 %, die Methoden verschiedener kommerzieller Berechnungswerkszeuge zur
Wirmeiibertragerauslegung sogar weit dariiber hinaus auf der unsicheren Seite,
was zu einem deutlich unterdimensionierten Apparat fithren kann. Fin Nahe-
rungsansatz unter dem Namen TUHEX| der seitens der BASF SE entwickelt und
mittels experimenteller Daten des ICTV validiert wurde, ermoglicht eine Voraus-
berechnung des Wirmeiibergangs im Rahmen der Messungenauigkeiten. Das Be-
rechnungswerkzeug basiert dabei auf einer approximativen numerischen Losung
der gekoppelten rigorosen Impuls- und Wirmetransportgleichungen.

Abb. 4.8: Wirmeiibergang einer wassrigen
CMC-Losung
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Abb. 4.9: Messung zum Wirmetbergang sowie radiale Temperaturverliaufe einer
Polymerschmelze

In Abb. 4.9 rechts sind die radialen Temperaturverteilungen tiber den Rohrquer-
schnitt der Polymerschmelze dargestellt. Gezeigt ist auf der Ordinate die gemesse-
ne lokale Temperatur bezogen auf die Maximaltemperatur der Bulkphase tiber der
dimensionslosen radialen Ortskoordinate. 2r/d = 0 entspricht der Rohrachse,
2r/d = 1 der Wand. Man erkennt, dass alle gemessenen Profile eine deutlich aus-
geprigte Randschicht anzeigen. Allerdings ist zu beachten, dass aufgrund der
Anordnung der Temperaturprofilmessung Warmeverluste tber das verschiebbare
Thermoelement nicht vollstindig verhindert werden konnten, wodurch gewisse
Messunsicherheiten zu beriicksichtigen sind.

Da bei temperaturabhingigen Stoffwerten eine direkte Kopplung von Tempera-
turfeld und Stromungsfeld besteht, lasst sich qualitativ zeigen, dass die Tempera-
turmessungen eine Abweichung vom parabolischen Stromungsprofil nach Hagen-
Poiscuille wiedergeben. Optische Messungen mit einer CCD-Kamera und injizier-
ten Partikeln im Polymerstrom bestatigen dies. Mit abnehmender Kithlwassertem-
peratur und somit abnehmender Wandtemperatur schniirt sich die Stréomung
durch Erhohung der Randschichtdicke zunehmend ein. Die gemessenen radialen
Temperaturverldufe weisen noch eine deutlich ausgepriagtere Randzone aus. Die
Asymmetrie des Profils resultiert aus der Nahe der Messstelle zum Kithlwasserzu-
lauf auf der Mantelseite und der damit verbundenen Temperaturverteilung auf der
Produktseite. Sie verdeutlicht zusitzlich die Sensibilitit des Stromungsprofils bzgl.
geringster Temperaturinderungen auf der Kithlwasserseite.

Weiterfihrende Arbeiten haben aufgrund der nachgewiesenen extrem geringen
Nusselt-Zahlen zum Ziel, den Wirmeubergang im Hinblick auf einen minimalen
apparativen Aufwand zu optimieren. Hierbei sollen unter anderem der Einfluss
von Beschichtungen von Turbulenzpromotoren sowie statischen Mischern auf
den Druckverlust betrachtet werden. Die CFD-Simulation soll als weiterer Ver-
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gleich zu Messungen genutzt werden, gerade hinsichtlich einer méglichen Model-
lierung auf diesem Gebiet.

4.1.3 Erweiterte Einsatzmoglichkeiten von Naturumlaufverdampfern
durch Turbulenzpromotoren und strukturierte Rohre
(Dipl.-Ing. Jochen Hammerschmidt)

Naturumlaufverdampfer (NUV) finden in der Industrie hiufig Anwendung als
Dampferzeuger fir Rektifikationskolonnen oder bei der einstufigen Eindampfung.
Der Selbstumlauf stellt sich aufgrund der hohen Dichte der unterkiihlten Flussig-
keit im Zulaufrohr gegentiber der geringeren Dichte des zweiphasigen Flussig-
keits-/Dampfgemisches im Verdampferrohr ein. Durch diesen pumpenlosen
Fluidumlauf erfihrt das Produkt im Vergleich zu anderen Verdampfertypen eine
sehr geringe Scherbelastung. Weitere Vorteile des Naturumlaufverdampfers sind
ein guter Warmetbergang, geringe Investitions- und Betriebskosten, eine einfache
Bauweise bei freier Materialwahl und eine leichte Reinigbarkeit.

Die Nachteile des Verdampfers haben ihren Ursprung in der Kopplung von
Fluiddynamik und Wirmetbergang. So ist eine minimale globale Temperaturdiffe-
renz zwischen Heiz- und Produktseite und eine Mindestkonzentration an leicht
siedender Komponente erforderlich, um einen stabilen Umlaufstrom zu gewihr-
leisten. Die Reduzierung der thermischen Belastung durch Senken des Betriebs-
drucks kann ebenso zu Stoérungen des Umlaufstroms fithren, so dass Naturum-
laufverdampfer in der Regel nur im Bereich des leichten Unterdrucks bis in den
Uberdruckbereich betrieben werden. SchlieBlich treten bei hochviskosen Fliissig-
keiten groBe Druckverluste auf, was den Einsatz von Naturumlaufverdampfern
fur viskose Medien einschrankt.

Typische Einsatzgebiete von Naturumlaufverdampfern sind daher das Eindamp-
ten wiassriger Systeme, Kaltemittel und kurzkettiger Kohlenwasserstoffe. Eine Er-
weiterung des Einsatzbereichs von Naturumlaufverdampfern zu geringen globalen
Temperaturdifferenzen, niedrigen Betriebsdrucken und hohen Viskosititen bei
geringen Leichtsiedergehalten ist wiinschenswert, da einige scherempfindliche
Produkte diese Anforderungen an den Verdampfer stellen, z.B. bei zur Vercra-
ckung neigenden Polymeren.
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Dampfblasen an. Verdampfung im NUV

Um das Potential von Drahtgestrickeinbauten auf die Verdampfungsleistung ab-
schitzen zu konnen, wurden Vorversuche an einem Olbeheizten Naturumlauf-
verdampfer mit einer Verdampferrohrgeometrie d, x s x 1 = 25 x 2 x 800 mm
durchgefiihrt. Als Versuchsmedien dienten Wasser und ein 29 Mol-% Glyce-
rin/Wasser-Gemisch. Neben Messungen im Glattrohr erfolgten Versuche mit
hiTran®-Drahtgestrick-Einbauten der Firma Cal Gavin, GB. Diese wiesen das
Rohrinnenvolumen bezogene relative Schlaufenvolumina zwischen 0,6 und 3,5%
auf.

Die Vorversuche zeigten vielversprechende Ergebnisse, siche Abb. 4.11. Durch
die Verwendung der Drahtgestrickeinbauten konnte der Wirmetibergang fir klei-
ne und mittlere treibende Temperaturdifferenzen von 20 - 40 K um bis zu 50%
erthéht werden. Bedingt durch den besseren Wirmetbergang war eine deutliche
Verkiirzung der Aufheizzone festzustellen. Die Abhangigkeit des Produktumlaufs
vom scheinbaren Flissigkeitsstand wurde reduziert. Bei gleichzeitiger Stabilisie-
rung des Umlaufstroms war durch den erhéhten Druckverlust der Einbauten eine
Reduzierung um bis zu 30% festzustellen. Far Ty, = 140 °C ist allerdings auch
eine Erweiterung des Betriebsbereichs durch die Turbulenzpromotoren erkennbar.
Wihrend ohne Einbauten fir 115% und 125% kein Kondensatstrom mehr anfiel,
war mit Einbauten noch eine merkliche Verdampfung zu erreichen.
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Abb. 4.11: Produktkondensat mit/ohne Turbulenzpromotoren bei vatiablen Heiz-
temperaturen bzw. scheinbaren Flussigkeitsstinden fiir ein 29 Mol-%
Glycerin/Wasser-Gemisch

Aufgrund der Olbeheizung liegt ein erheblicher Wirmeiibergangswiderstand auf
der Heizseite der Versuchsanlage vor. Um diesen zu verringern, wurde eine
dampfbeheizte Versuchsanlage aufgebaut, dargestellt in Abb. 4.12. Durch die
Beheizung mit Dampf organischer Losungsmittel und Wasser kénnen Versuche in
einem groflen Temperaturbereich durchgefiihrt werden. Mit den Malen d, x s x 1
= 20 x 2 x 1500 mm entspricht das Linge/Durchmesser-Verhiltnis der Ver-
dampferrohrgeometrie der industriellen Praxis.
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Abb. 4.12: Flie3bild der dampfbeheizten Naturumlaufverdampferanlage

Um den Einfluss der Wirmetbertragungsvorginge von der Fluiddynamik zu tren-
nen und einzeln zu erfassen, sind drei unterschiedliche Experimente erforderlich:

e  kalte“ Messungen mit Zwangsumlauf und Luft als zweiter Phase zur
Ermittlung des Druckverlusts und der Charakterisierung der Fluiddynamik

e Messungen zur einphasigen Wirmeiibertragung mit Zwangsumlauf zur
Ermittlung des Einflusses der Turbulenzpromotoren auf den einphasigen
Wirmetbergang

e heille” Messungen mit Naturumlauf und Verdampfung

Um sowohl die Messungen mit Zwangsumlauf und Naturumlauf durchfiihren zu
konnen, lasst sich die Versuchsanlage zwischen diesen zwei Betriebsarten um-
schalten. Zur Erstellung der Stoff- und Energiebilanzen werden Temperaturen,
Driicke und alle Massenstrome (Umlaufstrom, Feed, Sumpfabzug, Leichtsieder-
kondensat, Heizkondensat) erfasst.

Die Ermittlung des Druckverlustes der Turbulenzpromotoren in einer Zweipha-
senstromung erfolgt mit Hilfe einer Fluiddynamikanlage, entsprechend Abb. 4.13.
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Abb. 4.13: Versuchsanlage zur Ermittlung der Fluiddynamik

Der Einfluss folgender Einbautentypen wird untersucht:

1. Glattrohr

2. Glattrohr mit hiTran® -Einbauten der Firma Cal Gavin, GB, bei ganzer und
halber Rohrbestiickung

3. Zwei strukturierte Rohre der Firma Wieland GmbH, Ulm

4. Ein innenbeschichtetes Rohr der Firma BASF SE, Ludwigshafen

5. Glattrohr mit Twisted-Tape Einbauten

6. Glattrohr mit Kenics-Mischer

Abb. 4.14: Untersuchte Tur-
bulenzpromotoren:
Twisted-Tape
(oben), hiTran® -
Element (unten)
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Variiert werden hierbei die folgenden Parameter:

e Relativer Flissigkeitsstand - zwischen 75 und 140 %

e Stoffsysteme - Wasser, Wasser/Glycerin
- organisches Stoffsystem

e Druckbereich - atmosphirischer Druck
- 500 mbar
- 200 mbar
e Temperaturbereich finf verschiedene globale Temperaturdifferenzen

zwischen Heiz- und Produktseite

Dieses Projekt wird ans Haushaltsmitteln des Bundesministeriums fiir Wirtschaft und Arbeit
diber die Arbeitsgemeinschaft industrieller Forschungsvereinigungen ,,Otto von Guericke* e.1.

(ALF) und der Forschungs-Gesellschaft Verfabrens-Technik e.V'. (GVT) finanziell gefordert.

4.1.4 Fallfilmverdampfung von Reinstoffen bei hohen Prandtl-Zahlen
(Dipl.-Ing. Stefanie Arndt)

Im Rahmen der Aufarbeitung nachwachsender Rohstoffe oder der Reinigung
Ionischer Fluide gewinnt die thermische Behandlung temperaturempfindlicher
Flassigkeiten verstarkt an Bedeutung. Der Einsatz der Fallfilmverdampfung ist
hier, wie in den klassischen Bereichen der Fruchtsafteindampfung oder der Aufar-
beitung von Polymeren, von Interesse. Diese Stoffgruppen weisen jedoch meist
erhohte Viskosititen und damit auch erhohte Prandtl-Zahlen auf. Wie Wezse (siche
Kap. 5.1) zeigen konnte, sind die bisherigen Berechnungsansitze jedoch nicht da-
zu geeignet, die Fluiddynamik und den Wirmetbergang von Reinstoffen wie auch
von Gemischen zu beschreiben, bei denen eine erhéhte Viskositit und damit eine
erhohte Prandtl-Zahl vorliegt. Bzgl. der Fluiddynamik konnte gezeigt werden, dass
die Reynolds-Zahl allein nicht ausreicht zur Quantifizierung der Ubergangsbedin-
gungen zwischen verschiedenen Strémungsregimen. Die Ergebnisse deuten darauf
hin, dass es einen bisher nicht erfassten Stoffeinfluss gibt. Die Messungen im Be-
reich der Wirmeiibertragung bei hohen Prandtl-Zahlen mit Wasser, Mono-
ethylenglykol, Propylenglykol und Cyclohexanol weisen ebenfalls darauf hin, dass
es weitere stoffdatenabhingige EinflussgroBen gibt, die bisher in den Modellierun-
gen nicht korrekt erfasst werden.

Diese Einflussgrof3en, sowohl auf die Fluiddynamik als auch auf den Wirmeiiber-
gang, sollen anhand einer deutlich breiteren Datenbasis herausgearbeitet werden.
Insbesondere im Bereich der Prandtl-Zahlen > 40 ist eine Erweiterung der Daten-
basis unumginglich, um eine Modellierung zu ermoglichen. Anhand von Untersu-
chungen mit Wasser, Hexanol, Propylenglykol, 2,3-Butandiol und Cyclohexanol
sollen die Stoffdaten wie Dampfdruck, Viskositit, Warmeleitfahigkeit, Dichte und
Grenzflichenspannung, welche in den dimensionslosen Kennzahlen Prandtl und
Kapitza zusammengefasst werden, gezielt variiert werden, um die Einflussgréen
auf Fluiddynamik und Wirmetibergang ermitteln zu konnen. Dariiber hinaus
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sollen auch apparative Einflussgrof3en, wie z. B. Oberflichenqualitit des beheizten
Rohres sowie die Flissigkeitsaufgabe, untersucht werden.

Versuchsanlage und Messtechnik
Fir das Projekt wurde eine neue Fallfilmanlage gebaut. Thr Kernstiick ist ein innen
berieselter Einrohr-Fallfilmverdampfer aus Edelstahl. Das Rohr weist eine Geo-

metrie von d xsxl = 36x3x2500 mm auf. Obwohl messtechnisch schwer zuging-
lich, wird die Verdampfung an einem innen berieselten Rohr und nicht z. B. an
einer Platte oder einem aulBlenberieselten Rohr untersucht. Zum einen ist dies die
technisch tibliche Geometrie, zum anderen hingen gerade Stromungsregime und
Filmstabilititen, die einen Hauptteil der Untersuchungen bilden, wesentlich von
der geometrischen Gestaltung der tberstromten Fliche ab. Die Wandstiarke wurde
so gewihlt, dass darin zwei Temperaturmessstellen mittels Thermoelementen tGber
den Radius eingesenkt werden konnen. Der Innendurchmesser ergibt sich aus der
in das Rohr einzufihrenden Endoskopmesstechnik sowie einem hinreichend
groBBen Ringraum zwischen Endoskop und Filmoberfliche. Die Rohrlinge folgt
zum einen aus der Notwendigkeit der Integration in die vorhandene abgesaugte
Kapelle sowie einer Minimierung von Einlaufeffekten. Folgt man dem Kiriterium
nach VDI-Wirmeatlas, so beansprucht der Einlauf maximal 12 % der Rohrlinge,
d. h. tber 88 % der Rohrlinge kann von ausgebildeten fluiddynamischen und
thermischen Profilen ausgegangen werden.

Die Beheizung des Apparates wird tiber einen Siedethermostaten im geschlosse-
nen Kreislauf gewihrleistet. Die Heizdampftemperatur liegt zwischen 60 °C und
200 °C. Das Gerit regelt die Temperatur intern oder extern Uber die Heizdampf-
bzw. Kondensattemperatur. Durch die Verwendung hochreiner Beheizungsme-
dien (Wasser bzw. verschiedene Glykole) mit Pr < 10 kann heizseitig der Wirme-
tbergang mit bekannten Berechnungsgleichungen bestimmt werden. Die getrenn-
te, kontinuierliche Erfassung der Kondensatmengen auf der Rohraullenseite er-
laubt eine energetische Bilanzierung. Neben Messstellen fiir den Durchfluss und
den Druck wurden Temperatursensoren zur lokalen Bilanzierung integriert. Da die
genaue Kenntnis der Stoffdaten bei den jeweils vorliegenden Verdampfungsbedin-
gungen besonders kritisch ist, ist ein Massendurchflussmesser mit integrierter
Dichtemessung vorgesehen.

Untersuchungen zur Fluiddynamik

Um Aufschluss tber die Vorginge bei der Filmstromung zu erhalten, werden die
tber ein Videoendoskop gewonnenen Daten hinsichtlich des sich in Abhingigkeit
der Stoff- und Betriebsdaten einstellenden Strémungszustandes erfasst. Zusatzlich
werden die Wellengeschwindigkeiten und -frequenzen bestimmt. Die Vorunter-
suchungen haben belegt, dass mit einer Kombination aus visueller Beobachtung
und quantitativer Auswertung der Wellengeschwindigkeiten der Stromungszu-
stand, kritische Ubergangsbereiche sowie quantitative Informationen zum Stré-
mungsverhalten eindeutig und reproduzierbar ermittelt werden kénnen. Die zum
Endoskop mitgelieferte Software erlaubt die automatische Verfolgung und Quan-
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tifizierung von Wellengeschwindigkeit und -frequenz (Tracking), so dass indivi-
duelle Messschwankungen weitgehend eliminiert werden kénnen.

Abb. 4.15: Visualisierung mit einem Endoskop (Verdampfungsmedium Wasser,
links ohne Verdampfung, Mitte mit ersten Blasen,
rechts mit Entnetzung)

Mit dem Endoskop und einer Hochgeschwindigkeitskamera sollen drei Phanome-
ne untersucht werden: Wellenbildung und -propagation, das Auftreten von Blasen
sowie Filmaufreilen/Entnetzen. Prioritit hat dabei das Erkennen erster Dampf-
blasen im Film sowie die Beobachtung und quantitative Auswertung von Wellen-
frequenzen und -geschwindigkeiten. Abb. 4.15, Mitte, zeigt im rechten oberen
Quadranten das Auftreten einer Blase. Diese ist durch die verstirkte Lichtreflexion
gut zu erkennen.

Aus visuellen Beobachtungen und quantitativen Messungen zum Strémungsver-
halten werden charakteristische Stromungsbereiche, wie laminar, laminar-wellig
oder turbulent, identifiziert und die kritischen Ubergangsbedingungen quantifi-
ziert. Die Abgrenzung der Strémungsbereiche und Identifikation kritischer Kenn-
zahlen soll auf Basis der Wellengeschwindigkeiten erfolgen. Fiir die so ermittelten
kritischen Reynolds-Zahlen wird im ersten Ansatz in Anlehnung an Ishiga: et al. der
Stromungszustand als Funktion von Reynolds- und Kapitza-Zahl angesetzt. Da-
raus konnen allgemein giiltige Beziehungen zur quantitativen Abgrenzung der
Stromungsregime ermittelt werden. Die Ergebnisse werden sowohl mit eigenen
Daten und in der Literatur vorhandenen Messungen abgeglichen. Zur Quantifizie-
rung der Filmdicke abhingig von stofflichen und betrieblichen Parametern sollen
die etablierten halbempirischen Ansitze, wie sie z. B. im VDI-Wairmeatlas und bei
Mitrovie vorgeschlagen wurden, angewendet werden.

Untersuchungen ur Wérmeiibertragung

Kernanliegen des Forschungsvorhabens ist die experimentelle Bestimmung von
Wirmeiibergangskoeffizienten a bei der Fallfilmverdampfung von Reinstoffen bei
hohen Prandtl-Zahlen abhingig von stofflichen, apparativen und betrieblichen
Parametern. Dabei werden flichengemittelte Wert fiir o bestimmt, da eine lokale
Erfassung des tbertragenen differentiellen Warmestroms nur mit unverhiltnis-

miflig grolem Aufwand und zudem sehr fehlerbehaftet moglich wire.
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Die Bestimmung der filmseitigen Wairmetibergangskoeffizienten erfolgt in vier
Schritten:
a) Experimente mit kleinen Verdampfungsraten,
b) Experimente mit erhéhten Verdampfungsraten, jedoch noch ohne erkenn-
bare Blasenbildung,
c) Experimente mit Entstehung erster Blasen,
d) Experimente mit intensiver Blasenbildung, jedoch noch ohne Filmauf-
reil3en.

a) Experimente bei geringen U erdampfungsraten

Bei gegebenen Bedingungen auf der Verdampfungsseite bzgl. Druck und Tempe-
ratur ist die Beheizungstemperatur so zu wihlen, dass bei geringer Wirmestrom-
dichte g nur kleine Verdampfungsraten von ca. 5 % bezogen auf den in das Ver-
dampferrohr eintretenden Strom erreicht werden. Damit ist die Anderung des
Flissigkeitsstroms und damit der Berieselungsdichte und der Reynolds-Zahl ent-
lang des Rohres vernachlassigbar gering. Es kann mit einem tber die Gesamtfla-
che gemittelten Wirmetibergangskoeffizienten o, ¢ gerechnet werden.

Die heiz- und produktseitige Bilanzierung kann fiir alle Bereiche, wie bereits in der
Arbeit von Weise durchgefiihrt, iiber die Masse des heiz-und produktseitigen Kon-
densates erfolgen. Die Bilanzen fur Heiz- und Produktseite mussen dabei auf
+ 10 % ubereinstimmen zur Verwendung des Datensatzes. Fir die Warmedurch-
gangsrechnung wird der so bestimmte bilanzielle Warmestrom als Funktion der
Einzelwiderstinde dargestellt:

QBilanz = k ) Aa (THS - TVS) (4 1)

T} und Ty sind die Kerntemperaturen auf Heiz- bzw. Verdampfungsseite, A, die
auf den Rohrauflendurchmesser bezogene Wirmeiibertragungsfliche und k der
Warmedurchgangskoeffizient gemal3

1_ 1 +daln(da/di)+il
k oy 2-2, d; ays

(4.2)

Da auf beiden Seiten mit Reinstoffen gearbeitet wird, die in den fraglichen Tempe-
raturbereichen nicht zur Belagbildung neigen, wird ein Foulingwiderstand nicht
berticksichtigt. Der Wirmetibergangskoetfizient bei der Kondensation auf der
Mantelseite kann mit etablierten Beziechungen nach dem VDI-Wirmeatlas berech-
net werden. Fur alle Beheizungsstoffe ist die Prandtl-Zahl bei Kondensationsbe-
dingungen Pr < 12. Ebenso kann die Wirmeleitung durch die Rohrwand bei be-
kannter Warmeleitfahigkeit (Apguean = 14,7 W/m K) und Geometrie berechnet
werden. Zusitzlich wird an finf axialen Positionen im Verdampferrohr die Wand-
temperatur an zwei verschiedenen radialen Positionen in der Rohrwand bestimmt.
Abb. 4.16 skizziert die Positionierung in der Rohrwand. Diese Art der Tempera-
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turmessung in der Wand wurde am ICTV bereits in mehreren Untersuchungen
mit gutem Erfolg eingesetzt.
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Abb. 4.16: Schematischer Messaufbau

Die Temperaturmessungen in der Wand dienen als Orientierungspunkte zu den
berechneten Wandtemperaturen. Letztlich erhilt man die Wandtemperatur auf der
Verdampfungsseite Ty ys. Damit und mit der Kerntemperatur auf der Verdamp-
tungsseite kann dann der gesuchte Wirmetbergangskoeffizient o.g bestimmt
werden:

_ 9w
Olyg = fhe (4.3)
" Ai (TW,VS _Too,VS)
A; ist die mit dem Rohrinnendurchmesser berechnete Fliche. Diese Vorgehens-
weise wird fir die gesamten Parameterbereiche bzgl. Re, Pr und Ka in gleicher
Weise angewendet.

b) Experimente mit erbibten 1 erdampfungsraten bzw. Wéirmestromdichten ohne
Blasenentstehung

Mit Erhohung der treibenden Temperaturdifferenzen zwischen Heiz- und Ver-
dampfungsseite kann die Verdampfungsrate resp. Wirmestromdichte gesteigert
werden. Durch die endoskopische Beobachtung des Fallfilms wird sichergestellt,
dass keine Blasenbildung stattfindet. In dieser und allen folgenden Auswertungen
wird das Rohr in max. 20 dquidistante Segmente unterteilt, um eine Anderung der
fluiddynamischen und spiter wiarmetechnischen Bedingungen entlang des Ver-
dampfungsweges berticksichtigen zu konnen. Diese Experimentserie dient der Ab-
sicherung der zuvor ermittelten o-Werte fiir Bedingungen, bei denen noch die
gleichen Wirmetibertragungsmechanismen vorliegen sollten wie bei a).

¢) Experimente mit Entstehung erster Blasen
Die Verdampfungsintensitit resp. Wirmestromdichte wird weiter erhoht bis erste
Blasen erkennbar sind. Mittels Endoskop kann festgestellt werden, in welchen
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Abschnitten Blasen auftreten. Dort, wo blasenfreie Verdampfung vorliegt, kann
segmentweise mit obigen Beziehungen fir Oberflichenverdampfung gerechnet
werden. Nach den Voruntersuchungen sollten Blasen allerdings entweder gar nicht
oder tiber die gesamte Rohrlinge auftreten. Mit dem unter a) dargestellten Schema
kénnen dann Wirmetbergangskoeffizienten fiir den Zustand des beginnenden
Blasensiedens ermittelt werden.

d) Experimente mit intensiver Blasenbildung jedoch noch obne Filmanfreifsen

Analog der Experimentserie b) sollen die unter ¢) bestimmten Wairmetbergangs-
koeffizienten fir beginnendes Blasensieden auch bei gesteigerten Wirmestrom-
dichten Uberprift werden. Die Ergebnisse zum Wirmetibergang bei beginnendem
Blasensieden sollten eine Abhingigkeit von der Wandiiberhitzung aufweisen. Ein
weiterer wesentlicher Einflussfaktor wird - neben den Stoffdaten - die Ober-
flichenqualitit des Verdampfers sein. Daher werden alle Untersuchungen mit
einem technisch glatten und in einem zweiten Durchgang mit einem elektropolier-
ten Rohr durchgefithrt. Dabei ist zu erwarten, dass bei identischen stofflichen und
betrieblichen Bedingungen die Blasenbildung auf dem elektropolierten Rohr bei
deutlich hoheren Wirmestromdichten einsetzt als bei der technisch glatten Ober-
flache.

Mit den endoskopischen Untersuchungen werden keine mikroskaligen Einblicke
in Mechanismus und genauen Ort der Blasenentstehung erreicht. Vielmehr ist bei
beginnender und weiter intensiver Blasenbildung ein Einfluss auf den verdam-
pfungsseitigen Wirmetibergangskoeffizienten zu erwarten. Dieser Effekt auf den
Wirmetbergangskoeffizienten soll verbunden werden mit visuellen Beobachtun-
gen des Films, um so Wirmeiibertragungsregime sicherer identifizieren und ab-
grenzen zu kénnen.

Modellbildung

Aus den experimentell bestimmten Wirmetibergangskoeffizienten zur reinen
Oberflichenverdampfung wird die Nusselt-Zahl berechnet. Nu, kann als Grenz-
wert bei sehr kleinen Reynolds-Zahlen, Nu, als Grenzwert bei sehr gro3en Rey-
nolds-Zahlen bestimmt werden. Fir die Nusseltzahl im laminaren Bereich wird
angesetzt:

Nu, = C;,; * Re"! (4.4)

Fir die Nusselt-Zahl bzw. den Wirmetbergangskoetfizienten im laminaren Be-
reich wird nur eine Abhingigkeit von der Reynolds-Zahl erwartet. Diese kann

orientierend mit der berechneten mittleren Filmdicke 8y tiberprift werden:

Ar

o, ~ — 4.5
lam 51: ( )

Fir die Nusselt-Zahl im turbulenten Bereich wird allgemein angesetzt:
Ny, = C,,* Re* * Pt » Ka° (4.6)

-43 -



Die Konstanten C;, a, b und ¢ werden durch simultane Regression aller Mess-
punkte ermittelt.

Auf Basis der Vorergebnisse soll eine Ubetlagerung von laminarem und turbulen-
tem Beitrag zur integralen Nusselt-Zahl mit der fiinften Potenz erprobt werden:

1/5

Nu:fell(Nuls +N”z5) (4.7)

Wi

Der Welligkeitsparameter f_ erfasst den Einfluss des Ubergangsbereichs wellig-
laminar auf den Gesamtwirmeiibergang. Die endoskopischen Beobachtungen
unterstiitzen die Identifikation der einzelnen Strémungsregime und damit die
korrekte Zuordnung der Modellgleichungen.

Das Projekt wird gefordert von der Dentschen Forschungsgemeinschaft (DFG).

4.2 Fouling von Wirmeiibertragern

4.2.1 Verbesserung des Fouling- und Reinigungsverhaltens wirmeiibertra-
gender Flichen durch optimierte Oberflichenbeschichtung
(Dipl.-Ing. Florian Albert)

Die Verschmutzung bzw. Verkrustung von Wirmetbertragungsflichen wird im
technischen Sprachgebrauch als Fouling bezeichnet und kann insbesondere in der
petrochemischen, chemischen, lebensmittelverarbeitenden und pharmazeutischen
Industrie groBe Probleme verursachen. Die Foulingschichten bewirken eine
Zunahme des Wirmedurchgangswiderstandes und verringern dadurch die Leis-
tung des Warmetbertragers. Zudem fithrt eine Verringerung des Stréomungsquer-
schnitts durch die ansteigende Belagbildung zu einem Anstieg des Druckverlustes.
Dies fithrt in den meisten Fillen zu einer Erh6hung der Investitionen durch eine
gezielte Uberdimensionierung der Apparate. Ursache dieser Belagbildung kénnen
Kristallisation, Sedimentation, Korrosion sowie chemische Reaktion oder auch ein
Bewuchs durch Mikroorganismen sein. Als mogliche Losung des Problems wurde
bereits der Einfluss mittels PACVD (Plasma Activated Chemical Vapour Deposi-
tion) abgeschiedener Kohlenstoffschichten untersucht. Dazu wurden Versuche
mit dem Modellsystem CaSO, in einem diskontinuierlichen Reaktor durchgefiihrt
und die méglichen Einflussfaktoren, wie Oberflichenenergie und Rauheit, be-
stimmt. Es wurden sowohl die Topographie des Substrates verandert, als auch die
Beschichtung modifiziert, um ein mogliches Optimum zu erreichen. Letzteres er-
folgte in Zusammenarbeit mit dem Fraunhofer Institut fiir Schicht- und Oberfla-
chentechnik (IST), Braunschweig.

Ziel dieses Forschungsprojektes ist es, die gewonnenen Erkenntnisse zur
Foulingminderung von Modellsystemen auf industrielle Systeme zu tberfihren
(scale-up). Hierzu kommt ein Doppelrohrwirmetbertrager mit innenbeschichteten
Rohren zur Anwendung, der eine Ubertragung auf reale Geometrien erlaubt.
Neben dem kristallinen Modellstoff CaSO, wird eine Molkeproteinlosung als

-44 -



organisches Stoffsystem verwendet, um die Ubertragbarkeit auf andere Stoffsys-
teme zu Uberpriifen.

[ disperser Anteil
7 ‘ ‘ ‘ 60 [ polarer Anteil
6] | ™ Edelstan | L L - —m— Induktionszeit |
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Abb. 4.17: Foulingversuche mit Variation der Oberflichentopographie

Abb. 4.17 gibt die Foulingwiderstinde tGber der Zeit von unterschiedlichen Ober-
flichenbeschichtungen wieder. Das Versuchsstoffsystem ist Molkeproteinkonzen-
trat mit einem Proteinanteil von 3,5%. Alle Versuche wurden in einer diskonti-
nuierlichen Screening-Apparatur durchgefihrt. Hierbei wurde bewusst auf den
Einfluss der Stromungsgeschwindigkeit verzichtet, um den Einfluss der Beschich-
tungen auf das Ablagerungsverhalten isoliert zu betrachten. Die Proteinlésung
wird dabei iiber einen Doppelmantel des Vorlagebehilters auf konstante 50 °C
gehalten. Ein gleichbleibender Wirmestrom von 175 W erzeugt eine durchschnitt-
liche Wandtemperatur der wirmetibertragenden Fliche von 80,5 °C sowie eine
Wirmestromdichte von ¢ ~35 kW /m*. Bei allen Messungen zum Foulingwiders-
tand lésst sich ein sigmoidaler Verlauf erkennen. Wie schon bei dem in fritheren
Versuchen eingesetzten kristallinen Stoffsystem CaSO, zeigt sich auch hier ein ty-
pischer Verlauf der Foulingkurven mit einer Aufteilung in Induktionsphase und
Schichtwachstumsphase. Ebenso wie bei CaSO, wird auch hier eine Verlingerung
der Induktionszeit durch die verwendeten Beschichtungen, bzw. elektropolierten
Proben sowie eine Verringerung des Foulingwiderstandes in der Schichtwach-
stumsphase erreicht. Tragt man die Oberflichenenergie gegen die Induktionszeit
auf, siche Abb. 4.17 rechts, so wird deutlich, dass mit steigendem polaren Anteil
auch eine Steigerung der Induktionszeit zu erkennen ist. Auch hier kann man eine
Analogie zu den Untersuchungen des kristallinen Fouling ziehen.

In weiterfihrenden Untersuchungen in einer Technikumsanlage wurde die
Foulingneigung von unterschiedlichen Beschichtungen unter Einfluss der Str6-
mungsgeschwindigkeit betrachtet. Abb. 4.18 zeigt die Ergebnisse verschiedener
Beschichtungen im Vergleich zu Edelstahl im Stoffsystem CaSO,. Die Resultate
der Beschichtungen zeigen deutliche Unterschiede im Foulingverhalten im Ver-
gleich zur unbeschichteten Referenzprobe Edelstahl. Im Fall der DLC-Be-
schichtung ist zwar eine kiirzere Induktionsphase als bei Edelstahl zu erkennen,
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jedoch fillt der Betrag des Foulingwiderstandes in der Schichtwachstumsphase
deutlich geringer aus. Das beste Ergebnis konnte mit einer SICON® (a-C:H:Si:O)
Beschichtung erreicht werden. Hier wurde auch nach einer Versuchszeit von
knapp 600 Stunden die Induktionsphase noch nicht verlassen. Der negative Fou-
lingverlauf resultiert hierbei aus der Bildung einzelner Kiristalle an der Oberfliche.
Es kommt dabei zu einer Erhéhung der Rauheit, was zu einer Steigerung der Tur-
bulenz in der Stromungsgrenzschicht fithrt und somit zu einer Verbesserung des
Wirmeiibergangs.

Im Zuge des Projektes wurde die in Abb. 4.19 dargestellte Versuchsanlage aufge-
baut und in Betrieb genommen. Die Miniplantanlage etlaubt Foulinguntersuchung
in fluidisch beheizten Doppelrohrwirmetbertragern. Die Geometrie und Prozess-

bedingungen sind gezielt
Stoffeystom CaSO an industrielle Agwep—
T,=85°C;w= 0,14m/s dungen angelehnt. Ziel ist

14 ¢, = 0,027 mollL es auch hier, unterschied-
0 Edelstahl

] e o DLC liche Innenbeschichtun-
"] ﬁ 4 SICON gen und Rohrinnenstruk-
08 D turen zu untersuchen. Die
0.6 innenbeschichteten Rohre
werden vom IST bereit
gestellt. Dazu wurde ei-
gens eine Demonstra-
1 tionsanlage fir die Innen-
VT beschichtung von bis zu
0 50 100 150 200 250 500 550 600

. 2 Meter langen Rohren
Zeit t [h] :

errichtet. Aufbauend auf

den Ergebnissen des Vor-

gingerprojektes  wurden
Abb. 4.18: Foulingkurven ausgesuchter swei  Ansitze zur Be-

Beschichtungen schichtung  ausgewihlt,

ein sogenannter Hohlka-

thoden- und ein PACVD-Ansatz. Beiden Ansitzen gemeinsam ist ein kathodisch

geschaltetes Rohr, dass es zu beschichten gilt. Zurzeit befindet sich die Anlage in

der Erprobungsphase. Die Abscheidung einer gleichmifligen Schicht tber die
gesamte Rohrlinge stellt dabei die grof3te Herausforderung dar.

0,4

Foulingwiderstand R [1 0° m2K/W]

Der Versuchsstand Doppelrohrwirmetibertrager lisst sich in drei Bereiche auftei-
len. Der erste Teilabschnitt setzt sich dabei aus zwei Vorlagebehiltern zusammen.
Der Behilter des mantelseitigen Heizmediums fasst 100 L und ist mit einem intern
geregelten 14 kW Industrietauchsieder versehen. Im Vorlagebehilter der Ver-
suchslésung (50 L) befindet sich ein Rihrwerk, welches eine gleichmal3ige Tempe-
ratur- sowie Konzentrationsverteilung einstellt.
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Abb. 4.19: VerfahrensflieBbild der Versuchsanlage Doppelrohrwirmetibertrager

Der zweite Abschnitt umfasst zwei Hochdruckpumpen P1 und P2, einen Kerzen-
filter und einen Plattenwarmetbertrager W 1. Der Filter hat die Aufgabe, das Ein-
strtomen von Fremd- und Eigenkeimen zu verhindern. Uber einen Plattenwirme-
Ubertrager wird eine konstante Fluidtemperatur der Versuchslosung gegeben. Der
letzte Teilabschnitt umfasst zwei Messstrecken. Hierbei handelt es sich um zwei
baugleiche Doppelrohrwirmetibertrager W2 und W3, wobei ein Warmeiibertrager
als Referenz genutzt wird. Das Innenrohr des jeweiligen Wirmetbertragers ist das
eigentliche Versuchsrohr, welches sich in seiner Struktur und Geometrie unter-

scheiden kann. Generell hat das Rohr die Geometrie d xsxL. = 20x2x2000 mm.
Durch Klemmflansche lassen sich die zu untersuchenden Innenrohre problemlos
auswechseln. Ebenso kann die Linge der Proberohre zwischen 800 mm und 2000
mm variiert werden, dazu wird lediglich ein Zwischenstiick im Mantel ausge-
tauscht. Durch speziell angefertigte Adapterstiicke lassen sich auch Rohre mit Au-
Ben- sowie Innenstrukturierung einsetzen. Mit den Thermoelementen im Produkt-
strom sowie im Mantelstrom kann die Wirmebilanz um den jeweiligen Doppel-
rohrwiarmetbertrager heiz- wie produktseitig gebildet werden. Die Messung der
Volumenstrome erfolgt tber induktive Durchflussmesser. Druckaufnehmer an
den Messstrecken geben Aufschluss tber die Verinderung des Druckverlustes
tber den Versuchszeitraum. Der belagbildende Produktstrom wird rohrseitig ge-
tihrt. Wihrend des Betriebes wichst im Innenrohr der Messstrecke eine Belag-
schicht auf, die eine Querschnittsverengung zur Folge hat. Auftretende Schwan-
kungen oder Verringerungen im Volumenstrom werden durch automatisch betrie-
bene Motorstellventile ausgeglichen. Um Wairmeverluste nach auflen zu vermei-
den, ist die gesamte Heizseite mit Steinwolle isoliert. Alle Temperaturen, Driicke
und Volumenstréme werden online von einer Messdatenerfassung aufgezeichnet.
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Abb. 4.20: Foulingkurven von Edelstahl und elektropolierten Rohren sowie
Endoskopaufnahmen an verschiedenen axialen Positionen

Abb. 4.20 zeigt die Foulinguntersuchung eines elektropolierten Rohres gegentiber
einem Edelstahlrohr. Die Stromungsgeschwindigkeit auf der Seite des Prozess-
fluids lag bei 0,5 m/s, was einer Reynolds-Zahl von ungefihr 18.000 entspricht.
Deutlich sind bei beiden Rohren die Unterschiede im Foulingverhalten zu erken-
nen. Das Edelstahlrohr weist eine Induktionzeit von ca. 35 Stunden auf, bevor es
in die Schichtwachstumsphase tibergeht. Die in Abb. 4.20 rechts dargestellten En-
doskopaufnahmen zeigen die Belagbildung innerhalb des Edelstahlrohres. Im Lau-
tfe des Versuchs hat sich eine kompakte kristalline Foulingschicht tiber der gesam-
ten Rohrlinge gebildet. Aufgrund des Temperaturgradienten entlang der Messstre-
cke und der Temperaturabhingigkeit des Losungsgleichgewichtes von CaSO, er-
gibt sich am Heizwassereintritt eine dickere Belagschicht als am Heizwasseraus-
tritt. Das Rohr mit elektropolierter Oberfliche befindet sich im Vergleich zum
Edelstahlrohr selbst nach einer Versuchszeit von tber 250 Stunden noch in der
Induktionsphase. Die Messungen zum Druckverlust, wie sie in Abb. 4.21 darges-
tellt sind, zeigen jedoch, dass sich bereits erste Kristalle gebildet haben und die
Endoskopaufnahmen nach Ende des Versuches bestitigen dies. Auch hier kann
eine verstirkte Kristallbildung in Richtung der hoheren Wandtemperaturen
beobachtet werden.
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Abb. 4.21: Foulingkurve vs. Druckverlust fiir elektropolierten Edelstahl sowie
Endoskopaufnahmen

Im weiteren Verlauf des Projektes steht die Realisierung der Rohrinnenbeschich-
tung im Vordergrund, um anschlieBend erste Untersuchungen beziiglich einer
foulingminimierenden Wirkung im Doppelrohrwirmetibertrager durchzufithren.
Aus den gewonnenen Ergebnissen der unterschiedlichen Versuchsanlagen soll die
Bildung spezieller Foulingkennzahlen vorangetrieben werden.

Dieses Forschungsprojekt wird in Kooperation mit dem Fraunhofer Institut fiir Schicht- und
Oberfliichentechnik (IST) durchgefiihrt und ans Haushaltsmitteln des Bundesninisterium fiir
Wirtschaft und Arbeit iiber die Arbeitsgemeinschaft industrieller Forschungsvereinignungen ,,Otto
von Guericke* e.V". (Ail), der Europdischen Forschungsgesellschaft Diinne Schichten e.l.
(EEDS) und der DECHENMA finanziell gefordert.

-49 -



4.2.2 Aufklirung der Induktionsphase beim Kristallisationsfouling
(Dipl.-Ing. Timo Geddert)

Bei der Wirmetbertragung mit salzhaltigen Flissigkeiten kann es zu kristallinen
Ablagerungen auf den wirmetbertragenden Flichen kommen, dem sogenannten
Kristallisationsfouling.

Die Bildung dieser Fou-
lingschicht gliedert sich

’ m  Messwert Fouling

9 — 3 3 3 meist in zwei unterschiedli-
vg sl — L S S ———— che Phasen, siche Abb.
o< 74 T T :’ ‘Schichtvx‘/achstums‘phase _- 4'22: Wihrend sich Fias n
£ |8 o —— o Kapitel 4.2.1 beschriebene
c sl gl L A R L S Projekt vornehmlich mit
1 % | . N AL N den Einflissen beschich-
s .1 2] : 77777 __-' 7777777777777777 teter Oberflichen befasst,
§ 2_ 77777777 R o T, =42°C | sollen in diesem Projekt die
H S :_...' 77777777 Coaso, = 0,025 mol/l wesentlichen  Einflussgto-
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2 0_'-.-"'.i"'+r qf30 kW/m: der Induktionsphase beim
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Zeit [h] tifiziert und ihre Wechsel-

wirkungen untersucht wer-

den. Hierbei sind Kristalli-

Abb. 4.22:  Typischer Verlauf einer Foulingkurve sationszeitpunkt und -ort,

bei der Kristallisation Kinetik als auch mechani-

sche und chemische Wech-

selwirkungen von Bedeutung. Obgleich schon viele Jahre an der Thematik Fouling

geforscht wurde, sind nicht alle Mechanismen der frithen Kristallisationsschritte

bekannt und oftmals beschrinkten sich die Untersuchungen auf die nachgelagerte

Schichtwachstumsphase. Im Rahmen dieses Forschungsvorhabens sollen die in

der Induktionsphase ablaufenden Mechanismen und Vorginge experimentell und
theoretisch untersucht werden.

Als schichtbildende Komponente wurde Calciumsulfat gewahlt. Die zu unter-
suchenden Oberflichen waren Edelstahl, Kupfer, Aluminium, Messing und
Bronze, die unter anderem in ihrer Topographie modifiziert wurden.

Visualisiernng

Innerhalb der Induktionsphase kann es zu negativen Foulingwiderstinden kom-
men, verursacht durch aufwachsende Kiristalle, die zu einer erhéhten Turbulenz in
Wandnihe fihren und somit zu einem verbesserten Wirmeiibergang. Um das
Wachstum der ersten Kristalle visualisieren zu kénnen, stehen am Institut sowohl
ein neues Digitalmikroskop als auch ein Rasterkraftmikroskop (Atomic Force
Microscope, AFM) zur Verfiigung. Aullerdem ist es moglich, ein Rasterelektro-
nenmikroskop (REM) der Universitit zu nutzen.
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Mittels REM koénnen die sich innerhalb der Induktionsphase bildenden Kristalle
ex-situ visualisiert und durch Verwendung der energiedispersiven Rontgenspekt-
roskopie (EDX) analysiert werden. Ziel dieser Untersuchungen ist es, den Einfluss
der unterschiedlichen Materialien respektive Topographien auf die Kristallisation
zu untersuchen. Hierzu wurden im ersten Schritt Kristallschichten untersucht, die
sich nach einer Versuchszeit von 24 h im diskontinuierlichen Kristallisator auf den
unterschiedlichen Materialien gebildet hatten. Mittels REM wurde die Unterseite,
also die Kontaktstelle zwischen Wirmeiibertragerfliche und Kiristallschicht, unter-
sucht. Wie in Abb. 4.23 zu erkennen ist, kommt es zu Begin der Schichtbildung zu
unterschiedlichen Kiristallformen. Wahrend sich sowohl aut Kupfer wie auch auf
Edelstahl typische lingliche Calciumsulfatkristalle bilden, liegen bei der heteroge-
nen Kristallisation auf den Oberflichen Messing und Bronze eher kleine, diinne
Kristalle vor.

I'\.I’Iessmg 1 Unterseﬂe 150kV )QS 500pm —

Abb. 4.23: REM-Aufnahmen der Unterselte der Kiristallschicht (links Kupfer,
rechts Messing)

i il e
Kupfer 1 Untersede 15.0kV x25 Sﬂﬂpm —

Um den Einfluss der Oberflichen auf die Kiristallbildung in der Induktionsphase
genauer untersuchen zu kénnen, wurde die Kristallisation ex-situ mittels AFM in-
nerhalb der Induktionsphase untersucht. Durch die Nutzung des AFM’s, dessen
schematischer Aufbau in Abb. 4.24 dargestellt ist, konnte die Kristallisation hoch-
aufgel6st dargestellt und im post processing das Wachstum der Kristalle ermittelt
werden. Hierbei zeigte sich, dass die warmetbertragende Fliche einen direkten
Einfluss auf die Kristallisation und die Kristallbildung hat. Nicht nur der Habitus,
auch die Wachstumsgeschwindigkeit der Kristalle, wie in Abb. 4.25 dargestellt,
scheint abhingig vom verwendeten Material des Wirmetibertragers. Dies ist in so
fern von Bedeutung, als der Einfluss des Kiristallabtrages (,removal rate®) auf-
grund der gewihlten Versuchsbedingungen vernachlissigbar ist.
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Abb. 4.24:  Schematischer Aufbau des Ver- Abb. 4.25:  Kiristallgréf3e von CaSO,

suchsstandes zur Visualisierung auf dem jeweiligen Substrat
der Kiristallisation mittels AFM als Funktion der Zeit

Zetapotential

Als weiteres Mal3 zur Oberflichencharakterisierung wurde der Einfluss des Zeta-
potentials untersucht. Das Zetapotential wird aus der Wanderungsgeschwindigkeit
eines geladenen Partikels in einer elektrolythaltigen Losung berechnet (Messung
der elektrophoretischen Mobilitit). Aufgrund der Partikelbewegung kommt es zu
einer Abscherung der diffusen Schicht und somit zu einer Ladung des ansonsten
neutralen Partikels, siche Abb. 4.26. HaupteinflussgroBen dieses Messwertes sind
die Ionenladung des Fluides (Konzentration und Art des Salzes) und der pH-Wert
der Losung.

Die Ubersittigung von Calciumsulfat ist im untersuchten Bereich unabhingig vom
pH-Wert, jedoch folgen aus einer pH-Variation unterschiedliche Induktionszeiten,
wie in Abb. 4.26, rechts, zu erkennen ist. Hierdurch konnte der Einfluss des Zeta-
potentials auf die Kiristallisation eindeutig identifiziert werden.

‘ O Zetapotential 42°C I

I Induktionszeit

Zetapotential [mV]

Induktionszeit t_, [h]

pH Wert [/]

Abb. 4.26: Potentialverlauf an einem geladenen Partikel (links) und Einfluss des
pH-Wertes auf die Induktionszeit bei Edelstahl (rechts)
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Auffillig ist der Anstieg der mittleren Induktionszeit mit dem pH-Wert, was
gleichbedeutend mit dem Anstieg des Zetapotential wire. Dies wiirde bedeuten,
dass eine hohere Nettoladung der Oberfliche die Kristallisation behindert, wobei
hier einseitig nur die Interaktion zwischen Oberfliche und Salzl6sung betrachtet
wird. Neben der Induktionszeit wird auch die Steigung der Foulingkurve von
Ionenwechselwirkungen beeinflusst. Das erwartete Minimum der Induktionszeit
und Maximum der Steigung wurde nicht am gemessenen isoelektrischen Punkt
testgestellt (IEP bei pH 4,5), sondern bei pH 6. Am isoelektrischen Punkt wire die
Nettoladung null und damit keine AbstoBung zwischen sich bildenden Kristallen
und Oberflichen gegeben, was zu einer Steigerung der Kristallisation fihren sollte.
Weitere Messungen an Edelstahl und anderen chemisch inerten Oberflichen
sollen dieses Ergebnis untermauern.

Oberflicheneinfliisse, Ranbeit

Zur Charakterisierung der Oberfliche stehen die Rauheitsmessung via Tast-
schnittverfahren, Mikroskopie und AFM zur Verfiigung. Zur energetischen Beur-
teilung der Proben wird die Oberflichenenergie mittels der Methode des liegenden
Tropfens berechnet sowie das Zetapotential dispergierter Partikel der Oberflichen
und des Schichtbildners ermittelt.

Die untersuchten Substrate Aluminium, Kupfer, Messing, Edelstahl und Bronze
unterscheiden sich sowohl topographisch, in der makroskopischen Rauheit, siche
Abb. 4.27, als auch energetisch voneinander.

o
o
o
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= I [ Polarer Anteil 7 @ clektropoliert
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Abb. 4.27:  Oberflichenenergie (links) und Rauheit (rechts) der untersuchten
Materialien

Wie in Abb. 4.27 links zu erkennen ist, unterscheiden sich die untersuchten Mate-
rialien energetisch nur geringfiigig voneinander, topographisch jedoch unterschei-
den sich die Proben abhingig von dem vorgelagerten Fertigungsprozess. In den
am ICTV durchgefiihrten Versuchen wurde unter anderem die Rauheit gezielt va-
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riiert oder Proben durch elektropolieren auf eine einheitliche Grundrauigkeit ge-

bracht.

Fouling

Durch Foulingversuche im diskonti- Tap. 4.3: Induktionszeiten und Steigung

nuierlichen Kiristallisator wurden die
Einflisse der unterschiedlichen Mate-
rialien auf die Schichtbildung bei ge-

der Wachstumskurve in diskon-
tinuierlichen Foulingversuchen

ringen Scherraten (langsame Rihrer- [paterial Induktionszeit | Steigung
drehzahl) untersucht. Wie in Abb.
: AR{At

4.28 zu erkennen ist, kbnnen unter-
schiedliche Foulingneigungen der un- | Edelstahl 6,313 0,42+0,09
behandelten Oberﬂaghen identifiziert Messing 5.5:2.3 0,200.05
werden. In Tab. 4.3 ist zu erkennen,
dass selbst in dieser einfachen Ver- |Aluminium |[7,1+3,3 0,24+0,10
suchsumgebung ohne Beriicksichti-

« 1 Kupfer 51+2,5 0,2040,09
gung der ,,removal rate” die Standard-
abweichung bei einer mittleren An- |Bronze 2,1+0,8 0,34+0,03
zahl von zehn identischen Versuchen

erheblich sein konnen.

Dies resultiert aus der Heterogenitit be-
zuglich der Oberflichenkontur wie auch
der Oberflichenenergie. Hierdurch kann
die Induktionszeit nicht auf einen
Einflussparameter  reduziert — werden.
Dieses Verhalten kann durch die mikros-
kopische Visualisierung des Wachstums
nur unzureichend wiedergegeben werden.
Calciumsulfatkristalle wachsen auf Bron-
zeoberflichen relativ schnell, siche Abb.
4.25, vor allem im Vergleich zu einer
Edelstahloberfliche. Fur die Induktions-
zeit respektive die Foulingneigung spielen
jedoch noch andere Faktoren eine mal3-
gebliche Rolle. Daher wurden Versuche

74| = Edelstahl
1 O Messing
| Aluminium | |
5 | Kupfer
E < Bronze

Foulingwiderstand R, [*10™ m?K/W]

0 5 ' 10 ' 15 ' 20 ' 25
Zeit [h]

Abb. 4.28: Typische Foulingverldufe

der untersuchten Materialien

mit einer Variation von Rauheiten bei unterschiedlichen Materialien unternom-
men, um neben der energetischen Heterogenitit auch den Einfluss unterschied-
licher Topographien auf das Kristallisationsfouling zu untersuchen. Hierbei konn-
ten gravierende Unterschiede zwischen den Materialien Edelstahl und Kupfer
festgestellt werden. Wihrend die Induktionszeit bei den gewihlten Versuchsbe-
dingungen fiir Edelstahl maligeblich von der Rauheit der Probe abhingt, siche
Abb. 4.29, ist der Einfluss der Topographie bei den gewihlten Kupferproben
wesentlich geringer. Neben einer unterschiedlichen Anzahl an bevorzugten Keim-
bildungsstellen, hervorgerufen durch die mechanische bzw. energetische Hetero-
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genitit der Oberfliache, kann hier ein direkter Zusammenhang zwischen Kiristall-
wachstumsgeschwindigkeit und Fouling erkannt werden. Da Calciumsulfatkristalle
auf Kupferoberflichen wesentlich schneller wachsen als auf Edelstahloberfliachen,
hat eine Erh6éhung bzw. Reduktion méglicher Keimbildungsstellen einen gerin-

geren Effekt als bei Oberflichen, auf denen Kristalle langsamer wachsen, verglei-
che Abbn. 4.29 und 4.30.

Edelstahlproben [ mittlere Rauhigkeit
—— Induktionszeit T 6

[ mittlere Rautiefe n 1 6
—=&— Induktionszeit

i

Induktionszeit t,_, [h]

mittlere Rautiefe R, [um]

mittlere Rauhigkeit R [um]

o
Schleifpaste
unbehandelt
Elektropoliert

o

o

Abb. 4.29: Induktionszeit als Funk- Abb. 4.30: Induktionszeit als Funktion
tion der Oberflichenbe- der Oberflichenbehandlung
handlung bei Edelstahl bei Kupfer

Auf Basis der experimentellen Arbeiten sollen Modelle entwickelt werden, die eine
Abschitzung der Induktionszeit basierend auf den jeweiligen Versuchsparametern
erlauben. Modelle der heterogenen Keimbildung, wie die von [“o/mer, haben sich
aufgrund der bereits bekannten Einflussfaktoren ebenso wenig als geeignet erwie-
sen wie diverse Modifikationen (z.B. Keysar), die einen Einfluss der Topographie
berticksichtigen sollen.

Ziele der weiteren Untersuchungen sind:

o Identifikation relevanter Kenngrof3en fir die Modellierung der Induktionsphase

o Validierung der Erkenntnisse fiir den Einfluss von Oberflichenmodifikationen
tir das Salzsystem CaCOj;

o Vorausberechnung der Induktionszeit anhand von Versuchsparametern

o Implementierung des Kiristallwachstums und der zeitabhidngigen Belegung der
Oberfliche in das entwickelte Modell

Dieses Forschungsprojekt wird von der Deutschen Forschungsgemeinschaft (DFG) gefordert.
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4.2.3 Fouling bei der Wirmebehandlung von Milch
(Cristiane Boxler, M.Sc.)

Die unerwiinschte Ansatzbildung auf Warmetbertragungsflichen ist ein wichtiges,
noch nicht vollstindig gel6stes Problem bei der Verarbeitung von Milch und
Milchprodukten. Insbesondere die Wairmebehandlungen Pasteurisierung und
Ultrahocherhitzung sind kritische Prozessschritte. Die damit verbundenen Gefah-
ren einer Kontamination des Produktes durch Rickstinde, wie geloste Fouling-
belage, sowie die Unsicherheit bei der Reinigung und Sterilisation betreffen fast
jeden Prozess in der Lebensmittelindustrie. Ein Verstindnis der Anhaftungsme-
chanismen hilft sowohl bei der Betrachtung des Fouling- und als auch des Reini-
gungsprozesses. Hier spielt die Oberflichenbeschaffenheit eine entscheidende
Rolle, da der Beginn der Ansatzbildung bis zur geschlossenen Belegung der Ober-
fliche von der Wechselwirkung zwischen Produkt und Oberfliche beeinflusst
wird. Das weitere Anwachsen des Belages beruht dann auf der Reaktion zwischen
den Inhaltsstoffen.

Generell werden bei der Milcherhitzung zwei Ablagerungstypen unterschieden. Bei
Wandtemperaturen von 70 — 90 °C findet eine Belagbildung des Typs A, haupt-
sachlich bestehend aus Proteinen, statt, siche Abb. 4.31a, bei 110 — 140 °C eine
Belagbildung vom Typ B. Dieser besteht primir aus Calciumphosphat, siche Abb.
4.31b.

REM 2 15.0kV x2000 Sym ——

©

Abb. 4.31: Belige von Molkeprotein gelost in SMUF (simulated milk ultra filtrate)
bei einer Anfangstemperatur der wirmetibertragenden Oberfliche von
(a) 80 °C und (b) 120 °C; (c) REM-Aufnahme eines SMUF-Belages bei
einer Anfangstemperatur von 80 °C.

Schliisselkomponente fir die Ablagerungsbildung von Milch ist wegen seiner Hit-
zeempfindlichkeit das Molkeprotein B-Lactoglobulin (B-Lg). B-Lg zeigt einen fiir
viele Proteine typischen zweistufigen Denaturierungsverlauf. Der Gesamtvorgang
ist fur beide genetischen Varianten iiber das folgende Schema darstellbar.

k k¢ k
N, =— 2N =—— 2D —> D Dxx

Monomerisierung Entfaltung SH/SS unspezifisch

Oberhalb etwa 70 °C kommt es zur irreversiblen Thiol-Disulfid-Reaktion zwi-
schen entfalteten Proteinen und es bilden sich Aggregate. Neben dem pH-Wert
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beeinflusst der Salzgehalt die Stabilitit des B-Lg gegentiber Aggregationserschei-
nungen. Eine Erhohung des Calciumgehalts hat eine Destabilisierung des Proteins
zut

Folge. Beim Erhitzen wird das Gleichgewicht des in der Milch vorliegenden Stoff-
systems Calcium, Phosphat und Citrat in Abhidngigkeit vom pH-Wert zum unl6s-
lichen Calciumphosphat und —citrat hin verschoben. Dies fiihrt zum Ausfillen auf
den Proteinaggregaten und zum Anlagern an wirmeubertragende Flichen als Salz
oder als Konglomerat gemeinsam mit den Proteinen. Die gleichzeitig mit dem
Autbau des Proteinaggregatnetzwerks stattfindende Salzkristallisation ist fiir eine
Verfestigung und Stabilisierung der Proteinmatrix verantwortlich.

Die Untersuchungen wurden mit drei Versuchsstoffen durchgefithrt: Molkepro-
teinisolat (WPI), Milchsalze (SMUF) oder beide kombiniert als Modelstoff fir
Milch. Variiert wurden die Wandtemperatur sowie die Oberflichenstruktur (elek-
tropoliert). Der schematische Versuchsaufbau ist in Abb. 4.32 gezeigt. In Tab. 4.4
sind die Prozessbedingungen zusammengefasst. Ziel ist es, einen Beitrag zum Ver-
standnis der Foulingmechanismen bei der Milcherhitzung zu leisten.

E Tab. 4.4: Prozessbedingungen

- FETIIiE === Parameter Werte
‘ | Messdatenerfassung
s N | Temperatur 50°C bzw. 40°C
O T o Bulklésung bei SMUF*
Transformator I @ | (konstant)
I | @ Kryostat
(! w Rl Proteinkonzentration | 3 g/L an p-
W I, (WPI**) Lactoglobulin
: ‘e Initialer pH-Wert | 6,7
Initiale Wandtempe- | 80°C; 120°C
=S ratur
F\\ - Reinigungsprozedur | 0,5 Gew%
NaOH bei 50°C
Abb. 4.32: Diskontinuierlicher Rithrbehilter fr 30 min;
0,5 Gew%
HNO; bei 50°C
far 30 min;

*SMUF: Simulated Milk Ultra Filtrate
** WPI: Whey Protein Isolate

Produktberiihrende Anlagenteile werden in der Lebensmittelindustrie fast aus-
schliefllich aus nichtrostendem Chromnickelstahl gefertigt. Aufgrund seiner Be-
deutung werden die experimentellen Untersuchungen daher an Edelstahl 1.4301
durchgefiihrt.
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Abb. 4.33 zeigt die zeitlichen Verliufe des Foulingwiderstandes fiir in Wasser oder
in SMUF gelostes WPI auf sauberen Edelstahloberflichen und auf einer Edel-
stahloberfliche nach 30 Minuten Versuchsdauer im Milchsalz (SMUF).
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Abb. 4.33: Foulingkurven fiir WPI und WPI+SMUF bei unterschiedlichen
Oberflichentemperaturen und Verschmutzungen:
a) 80 °C, saubere Oberfliche, b) 120 °C, saubere Oberfliche,
¢) 80 °C, SMUF-verschmutzte Oberfliche, d) 120 °C, SMUF-

verschmutzte Oberfliche

WPI, Edelstahl
WPI, Edelstahl elektropoliert
WPI+SMUPF, Edelstahl
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Wenn nur WPI in der Losung vorhanden ist, gibt es bei niedriger Temperatur
(80 °C) keine messbare Belagbildung von Protein auf die Oberfliche, siche
Abb. 4.33a. Die Proteinanhaftung findet erst statt, wenn eine Basis-Foulingschicht
aus Salzen besteht, siche Abb. 4.33c, oder wenn die Milchsalze in der Losung vor-
handen sind (WPI+SMUF). Es bilden sich dann Calciumionenbriicken zwischen
den angelagerten Proteinen und den aufgefalteten bzw. denaturierten Proteinen,
siche Abbn. 4.33a und 4.33b. Bei hoherer Temperatur (120 °C) bildet sich eine
kompakte Foulingschicht auf den Oberflichen und das Fouling ist deutlich gréG3er,
was durch die Steigung des Foulingswiderstandes wiedergegeben wird. Bei dieser
Temperatur kann das Protein erst auf der Oberfliche denaturieren und anhaften
und dann mit den entfalteten Proteinen oder Aggregaten aus der Bulklosung wei-
ter reagieren und somit auf dem Belag zusammenwachsen. Die Ergebnisse der
Abbn. 4.33¢c und 4.33d zeigen, dass die erste Foulingschicht die Steigung des Fou-
lingwiderstandes bestimmt. Wenn die erste Schicht aus Salz besteht, zeigt die
WPI+SMUF-Losung ein anderes Foulingverhalten. Bei einer Anfangstemperatur
von 80 °C ist die Ansatzbildung auf unbehandeltem Edelstahl geringer, siche Abb.
4.33c. Bei Temperaturen von 120 °C gibt es keinen Unterschied bei den anfingli-
chen Foulingraten, siche Abb. 4.33d. Sie unterschieden sich erst nach ca. einer
Stunde.

In der Literatur finden sich kontroverse Ansitze zur Bildung der ersten Schicht
beim Milchfouling und tber ihre Zusammensetzung. Allgemein ldsst sich sagen,
dass vor allem die elektrostatischen Wechselwirkungen verantwortlich sind fiir die
Anlagerung von Salzen in der Induktionsphase. Die Adhidsion von denaturierten
Proteinen mittels hydrophober Krifte spielt hier eine nachgeordnete Rolle. Native
Molkeproteine konnen sich dagegen auch tUber elektrostatische Anziehungskrifte
an die noch unbelegte Metalloberfliche anlagern und dort denaturieren. Die erste
Schicht besteht dann aus Salz und Protein.

REM-Aufnahmen des Belags bei Versuchen mit ausschlieBlich Milchsalzen
(SMUF) zeigen spharische Calciumphosphatkristalle, siche Abb. 4.31c, welche ty-
pisch fur die Kristallform Hydroxylapatit sind. Die Rontgendiffraktometrie besta-
tigt die Zusammensetzung dieses Belages aus Ca, O und P.

Die topographischen und energetischen Eigenschaften der zu untersuchenden
Oberflichen wurden charakterisiert. Der Edelstahl zeigt einen R -Wert (arithmeti-
scher Mittenrauwert) von 0,19 £ 0,01 um und einem R -Wert (gemittelte Rautiefe)
von 1,77 £ 0,09 um. Der elektropolierte Edelstahl zeigt einen R,-Wert von
0,13 £ 0,01 um und einem R -Wert von 0,86 * 0,06 um. Die Frage, wie glatt eine
Oberfliche sein muss, steht immer wieder zur Diskussion zwischen Anlagenher-
stellern und -betreibern. In der DIN-Norm 1672-2 ist festgelegt, dass produktbe-
rihrende Oberflichen in der Nahrungsmittelindustrie eine Rauheit R, kleiner als

0,8 pm haben mussen.

Der Vorteil einer Behandlung der Oberfliche durch Elektropolieren konnte hier
tir die untersuchte Oberfliche bel niedriger Temperatur nicht nachgewiesen wer-
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den. Abb. 4.34 zeigt keinen statistisch signifikanten Einfluss der Rauheit auf das
Fouling. Bei hoherer Temperatur aber sind der maximale Foulingwiderstand und
die anfingliche Steigung des Foulingwiderstandes hoher fur die Oberfliche mit
niedriger Rauheit.

/R W R bei80°C O R __ beil20°C

f,

2,0

N
o

1,5

T
&
L [0 mAK W

i
f, m

1,0 S

mittlere Rautiefe, R [um]

0,54

Max. Foulingwiderstand, R

0.0 RN , 0
Edelstahl Edelstahl elektropoliert
Oberflache

Abb. 4.34: Einfluss der Rauheit auf das Molkeprotein-Fouling (WPI+SMUF) bei
Wandtemperaturen von 80 °C und 120 °C

Die Auswertung der Messergebnisse bzgl. der Oberflichenenergie erfolgte nach
dem Verfahren von Owens, Wendt, Rabel & Kaelble und ist in Abb. 4.35 darge-
stellt. Ziel war es, die Anderung an Oberflichenenergie nach den Fouling- und
Reinigungszyklen zu untersuchen.
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Abb. 4.35: Einfluss von Fouling- und Reinigungszyklen auf die
Oberflichenenergie

Beim elektropolierten Edelstahl nimmt der polare Anteil der Oberflichenenergie
nach mehreren Reinigungszyklen zu, wobei gleichzeitig der disperse Anteil steigt.
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Fir die beiden Edelstihle ergibt sich in Summe ein leichter Anstieg der gesamten
Oberflichenenergie auf etwa 38 — 40 mN/m.

Reinigungsvalidiernng

Die Reinigung von Maschinen und Anlagen in der Lebensmittelindustrie erfolgt
meist durch Cleaning in Place, CIP. Hiufige Reinigungsereignisse sowie eine lange
Reinigungsdauer, damit die Fihigkeit und Effizienz der Produktion sowie die
Hygienevorschriften eingehalten werden, reduzieren die Anlagenverfiigbarkeit. Die
Reinigungskontrolle der Anlage erfolgt durch mikrobiologische Untersuchung der
Oberfliche oder des letzten Spiilwassers. Mit Hilfe von Schnelltests (Limulus- und
Swab-Test) ldsst sich das Reinigungsergebnis tberpriifen.

In der Pharmaindustrie und Wasseraufarbeitung ist der Parameter TOC (gesamter
organischer Kohlenstoff) die normierte StandardgroBe zur Reinigungsvalidierung
oder zur Beurteilung der Wasserqualitat. Diese gibt Aufschluss tiber die Konzen-
tration an organischen Molekiilen, die aus Verunreinigungen wie z.B. Biofilmen im
Wasser stammen koénnen. Dabet ist vor allem von Bedeutung, dass die gewihlte
Analysemethode auch im unteren Konzentrationsbereich (< 0,5 ppm) verlassliche
Ergebnisse liefert. Hierzu steht am ICTV ein neues Analysegerit zur Verfligung,
dass zusitzlich zu dem organischen Kohlenstoff auch den gesamten anorgani-
schen Kohlenstoff (TIC) sowie den gesamten Stickstoff bestimmen kann. Dies
erfolgt mittels katalytischer Oxidation bei Temperaturen bis 1200 °C, gekoppelt an
zwel NDIR-Detektoren. Der Reinigungserfolg kann somit im relevanten Bereich
ermittelt werden, siche Abb. 4.36.
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Abb. 4.36: Verlauf der diskontinuierlichen Reinigung einer mit WPI-
verschmutzten Oberfliche

Dieses Forschungsprojekt wird von der Friedrich-Ebert-Stiftung und von der Max-Buchner-
Forschungsstiftung gefordert.
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4.2.4 Steigerung der Reinigungseffizienz in geschlossenen Fluidsystemen
durch pulsierende Strémungen
(Dipl.-Ing. Tatjana Fuchs)

In der Lebensmittelindustrie ist die Herstellung hochwertiger und hygienisch ein-
wandfreier Produkte von essenzieller Bedeutung. Daher hat der Gesetzgeber weit-
gehende Normen, wie z. B. die Lebensmittelhygiene-Verordnung, fir die Herstel-
lung von Lebensmitteln erlassen, welche die Qualitit hauptsichlich fir den Ver-
braucher sichern sollen. Auf der Seite der Lebensmittelproduzenten kénnen man-
gelnde Hygiene- und Qualititsstandards zu Umsatzeinbriichen und Prestigeverlust
tihren. AuBlerdem sind Stillstandzeiten aufgrund aufwendiger Reinigungsprozesse
mit einem Produktionsausfall gleichzusetzten und stellen somit einen grof3en Kos-
tenfaktor da. Vor diesem Hintergrund ist der Reinheit von Produktionsanlagen in
der Lebensmittelindustrie sowohl von Verbraucher- wie auch von Produzentensei-
te hochste Prioritat zuzuweisen. Die Reinigungsvorginge an produktberthrenden
Oberflichen sind noch nicht hinreichend untersucht und Gegenstand aktueller
Forschung. Hierbei kommt der Steigerung der Reinigungsetfizienz eine Schlissel-
rolle zu. Eine hohere Effizienz fiihrt sowohl zu verbesserten Hygienebedingungen
wie auch zu geringeren Stillstandszeiten und daher niedrigeren Produktionskosten.
Aktuelle Forschungsansitze lassen vermuten, dass eine Steigerung der Reinigungs-
effizienz durch den Einsatz pulsierender Strémungen zu erzielen ist.

Im vorliegenden Forschungsprojekt sollen Kenntnisse tber die EinflussgroBen der
Reinigung unter Einsatz pulsierender Stromungen gewonnen und Wirkungsgrad
sowie Reichweite der Pulsation bestimmt werden. Eine ganzheitliche Betrachtung
des Effekts soll unter wirtschaftlichen wie auch unter konstruktiven Gesichts-
punkten stattfinden, um Methoden zur optimalen Anlagengestaltung zu entwi-
ckeln.

Anlagen zur Lebensmittelverarbeitung sind grof3tenteils als geschlossene Fluidsys-
0 teme ausgefithrt, ihre Reinigung fin-
e'ﬁ’éche det meist automatisch durch ,,Clea-
A aterial \ ning in Place®, deng sogenannte CIP-
Verfahren, statt. Hierbei werden gan-
ze Linien und/oder einzelne schwer-
zugangliche Anlagenteile in festgeleg-
ten Sequenzen mit Reinigungsmittel
und Wasser gesptilt. Eine pulsierende

[N

-

peed

Zustand Eigenschaft

Menge Gestalt

Chemie Zeijt

NG Strémung fithrt hierbei offensichtlich
Temperatur /. zu einer Erhohung des Energieein-

4
4'/

trags in das Reinigungssystem. Dies
sollte zum tieferen Verstindnis der
RainigtngSmitte| Reinigungsprozesse genauer betrach-
tet und parametrisiert werden. Wie
im erweiterten Szmerschen Kreis,
siche Abb. 4.37, zu sehen, ist der Reinigungsprozess ein von sechs Einflussgrof3en

Abb. 4.37: Erweiterter Sznnerscher Kreis
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abhingiges System mit den Hauptparametern Belag, Oberfliche und Reinigungs-
mittel, wobei fiir Letzteres Zeit, Temperatur, Mechanik und Chemie separat be-
trachtet werden. Mit der Pulsation wird separat von den anderen Parametern die
Mechanik des Systems adressiert, wobei indirekt auch die tbrigen Parameter mit
beeinflusst werden. Eine Veranderung der EinflussgroBen Zeit, Chemie oder
Temperatur erscheint meist allein aus wirtschaftlichen und Okologischen
Gesichtspunkten als nicht sinnvoll, da z. B. die Verwendung von gré3eren Men-
gen oder aggressiveren Reinigungsmitteln zu héheren Anschaffungs- und Entsor-
gungskosten fiihren wirde.

Desweiteren lasst sich die Abreinigung einer Belagschicht mit einem stromenden
Reinigungsmedium in drei Phasen unterteilen: (i) dem Aufquellen des Belags, (ii)
dem Abtrag der gelockerten Teile und (iii) dem Spiilen zum Entfernen von losen
Rickstinden und Reinigungsmittel, siehe Abb. 4.38. Im Zusammenhang mit pul-
sierenden Stromungen sind die mechanisch wirkenden Stromungseinflisse auf die
Ablagerungsschicht und daher die (ii) Phase von besonderer Bedeutung. Zusitz-
lich werden Impuls- und Stofftransportvorginge in den Phasen (i) und (iii) beein-
flusst.

- strémendes Reinigungsmedium
feste Oberflache (i) Aufquellen durch
= chemische Wirkung des

—) Reinigungsmittels

: gelockerter Belag
unverdnderte Schicht

(i} Abtragen derBelagschicht

mp & oisste Teile des Belags aufgrund von Diffusion und
mechanischen Einfllissen

S V| derStromung

Restablagerungen (i) Sptilen umlose Belag-und
—) / / Reinigungsmittelriickstdnde
zu entfernen
N = W —— = |

Abb. 4.38: Reinigungsphasen beim CIP-Verfahren

Eine pulsierende Strémung wird durch eine stationdre Grundstrémung, welche
durch eine oszillierende Fluidbewegung tberlagert ist, charakterisiert, sieche Abb.
4.39. Zur Beschreibung der Intensitit der Pulsation wird in der Regel die dimensi-
onslose Welligkeit als der Quotient der maximalen oszillierenden und der stati-
schen Geschwindigkeit W herangezogen.

= Lo (4.8)

w

stat
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0 Zeitt ~
Abb. 4.39: Schematische Darstellung Abb. 4.40: Pulsationsanregung mit
einer pulsierenden Strémung Kolbenhub

mit W =1

Die auf die Belagflichen wirkenden Scherkrifte werden aufgrund des Anstiegs der
wandnahen Geschwindigkeit und der darauthin erzeugten transienten Riickstro-
mung in der laminaren Grenzschicht stark erh6ht und begtnstigen damit die Ab-
tragung der Belagschicht. Die Pulsationsanregung mittels eines Kolbenhubs ist in

Abb. 4.40 dargestellt.

Die Untersuchungen der Pulsation am ICVT konzentrieren sich zunichst auf die
CFD-Simulation der Strémungsregime in verschiedenen Bauteilen bei unterschied-
lichen Pulsationsbedingungen. Hierfir steht das Simulationsprogramm
FLUENT™ der Firma ANSYS zur Verfigung. Abb. 4.41 zeigt exemplarisch die
Simulation des Strémungsprofil einer Pulsation mit der Welligkeit von W = 2. Ziel
dieses Forschungsansatzes ist die Modellierung und numerische Simulation des
Reinigungsverhaltens in der Grenzschicht einer turbulenten pulsierenden Stré-
mung auch fir komplexe Geometrien. Daraus konnen Vorschlige fiir die optimale
Gestaltung von Anlagen und Bauteilen sowie fur den effizienten Einsatz einer Pul-
sation zur Unterstiitzung der Reinigung abgeleitet werden.

w = 0 T2 T 3m/2 2T
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1
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1 b *

1.856-01 E— — - > + —_—

| ] 1. 78501 —_— E— lF? ud E—
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1 560+ o1 — — e —

- & R +

v

-
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' 3 = —_—
103600 y s =
937002 =

Abb. 4.41: Numerische Simulation des Stromungsprofils einer pulsierenden
Stromung im Rohr mit einer Welligkeit von W = 2

Es wird versucht, eine Standardvorgehensweise fiir spitere Anwendungen der
Simulation im Anlagenbau zu entwickeln. Derzeit beginnt der angedachte Ablauf
mit der Identifikation moglicher reinigungstechnischer Problemstellen in Anlagen

- 64 -



und/oder Anlagenteilen, siche Abb. 4.43. Nach der Spezifikation der Geometrie
wird dann ein Rohmodell erstellt und mit dem Programm GAMBIT™ die Gittet-
generierung durchgefiihrt, siehe Abb. 4.42. Ist das Gitter in ausreichender Feinheit
und Qualitit erstellt, kann die eigentliche Simulation mit dem Datentransfer nach

FLUENT™ beginnen.

e B S 7,008
SHEHEIRL LR N E e e g ese0;
M T i T 6.31e0;
R R iR R e 53801
S HEEHH A I R s8e
5.27e 0
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35820

ERENH

2,348

24520

2140

1.80e0%

14520

110800

7,572

410208

8,300

Abb. 4.42: Gittermodell in Gambit Abb. 4.43: Identifikation méoglicher

Totzonen

Zunichst sind die Randbedingungen und Strémungsparameter festzulegen, dann
wird das passende Solver-Modell ausgewihlt. Die Simulation wird immer erst fur
den statischen und dann erst fir den oszillierenden Fall durchgefiihrt, um Fehler
schon frithzeitig zu erkennen und Referenzdaten zu erhalten. Zum Vergleich der
unterschiedlichen Einstellungen werden Strémungsparameter wie Wandschub-
spannungen, siche Abb. 4.44, Turbulenzgrad und/oder lokale Reynolds-Zahl vet-
glichen. In Zukunft ist geplant, die Ergebnisse mit Hilfe einer Versuchsanlage zu
verifizieren.

1,20£.03
w=m/2

1,00E-03 —w=0

8,00E-04

6,00E-04

o \"%\\
2,00E-04 \

o~

Wandschubspannung [atm]

0,00E+00

0 001 002 003 004 005 006 007 008 0,09 0,1
Position entlang der Wand [m]

Abb. 4.44: Wandschubspannung tiber die Linge einer Wand bei Pulsation
mit W = 2
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Dieses Forschungsprojekt wird in Kooperation mit dem Institut fiir Verarbeitungsmaschinen und
Mobile Arbeitsmaschinen der TU Dresden durchgefiihrt und ans Haushaltsmitteln des Bundes-
ministerinm fiir Wirtschaft und Arbeit iiber die Arbeitsgemeinschaft industrieller Forschungsver-
eznigungen ,,Otto von Guericke e.1". (AiF) und der Industrievereinigung fiir Lebensmitteltech-
nologie und Verpackung e.1". (IV1.1") finanziell gefordert.

4.2.5 Untersuchung des Fouling- und Reinigungsverhaltens von Biodiesel
und modifizierten Frittierfetten
(Dr.-Ing. Wolfgang Augustin)

Durch den gestiegenen Bedarf an Biokraftstoffen sowie das Verwenden von ge-
sundheitlich besser vertraglichen Frittierfetten kommt es zu neuen Problemen und
Formen der Belagbildung. Besonders die Reinigung dieser Belage stellt dabei ein
grof3es Problem dar. In diesem Projekt wird das Fouling- und Reinigungsverhalten
dieser Ole bzw. Frittierfette niher untersucht. Die Arbeitsgruppe der University of
Cambridge hat im Zuge ihrer Forschung die Messmethode des Fluid Dynamic
Gauging entwickelt, die es erlaubt, die Ablagerung und Abtragung sowie die De-
formation von belagbildenden Schichten in immergierten Systemen in-situ wie ex-
situ zu untersuchen. Dieses Projekt hat das Ziel, die in Braunschweig vorhandenen
und genutzten experimentellen Anlagen mit den Entwicklungen der University of
Cambridge zu erweitern und weiter zu entwickeln.

Fouling und Reinigung sind kritische Aspekte bei der Produktion aufgrund ihres
Einflusses auf die Sicherheit und Hygiene sowie auf den Anlagenbetrieb und die
Produktqualitit. Die Auswahl eines geeigneten Reinigungsverfahrens wird unter
anderem durch die Eigenschaften und das Verhalten der Ablagerung bestimmt.
Diese sind bei vielen organischen Ablagerungen nicht bekannt. Die Festigkeit
einer Foulingschicht ist eine entscheidende Grof3e fiir die Reinigung und Abtra-
gung. Sie ist nur schwer zu quantifizieren, da sie auch durch Alterungsprozesse
beeinflusst wird, was der bislang am wenigsten verstandene Foulingaspekt ist. Die
Alterung bewirkt vor allem eine Verfestigung aufgrund einer fortlaufenden Reak-
tion oder der Verringerung der Porositit. Die Kenntnis der Scherfestigkeit einer
Ablagerung erméglicht es dem Apparateentwickler, Strémungsbedingungen zu
wiahlen, die durch die Erosion der wachsenden Schicht eine Verringerung des
Foulings bewirken.

Die mechanischen Eigenschaften von weichen Foulingschichten werden haufig
aufgrund der Schwierigkeiten bei der messtechnischen Bestimmung nicht betrach-
tet oder sie werden indirekt ermittelt. Ein Ansatz ist die Beaufschlagung einer
Oberfliche mit einem Fliissigkeitsstrahl. Die hier vorliegende Arbeit beschreibt
einen dhnlichen Ansatz, der die ,,Fluid Dynamic Gauging (FDG)“-Technik ver-
wendet. Diese in-situ-Technik wurde fir die Messung der Dicke von weichen Ab-
lagerungen in flissigen Medien entwickelt und verwendet einen konvergent-
divergenten Strahl.
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Das Messprinzip ist in Abb. 4.45 dargestellt. Eine Druckdifferenz zwischen der
Flissigkeit in der Nihe der Dusenoffnung und dem Flissigkeitsaustritt bewirkt
eine Stromung in die Diise hinein. Wenn der Abstand h zwischen der Oberfliche
und der Dise so klein ist, dass das Verhiltnis h/d, < 0,25 ist, dann reagiert der
Massenstrom m sehr sensibel auf den Wert von h und die Messung von m kann
verwendet werden, um den Abstand zur Oberfliche zu bestimmen. Diese Technik
wurde erfolgreich eingesetzt zur Untersuchung des Aufquellens und der Abtra-
gung von weichen Foulingschichten aus denaturierten Molkeprotein-Gelen von
Edelstahloberflichen beim Sptlen mit Natriumhydroxid, was das ,,Cleaning in
Place® von Ablagerungen im Molkereiprozess simulieren soll. Dabei ergaben Be-
obachtungen, dass die Schubspannung aufgrund der Strémung zu einer signifikan-
ten Deformation der schwichsten Foulingschichten fihrte. Dieses ist zwar uner-
wunscht bei der Dickenmessung nach der FDG-Methode, die Abnahme der
Schichtdicke, die mit der Methode erfasst wird, steht jedoch in Beziehung zur
Kraft, die zur Deformation aufgebracht werden muss. Die Kenntnis der auf die
Oberflache wirkenden Krifte schafft damit eine Methode sowohl zur in-situ Mes-
sung der Scher- bzw. Haftfestigkeit als auch der Dicke von Foulingschichten in
Echtzeit.

— @ _ !'

Abb. 4.45: Messprinzip und CFD-Simulation

Die FDG-Technik wurde mit Hilfe von CFD-Simulationen erweitert, um Festig-
keiten von weichen Ablagerungen zu messen. Die Anwendung wurde getestet
durch die Untersuchung des Abtragungsverhaltens der Modellsubstanz Tomaten-
mark auf Edelstahloberflichen. Die Scherfestigkeit der Foulingschicht hingt stark
von der Trocknungszeit bzw. der Alterung ab und erreicht einen asymptotischen
Endwert, wenn sich das Material von einer weichen, plastischen in eine sprode,
halbfeste Paste umwandelt. Der Einfluss der Oberflichenrauheit ist offensichtlich
und zeigt bei gealterten Ablagerungen, dass adhisive Wechselwirkungen das Ab-
reiflen bestimmen. Ergebnisse von unabhingigen Laboruntersuchungen an identi-
schen Anlagen in Cambridge und Braunschweig bestitigen die Reproduzierbarkeit
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der Ergebnisse und zeigen, dass diese Technik eine giinstige und zuverlissige Me-
thode zur Untersuchung des Reinigungsverhaltens von weichen Ablagerungen, wie
es auch bei der Reinigung im Prozess auftritt, darstellt.

Biokraftstoffe und ,,gesunde® Speisefettgemische, z.B. mit Sonnenblumendl,
enthalten mehr ungesittigte Komponenten (Alkene) als die Mischungen, die sie
ersetzen. Alkene konnen bei Temperaturen oxidieren, wie sie beim Frittieren oder
bei der Kraftstoffeinspritzung im Prozess entstehen. Sie bilden dabei Harze, die
sich auf Oberflichen ablagern oder an Messaufnehmern haften. Abb. 4.46 zeigt
Heizstibe und Frittierdl nach der Erhitzung. Auf den Heizstidben hat sich ein kleb-
riger und sehr stark haftender Belag gebildet und das Ol hat sich deutlich verfirbt.

Abb. 4.46: Heizstibe mit Ablagerung aus Frittierfett (links) und Frittier6l vor und
nach der Erhitzung (rechts)

Im Rahmen des gemeinsamen Projektes wird an einer Versuchsanlage des ICTV
mit einem elektrisch innenbeheizten Ringspalt eine FDG-Messeinrichtung instal-
liert. Da bisherige Untersuchungen mit dem FDG ausschlieBlich bei stationiren
Betriebsbedingungen und isotherm durchgefiihrt wurden, sind zuerst grundsitz-
liche Untersuchungen zum Einfluss von Strémung und Temperaturfeld durchzu-
tihren und anschlieSend ist der Messaufbau zu kalibrieren. In der zweiten Pro-
jektphase werden dann die Belagbildung und der Reinigungsprozess der realen
Stoffsysteme untersucht.

Dieses Forschungsprojekt wird in Kooperation mit den Drs. Jobn Chew und Ian Wilson, De-
partment of Chemical Engineering and Biotechnology der University of Cambridge, GrofSbritan-
nien, durchgefiibrt und vom Deutschen Akademischen Austanschdienst (DAAD) und dem
British Council finanziell gefordert.
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4.3 Bioprozesstechnik

4.3.1 Integrierte Produktaufarbeitung in einem Mehrphasenbioreaktor
durch selektive Ad- und Desorption
(Dipl.-Biotechnol. Manuel Holtkamp)

In biotechnologischen Prozessen entstehen die grof3ten Kosten durch die Aufar-
beitung. Produkte liegen meist nur in sehr geringen Konzentrationen in einem
Gemisch vor. Hiufig sind interessante Stoffe nur als Intermediate vorhanden oder
aufgrund von enzymatischen Gleichgewichten von einem Abbau betroffen. Fiir
diese Fille stellt die Integration von Verfahrensstufen zur Produktausschleusung
eine Moglichkeit zur Erhohung der Wertproduktausbeute und damit Steigerung
der Wirtschaftlichkeit des Prozesses dar. So kann z.B. durch kontinuierliches Ent-
tfernen des Produkts die Triebkraft fir eine Gleichgewichtsreaktion aufrecht erhal-
ten werden. Fir Intermediate ermdoglicht eine reaktionsintegrierte Produktabtren-
nung eine hohere Ausbeute und gleichzeitig einen Produktschutz.

Reaktivdestillation und —extraktion zeigen, dass die Zusammenlegung von Verfah-
rensstufen Vorteile bringt und wurden deshalb auch bereits erfolgreich eingesetzt.
Die reaktionsintegrierte Adsorption hingegen erfordert die Anwesenheit eines zu-
sitzlichen Feststoffes im Reaktionsraum, was zu weiteren Problemen fihren kann
und bisher nur wenig untersucht wurde.

Im Rahmen des vorliegenden Projekts wurde die reaktionsintegrierte Adsorption
eines Wertstoffes an Zeolithen untersucht. Dafiir stand ein etabliertes Produkti-
onssystem, ein so genannter MehrphasenBioReaktionsAdsorber (MBRA), zur Ver-
figung. Als Modellsystem wurde die Herstellung von Isomaltose, einem pribio-
tischen Disaccharid mit Potential fiir eine medizinische und lebensmitteltechni-
sche Anwendung, gewihlt. Bei einer Enzymreaktion wird aus den kostengiinstigen
Edukten Saccharose und Glukose der Wertstoff Isomaltose durch einen Glucosyl-
transfer produziert. Dabei ist der Biokatalysator in Alginatperlen immobilisiert und
wird durch Siebe in einer Wirbelschicht gehalten. Zeolithe, als Adsorbens einge-
setzt, konnen die Siebe passieren und sorgen so fur eine kontinuierliche Produkt-
abtrennung.

Die Adsorption bietet zwar eine selektive Methode zur Produktentfernung, die
adsorbierten Komponenten miissen aber auch wieder freigesetzt werden. Dabei
kommt der Desorption eine besondere Bedeutung zu. Diese Aufarbeitung wurde
bisher noch nicht detailliert betrachtet. Die Desorption muss so erfolgen, dass der
durch die Adsorption erreichte Aufreinigungserfolg nicht wieder verloren geht
und letztendlich hohe Produktreinheiten und Ausbeuten erzielt werden. Somit lag
der Schwerpunkt der Untersuchungen auf den Parametern, welche die Desorption
beeinflussen. Hier wurde vor allem der Einfluss des Eluenten (Desorptionsmittel)
und der Temperatur auf die Desorptionskinetik untersucht.

Zum Beginn des Projekts stand ein Enzymsystem zur Verfiigung, das hohe Kon-
zentrationen an Glukose benotigte, um entsprechende Produktkonzentrationen an
Isomaltose zu erzielen. Bei 500 g/L Glukose kam es aber sowohl zu Problemen
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bei der zur Desorption nétigen Fest-Fliissig-Trennung, als auch zur vermehrten
Co-Adsorption von Glukose, was den Aufreinigungserfolg zunichte machte.

Als Verfahrensalternative zur derzeitigen Wirbelbettadsorption wurde ein zum
Produktionsreaktor im externen Umlauf geschaltetes Adsorberfestbett in Erwa-
gung gezogen. Damit konnte die aufwindige Fest-Flissig-Trennung der feinen
Zeolithe aus der viskosen Produktlésung vermieden werden. Durch Aluminium-
oxid als Bindemittel wurden die pulverférmigen Beta-Zeolithe (Si/Al=75) extru-
diert. Die so vergro3erten Partikel sollten einen Betrieb im Festbett ermdglichen
und zu einer leichteren Entfernung der Zwickelflissigkeit, welche ebenfalls hohe
Glukosekonzentrationen enthielt, ermoglichen. Die Kapazitit dieser Extrudate
wurde durch den Bindemittelanteil von 25% jedoch deutlich reduziert, so dass ein
Einsatz nicht mehr sinnvoll erschien. Zudem wirkte sich der permanente Wasser-
kontakt der Zeolithe negativ auf deren Adsorptionskapazitit aus, mehr dazu s. u..

1007 ; 100 Durch einen verbesserten Bio-
T S S I katalysator konnte die notige
80 o 8 Glukosekonzentration auf 120
S \E§ 1 g/L gesenkt werden, was zu-
E 6 . RS e — 60 % sammen mit einer neu etablier-
g L o 3 ten Fest/fltssig-Trennung,
3 P "o 1% 2 durch Einsatz einer Siebmantel-
- zentrifuge, eine ausreichend ef-
2 Waschtemperatur | *° fiziente Abtrennung der belade-
o & nen Zeolithe ermdglichte. Diese

0

| S Zeolithe wurden dann Desorp-

Wasch-Aufwand Zeolithe [mL,__-g" ] tionsuntersuchungen  unterzo-
100 p—s : : : : : 100 gen, um eine moglichst effizien-
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80 Y. et} 80 tion zu finden.
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Abb. 4.47: Produktreinheit und Ausbeute in und anschlieBend desorbiert.
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waschen der Zwickelfliissigkeit begiinstigen eine - unerwunschte - gleichzeitige
Desorption. Durch die Waschmitteltemperatur von 70°C koénnen zwar hohere
Reinheiten als bei niedrigen Temperaturen erzielt werden, dafir sinkt jedoch die
Ausbeute auf 40% statt 60% bei 4°C. Somit sollte fur das Entfernen der Zwickelf-
lussigkeit eine moglichst niedrige Temperatur gewihlt werden. Die Waschdauer
hat bei niedrigen Temperaturen nur eine untergeordnete Bedeutung.

Die gewaschenen Zeolithe wurden in einem Riihrkessel bei Raumtemperatur
durch Zugabe von Wasser desorbiert. Zunachst wurde als Eluent zur Desorption
ein 50% Ethanol-Wasser-Gemisch eingesetzt. Dies zeigte eine etwas stirkere
Desorptionswirkung mit groBerer nutzbarer Beladungsdifferenz zwischen Ad- und
Desorption als reines Wasser. Da aber Ethanol spater wieder durch eine Destilla-
tion vom Produkt getrennt werden miisste und dieses den Aufwand fiir die Auf-
arbeitung vergréBert, wurde auf die Zugabe von Ethanol verzichtet.

o Vv Fruktose
7 RT | . 70 C . | RTI O  Glukose
1 ' ' I Saccharose
! ‘ ‘ ! B |somaltose

Konzentration ¢ [g-L'1]

v v v ¥ v v g
L,
| ! | ! 777 | !
150 200 250 400 600
Zeit t [h]

Abb. 4.48: Konzentrationsverlauf der beteiligten Saccharide wihrend einer
Desorption mit Wasser in einen beheizbaren Ruhrkessel
(RT: Raumtemperatur)

Wie in Abb. 4.48 zu erkennen, kommt es bei Raumtemperatur zu einer Frei-
setzung der adsorbierten Komponenten. Dabei kann allerdings nicht unterschie-
den werden, welcher Anteil noch auf die im Zwickel enthaltenen Saccharide zu-
ruckzufiihren ist. Es zeigt sich jedoch, dass auch nach einer Betriebsdauer von
50 Stunden kein deutlicher Anstieg einer Komponente zu erkennen ist. Mit der
Erhohung der Temperatur auf 70°C kommt es jedoch zur Desorption von Isomal-
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tose. Die Konzentrationen der anderen Saccharide bleiben nahezu unverindert.
Dies zeigt, dass bereits eine vollstindige Desorption der Komponenten Glukose
und Fruktose stattgefunden hat.

Bis zur vollstindigen Desorption der Isomaltose vergehen allerdings mehrere Ta-
ge, ein Zeichen, dass es sich hier um eine tiberaus starke adsorptive Bindung han-
delt. Nach mehr als 200 Stunden wird die Temperatur wieder auf Raumtemperatur
abgesenkt. Die Konzentrationen im Uberstand bleiben davon jedoch unbeein-
flusst, d.h. es kommt nicht zu einer erneuten Adsorption des Produkts. Dieses zu-
nichst Uberraschende Phinomen ist von Vorteil fiir die weitere Prozessfithrung,
denn zur endgiiltigen Produktgewinnung muss der Uberstand erneut durch Fest-
Flissig-Trennung von den Zeolithen getrennt werden. Dies kann nunmehr bei
einer beliebigen Temperatur geschehen.

Dass keine erneute Adsorption beim Absenken der Temperatur auftrat, lie} ver-
muten, dass die Zeolithe durch die lingere Lagerung in Wasser an Adsorptions-
kapazitit verlieren. Immerhin werden die Zeolithe vor dem ersten Einsatz im
MBRA bei 400°C aktiviert und in der Literatur ist die Reduzierung der Adsorpti-
onskapazitit durch Restfeuchte in vielen Fillen beschrieben.
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Abb. 4.49: Abnahme der Gleichgewichtsbeladung fiir Isomaltose in Abhéingigkeit
der vorherigen Lagerungszeit in Wasser

Abb. 4.49 zeigt die Abnahme der Adsorbensbeladung in Abhingigkeit einer vor-
herigen Lagerung der Zeolithe in Wasser. Nach einer Dauer von 50 Stunden
haben die Zeolithe schon die Halfte ihrer Adsorptionskapazitit fur Isomaltose
verloren. Dies scheint auch der Grund dafiir zu sein, dass keine erneute Adsorp-
tion nach Absenken der Temperatur bei der Desorption auftritt. Fir die Prozess-
fiihrung ist dieses Ergebnis aber von entscheidender Bedeutung. So sollten die
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Zeolithe so lange wie moglich trocken gelagert und dem Feedstrom erst kurz vor
Eintritt in den MBRA beigemischt werden.

Wie in Abb. 4.48 zu sehen, kann nach einer Desorption mit vorangegangener Wa-
schung auch bei hohen Zeolithkonzentrationen wihrend der Desorption keine
Isomaltosekonzentration tiber 10 g/L erzielt werden. Weiter ist die Desorption
unvollstindig, je mehr Zeolith pro Eluentvolumen eingesetzt wird. Um eine
weitere Aufkonzentrierung des Produktes Isomaltose in dem bereits beladenen
Eluenten zu untersuchen, wurde eine mehrstufige Desorption durchgefithrt. Das
bereits benutzte Eluentvolumen wurde erneut mit gewaschenen Zeolithen zur
Desorption verwendet.
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Abb. 4.50: Mehrstufige Desorption. Links: Konzentrationsverlauf bei mehr-
tacher Verwendung des Eluenten, rechts: FlieBbild der mehrstufigen
Desorption

Abb. 4.50 zeigt links die Saccharidkonzentrationen im Eluenten wihrend einer
mehrstufigen Desorption, recht ist das FlieBbild der mehrstufigen Desorption
skizziert. Dieses Ergebnis zeigt, dass es moglich ist, mit einem bereits beladenen
Eluenten eine gentigend grof3e Triebkraft fiir die Desorption zu erzeugen. Somit
kann eine mehrstufige Gegenstromdesorption genutzt werden, um eine Aufkon-
zentrierung des Produkts und gleichzeitig eine vollstindige Entladung des Adsor-
bens zu erzielen.

Alle gewonnenen Erkenntnisse resultieren somit in einem kontinuierlichen
Prozessschema, das auch einen Losungsweg fiir die Aufarbeitung enthalt und in
Abb. 4.51 dargestellt ist. Im linken Teil der Abbildung ist der MBRA dargestellt,
rechts der Waschprozess und eine mehrstufige Gegenstromdesorption in einer
Kaskade aus Rihrkesseln und Zentrifugen. Durch den Kapazititsverlust der Zeo-
lithe bei Wasserlagerung wird ein Zeolithbunker erforderlich, in dem das Adsor-
bens trocken gelagert und dem Feedstrom erst kurz vor Eintritt in den MBRA
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beigemischt wird. Im Fall einer diskontinuierlichen Fahrweise wiren fir die
mehrmalige Desorption und Fest/flissig-Trennung nur ein Rihrbehilter und eine
Zentrifuge erforderlich, dafiir aber eine Reihe von Pufferbehaltern. Welche Fahr-
weise den letztlich wirtschaftlicheren Prozess ergibe, miusste im Einzelfall gepriift
werden.
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Abb. 5: Prozessflie3bild fir den gesamten Produktlons und Aufarbeitungspro-

ZE€SS

Zur abschliefenden Beurteilung ist noch die Reaktivierung und somit Wiederver-
wendung der Zeolithe zu untersuchen, um eine Kreislauffithrung zu ermoglichen.
Weitere Isothermenmessungen sollen auBlerdem die Abschitzung der Adsorp-
tionswirme erméglichen und somit eine physikalische Grundlage liefern, mit der
die Betriebsweise der Temperatur-Wechsel-Desorption untermauert werden kann.

Dieses Projekt wurde durch die Dentsche Forschungsgemeinschaft (DFG) im Rabmen des Son-
derforschungsbereichs 578 ,,Vom Gen zum Produkt™ und durch die Max-Buchner-
Forschungsstiftung finanziell unterstiitzt.

4.4  Prozessintensivierung durch Grundoperationen und integrierte
Verfahren

4.4.1 [Einsatz Ionischer Flussigkeiten in der Reaktivdestillation
(Dipl.-Chem. Jan Kuschnerow)

Ionische Flussigkeiten (,,ionic liquids® ,,IL*) sind eine neuartige Gruppe chemi-
scher Verbindungen mit besonderen Figenschaften, die sie fiir zahlreiche Anwen-
dungen interessant machen. Sie finden vor allem als Katalysatoren, in der Elektro-
chemie und als Losungsmittel Anwendung. Aufgrund des sehr geringen Dampf-
druckes sind die lonischen Flussigkeiten eine umweltschonende Alternative zu
herkémmlichen fliichtigen organischen Losungsmitteln. Durch destillative Ab-
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trennung von Verunreinigungen lassen sich ILs relativ einfach reinigen und z. B.
als Katalysator wiedergewinnen. Die breite Anwendungspalette lasst sich darauf
zurlckfiihren, dass die chemischen und physikalischen Eigenschaften der IL durch
geeignete Anion/Kation-Paarungen in weiten Bereichen frei eingestellt werden
konnen.

Die Reaktivdestillation vereint die Prozessstufen Reaktion und Stofftrennung in
Einer, was unter mehreren Gesichtspunkten zu wiinschenswerten Effekten fihrt.
Durch den Ersatz zweier Apparaturen durch Eine werden Investitionskosten, so-
wie wihrend des Betriebes Prozesswirme eingespart. Durch die Abtrennung der
Produkte im Moment deren Entstehung wird das thermodynamische Gleichge-
wicht zugunsten der Produkte verschoben und die Bildung von Nebenprodukten
minimiert. In Kombination mit dem Einsatz Ionischer Flissigkeiten als Katalysa-
tor ist die Katalysatorabtrennung ebenfalls ein synchron ablaufender Bestandteil
der Prozessstufe. Dadurch gelingt es, die Vorteile homogener Katalyse (Aktivitit,
Selektivitit) mit dem fundamentalen Vorteil heterogener Katalyse (einfache
Abtrennbarkeit des Katalysators) zu verbinden.

Die saurekatalysierte Umesterung ist eine industriell angewandte Standardreaktion,
z. B. bei der Herstellung von Biodiesel und Polyethylenterephtalat (PET). Auf-
grund ihrer chemischen und physikalischen Eigenschaften ist diese Reaktion ein
idealer Untersuchungsgegenstand fir die Reaktivdestillation mit Ionischen Flis-
sigkeiten als Katalysator.

Ziel der hier durchgefithrten Untersuchungen ist ein kontinuietlicher Umeste-
rungsprozess, in dem der Katalysator kontinuierlich aus der Reaktion ausgetragen,
zurickgewonnen, rezykliert und wiederverwendet wird, siche Abb. 4.52. Dabei
stehen drei Problemstellungen im Vordergrund:

e Auswahl, Synthese und Charakterisierung des Katalysators.
e Auswahl und Optimierung des Reaktionssystems.

e Entwicklung der Trenntechnik beziiglich der Produktausschleusung und des
Katalysatorrecyclings.

Ethanol
Ethylacetat Butylacetat
R — Butanol

Ethylacetat
Butanol

. Ethanol
Butylacetat
Butanol

Katalysator \ J Ethylacetat

—<G— | —=

Katalysatorrecycling
ﬁ—’ Katalysator-

Ausschleusung

Abb. 4.52: Flie3bild des Zielverfahrens.
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Das Vorhaben wird in Kooperation mit dem Arbeitskreis von Prof. Dr. Wasser-
scheid, Lehrstuhl fir Chemische Reaktionstechnik, FAU Erlangen-Nirnberg
durchgefiihrt.

Zur Untersuchung wurde die Umesterung von Ethylacetat mit Butanol gewahlt,
als Katalysator dienten mehrere Ionische Flissigkeiten, sowohl imidazolium-
basierte Systeme als auch quartire Ammoniumsalze. Bei den imidazoliumbasier-
ten Systemen handelt es sich um 1-Ethyl-3-Methylimidazoliumhydrogensulfat
(EMIM-HSO,) und 1-Butyl-3-Ethylimidazoliumhydrogensulfat (BEIM-HSO,).

.
N |
- SIS e
\/\/ © © H ©
O
Abb. 4.53: 1-Butyl-3-Ethylimidazoliumhydrogensulfat.

Als Ammoniumsalz ist vor allem Tributylammoniumhydrogensulfat (Bu;NH-
HSO,) zu nennen, ferner solche mit lingeren Alkylketten, deren katalytische Akti-
vitit jedoch deutlich geringer ist. Die ILs werden in Erlangen synthetisiert und die
Umesterungen am ICTV durchgefiihrt. Dazu dient im Labormal3stab ein gerithrter
und thermostatisierter Rundkolben. Im technischen Ma3stab wird die Reaktion in

einem scale up fahigen Naturumlaufverdampfer mit 3,5 L. Reaktionsblase durchge-
fuhrt, sieche Abb. 4.54.

In den einzelnen Versuchen werden
zahlreiche Parameter variiert, darunter
die Temperatur, das Stoffmengenver-
hiltnis der Edukte, die Katalysator-
konzentration und die Katalysator-IL.
Ferner wurde die Reaktion im Labor-
und im technischen Mal3stab, sowie
satzweise und kontinuierlich gefahren.
Daneben wurden zahlreiche Versuche
durchgefihrt, die der weiteren Charak-
terisierung von Reaktion und Katalysa-
tor dienen, z.B. auf Korrosivitit und
hygroskopische Eigenschaften der IL.

Bei der hier durchgefiihrten Umeste-
rung handelt es sich um eine reversible
Reaktion mit geringer Reaktions-
enthalpie, deren Gleichgewichtskon-
stante bei Eins liegt. Weder Produkte

noch Edukte sind demnach thermo-
Abb 4.54: Naturumlaufverdampfer dynamisch bevorZugt. Im Zuge der
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Untersuchungen wurden auch kinetische Daten, wie Geschwindigkeitskonstanten
und die Aktivierungsenergie, bestimmt. Dazu werden Batch-Versuche im Labor-
mal3stab durchgefiihrt und jeweils die Umsitze, siche Abbn. 4.55, 4.56 und 4.59,
bzw. die Konzentrationen des Produktes Butylacetat, siche Abbn. 4.57 und 4.58,
tber der Zeit aufgetragen.

Fir die Analytik werden je nach Anwendung verschiedene Methoden herangezo-
gen. Der Reaktionskontrolle bei der Katalysatorsysthese dient die '"H-NMR und
BC-NMR Spektroskopie; die Zusammensetzung der Reaktionsgemische der
Umesterungen wird durch Gaschromatographie ermittelt. Erwartungsgemal3 stei-
gen die Reaktionsgeschwindigkeiten mit der Temperatur und der Katalysatorkon-
zentration, wobel bei letzterer ab etwa 10-20% nur noch eine unterproportionale
Zunahme der Reaktionsgeschwindigkeit festzustellen ist. BEIM-HSO, ist als Kata-
lysator deutlich besser geeignet als EMIM-HSO,, was in besserer Loslichkeit im
System begriindet ist. Das optimale Moleinsatzverhiltnis der Edukte liegt bei etwa
1:3 zugunsten des Butanols, was ebenfalls mit dem Loslichkeitsverhalten des Kata-
lysators begriindet werden kann, da die IL sich besser in Butanol als in Ethylacetat
lost.
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Abb. 4.55: Einfluss der Temperatur auf den Reaktionsumsatz.
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Abb 4.57: Einfluss des Eduktverhaltnisses auf den Reaktionsumsatz.

Tributylammoniumhydrogensulfat wurde als weitere interessante Katalysator-1L
untersucht. Sie ist bezuglich der katalytischen Aktivitit mit EMIM-HSO, ver-
gleichbar, liegt bei Raumtemperatur jedoch in fester Phase vor und ist deswegen
kaum hygroskopisch, im Gegensatz zu den meisten 1Ls. Zudem ist sie sehr einfach

aus preisginstigen Edukten herzustellen.
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Abb. 4.58: Einfluss des Katalysators auf den Reaktionsumsatz.

Die Korrosivitit Ionischer Flissigkeiten wurde am Beispiel EMIM-HSO, unter-
sucht und mit dem Standardkatalysator der Umesterung Schwefelsaure verglichen.
Als Messgro3e diente der flichenspezifische Abtrag von Stahl in einem Bad der zu
testenden Substanz. Hieraus resultierend erwies sich eine um 90% geringere
Korrosivitat der 1L, was sowohl Apparate als auch Reaktanden schont. In ersten
Versuchen der Biodieselsynthese hat sich gezeigt, dass Schwefelsdure, auch ver-
dinnt, den Ausgangsstoff Rapsol angreift.

Durch Destillation der Reaktionsgemische wurden Katalysator-ILs wiedergewon-
nen und die Rezyklate erneut fir Umesterungen verwendet bzw. acidimetrisch
titriert. Dabei ergab sich, dass der einfach rezyklierte Kataysator 30% weniger Ak-
tivitat aufweist als der frische, nach der zweiten Wiedergewinnung gibt es jedoch
keinen Aktivititsverlust mehr. Die Titrationen haben ergeben, dass sich der ,,Akti-
vititsverlust® vollstindig auf eine Verdinnung der IL durch restliche Reaktionsmi-
schung zuriickfihren lasst. Dies liegt daran, dass die IL nach der Synthese mehrere
Tage unter Hochvakuum getrocknet wurde und der Recyclingprozess lediglich bei
100 mbar finf Stunden ablief. An dieser Stelle gilt es den optimalen Kompromiss
zwischen Katalysatorleistungseinbufle und Reinigungsaufwand zu finden und das
Reinigungsverfahren der IL im Fallfilmverdampfer zu besseren Ergebnissen zu
tihren.
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Abb 4.59: Vergleich von frischem mit rezykliertem Katalysator.

All diese Betrachtungen zeigen aus verschiedenen Perspektiven die Umwelt-
relevanz des Themas.

Abfallstoffe werden gleich an mehreren Stellen eingespart. Die Reaktivdestilla-
tion erhoht die Produktausbeuten nach dem Prinzip von Le Chatelier und mi-
nimiert gleichzeitig die Folge- und Nebenproduktbildung und somit die Ab-
fallbelastung durch Chemikalien. Durch die Vereinigung mehrerer Apparate in
einem werden Materialien sowie am Ende der Lebensdauer eines Apparates
Abfille eingespart. lonische Flissigkeiten weisen eine deutlich geringere
Korrosivitit auf als Schwefelsaure, was die Apparate schont und deren
Lebensdauer erhoht.

Analog zu den Abfallstoffen wird Energie gespart, da bei der Reaktivdestillati-
on die eventuell anfallende Prozesswirme direkt fiir die Destillation genutzt
werden kann und nicht iiber lange Wege unter Verlusten transportiert werden
muss. Der Bau und die Entsorgung nur eines Apparates erfordert weniger
Energie als der Bau mehrerer, der Synergieeffekt entspricht der Abfallersparnis.

Sowohl die Reaktivdestillation als Verfahren selbst als auch der Einsatz Ioni-
scher Flissigkeiten hat das Potential, Azeotrope zu umgehen bzw. zu trennen.
Dadurch kénnen Wasserdampf- oder Uberdruckdestillationen umgangen wer-
den, was zum einen die Anlagensicherheit erthéht und zu anderen belastete
Abwisser vermeidet.

4.4.2 Von Batch zur Kontifertigung: Neue Prozessfenster und Fertigungs-

strategien durch Mikroproduktionstechnologie
(Dipl.-Ing. Laura Grundemann)

In der Spezialchemie-, Lebensmittel- und Pharmaindustrie werden die meisten
Produkte in Batchverfahren hergestellt. Dies liegt in den geringen Produktions-
mengen von 10 kg/a bis 1000 t/a, dem vielfach hohen Anteil an Reinigungsschrit-
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ten und den kurzen Produktlebenszyklen in diesen Sparten begriindet. Oftmals
wird die Produktion in einem einzigen Batchreaktor durchgefihrt, in dem sich
auch Edukte mit kritischen Eigenschaften, wie einem hohen Feststoffanteil, hoher
Viskositat oder der Neigung zum Schiaumen und zur Belagbildung, handhaben
lassen. Zudem gestaltet sich der Reinigungszyklus durch die frei zugingliche
Geometrie eines Rithrkessels als sehr einfach. Aul3erdem weisen absatzweise arbei-
tende Produktionsapparate eine hohe Flexibilitit sowohl hinsichtlich der hiufig
wechselnden Produkte als auch den unterschiedlich groBen Produktionsmengen
auf, so dass sie oftmals als Mehrproduktanlagen dienen. Auf diese Weise kann der
Hersteller flexibel auf Nachfrageschwankungen des Marktes reagieren.

Zur EBrhaltung der internationalen Wettbewerbsfihigkeit der Produkte wird zu-
gleich versucht, die Herstellkosten u.a. durch eine weitestgehende Prozessautoma-
tisierung zu verringern. Aufgrund der vermehrten Forderungen nach umwelt-
freundlichen sowie energie- und ressourcenschonenden Herstellungsverfahren
mussen die Prozesse ebenfalls im Bezug auf die verwendeten Reinigungsmittel,
Energieverbrauch und —integration weiter optimiert werden. Dartber hinaus ste-
hen Firmen verstarkt unter Druck, ihre Produkte jederzeit liefern zu kénnen, ohne
dass sich dies auf die Lagerkosten niederschligt. Durch eine reine Verbesserung
der klassischen Batchverfahrensweise lassen sich diese gestiegenen Anforderungen
an die Herstellung jedoch nicht erfiillen. Vielmehr muss eine Umstellung von der
diskontinuierlichen auf eine kontinuierliche Produktion erfolgen.

Bei der klassischen kontinuierlichen Produktion fihrt ein hoher Automatisie-
rungsgrad zu einem geringen Personaleinsatz. Die bisher vom Personal bewiltig-
ten Aufgaben der Produktionssteuerung werden ersetzt durch die reine Uberwa-
chung und Bestiickung der Anlage mit Edukten. In den meisten Fillen werden
Mono-Anlagen eingesetzt, mit denen grof3e Produktmengen mit einer gleichblei-
benden Qualitit hergestellt werden konnen, die jedoch gleichzeitig sehr unflexibel
im Hinblick auf wechselnde Produkte und Produktionsmengen sind.

Die Vorteile beider Betriebsweisen werden bei der Kampagnenfahrweise kombi-
niert, bei der innerhalb einer Kampagne das Produkt kontinuierlich auf einer wei-
testgehend automatisierten Anlage mit einer konstanten Produktqualitit produ-
ziert wird. Nach Ablauf der definierten Kampagnenlinge wird die Anlage gespult
und fiir den Beginn der nichsten Kampagne mit einem weiteren Produkt vorbe-
reitet. Bei der Kampagnenfahrweise hat die Dauer einer einzelnen Kampagne bzw.
die Stillstandzeit aufgrund der erforderlichen Spilzyklen zwischen den Produkti-
onskampagnen einen entscheidenden Einfluss auf die Wirtschaftlichkeit aber auch
die Flexibilitit dieser Betriebsart und muss daher optimal gewihlt werden. Fir die
oben genannten kleinen Produktmengen wird eine Kampagnenfahrweise durch
den Einsatz von mikroverfahrenstechnischen Komponenten rentabel. Deren ge-
ringer Hold-up fihrt zu einer Verringerung der benotigten Reinigungsmittel- und
infolgedessen ebenfalls der anfallenden Abwassermenge. Gleichzeitig kann bei der
wihrend einer Kampagne vorliegenden kontinuierlichen Produktion eine Wirme-
integration erfolgen und somit der Energiceintrag verringert werden.
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Am ICTV wird die prinzipielle Machbarkeit einer solchen Verfahrensumstellung
am Beispiel einer Tintenherstellung untersucht. Bislang werden die Tinten in ei-
nem Batchreaktor in einem circa 4 - 5 Stunden dauernden Prozess hergestellt, wo-
bei die Ansitze typischerweise ca. 50 bis 1000 L umfassen. Bei der diskontinuier-
lichen Produktion werden zuerst die Edukte wie Wasser, Glycerin, Bindemittel,
Pigmente, Stabilisatoren und Zusatzstoffe im Reaktor miteinander vermischt und
danach auf 50 bis 120 °C erhitzt. Nach einer Haltezeit von ca. 30 min ist die Farb-
reaktion abgeschlossen. Danach wird die Mischung wieder auf Umgebungstempe-
ratur abgekthlt und aufgearbeitet, bevor sie schliefllich in Zwischengebinde abge-
tullt wird.

Bei der kontinuierlichen mikroverfahrenstechnischen Produktion finden die ein-

zelnen Prozessschritte in hintereinander geschalteten Komponenten statt. Das
entsprechende Verfahrensflie3bild ist in Abb. 4.60 dargestellt.
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Abb. 4.60: FlieBbild der Laboranlage zur kontinuierlichen Herstellung von Tinten

Die Edukte werden dem Mikromischer kontinuierlich zugefiihrt, darin gemischt
und durchlaufen anschlieBend eine Verweilzeitstrecke. Dabei diffundieren die
Farbpartikeln zum Bindemittel und reagieren mit diesem, wodurch ein Farbum-
schlag des Fluids bewirkt wird. In dem nachfolgenden Mikrowirmeiibertrager
wird durch Vorheizung des Mischstroms eine Wirmeintegration realisiert. Die
Laboranlage wurde fiir einen Gesamtvolumenstrom von 1 bis 5 L/h ausgelegt,
wobei der spatere Produktionsdurchsatz bei 25 bis 60 L/h liegt.

Bei der Tintenherstellung werden Edukte mit unterschiedlichen Eigenschaften wie
Fluide und Feststoffe (Pigmente), hochviskose Medien (Glycerin) und Stoffe mit
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der Neigung zum Schiumen (Bindemittel) eingesetzt. Bislang kénnen in mikrover-
tahrenstechnischen Komponenten keine reinen Feststoffe gehandhabt werden, so
dass die Pigmente in einem Losungsmittel gelost und zudosiert werden missen.
Zur Bestimmung der Zusammensetzung der Vormischung und ihrer optimalen
Bereitstellung fiir den Prozess wurden Versuche mit unterschiedlichen Losungs-
mitteln und Feststoffgehalten durchgefiihrt. Dabei konnte das in der Rezeptur
enthaltene Wasser sowohl zur Erstellung der Vormischung als auch zur Verdiin-
nung des viskosen Glycerins eingesetzt werden. Fir die kontinuierliche Produkti-
on ist es insbesondere wichtig, dass die Farbstofflésung ohne Qualititseinbullen
tir eine Zeit von mindestens 12 h als Vorlage eingesetzt werden kann.

Die Farbreaktion findet entlang der Verweilzeitstrecke in der Reaktionskammer
statt. Unterschiedliche Kombinationen aus Temperatur und Verweilzeit wurden
hinsichtlich des erzielten Farbumschlags untersucht, siche Abb. 4.61.

Dartber hinaus wurde das Agglomerationsverhalten der eingesetzten Bindemittel
bei unterschiedlichen pH-Werten untersucht. Ziel dabei ist es, die Anzahl der be-
notigten Stabilisatoren und

120 Hilfsstoffe zu reduzieren
7 . . 4.\. . . .
100 v v%%::.:. sowie ng\ye1se zur .Auswahl
/‘ eines Reinigungsmittels zu
— %7 erhalten. Als Mal3 fur die
> 60 Stabilitit des Bindemittels
©
g dient sein Zetapotential, wel-
40 4
E ] ches aus der Wanderungsge-
2 = ~—m - VWZ1 e VWZ2 ST . .
SR I VWZ 3 VW2 4 scthndlgkelt der im Bin-
J o demittel enthaltenen gelade-
4 v

nen Partikeln  berechnet
wird. Je grofler der Betrag
des Zetapotentials, desto
geringer ist die Agglomera-
tionsneigung des Bindemit-
tels.

20 ————————
20 40 60 80 100 120 140
Temperatur [°C]

Abb. 4.61: Einfluss von Temperatur und Verweil-

zeit auf den Farbumschlag Im pH-Wert Bereich von

2 bis 10 erwies sich das un-

tersuchte Medium als stabil, wobei das Zetapotential darauf hindeutet, dass die

hochste Stabilitit bei einem pH-Wert von 3,5 erzielt wird, siche Abb. 4.62. Erst

bei einem pH-Wert von unter 2 konnte eine Agglomeration der Partikeln festge-

stellt werden. Daher eignen sich insbesondere basische Lésungen zum Reinigen

der Laboranlage. AuBBerdem konnte gezeigt werden, dass auch Bindemittel ohne

zusitzliche Hilfsstoffe in dem fiir den Prozess interessanten pH-Wert Bereich
ohne erhohte Agglomerationsgefahr eingesetzt werden kénnen.
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Die Grundoperation
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den viskosen und

feststottbeladenen Abb. 4.62: Einfluss des pH-Wertes auf die Partikelgrof3e

Stréme hervorgeru- und das Zetapotential
fenen  Druckabfall

sowle die gewlinschte Durchflussmenge zu achten. Vier verschiedene Mischer mit
unterschiedlichen Mischprinzipien werden hinsichtlich ihrer Eignung fiir den Ein-
satz bei dem oben beschriebenen Prozess untersucht, siche Abb. 4.63.

S — ] - —

s —— e e ——

.}'".;_.’i_ﬁ_ii—'ﬂﬂi'

Abb. 4.63: Raupenmischer vom IMM (oben links), Interdigitalmischer von
Mikroglas (oben rechts), Stegmischer von LTF (unten links) und
Zyklonmischer vom FZK (unten rechts)

Der Raupenmischer vom Institut fir Mikrotechnik Mainz IMM arbeitet nach dem
Split-and-Recombine Prinzip, wohingegen die Mischwirkung des Interdigitalmi-
schers auf dem Prinzip der Multilamination beruht. Im Stegmischer werden die
Strome durch die internen Geometrien wiederholt umgelenkt und verwirbelt, wih-
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rend sich die Edukte im Zyklonmischer aufgrund der beim tangentialen Einlauf
entstehenden Wirbelstrémung vermischen.

Abb. 4.64: Verblockungen in einem Split-
and-Recombine Mischer
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Abb 4.65: Gesamtdruck des Mischstroms
und Druckabfall uber dem

Mischer

Der FEinsatz von hochviskosen
und feststoftbeladenen Fluiden in
mikrostrukturierten Komponen-
ten birgt jedoch ebenfalls Prob-
leme wie Verblockungen oder
Fouling. In Abb. 4.64 ist der
Split-and-Recombine Mischer
nach einem Versuchstag gezeigt.

Die Verblockungen resultieren
aus den sich bei unzureichender
Mischung bildenden Agglomera-
ten und Ausfillungen. Diese
lagern sich an den Kanten und
Totrdumen des Mischers an und
fihren mit zunehmender Be-
triebszeit zu einer Verblockung
der Kanile und schlieBlich des
gesamten Mischers. Zurzeit wird
untersucht, welcher Mischer am
wenigsten  anfillig  fir  Ver-
stopfungen ist und durch welche
Mallnahmen die Ausfillungen
minimiert werden konnen, um die
Betriebszeit weiter zu erhohen.
Dartiber hinaus wird getestet, ob
diese Betriebsprobleme durch die
Uberwachung des Parameters
Druck fruhzeitig erkannt und
durch Spilvorginge verhindert
werden konnen, sieche Abb. 4.65.

Im weiteren Verlauf der For-
schungsarbeit soll die Produk-
tionsanlage zu einer vollautomati-

sierten Anlage mit definierten An- und Abfahrprozeduren sowie Reinigungszyklen
ausgebaut werden. Um bei einer kontinuierlichen Produktion die Einhaltung eines
spezifikationsgerechten Produktes zu gewihrtleisten, ist es auBBerdem notwendig,
die Anlage um eine in-line Qualititskontrolle zu erweitern. Zusammen mit einem
im Prozessleitsystem hinterlegten Aktionsplan bei Betriebsstérungen koénnen auf
diese Weise Produktionsausfaille minimiert werden.
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Zudem soll eine Visualisierung der Durchmischung die Charakterisierung der ein-
zelnen Mikromischer im Hinblick auf die benétigte Mischzeit und Mischetfizienz
ermoglichen. Diese Daten sollen mit CFD-basierten Simulationen verglichen wer-
den, um Hinweise zur Gestaltung von mikroverfahrenstechnischen Komponenten
bzw. zu deren Auswahl bei definierten Mischaufgaben zu erlangen. Dabei sollen
insbesondere die Parameter Feststoffgehalt, Partikelgrof3e, Viskositit, Kanalgeo-
metrien sowie —dimensionen untersucht werden.

Dartiber hinaus sollen sowohl ein Werkzeug zur Planung der Kampagnenlinge bei
der Mehrproduktfertigung von Farben als auch eine Bilanz der bei der Verfah-
rensumstellung erzielten Umweltentlastung erstellt werden.

Das Projekt wird gefordert von der Dentschen Bundesstiftung Umwelt (DBU) und in Zusam-
menarbeit mit der Firma Pelikan GmbH & Co. KG durchgefiibr.

4.4.3 Kristallisation von Lipidnanopartikeln in Mikrowidrmeiibertragern
(Dipl.-Ing. Katharina Jasch)

Als Trager fur pharmazeutische Wirkstoffe werden vorwiegend sog. feste Lipid-
nanopartikel (engl.: solid lipid nanoparticles/SLN) eingesetzt, an denen die Wirk-
stoffe, wie z.B. Proteine oder Pigmente, anhaften bzw. eingebettet sind. Die Her-
stellung dieser Partikel kann beispielsweise mittels Hochdruckhomogenisation des
geschmolzenen Lipids in einer heilen wassrigen Phase mit anschlieBender Abkth-
lung und Kiristallisation zu einer Kolloidsuspension erfolgen, siche Abb. 4.66.

Geschmolzenes Lipid Heiffe wassrige Phase
(+ hydrophobes Tensid) + hydrophiles Tensid

T>T

Schmelz

Hochdruck-

Vordispersion o
homogenisation

Hezffe Kolloidemulsion

Abkuhlung l Kristallisation

Dispersion mit
festen Lipidnanopartikeln

Abb. 4.66: Schema zur Herstellung von festen Lipidnanopartikeln

Als Fettmatix konnen verschiedene Stoffe abhingig von der pharmazeutischen
Anwendung verwendet werden. In diesem Fall handelt es sich bei dem gewihlten
Lipid um ein Triglycerid, welches verschiedene polymorphe Formen ausbildet und
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folglich unterschiedliche polymorphe Uberginge bei der Kristallisation der Partikel
aus der Schmelze beobachtet werden konnen. Beim Abkuihlvorgang der Kolloid-
emulsion wird zunidchst die meta-stabile a-Modifikation gebildet, die bei anschlie-
Bender Lagerung bedingt durch duflere Temperatureinfliisse tiber die meta-stabile
B’ in die stabile 3-Modifikation umgelagert wird. Fur einen Einsatz in pharmazeu-
tischen Produkten ist eine lange Lagerstabilitit erforderlich. Das heil3t auch, dass
die physikalisch-chemische Struktur und somit die qualitative als auch quantitative
Wirkstoftbeladung wihrend der Lagerung unverindert bleiben muss. Um einer
unzureichenden Wirkstofffreigabe infolge einer unvorhergesehenen Kristallumla-
gerung vorzubeugen, ist es daher besonders erstrebenswert, eine von vornherein
langzeitstabile Modifikation zu erzeugen. Die gezielte Herstellung der stabilen
B-Modifikation durch eine geeignete Temperierung im Anschluss an die Kristalli-
sation konnte dies ermdglichen. Der Nachteil der stabilen B-Modifikation gegen-

tber der meta-stabilen a-Modifikation besteht jedoch darin, dass mit zunehmen-
der Kiristallordnung, d.h. Stabilitit, die Beladungskapaziat an Wirkstoff deutlich
abnimmt. Aus diesem Grund konnte es ebenso von Bedeutung sein, eine gezielte
Herstellung meta-stabiler Modifikationen oder besonders strukturierter Partikel zu
realisieren, die sowohl eine angemessene Lagerstabilitit als auch eine sehr gute Be-
ladungskapazitat fiir Wirkstoffe aufweisen. Untersuchungen zur gezielten Beein-
flussung der Ausbildung der verschiedenen polymorphen Formen haben gezeigt,
dass der zeitliche Verlauf der polymorphen Umwandlungen von der Wahl des
Emulgators abhiangt. So kann z.B. durch die Verwendung von Gallensalzen und
gesittigten Phospholipiden die Transformation von Nanopartikeln von der
o-Modifikation zur stabilen B-Form gehemmt werden. Bei Nanopartikeln mit
einer langsamen Kristallisationskinetik konnte desweiteren ein deutlicher Einfluss
der Abkiihlrate auf die Kristallstruktur des meta-stabilen a.-Polymorphs festgestellt
werden, wobei eine Erhéhung der Abkiihlrate die Formation zu einer weniger

geordneten oi-Modifikation, der sog. ,,unstrukturierten® Form, beglinstigt.

Bislang erfolgt die Abkuhlung der Lipidemulsion tber einen lingeren Zeitraum
weitestgehend unkontrolliert mit Abkuhlgeschwindigkeiten von zumeist etwa
0,3 K/min (langsame Kihlung) bis 5 K/min (schnelle Kithlung). Zur genaueren
Betrachtung des Einflusses der Abkiihlrate auf die Kiristallstruktur der meta-
stabilen o.-Modifikation und deren Lagerstabilitit ist eine Vorrichtung zur Kristal-
lisation der Partikeln bei verschiedenen, genau definierten Abkiihlraten erforder-
lich. Zudem sollte dies in einem Mal3stab erfolgen, welcher lediglich kleine und
somit kostenglinstige Rohstoffmengen bendtigt. Zu diesem Zweck wurde ein
Versuchsstand mit einer mikrostrukturierten Systemkomponente als Kristallisator
errichtet. Aufgrund der kleinen Dimensionen einer solchen Mikrokomponente
konnen Prozesse aber auch deutlich mehr Screeningexperimente realisiert werden.
Ein weiterer Vorteil, der sich aufgrund der kleinen GréBenabmessungen ergibt,
sind die vergleichsweise hohen Warme- und Stofftransportkoeffizienten, wodurch
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geringe Verweilzeiten und folglich schonende Prozessbedingungen fiir z.B. ther-
misch empfindliche Substanzen erméglicht werden.

Diese Vorteile durch den Einsatz von Mikrokomponenten werden in den folgen-
den Untersuchungen genutzt, um eine kontrollierte Kiristallisation von Lipid-
tropfen aus einer wissrigen Kolloidemulsion zu festen Lipidnanopartikeln zu reali-
sieren. Als Mikrokomponente wurde ein vom Forschungszentrum Karlsruhe her-
gestellter Mikrowirmeiibertrager verwendet, welcher im Falle einer Verblockung
durch Nanopartikel ge6ffnet, gereinigt und wieder verwendet werden kann. Der
Wirmetbertrager besteht aus zwei Halbschalen aus PMMA, die mittels Schrauben
zu einem geschlossenen System miteinander verbunden werden. Die Mikrokanile
mit unterschiedlicher Breite und Anzahl wurden beidseitig in Metallfolien gefrist,
die zwischen die beiden Kunststoffhalbschalen geklemmt werden.

Der schematische Versuchsaufbau und der verwendete Mikrowarmetibertrager im
zusammengebauten Zustand sind in Abb. 4.67 mit den dazugehérigen Dimen-
sionen gezeigt. Die homogenisierte Emulsion befindet sich zu Versuchsbeginn bei
einer Temperatur von ca. 66°C in einer beheizbaren Spritzenpumpe mit einem
Vorlagevolumen von max. 100 mL. Uber die Pumpensoftware kann eine genaue
Dosierung des Produktstroms eingestellt werden. Die Emulsion wird dabei direkt
in den Wirmetbertrager gepumpt und darin bis auf eine Temperatur von 5°C
durch das im Gegenstrom geférderte Ethylenglycol-Wasser-Gemisch auf der
Kiihlseite des Wirmeiibertragers abgekiihlt. Uber einen Kryostaten auf der Kiihl-
seite wird die Temperatur der Suspension am Austritt des Warmeiibertragers er-
tasst und die Kihlleistung des Gerites entsprechend geregelt, um die gewtinschten
5°C des Produktes zu realisieren.

e -
P@W | -~
g | (w R
r NG j A\ , ﬁ;l K ryostas
| | b
cleker. Mikro-  § !
1 Beheizung wirmetibertrager - ]
+—1—J 0o %:P: ) Kanaltiefe/-breite | 200 — 400 um
Spritzenpumpe ‘ | I Kanallange 19 cm
Kanalanzahl pro 8-34
AOOOONANNA, Folienseite

Probenbehilter

Abb. 4.67: Versuchsanordnung (links); Mikrowirmeiibertrager (rechts)
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Tab. 4.5: Einstellbare Prozessbedin- In der nebenstehenden Tabelle sind
gungen zur Kristallisation die einstellbaren Prozessbedingungen

sowohl auf der Produkt- als auch auf

Temperatur_ @ ~66°C der Kuhlseite zusammengefasst.
TemperaturSupsension’aus = 5°C Die als Vorlage dienende Suspension
Volumenstroms“spension 0,01 —1L/h wurde auf konventionelle Art in einem
Volumenstrom 12-6Lh Hochdruckhomogenisator —hergestellt
— Kihimedum und bei einer Temperatur von 5°C in
Verweilzeitsuspension 01-10s cinem Kihlschrank bis zum Ver-
Abkuhlrate 5,57 — 557 K/s suchsbeginn aufbewahrt. In der Aus-

gangssuspension konnte eine durch-
schnittliche Partikelgrof3e von ca. 300 nm festgestellt werden. Vor Versuchsstart
wurde die Suspension mit deionisiertem Wasser 1:1 verdunnt, auf 80°C aufge-
schmolzen und mind. 1h auf diesem Niveau temperiert. Nach dem Aufschmelzen
der Suspension liegt somit eine heille Lipidemulsion vor. Die Temperatur dieser
Lésung wird dann von 80°C auf ca. 66°C eingestellt. Bei dieser Temperatur, wel-
che ungefihr 6 K oberhalb der Schmelztemperatur der Lipidphase liegt, ist ge-
wiahrleistet, dass die Lipidtropfen in der Emulsion noch nicht kristallisieren.
Letztendlich wird diese auf 66°C temperierte Vorlage tber die Spritzenpumpe
durch den Warmeiibertrager gefordert.

Ein hohes Risiko beim Betrieb eines Mikrowirmetbertragers mit einer partikula-
ren Losung besteht dahin, dass es infolge von Agglomeration oder Partikel-
anhaftung an den Innenwinden zu einer Verblockung oder gar Verstopfung der
Mikrokanile kommen kann.

Entgegen den Erwartungen traten
bei der Durchstrémung der Mikro-
kanile mit der Emulsion bzw. Sus-
pension keine Probleme auf, so
dass die Experimente ohne Stérung
des stationdren Zustands erfolgen
konnten. Abb. 4.68 zeigt die mit
Emulsion durchstromten Mikroka-
nile innerhalb des Wirmetber-
tragers.

Abb. 4.68: Durchstromte Produktseite des

Mikrowirmeiibertragers Eine weitere Schwierigkeit stellt die

gro3e Solltemperaturdifferenz von
00 K auf einer Verweilzeitstrecke von 19 cm zwischen Produktein- und -austritt
dar. Die ersten Vorversuche zeigten jedoch, dass das Einstellen des stationiren
Zustands und der Solltemperatur der Produktlosung am Ausgang bei entspre-
chender Volumenstromerh6éhung auf der Kiihlseite mit dem vorhandenen Kryos-
tat zu realisieren ist. Desweiteren wurde vorgegeben, moglichst wenig Suspension
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tir einen Versuchsdurchlauf bereitstellen zu miussen, da in dem spiteren realen
Stoffsystem sehr wertvolle und teure Wirkstoffe enthalten sind.

-1500
-1700 -
-1900 -
-2100 -
-2300 A
-2500 -
-2700 -
-2900 H
-3100 ; ; ; ;

20 30 40 50 60 70
Temperatur [°C]

DSC

o-Modifikation

/

B-Modifikation

DSC [uW]

Abb. 4.69: DSC-Aufheizkurve der produzierten Lipidnanopartikelsuspension

Die Analyse der durch Abkihlung im Mikrowidrmetbertrager erzeugten Nano-
partikel ergab eine Partikelgrofle zwischen 124 - 133 nm. Zur Untersuchung der
Kristallstruktur wurden Differential Scanning Calorimetry (DSC) Messungen und
Rontgenbeugungsanalysen durchgefiihrt, siehe Abb. 4.69.

Die Aufheizkurve der DSC-Messung zeigt einen starken Schmelzpeak der Tripal-
mitin oi-Modifikation bei 47 °C und einen deutlich kleineren Peak bei ungefihr
02 °C, welches den Aufschmelzvorgang der B-Modifikation wiedergibt. Es ist zu

kliren, warum laut DSC-Messung in der Produktlésung B-Polymorphe enthalten
sind, obwohl die Analyse der Ursprungssuspension - hergestellt tiber die konven-
tionelle Hochdruckhomogenisation und unkontrollierte Abkiihlung im Kihl-
schrank - lediglich a-Modifikationen enthalten hat. Es muss demnach zunichst

ausgeschlossen werden, ob die B-Modifikation durch unbekannte Umformungen
bedingt durch unvorhergesehene Temperaturschwankungen wahrend der Lage-
rung im Kiihlschrank entstanden ist oder ob die Starttemperatur von 66 °C nicht
ausreichend genug ist, um zu gewihrleisten, dass alle festen Lipidformationen vor
Versuchsbeginn komplett aufgeschmolzen sind. Die Weitwinkelrontgenstruktur-
analyse WAXD, siche Abb. 4.70, bestatigt die Bildung der a-Modifikation. Sie
zeigt allerdings entgegen der DSC-Ergebnisse keinerlei Spuren, welche auf eine

Entstehung von 3-Polymorphen schlie3en lassen.
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Abb. 4.70: Weitwinkelrontgenautnahme WAXD (oben) und
Kleinwinkelrontgenaufnahme SAXD (unten) der
produzierten Lipidnanopartikelsuspension

Da die Kleinwinkelanalyse, in Abb. 4.71 dargestellt, lediglich einen flachen Peak
entsprechend der a-Modifikation ergeben hat, kann davon ausgegangen werden,
dass es sich bei der gebildeten Kristallstruktur um die ,,ungeordnete” Form der
o-Modifikation handelt. Diese Form erscheint bei der SAXD Analyse als flacher
Peak, wihrend mit der WAXD Messung der Unterschied zwischen der ,,ungeord-

neten® und ,,geordneten® a.-Form nicht detektiert werden kann.
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Abb. 4.71: Analytische Unterscheidung der ,,strukturierten® und

unstrukturierten® o-Modifikation

Da die mit den Experimenten realisierten Abkuhlraten mit 502 K/s deutlich tber
denen der herkémmlichen Abkiihlvorginge liegen und es sich demnach um eine
sehr schnelle Abkuhlung der Lipidemulsion handelt, ist eine Entstehung der

,unstrukturierten a-Form erwartungsgemil} aufgetreten.

Geplante weitere Arbeiten im Forschungsprojekt sind:

Variation der Abkuhlrate zur genauen Feststellung der Kristallisationskinetik

Reihenschaltung von Mikrowirmetbertragern mit unterschiedlichen Kiihlraten
zur gezielten Kiristallisation und Nachbehandlung der Suspension

Verwendung alternativer Mikrowirmeiibertrager (z.B. Mehrkanalwirmetber-
trager)

Untersuchung des Kiristallisationsverhaltens in strukturierten Kanilen. Mogli-
cherweise konnen strukturierte Oberflichen die Wirkstoffeinbettung und somit
die Wirkstoffbeladung von bekannten B-Modifikationen verbessern oder eine
bislang unbekannte Modifikation mit verbesserten Eigenschaften durch die
Scherung und Dehnung der Lipidtropfen wihrend des Abkihlens schaffen.

Das Projekt ist Teil der DEG-Forschergruppe 856 "mikroPART - Mikrosysteme fiir partifn-
ldre Life-Science-Produkte’ und wird in Kooperation mit dem Institut fiir Pharmazentische
Technologie der TU Braunschweig durchgefiibrt.
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4.4.4 Mikro-Consortium: Entwicklung einer mikroverfahrenstechnischen
Multipurpose-Anlage
(Dipl.-Ing. Stefanie Arndt)

Mikroverfahrenstechnische Bauteile sind Gegenstand zahlreicher Forschungspro-
jekte und auch in der industriellen Anwendung stoB3en sie vermehrt auf Interesse.
Dennoch ist die Mikroverfahrenstechnik in der Lehre bisher wenig vertreten.

In Zusammenarbeit mit dem Institut fir Partikeltechnik (TU Braunschweig), dem
Institut fir Chemische Verfahrenstechnik (TU Clausthal) und dem Institut fiir
Organische Chemie (Leibniz Universitit Hannover) im Rahmen des Mikro-
Consortiums wird daher derzeit eine mikroverfahrenstechnische Multi-Purpose-
Anlage aufgebaut. In dieser Anlage sollen insgesamt vier verschiedene Versuche
durchgefihrt werden konnen, die die Anwendungsgebiete, Vorteile und Grenzen
der Mikroverfahrenstechnik vermitteln. Die Versuche im Einzelnen sind:

e landolt’sche Zecitreaktion (TU Clausthal, Institut fir Chemische Verfahrens-
technik)

e Wirmetibertragung in einer Zwangsumlauf-Entspannungsverdampfung (TU
Braunschweig, Institut fiir Chemische und Thermische Verfahrenstechnik)

e Nanopartikelerzeugung durch Fillung (TU Braunschweig, Institut fir Partikel-
technik) und

e Suzuki-Miyaura-Reaktion (LU Hannover, Institut fir Organische Chemie)

Die Versuche sollen nach Ablauf des Projektes in studentischen Praktika den Ein-
zug der Mikroverfahrenstechnik in die Lehre unterstiitzen. Da die Anlage portabel
gebaut wird, ist ein Einsatz an allen drei Universititen mdoglich. Dariiber hinaus
soll die Anlage nach Projektende fiir die weitere Erprobung der mikroverfahrens-
technischen Bauteile zu Verfligung stehen, was insbesondere in Studien- und
Diplomarbeiten durchgefiihrt werden soll.

Fir den Versuch des ICTV zur Wirmetbertragung soll ein Mikroverdampfer im
Prinzip der Zwangsumlaufverdampfung eingesetzt werden. Ziel ist es hier, die
Vorgehensweise bei der stofflichen und energetischen Bilanzierung von verfah-
renstechnischen Bauteilen insbesondere im Mikromal3stab zu verdeutlichen.

In einem Zwangsumlauf-Entspannungsverdampfer wird das Medium zuerst rein
einphasig flissig erhitzt. Es wird dem System ein Druck aufgeprigt, wodurch eine
Verdampfung im Wirmetibertrager unterbunden wird. Hinter dem Wirmeiiber-
trager wird das Medium in einen Phasentrennraum hinein entspannt, so dass eine
spontane Verdampfung eintritt. Der verdampfte Teil des Medium kann nun abge-
trennt und kondensiert werden. Einflisse der Stromungsgeschwindigkeiten auf der
Produkt- und der Heizseite, der Ventilstellung hinter dem Wirmetbertrager sowie
der Eintrittstemperaturen auf der Produkt- und Heizseite auf den Wirmedurch-
gangskoeffizienten, den Wirkungsgrad der Wirmeibertragung und den Zustand
des Produktstromes hinter dem Wirmeutbertragers sollen in den Versuchen unter-
sucht werden. Ein Vergleich mit der Literatur soll insbesondere fiir die ermittelten
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Werte fiir den Wirmedurchgangskoeffienten erfolgen, welche tiber Ahnlichkeits-
theorien fur die Mikro- und Makrowirmeiibertragung berechnet werden.

Die mikroverfahrenstechnischen Bauteile der Anlage wurden von einem kommer-
ziellen Hersteller bezogen, der fir die Mikroverfahrenstechnik einen modularen
Aufbau vorsieht.

Fur den Versuch der Wirmeuber-
tragung  wird ein  Gegen-
stromplattenwirmeutbertrager, sie-
s he Abb. 4.72, Mitte, ecingesetzt.
Dieser besteht aus insgesamt 30
mikrostrukturierten  Platten mit
einer Kanallinge von 20 mm und
einem  Kanalquerschnitt  von

600x80 wm? Der Phasentrenn-

} , ' raum ist bisher nicht kommerziell
Abb. 4.72: Mikroverfahrenstechnische Bau- erhildich. Es wurde daher fir die

teile zum Versuch Warmeuber-
tragung

Anlage ein Scherkraftabscheider
nach  makroskopischen  Ausle-
gungskriterien gebaut, welcher im Verlauf des Projektes und auch dartiber hinaus
getestet und an die mikroverfahrenstechnischen Anforderungen angepasst werden
soll.

In einem ersten Abschnitt der Versuche wurde der Wirmetibertrager bilanziert.
Dazu wurden insgesamt vier Temperaturmessstellen (PT100) im Kanal tiber den
Ein- und Auslidssen der Anlage angebracht. Dies gewihrleistet eine vergleichbare
Messung fir die Heiz- und Produktseite. Messungen wurden durchgefiihrt bei un-
terschiedlichen Produkt- und Heizmittelvorlauftemperaturen sowie Produkt- und
Heizmittelstromen. Es zeigte sich, dass die Wirmeverluste der Anlage erheblich
waren, es traten bei allen diesen Messungen Bilanzabweichungen von bis zu 95 %
zwischen Heiz- und Produktseite auf. Aufgrund des groflen Verhiltnisses von
Oberfliche zu Volumen bei mikroverfahrenstechnischen Bauteilen ist dies ein be-
sonderes Problem. Durch die Bauweise der Anlage wird dies jedoch weiter ver-
starkt. Hs zeigte sich insbesondere, dass die Bilanzabweichungen umso grof3er
sind, je kleiner die Strome an Heizmittel und Produkt sind, vgl. Abb. 4.73. Durch
eine Verdopplung des Heizmittelvolumenstromes konnte der Wirkungsgrad des
Wirmetbertragers, berechnet mit

— Q.?rodukt — (k ) A ) AT) Pr odukt (4.9)
QHeiz ((k -4 AT)Heiz ’
von unter 10 % auf 25-60 %, je nach Produktvolumenstrom, gesteigert werden.

Die Abhingigkeit des Wirkungsgrades vom Produktvolumenstrom wird dabei bei
hohem Heizmittelvolumenstrom wesentlich deutlicher. Eine weitere Steigerung

-94 -



des Wirkungsgrades tiber die bisher optimalen 80 % ist bei Erhchung des Heiz-

mittelstroms zu erwarten.

100%

#45ml/mn O Tan=034"C  W45ml/mn O Tan=053"C & 44l /mon OL Ten 75,570
90% | ®45ml/min O Tan=204"C @7l /min OL Tein =634°C @ Tl /rin , Tén=¢5£'C

Timl/un, Tan=747"C Tl foun, Tan =9417C

B0%u

T0%
= 60% o 0O
=
=
= . d u n B
o 50% g
g ¢ n
g 40%
5

210,
:a‘:; 30%: ®
B a0 ;

10%%4

s - g g 0
0%
1] ] 5 25 30 35

10 15 20
Durchfluss Produkt [ml/ min]
Abb. 4.73: Wirkungsgrad der Warmeiibertragung tiber dem Produktstrom

Der Einfluss der Parameter Volumenstrom an Heizmedium und Produktmedium
wird in Abb. 4.74 verdeutlicht. Analog zum Verlauf des Wirkungsgrades tiber dem
Produktvolumenstrom ist hier die in der Literatur beschriebene Abhingigkeit des
Warmedurchgangskoeffizienten k von der Stromungsgeschwindigkeit zu erken-
nen. Die ermittelten Werte liegen dabei deutlich unter denen, die nach VDI-
Wirmeatlas iiber Ahnlichkeitstheorien fiir den makroskopischen Bereich ermittelt
werden. Es ldsst sich so gut verdeutlichen, dass fiir den Mikrowirmetbertrager
andere Berechnungsmodelle herangezogen werden miissen als fiir einen ma-
kroskopischen Wirmetibertrager.

In einem weiteren Teil der Versuche konnte der Einfluss der Ventilstellung hinter
dem Wirmeiibertrager und damit auch des Druckes im Wairmetbertrager auf die
Verdampfung untersucht werden. Durch einen Anstieg der Temperatur am Aus-
tritt des Warmetbertragers auf der Produktseite von 99,8°C auf 120°C konnte eine
Unterdrickung der Verdampfung durch den erhéhten Druck bei geschlossenem
Ventil beobachtet werden. Da jedoch die Wirmeverluste zwischen dem Warme-
Ubertrager und dem Ventil bzw. dem Phasenabscheider deutlich zu grof3 waren,
kam es bisher noch nicht zu einer Phasentrennung im Abscheider.

In weiteren Versuchen sollen nun die Daten abgesichert und mit bestehenden
Theorien zum Wirmetibergang in Mikrowarmetbertragern verglichen werden. Zu
diesem Zweck wird insbesondere der Volumenstrom an Produkt weiter erhoht.
Auch soll der Wirmeverlust vor dem Phasenabscheider minimiert werden, so dass
eine Anpassung des Abscheiders an die Anlage vorgenommen werden kann.
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Abb. 4.74: Wirmedurchgangskoeffizient als Funktion des Produktstroms

In den Versuchen der anderen beteiligten Institute sollen zum einen an der TU
Clausthal anhand der Landolt’schen Zeitreaktion Themengebiete wie Kinetik,
Reaktionsgeschwindigkeit, Reaktionsordnung, Verweilzeitverteilung, Mikro-
mischung, Makromischung und Segregationsgrad vermittelt werden. Weiterhin
sollen am Institut fir Partikeltechnik der TU Braunschweig die Vorteile der Mik-
rosysteme fir die Bildung von nanoskaligen Partikeln erarbeitet werden, welches
durch einen Vergleich eines Makroversuches mit der Nanopartikelherstellung im
Mikromischer erfolgen soll. Als vierter Versuch soll eine Suzuki-Miyaura-
Kupplung die Kinetik heterogener Reaktionen, die Katalyse sowie Stofftransport-
einfliisse bei diesen Reaktionen verdeutlichen.

Das Projekt wird gefordert durch den Projekttrager VDIV DE |IT im Rabmenprogramm
WMikrosysteme 2004-2009 ““ des Bundesministeriums fiir Bildung und Forschung.

5 Dissertationen

5.1 Experimentelle Untersuchungen zur Strtomung und Wirmeiibertra-
gung von Reinstoff-Fallfilmen mit hohen Prandtl-Zahlen
(Dissertation von Dr.-Ing. Felix Weise)

1. Bericht: Prof. Dr.-Ing. Stephan Scholl
2. Bericht: Prof. Dr. techn. Reinhard Leithner

Problemstellung

Besonders bei der Behandlung von temperaturempfindlichen Flissigkeiten kom-
men Fallfilmverdampfer haufig zum Einsatz. Dabei werden nicht selten Stoffe
hoherer Viskositit in den Verdampfern erhitzt. Die in der Literatur beschriebenen
Berechnungsgrundlagen fiir den Wirmeiibergang und die Strémung basieren je-
doch zum grofien Teil auf Experimenten mit Reinstoffen und Gemischen bei ver-
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gleichsweise niedrigen Viskosititen. Die Berechnungen fiir den Wirmetibergang
sind in ihrer Giltigkeit begrenzt auf Prandtl-Zahlen kleiner 50, mit einer nur ge-
ringen experimentellen Absicherung bei Prandtl-Zahlen grof3er als 7. Der Einfluss
stofflicher, apparativer und betrieblicher Parameter auf die sich ausbildenden
Stromungsformen, das Temperaturprofil im Film, den Warmeiibergang sowie den
Siedezustand wurde fir die Behandlung viskoser Produkte in Fallfilmverdampfern
kaum ver6ffentlicht. Dies fihrt dazu, dass in der Praxis Sicherheitszuschlige bei
der Auslegung von Fallfilmverdampfern in den Berechnungsvorschriften mit ein-
kalkuliert werden, die den Preis der Anlage in die Hohe treiben und unter Um-
stinden die Verwendung von anderen Verdampfertypen glinstiger erscheinen
lassen.

Stand des Wissens

Stromung von Fallfilmen
Es wird bei der Beschreibung von Filmstromungen im Allgemeinen unterschieden
zwischen laminarer, wellig laminarer und turbulenter Filmstruktur. Dabei kann je
nach Wellenbildung der wellig-laminare Bereich weiter unterteilt werden. Die
Reynolds-Zahl eines Filmes kann bei frei fallenden Flissigkeitsfilmen in Ab-
hingigkeit von der Flissigkeitsbelastung der Rieselfliche definiert werden:
Re, = (5.1)
e

Die Berieselungsdichte T [m> m™ s™] des Filmes ist definiert als der auf den be-
netzten Rohrumfang bezogene Massenstrom:
— mF

U

r (5.2)

Eine erste Einteilung der Filmstrémung anhand der Reynolds-Zahl wurde von
Braner tir wassrige Fallfilme ohne Beheizung vorgestellt:

. Rep < 4 laminare Strémung
o 4 < Rep < 400 Ubergangsbereich
. Re; > 400 turbulenter Bereich

Dabei spielen nach Brauer auch die Lauflinge des Fallfilmes sowie die Aufgabevor-
richtung des Apparates eine Rolle. Andere Parameter auf apparativer, betrieblicher
und auch stofflicher Seite werden jedoch nicht berticksichtigt.

Auf eine Abhingkeit des Stomungsprofiles von weiteren stoffdatenabhingigen
Kennzahlen weisen insbesondere Ishigai et al. hin:
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® Re, <047 -Ka" laminare Stromung (5.3)

® 22-Ka" <Re, <75 stabil welliger Film (5.4)

o Re, >75 instabil wellig bis turbulenter Bereich (5.5
Fir die Kapitza-Zahl gilt:

3 .
Ka=9 (5.6
n -g

Der Beginn und die sich iiber die Lauflinge ausbildende Welligkeit haben grund-
satzlich einen grof3en Einfluss auf das Stromungsprofil im Film und dadurch auch
auf den Warmetibergang.

Wéirmeiibertragung an Fallfilme

Basierend auf den Betrachtungen von Nussel, Braner und Wilke wurden erste
Modellvorstellungen zum Warmetibergang bei der Verdampfung entwickelt. Eine
Vielzahl von Berechnungsvorschriften bestehen fiir die Ermittlung des Wirme-
Ubergangskoeffizienten. Diese liegen fiir Prandtl-Zahlen < 7 im gesicherten Be-
reich. Nur wenige Forschungsergebnisse liegen jedoch fiir groflere Prandtl-Zahlen
vor, siche Tab. 5.1. Diese Arbeiten beschiftigen sich ausschlieSlich mit der Ver-
dampfung von Rieselfilmen bei Oberflichenverdampfung und im beginnenden
Blasensieden.

Tab. 5.1: Ubersicht ausgewihlter Arbeiten im Forschungsgebiet

Ch d Alh ini
Autor un un Schnabel | Miiller usseini Maun
Seban et al.

Me- Wasser, Methanol, Wasser, Wasser,
dien Wasser R113 Isopropanol, Propylenglykol | Ethylenglykol
Amylalkohol

Rer [-] | 80-5300 ?8;5' 21-8400 9-4000 40-1200

Prl[-] |[1,77-5,7 7 2,56-51,7 1,73-46,6 1,8-44

Film Laminar, Turbulent Laminar, Laminar, turbu- | Laminar, tur-
turbulent turbulent lent bulent

Bei der Beschreibung des Wirmetiberganges in der dimensionslosen Form wird im
Allgemeinen die Nusselt-Zahl verwendet:

Ny — Z.(ﬁjm 5.7)
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Da die Filmdicke eines Rieselfilmes nicht konstant und selbst abhingig von der
Reynolds-Zahl ist, wird anstelle der Filmdicke der Term (v¥/g)"” als charakteristi-
sche Linge verwendet. Fir Pr < 50 sind folgende Korrelationen im VDI-
Wirmeatlas hintetlegt:

Nu=+Nu? +Nu’ , mit (5.8)

3

Nu, =09-Re  und (5.9)
Nu,,, =0,00622-Re™*- Pr® (5.10)

turb

Im Gegensatz dazu fithren Albusseini et al. eine Uberlagerung von laminarer und
turbulenter Nusselt-Zahl mit der finften Potenz ein:

Nu= (N, +Nig,,,)" mit (5.11)
Nu, =2,65-(4-Re;) """ - (1/ Ka)**"und (5.12)
M
Nu Pr-o (5.13)

turb —
(AI Pt A, Pr/t+ A, Py Cl)+(B-(l/Ka)% -Pr%)

und A, =917
A, =0328 7 (130+8" )/ §"
A;  =0,0289(152100+2340 8" + 7 &)/ 8"
B _ 2’51X106 8+0,333 (1 /Ka)-o,m / ( 4_ReF)(3,49(1/Ka)A 0,0675)
C, =8,82+0,003 (4Rep)

8"  =0,2868 Re™®

Weiterhin wird hier die Kapitza-Zahl und somit die Oberflichenspannung auf der
Basis von Versuchen mit Propylenglykol und Wasser ftr Prandtl-Zahlen > 10 be-
rucksichtigt.

Versuchsaufbau und Messprinzip

Die experimentellen Untersuchungen der vorliegenden Arbeite wurden an einer
glisernen Fallfilmanlage mit einem Einzelrohr der Dimension 43x2,3x1255 mm
durchgefiihrt, siche Abb. 5.1. Die Anlage wurde in Gleichstromfahrweise betrie-
ben und ermoglichte eine optische Kontrolle des Fallfilms mittels Hochgeschwin-
digkeitskamera. Als Heizmedium dienten verschiedene organische Dimptfe, die
tiber einen regelbaren Siedethermostat zugefiihrt wurden. Uber die Erfassung des
auf der RohrauBlenseite anfallenden Kondensatstroms wird die heizseitige Warme-
bilanz ermoglicht. Aus dem Vorlagegefi3 B10 wurde das Produkt mittels Pumpe
P3 kontinuierlich zugefithrt und am Kopf des Verdampfers tiber ein Turmwehr
auf der Rohrinnenseite aufgegeben. Der Umlaufstrom wurde mit einem Massen-
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durchflussmesser nach dem Coriolis-Prinzip erfasst. Der Wirmeiibertriger W9
kurz vor dem Finlauf zum Verdampferkopf diente zur Temperierung des Umlauf-
stromes bis ca. 0,5 — 1 K unterhalb der Siedetemperatur. Die gliserne Ausfithrung
der Anlage erlaubt insbesondere Versuche im Vakuum, wobei bis ca. 10 mbar abs.
stabil gearbeitet werden konnte. Der entstehende Produktdampf wurde oberhalb
des Flussigkeitsstandes im Sumpfbehilter ausgeschleust, im Warmetbertrager W8
kondensiert, im Behilter B11 gesammelt und gravimetrisch erfasst. Die installier-
ten Thermoelemente erlaubten eine integrale Bilanzierung. Durch die Anbindung
aller Messstellen an ein Prozessleitsystem konnte die Anlage nahezu vollstindig
automatisiert werden.

7]

Abb. 5.1: Eingesetzte Fallfilmverdampferanlage

Ergebnisse

Um den Einfluss der Prandtl-Zahl auf das Verdampfungsverhalten unabhingig
von Mischungseffekten untersuchen zu kénnen, wurden Reinstoffexperimente
durchgefihrt. Die Versuchsstoffe wurden so gewihlt, dass ein mdoglichst weiter
Bereich bzgl. Reynolds- und Prandtl-Zahl tberstrichen werden konnte. Da hohe
Prandtl-Zahlen allein durch hohe Viskosititen und damit niedrige Temperaturen
eingestellt wurden, ergab sich die max. Prandtl-Zahl bei den Verdampfungsexpe-
rimenten aus dem minimal moglichen Verdampfungsdruck. Abb. 5.2 zeigt den
entsprechenden Versuchsbereich. Als viskose Testfliissigkeiten in den fluiddyna-
mischen Untersuchungen dienten Propylenglykol (PG) und Cyclohexanol (CHEX)
mit Viskosititen im Bereich von 5 bis 41 mPa s.

- 100 -



140
120 4 |
1007 i

80 E X Cyclohexanol

Pr[-]

60 -

40

20 -

Wasser

Abb. 5.2: Versuchsbereich zur Reinstoffverdampfung

Fluiddynamik

Aufnahmen mit einer Hochgeschwindigkeitskamera dienten zur Untersuchung der
Fluiddynamik bei der Filmausbildung im Verdampferrohr. So konnte der Flissig-
keitsfilm auf der gesamten Linge von der Aufgabenvorrichtung bis zum Rohraus-
tritt beobachtet werden. Tab. 5.2 fasst den experimentellen Arbeitsbereich zu-
sammen.

Tab. 5.2: Arbeitsbereich und Stoffdaten

Medium Prandtl [-] Viskositidt [mPas] Temp. [°C] |Umlauf [I/h]| Renin [-] Remax [
Propylen- 29 1,8 130 40...300 42,5 319
glykol 35 2,3 110 40...300 34,5 259
44 3 95 40...300 27 203
48 3,3 90 40...160 24 .4 98
107 7,8 60 40...160 10,5 42
396 31,2 30 10...60 0,7 4
Cyclo- 29 1,22 120 40...300 57,6 432
hexanol 40 1,8 105 40...300 40,7 305
78 3,8 80 10...180 4.8 87
108 55 70 10...180 3,4 60,3
158 8,4 60 10...130 2,2 28,9
241 13,4 50 14...130 2 18,3
388 22,6 40 20...120 1,7 10,1
663 40,5 30 20...80 0,9 3,8
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Durch den Einsatz der Hochgeschwindigkeitskamera konnten mittlere Wellenge-
schwindigkeiten und —frequenzen ermittelt werden. Die Wellenbildung im Film
sowie im weiteren Verlauf die Filmstabilitit sollte durch die spezielle Ausfihrung
der Filmaufgabe verbessert werden. Stabile Wellenfronten zeigten sich bereits im
Bereich sehr kleiner Reynolds-Zahlen. Diese Wellenfronten konnten bis zum
Ende der Lauflinge verfolgt werden. Abb. 5.3 zeigt beispielhaft die verstirkte
Wellenbildung.

T
P E i ”
Abb. 5.3: Cyclohexanol, Re;=0,9, Abb. 5.4: Cyclohexanol, Re;=3,8, Pr=663

Pr=0663

Auftretende Rollwellen wiesen deutlich héhere Geschwindigkeiten auf als der
Hauptfilm. Zusitzlich konnten mit der gewihlten Technik unterschiedliche
Rollwellengeschwindigkeiten ermittelt werden. Bei steigenden Reynolds-Zahlen
entwickelte sich das bis dahin zweidimensionale Filmprofil zu einem dreidimen-
sionalen. Im Verhiltnis zur berechneten mittleren Filmgeschwindigkeit ergab die
Auswertung der Wellengeschwindigkeiten eine 1,5- bis 3-fache Geschwindigkeit
der Rollwellen. Die Berechnung der mittleren Filmgeschwindigkeit erfolgte dabei
unter Zugrundelegung der Gleichung gemifl dem VDI-Wirmeatlas. Uber den ge-
samten Viskosititsbereich der Untersuchungen betrachtet zeigen die aus den
visuellen Beobachtungen ermittelten Rollwellengeschwindigkeiten in Abhingigkeit
von der Reynolds-Zahl einen charakteristischen Knick beim Ubergang vom zwei-
dimensionalen zum dreidimensionalen Stromungsmuster bzw. beim Ubergang von
dreidimensionalem zu vollturbulentem Verhalten. Aus dem Schnittpunkt der
Anpassungen der Rollwellengeschwindigkeit in den jeweiligen Strémungs-
bereichen wurden kritische Reynolds-Zahlen ermittelt.

Abb. 5.5 zeigt Ergebnisse fir die Abhingigkeit der kritischen Reynolds-Zahl von
der Prandtl-Zahl im Vergleich mit den Modellen nach Ishigai et al.. Es wurden hier-
tir die in den Experimenten geltenden Kapitza-Zahlen Re_,;, = £(Ka) nach Ishigai et
al. berechnet, tber der Prandtl-Zahl aufgetragen und durch eine Ausgleichskurve
der berechneten Werte dargestellt. Weiterhin ist in Abb. 5.5 der nach Ishigai et al.
konstante Wert von Re_;, = 75 fiir den Ubergangsbereich zu turbulenter Strémung
eingetragen. Zu erkennen ist, dass die experimentellen Daten die gleiche qualitati-
ve Abhingigkeit Re_;, = £(Pr) zeigen, wie das Modell nach Ishigai et al.. Im Bereich
kleiner Prandtl-Zahlen steigt die kritische Reynolds-Zahl deutlich, bei groB3en
Prandtl-Zahlen hingegen ist nur eine schwache Abhingigkeit zu sehen. In den
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Absolutwerten ist jedoch eine deutliche Abweichung zwischen Theorie und Expe-
riment zu erkennen. Markante Streuungen bzw. eine ,,Parallelverschiebung® der
experimentell bestimmten Werte sind zudem im Bereich von 20 < Pr < 40 zu
sehen. Dies konnte auf einen iber die Prandtl-Zahl hinausgehenden und noch
nicht erfassten zusitzlichen Stoffeinfluss hindeuten.

1000 -
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Abb. 5.5: Kritische Reynolds-Zahlen am Ubergang von Strémungszustinden:
Eigene Messungen im Vergleich zu Modellen von Ishigai et al.

Die quantitative Beschreibung der Abhingigkeit der kritischen Reynolds-Zahl von
der Prandtl-Zahl gelingt mit den Gln. (5.14) und (5.15):

Re, ~122-Pr"’ Ubergang 2-D zu 3-D Stromungsprofil ~ (5.14)
Re, ~264-Pr "% Ubergang 3-D zu teil-turbulentem
Strémungsprofil (5.15)

Auf Basis der verfiigbaren Messdaten ist jedoch nicht eindeutig zu kliren, ob die
Streuung der experimentellen Daten im Bereich 20 < Pr < 40 allein durch Bertick-
sichtigung der Oberflichenspannung, resp. Kapitza-Zahl, erklirt werden kann.
Weitere systematische Untersuchungen sind erforderlich, um den Einfluss von
Stoffdaten, konstruktiver Gestaltung sowie Betriebsbedingungen auf den Uber-
gang zwischen den verschiedenen Strémungsregimen aufzuklaren.
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Wéirmeiibertragung bei 1V erdampfung
Aufgrund der Materialwahl war eine lokale Temperaturmessung nicht maglich.
Daher wurde als Bezugsgrofie die globale Temperaturditferenz verwendet:

AT =T T (5.16)

Es konnte jeweils unter Vernachlissigung von Druckverlusten mit konstanten
Kerntemperaturen gerechnet werden, da sowohl auf der Beheizungsseite als auch
auf der Verdampfungsseite mit Reinstoffen gearbeitet wurde. Der Warmestrom
wurde aus einem Abgleich der Wirmebilanzen auf der Heiz- und Verdampfungs-
seite ermittelt. Unter Verwendung der Gesamttemperaturdifferenz gemal
GL (5.16) und der Verdampferfliche erhilt man mit

O =k-A-AT,, (5.17)

Heizdampf — - Siedetemperatur

den auf die Rohrinnenfliche bezogenen Wirmedurchgangskoeffizienten k.

Berechnet man den kondensatseitigen Warmetbergangskoeffizienten nach VDI-
Wirmeatlas, so kann, unter Vernachlissigung von Fouling, der verdampfungs-
seitige Wirmetibergangskoeffizient ermittelt werden durch die tibliche Beziehung

d,
I da'“‘(ﬁ)
a, =|—-—

24,

Yok

-1

d
__Ya 5.18
i (5.18)

a

und daraus folgend die experimentelle Nusselt-Zahl gemil3 Gl. (5.7).

Aufgrund der niedrigen Wirmeleitfihigkeit von Borosilikatglas (A = 1,2 W m™'
K™) wurden relativ grole Temperaturdifferenzen von AT, = 10, 20, 30 und 40 K
eingestellt. Die Versuche wurden bei stets vollstindig benetzter Verdampfungs-
fliche durchgefihrt. Auf Basis von Untersuchungen mit Wasser und Mono-
ethylenglykol konnte gezeigt werden, dass die experimentell ermittelten Warme-
Ubergangskoeffizienten auf der Verdampfungsseite bis Pr < 10 gut mit Literatur-
modellen, z. B. nach VDI-Wirmeatlas, Chun und Seban oder Albussein: et al., iber-
einstimmen.

Deutliche Abweichungen sind jedoch bei steigenden Prandtl-Zahlen zu erkennen.
Abb. 5.6 zeigt eine Gegentiberstellung experimentell ermittelter Nusselt-Zahlen
mit den Berechnungsvorschriften gemal3 VDI-Wirmeatlas und Alhusseini et al..
Dargestellt sind Messungen flr drei verschiedene Gesamttemperaturdifferenzen
mit den daraus resultierend unterschiedlichen Differenzen zwischen Rohrwand-
und Verdampfungstemperatur ATy
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Abb. 5.6: Experimentell bestimmte Nusselt-Zahlen fiir Cyclohexanol bei Pr = 78

Qualitative wie auch quantitative Unterschiede von Experiment und Theorie sind
zu erkennen. Insbesondere gilt diese fur Reynolds-Zahlen tber ca. 40 - 60. Wird
aus den Experimenten die minimale Nusselt-Zahl mit der dazugehorigen
Reynolds-Zahl bestimmt, so ist zu sehen, dass diese gut mit den aus der Wellenge-
schwindigkeit in den fluiddynamischen Untersuchungen ermittelten Werten tber-
einstimmen.

In einem ersten Modellierungsansatz konnten die aus den Experimenten bestimm-
ten Nusselt-Zahlen wie folgt beschrieben werden:

Nu,, =038-Rer (5.19)
Nu,,,=7,58-107 -Re;*- Pr** (5.20)
Nu = fwell5 Nulsam + Nutsurb mlt fwel! = 2315 (521)

Es hat sich in Anlehnung an A/usseini et al. eine Uberlagerung von laminarem und
turbulentem Anteil zur fiinften Potenz als praktikabel erwiesen. Abb. 5.7 zeigt ei-
nen Vergleich experimenteller und nach diesen Beziehungen berechneter Werte
tir Cyclohexanol bei Prandtl-Zahlen von 40 bis 130.
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Abb. 5.7: Experimente und Modellierung fur Cyclohexanol bei Pr = 40 - 130
und AT, = 10 K bzw. 20 K

Uberpriift man jedoch diese Modellgleichungen fiir Monoethylenglykol bei
Pr = 12 und Propylenglykol bei Pr = 30 und Pr = 40, so ist zu erkennen, dass es
zu keinem zufriedenstellenden Ergebnis kommt, siche Abb. 5.8.

Beziiglich des Einflusses der Prandtl-Zahlen im turbulenten Bereich stimmen die
experimentellen Ergebnisse mit den vorherigen Befunden tberein. Die quantitati-
ve Beschreibung mit dem fir Cyclohexanol entwickelten Modell gelingt jedoch
nicht. Eine deutlich schwichere Abhingigkeit von der Reynolds-Zahl im turbulen-
ten Bereich ist insbesondere fiir Propylenglykol zu sehen. Dies konnte durch einen
bisher nicht berticksichtigten weiteren Stoffdateneinfluss, insbesondere der Ober-
flichenspannung — ausgedriickt tber die Kapitza-Zahl — bedingt sein. Auch das
Modell nach Albusseini et al., welches die Kapitza-Zahl berticksichtigt, ist nicht in
der Lage, die experimentellen Daten zu beschreiben. Die weitere Aufklirung die-
ses moglichen Einflusses erfordert eine systematisch erweiterte Datenbasis zur
Verdampfung von Reinstoffen mit hohen Prandtl-Zahlen, die in zukinftigen Ar-
beiten erfolgen soll.
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Abb. 5.8: Experimente und Modellierung von Gln. (5.19) bis (5.21) fiir Propylenglykol
und Monoethylenglykol, AT, = 10 K

Ergebnisse zum Siedezustand

Uber die Messung des Wirmeiibergangs bei der Verdampfung und der Fluiddy-
namik hinaus war es bei den durchgefithrten Experimenten moglich, den Ver-
dampfungszustand zu charakterisieren. Insbesondere konnte das Auftreten erster
Blasen im Film mittels Videotechnik identifiziert werden. Die Untersuchungen
zeigten, dass der Beginn der Blasenbildung fiir viskose Flissigkeiten nicht im Be-
reich der fir Wasser bekannten Daten liegt. Fir eine Temperaturdifferenz von
AT, = 20 K, entsprechend einer berechneten Wandiberhitzung auf der Ver-
dampfungsseite von AT ; = T ;- T, ; = 6,5 K, war keinerlei Blasenbildung et-
kennbar. Bei Werten von AT, > 20 K zeigten sich erste Blasen, die folgender
Einteilung gentigten:

e Pr < 30:Auftreten erster Blasen im Hauptfilm,

e  Pr2>30:Blasenbildung an den Wellenfronten und zusatzlich einzelne
grof3e Blasen im Hauptfilm,

e Pr> 78:Blasenbildung ausschlief3lich im Bereich der Rollwellenfronten.

Abbn. 5.9 und 5.10 zeigen zwei Beispiele aus der Videoauswertung,.
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Abb. 5.9: PEG, Re;=102, Pr=40, Abb. 5.10: CHEX, Re,=67, Pr=>58,
AT, =40 K AT, =40 K

Bei der Erhohung der globalen Temperaturdifferenz stellte sich ein weiterer Effekt
ein. In Abb. 5.11 sind fir verschiedene Gesamttemperaturdifferenzen die ermittel-
ten verdampfungsseitigen Warmetbergangskoeffizienten dargestellt. Es ist zu er-
kennen, dass fir Gesamttemperaturdifferenzen von AT, < 20 K die experimen-
tell ermittelten verdampfungsseitigen Wairmetlbergangskoeffizienten denselben
Verlauf « = f (Rey) aufweisen. Fir eine Gesamttemperaturdifferenz von

AT, = 30 K, d. h. AT ; = 8,5 K, ist jedoch bei Reynolds-Zahlen gréBer 80 ein
stirkerer Anstieg des Wirmetibergangs mit der Reynolds-Zahl zu erkennen. Dies
kann durch die Aktivierung eines weiteren Wirmetbertragungsmechanismus
oberhalb einer bestimmten Schwellentemperaturdifferenz erklirt werden. Das
Auftreten erster Blasen im Film, wie sie mittels CCD-Kamera tiber die gesamte
Rohrlinge verfolgt werden konnte, fillt mit dieser Beobachtung zusammen. Auch
ist die Reynolds-Zahl, bei der die beiden Verliufe « = f (Rep;) auseinanderlaufen,
identisch mit der Reynolds-Zahl, die auf Basis der Untersuchungen zum
Strémungszustand als Trennung zwischen verschiedenen Stromungsregimen iden-

tifiziert wurde.
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Abb. 5.11: Unterschiedliche Siedezustinde fiir Cyclohexanol bei Pr = 78
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Schlussfolgerung und Ausblick

Experimentelle und theoretische Untersuchungen zu Fluiddynamik und Wirme-
Ubergang bei der Fallfilmverdampfung von Reinstoffen wurden in einem Einrohr-
Glasapparat an Fluiden mit erhéhten Prandtl-Zahlen durchgefthrt. Es konnten
bereits bei Reynolds-Zahlen < 1 stabile Wellen sowie das Abweichen von der rein
laminaren Strémung beobachtet werden. Der charakteristische Ubergang von la-
minar-welliger zu lokal turbulenter Strémung konnte bei einer Erhohung der Be-
rieselungsdichte und damit der Reynolds-Zahl aus einer quantitativen Auswertung
von Wellengeschwindigkeiten bei Re_;, = 50 — 70 ermittelt werden. Jedoch ist die-
se kritische Reynolds-Zahl abhingig von der Prandtl-Zahl und nimmt mit steigen-
der Prandtl-Zahl ab. Dies ist analog fiir den Ubergang von teilturbulenter zu voll-
turbulenter Stromung zu beobachten. Beide Verliufe stimmen qualitativ gut mit
berechneten Verlaufen nach Ishiga: et al. Gberein, liegen quantitativ aber bei um den
Faktor zwei hoheren Werten.

Wirmeubergangskoeffizienten auf der Verdampfungsseite konnten aus integralen
Wirmedurchgangsmessungen bestimmt werden. Eine Beschreibung des Verlaufs
der Wirmetbergangskoeffizienten gelingt fir den Versuchsstoff Cyclohexanol
durch eine Ubetlagerung von laminarem und turbulentem Anteil mit der fiinften
Potenz. Eine Ubertragung auch fiir andere Stoffe ist allerdings nicht méglich. Zu
vermuten ist hier ein bisher noch nicht erfasster zusitzlicher Einfluss der Ober-
flichenspannung resp. Kapitza-Zahl. Dies kann allerdings nur auf Basis einer
systematisch verbreiterten Stoffdatenbasis erfasst und quantifiziert werden und
soll im Rahmen weiterer Untersuchungen erfolgen.

Beziiglich des Verdampfungsmechanismus ist festzustellen, dass bereits bei
Wandtberhitzungen von AT ; = 7 — 9 K Blasen im Film auftreten, ohne dass dies
zu einem FilmaufreiBen fihrt. Durch die Aktivierung eines weiteren Wirmetber-
tragungsmechanismus steigt der Wirmetibergangskoeffizient oberhalb dieses
Schwellenwertes und einer kritischen Reynolds-Zahl stirker mit derselben an als
tir geringe Wanduberhitzungen. Diese Effekte konnen allerdings mit den derzeit
etablierten Modellen noch nicht beschrieben werden und bilden den Gegenstand
zukiinftiger Untersuchungen. Diese haben eine Erweiterung des abgesicherten und
quantitativ beschreibbaren Einsatzbereichs fir Fallfilmverdampfer hin zu hoheren
Prandtl-Zahlen zum Ziel.
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