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1 Kurzfassungen Deutsch und Englisch

1.1 Kurzfassung Deutsch

Im Zuge der vorliegenden Diplomarbeit wurde eine Versuchsanlage zur Durchfiihrung von
Stoffaustauschmessungen an fallenden Einzeltopfen konstruiert und am Institut flr
Verfahrenstechnik des industriellen Umweltschutzes in Betrieb genommen.

Ziel dieser Arbeit war es, zu zeigen, dass der Stoffaustausch durch Absorption am fallenden
Einzeltropfen messtechnisch erfassbar ist. Weiters sollten die Einflussparameter auf den
Stoffaustausch, im Hinblick auf die von Seiten der Theorie absehbaren Wirkungen,
experimentell Uberprift werden.

Die Hauptkomponenten der Versuchsanlage sind die Tropfensaule, der Tropfengenerator
und die Absaugtrichterkapillare. Die Tropfenerzeugung im Tropfengenerator erfolgt nach
dem Grundprinzip einer mit DruckstdRen beaufschlagten Kapillare, wobei die DruckstdlRe
durch eine Pulsgeberschaltung und einem elektromagnetischen StéRel hervorgerufen
werden. Die transparente Stoffaustauschsaule besitzt einen Innendurchmesser von 90 mm
und eine Aktivhéhe von 2000 mm, wobei sich entlang der Saule vier Messstutzen befinden,
welche zur Aufnahme und Fixierung der Absaugtrichterkapillare dienen. Die aktive
Messhohe wurde verandert, um die Kontakizeit der frei fallenden Einzeltropfen mit der
Gasphase variieren zu koénnen. Die aufgefangenen Tropfen wurden in einem
Probenahmegefall gesammelt und der Nassanalytik zugeflhrt.

Die Gasphase stellte ein Luft-SO>-Gemisch dar, wobei der SO:-Gehalt je nach
Versuchsanordnung zwischen 500 ppm und 3000 ppm variierte. Als Flissigphase wurde
deionisiertes Wasser eingesetzt.

Die SO:-Konzentration in der Gasphase wurde mittels einer Online-Gasanalytik NDIR-
spektrometrisch bestimmt, die Sulfit-Konzentration, in den Tropfen, iodometrisch erfasst.
Diese Messungen gestatten in Kombination mit einer GréRenbestimmung der Tropfen eine
Bilanzierung des Austauschvorganges im Stoffsystem.
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1.2 Abstract

The aim of this diploma thesis was the construction of an apparatus for the measurement of
mass transfer in a single falling droplet. This apparatus was constructed and tested in the
Department for Process Technology and Industrial Environment Protection. A secondary aim
was to show that the mass transfer is measurable within the chemisorption experiment. The
influencing parameters with regard to the theory were also experimentally checked.

The main components of the apparatus comprised the droplet column, the droplet generator
and a collector capillary. The droplets were generated based on the principle of a pressure
pulse in a capillary coupled with an electronic plunger. The droplet column consisted of a
Plexiglas tube with an inside diameter of 90 mm and an effective height of 2000 mm. Four
measuring points containing the respective capillary where built into this column. Using these
measurement points the effective height of the column and therefore the contact time of the
droplet with the gas phase could be varied. The droplets were collected and chemically
analysed.

The gas phase consisted of a SO: in air mixture and depending on the test was varied
between 500 ppm and 3000 ppm SO:.. For the liquid phase deionised water was used.

The SO: concentration was measured with an online NDIR-spectrometer and the sulphite
concentration in the droplet was iodometric determined. These measurements combined with
a determination of the droplet size allowed a balance of the mass transfer to be calculated.
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2 Ausgangssituation

Absorbieren nennt man die selektive Aufnahme eines Gases in einer FlUssigkeit unter
molekulardisperser Verteilung. [1]

Bei der Absorption findet eine Stoffubertragung zwischen einer gasférmigen und einer
flissigen Phase statt.

Der Absorptionsprozess ist ein selektiver Vorgang, d. h. jedes Absorbens (Flissigkeit) besitzt
die Fahigkeit, nur ganz bestimmte Absorptive (Gaskomponenten) aufzunehmen. Andere
Gaskomponenten werden entweder Uberhaupt nicht oder nur in sehr geringen Mengen
absorbiert.

So verwendet man Dbeispielsweise fir die Absorption von Schwefeldioxid als
Absorptionsmittel Wasser sowie Ammonsulfat-, Soda- und Kalkldsungen.

Da bei der industriellen Gasreinigung von SO: Sprihwascher zum Einsatz kommen, bei
denen auf verschiedenen Ebenen in den Sprihtirmen Wasser bzw. Kalklésungen
eingespritzt werden, deren Flussigkeitsstrahlen gleich abreisen und sich Tropfen bilden, ist
es wichtig, das Stofflibergangsverhalten des Einzeltropfen zu kennen. [1],[2]
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3 Zielsetzung

Ziel dieser Arbeit ist der Entwurf, der Bau und die Inbetriebnahme einer Versuchsanlage zur
Durchfiihrung von Stoffaustauschmessungen an fallenden Einzeltopfen. Weiters ist zu
zeigen, dass der Stoffaustausch durch Absorption am fallenden Einzeltropfen messtechnisch
erfassbar sei. Es soll durch verschiedene Versuchsreinen bewiesen werden, dass der
Stoffdurchgangskoeffizient k experimentell ermittelt werden kann. Mit Hilfe der
Stoffibergangstheorien, wie der Zwei-Film-Theorie, der Penetrationstheorie, der
Oberflachenerneuerungstheorie und der kombinierten Zwei-Film-Penetrationstheorie kénnen
die erlangten Ergebnisse rechnerisch bestatigt werden.

Weiters soll diese Demonstrationsanlage fur Laboribungen am Institut far
Verfahrenstechnik zur Ausbildung der Studenten Verwendung finden. Ziel der Laboribung ist
es, die grundlegenden Stoffaustauschphanomene beim SO:-Ubergang aus einer Gasphase
in eine fluide Phase aufzuzeigen und zu verdeutlichen.

Institut fir Verfahrenstechnik MUL
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4 Theoretische Grundlagen

4.1 Das Phasengleichgewicht

Ein Stofftransport tritt dann auf, wenn zwei Phasen miteinander in Kontakt gebracht werden.
Dieser Stofftransport halt so lange an, bis die Temperatur und die Konzentrationen in beiden
Phasen konstante Werte angenommen haben. Ist dieser Zustand erreicht, so spricht man
von einem Gleichgewichtszustand.

Da die Gleichgewichtszusammensetzung der beiden Phasen oft sehr unterschiedlich ist,
kann diese Konzentrationsdifferenz in Trennprozessen ausgenutzt werden. Dies geschieht
alltaglich bei den verschiedenen Trennverfahren wie Rektifikation, Extraktion, Absorption,
Kristallisation usw.. Deshalb ist das Phasengleichgewichtsverhalten im
Chemieingenieurwesen von besonderer Bedeutung.

Die Gleichgewichtszusammensetzung hangt von den intensiven Variablen Temperatur,
Druck und der Zusammensetzung der unterschiedlichen chemischen Verbindungen ab. Mit
Hilfe der Phasengleichgewichtsthermodynamik versucht man eine Beziehung zwischen
diesen Variablen herzustellen, um das Phasengleichgewichtsproblem zu I16sen. [3]

4.2 Die Stoffubertragung

Unter StoffuUbertragung versteht man den Transport einer oder mehrerer Komponenten eines
Gemisches fluider oder fester Stoffe innerhalb einer Phase, oder Uber Phasengrenzflachen

hinweg.

Die Stoffubertragung innerhalb einer Phase bis an die Phasengrenzflache bezeichnet man
als ,Stoffibergang®, die Uber die Phasengrenze hinweg in eine andere Phase als
~Stoffdurchgang®. Die treibende Kraft flr den Stoffiibergang sind Konzentration, Temperatur
und Druckgradienten. Ich befasse mich mit dem am haufigsten vorkommenden
Stoffibergang durch den Konzentrationsgradienten. Die Komponenten eines Gemisches
bewegen sich von Bereichen héherer zu denen niedrigerer Konzentration. Gleichgewicht
hinsichtlich des Stoffliberganges ist dann erreicht, wenn die treibenden Krafte, also die
Konzentrationsunterschiede verschwunden sind. Trennprozesse der Verfahrenstechnik, wie
die Trocknung fester Stoffe, die Destillation, Extraktion und Sorption beruhen auf Vorgange
der Stofflbertragung. Diese spielen ebenso eine Rolle bei der Herstellung von Werkstoffen
um gewiinschte Eigenschaften zu erzielen. Der Ablauf chemischer Reaktionen wird oft
entscheidend durch die Stoffubertragung bestimmt. [3],[4]
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4.3 Absorption

Die Absorption ist schon immer ein wichtiger Bestandteil vieler technischer Prozesse
gewesen. Uberall, wo Gasgemische getrennt werden sollen um eine Komponente einen
Prozess zuzuflihren oder um eine Komponente als Produkt rein zu erhalten, muss sie als
Verfahrensschritt in Betracht gezogen werden. Zusatzliche Bedeutung erlangte die
Absorption in den letzten Jahren, seitdem Umweltschutz wachsende Bedeutung zukommt
und schadliche Prozessabgase nicht mehr ohne weiteres der Umwelt zugeflhrt werden
durfen. Die Absorption muss deshalb zu jenen verfahrenstechnischen Grundoperationen
gezahlt werden, die eine Schllsselstellung einnehmen. Es ist somit unumganglich, sich im
Rahmen einer verfahrenstechnischen Grundbildung auf diesem Gebiet einige Kenntnisse zu

verschaffen. [4]
Der Begriff Absorption ist wie folgt definiert:

JAbsorbieren ist die Aufnahme eines Gases in das Innere einer kondensierten Phase unter

molekulardisperser Verteilung.”[1]

Den umgekehrten Vorgang, die Entfernung des aufgenommenen Absorptivs aus dem
Absorbat, bezeichnet man als Desorption (oder Austreiben) . Unter Desorption wird das
Trennen eines absorbierten Gases, einer als Sorbens dienenden Flissigkeit durch
Temperatursteigerung und/oder Partialdruckerniedrigung, verstanden. Dabei handelt es sich
um eine Regenerierung des Absorptionsmittels, wenn dieses erneut flr die Durchfiihrung
des Absorptionsprozesses eingesetzt werden soll — unter gleichzeitiger Gewinnung des

Absorptivs. Dabei unterscheidet man folgende Desorptionsmethoden:
- Austreiben im inerten Gasstrom (Strippen),
- Austreiben durch Entspannen des Absorptionsmittels bei Absorptionstemperatur,

- Austreiben durch Erwarmen des Absorptionsmittels unterhalb der Siedetemperatur

des Absorptionsmittels.

Bei der Absorption findet eine Stofflibertragung zwischen einer gasférmigen und einer
flissigen Phase statt. Diese Stofflibertragung kann physikalischer oder chemischer Art sein.
Vorwiegend physikalische Bindungskrafte sind bei der physikalischen Absorption (z.B. bei
der Entfernung von Butadin aus Synthesegasen mittels Petroleums) wirksam. Die chemisch
wirkenden Lésungsmittel gehen im Gegensatz zu den physikalisch I6senden mit dem zu
absorbierenden Stoff eine chemische Bindung ein (zum Beispiel bei der Entfernung des

Ammoniaks aus NHs-Luftgemischen mittels Wasser). [5]
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4.4 Stoffiibergangstheorien

Die Berechnung von Stoffubergangskoeffizienten 3 kann in verschiedener Weise geschehen,
wobei man nach der Art des jeweiligen Problems dariiber entscheiden muss, nach welcher
Theorie man die Stoffibergangskoeffizienten am besten bestimmt. Die wichtigsten Theorien
sind die Zwei-Film-, die Grenzschicht- und die Penetrationstheorie.

4.41 Die Zwei-Film-Theorie

Die Zwei-Film-Theorie ist die einfachste und alteste Modelltheorie zur Beschreibung des
Stoffdurchganges. Sie versucht die Stoffaustauschvorgdnge anhand eines Modells
darzustellen, in welchem der gesamte vorhandene Widerstand durch die
Diffusionswiderstdnde der beiden laminaren  Grenzschichten beiderseits der
Phasengrenzflache ersetzt wird. In den beiden Grenzschichten soll der Stoffaustausch nur
durch Molekulardiffusion erfolgen, so dass sich in diesen, in erster Naherung ein linearer

Verlauf der Konzentration, entsprechend Abbildung 4.4.1. einstellt.

ci,I,oo :
|
|
| Di,Z
|
|
*
L g
I
| *
| Ci,Z,I
|
: |
D£,1 I |
I 1
5 8, N
] L)
!—-1———.—1 -1—-——-—2—p-l Ci’g,m

Komponente i

—

Abbildung 4.4.1.: Konzentrationsverlauf beim Stoffaustausch gemal3 der Zwei-Film-Theorie

Der Stoffaustausch zwischen der Grenzschicht und dem Kern der Flussigkeits- bzw.
Gasphase erfolgt durch turbulente  Strébmungsvorgange. Dabei kann das
Konzentrationsgefalle vernachlassigt werden. Die Dicke der laminaren Grenzschicht und
damit die Grofie des Diffusionswiderstandes verkleinert sich bei dieser Modellvorstellung mit

wachsender Stromungsgeschwindigkeit der einzelnen Phase. [6],[7],[8]
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Die Molstromdichte kann nun mit Hilfe des Stoffibergangskoeffizienten £ folgend formuliert

werden:
n}g = ﬁg *(c;‘ —C,-,g) (Gl.:4.41.1)
ny, =¥ (e —c,) (Gl.: 4.4.1.2)

Da unter stationdren Verhaltnissen der Stoffstrom in gleicher GréRRe von der einen Phase

durch die Grenzflache in die andere Phase uUbergeht, muss gelten:

n,=n,,=n, (Gl.:4.4.1.3)

B * (e —c. )= *(c —c,) (Gl.: 4.4.1.4)

Es ist fast nicht moglich die Konzentration an der Phasengrenzflache anzugeben. Daher
wurde zur Berechnung der ausgetauschten Stoffmenge der ,Stoffdurchgangskoeffizient k*
eingefiihrt, durch den der Gesamtwiderstand entweder nur auf die Gasseite oder nur auf die

FlUssigkeitsseite bezogen wird.

4411 Gesamtwiderstand auf die Gasseite bezogen

n., =k, *(c; —c;,) (Gl.:4.4.1.1.1)

Das treibende Gefalle wird durch die Differenz zwischen der Konzentration ¢, der

auszutauschenden  Komponente i im Kern der Gasstromung und der

Gleichgewichtskonzentration c:dargestellt, welcher im Phasengleichgewicht mit der

Konzentration ¢, , der Kernstromung der FlUssigkeit steht. [6]

441.2 Gesamtwiderstand auf die Flussigseite bezogen

Hier geht man von der Beziehung aus:
n =k *(c —c,) (Gl.:4.4.1.2.1)

Nimmt man nun den Fickschen Satz zu Hilfe, erhalt man fir die Stoffstromdichte:

Institut fir Verfahrenstechnik MUL
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n, =D, * —l’l’wé = (Gl.: 4.4.1.2.2)
1
* Cijoo — Ci*,l,z )
n, =D, *T (Gl.: 4.4.1.2.3)
daraus folgt:
D,
B, = 5 (Gl.: 4.4.1.2.4)
g
D,
B =7”’ (Gl.: 4.4.1.2.5)
/

1 _ 1t . m (Gl.:4.4.1.2.6)
ig ﬂ[,g ﬂi,l

1 *1 L (Gl.: 4.4.1.2.7)

ki,l m ﬂi,g IBi,l

Fir den stationaren Zustand gilt also:

*

n, = ,B,.’g *(cl.’g,m —ci*,g’,) =B, *(cl.*’,,, —ci’g,m) = kl.’g *(cl.’g,m —czg) =k, * (czl —Ci1w)
(Gl.: 4.4.1.2.8)
Zusammenfassend werden hier bei der Zwei-Film-Theorie folgende Annahmen getroffen:
a.) Konstante Stromungsgeschwindigkeiten bis zur Grenzschicht
b.) Konstante Konzentration in den Hauptphasen
c.) Konzentrationsdnderungen nur in den beiden Grenzschichten
d.) Phasengleichgewicht an der Phasengrenze
e.) Stationarer Zustand

f.) Keine chemische Reaktion. [8]
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4.4.2 Die Penetrationstheorie

Dieses Modell wurde von Higbie im Jahre 1935 bei Versuchen zur Absorption von reinem
CO:2 in Wasser bei Laborversuchen entwickelt. Er ging davon aus, dass die Kontaktzeit
zwischen zwei fluider Medien zur Ausbildung eines Konzentrationsgradienten in einer
Grenzschicht als stationarer Zustand nicht ausreicht. Deshalb nahm er an, dass die
Stoffibertragung in der flissigen Phase, bei sehr kurzer Kontaktzeit, als instationare
Diffusion erfolgt. Die Flissigkeitsteilchen sollen aus der Hauptmasse der Flissigkeit durch
turbulente Bewegung an die Phasengrenzflache transportiert werden. Damit wird die
Turbulenz bis an die Phasengrenzflache ausgedehnt. An der Phasengrenzflache soll sich
augenblicklich das Phasengleichgewicht einstellen, dann beginnt das Eindringen des Gases
in die Flussigkeit durch instationare Diffusion. Bei der sehr kurzen Verweilzeit der
Flissigkeitsteilchen an der Phasengrenzfliche wird das Losliche nur an die obere

Flissigkeitsschicht eindringen, so dass man die Tiefe der Flissigkeit mit der Konzentration

¢, .. als unendlich annehmen kann. Ein stationarer Zustand wird hier nicht erreicht, weil das

Flissigkeitsteilchen vorher wieder in den Kern der Stromung zurlickgefiihrt wird. Die

Sattigung der Waschflissigkeit mit dem Ldslichen hangt also von der Kontaktzeit ab.

Fir die Stoffstromdichte aus dem Fickschen Gesetz erhalt man

n =L (e, —c,) (Gl.: 4.4.2.1)
/N

D. .
B =2%|—L (Gl.: 4.4.2.2)
‘ T*T

Dieses Ergebnis steht im Gegensatz zur Zwei-Film-Theorie, denn der
Stofflibergangskoeffizient ist hier proportional der Wurzel aus dem Diffusionskoeffizienten
und nicht direkt proportional wie bei der Zwei-Film-Theorie. Die Penetrationstheorie
beinhaltet also den Transport von Masseteilchen durch turbulente Bewegung an die
Phasengrenzflache, @ wobei sich  augenblicklich  Phasengleichgewicht an  der
Phasengrenzflache einstellt und anschlieRend die Ubergangskomponente durch instationare
Diffusion in die Phase eindringt ohne dass ein stationdrer Zustand erreicht wird. Will man
den Stoffibergangskoeffizienten berechnen, so ist eine Annahme der Stromungszustande im
Inneren des Fluids zu treffen, weil eine Vorhersage Uber die Kontaktzeit des
Flissigkeitselementes an der Phasengrenze zu tatigen ist. Bei der Anwendung der

Penetrationstheorie auf den Stoffaustausch vom starren Tropfen und Tropfen mit
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vollkommen ausgebildeter Zirkulation (mobiler Tropfen) erhalt man folgende Beziehung flr
die Sherwood-Zahl:

Sh=2+0.57*Re* * Sc" (Gl.: 4.4.2.3)

[6].[71.[8].[9]

4.4.3 Die Oberflachenerneuerungstheorie

Bei der Oberflichenerneuerungstheorie handelt es sich um eine Abwandlung der
Penetrationstheorie. Danckwerts Variante im Jahre 1951 geht von der Annahme aus, dass
eine Zufallsverteilung der Kontaktzeit zwischen den Flissigkeitselementen und der
Gasphase voraussetzt. Die Oberflachenerneuerungstheorie verwendet daher an Stelle einer
konstanten Verweilzeit, eine Verteilungsfunktion fir die Verweilzeit der einzelnen Teilchen
und einen, den Turbulenzgrad und das Alter der Teilchen berlicksichtigenden
Oberflachenerneuerungsfaktor. Aus dem Fickschen Gesetz erhdlt man daher fiir die mittlere

Diffusionsstromdichte:

n =D, *s*(c, ~c..) (Gl.: 4.4.3.1)

und demnach ist der Stoffiibergangskoeffizient flissigseitig:
B, =D, *s (Gl.: 4.4.3.2)

Der Stoffiibergangskoeffizient ist also analog zur Penetrationstheorie proportional der Wurzel

aus dem Diffusionskoeffizienten. [1],[9]

4.4.4 Die kombinierte Film — Penetrationstheorie

Die Kombination der Film- und Penetrationstheorie durch Toor und Marchello im Jahre 1958
geht davon aus, dass sich die Oberflache - &hnlich wie bei der
Oberflachenerneuerungstheorie — fortlaufend durch Turbulenzen aus der Hauptmasse der
Flussigkeit erneuert. Dadurch wird bei kurzen Kontaktzeiten zwischen Gas und Flussigkeit
die Annahme eines instationaren Diffusionsprozesses aufrecht erhalten. Bei sehr langen
Diffusionszeiten gilt diese Annahme jedoch nicht mehr. Denn es wird sich — wie bei der Zwei-
Film-Theorie — in Grenzflichenndhe eine stagnierende Schicht mit stationdrem
Konzentrationsgradienten aufbauen, durch welche die Stoffaustauschkomponente hindurch
diffundieren muss. Dadurch gehorchen jene Teilchen, die eine andauernde Erneuerung

erfahren, der Penetrationstheorie und solche Teilchen, die eine sehr lange Verweilzeit an der
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Flussigkeitsoberflache aufweisen, der Zwei-Film-Theorie. Fur die kombinierte Film- und

Penetrationstheorie gelten nun folgende Gesetzmaligkeiten:

Fir die Stoffstromdichte aus dem Fickschen Gesetz:

n2*(>‘2
% D : 2 _D. Skt *
0= |k 1+2*§ e P et e Gl.:4.4.41
! T*T [ n=l1 J( N l,w) ( )

Fir lange Verweilzeiten ist die Stoffstromdichte direkt proportional dem

Diffusionskoeffizienten und flr kurze Verweilzeiten ist die Stoffstromdichte analog zur

Penetrationstheorie direkt proportional der Wurzel aus dem Diffusionskoeffizienten:

* D / *
n == (el e, (Gl.: 4.4.4.2)
T

[11.[91.[10].

4.5 Ahnlichkeitstheorie

4.51 Allgemeines

Die allgemeinen Differentialgleichungen des Stofftransportes, die alle den Vorgang
beschreiben und physikalische Grofien miteinander verknlpfen, fihren auf technische
Probleme angewandt, zu untbersichtlichen Ergebnissen oder unlésbaren Gleichungen. Das
Anwenden spezieller empirischer Gleichungen, durch Auswerten von Versuchsergebnissen
gewonnen, bleibt stets auf den einen konkreten Fall beschrankt. In der Praxis verwendet
man haufig empirische Gleichungen. Ziel aber bleibt, eine allgemeine Gesetzmaligkeit zu
finden. Diese Licke wird vor allem bei komplizierten Vorgangen fihlbar, die von einer
groRen Anzahl physikalischer GroRen abhangen. Die Ahnlichkeitstheorie gestattet nun ein
Auswerten der Versuchsergebnisse, die an Pilotanlagen gewonnen wurden, das zu
allgemeinen GesetzmalRigkeiten fuhrt. Die Grundlage dabei bildet die Erkenntnis, dass alle
physikalischen Gesetze unabhangig von der Wahl des Mal3systems sind. Dies macht sie mit
Hilfe dimensionsloser Kennzahlen. Die Ahnlichkeitstheorie gewahrt somit Einblicke in
technische Sachverhalte auch dort, wo sich mathematische Formulierungen auf
numerischen Weg nur sehr schwer I6sen lassen. Weiters erlaubt die Ahnlichkeitstheorie die
Auslegung und Optimierung einer verfahrenstechnischen Anlage ohne langwierige
theoretische Vorausberechnung, sondern allein durch Versuche an Pilotanlagen. Die
Ahnlichkeitstheorie stellt also zur Zeit unter den bekannten Mdglichkeiten zur Berechnung

des konvektiven Stoff- und Warmeliberganges
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1. Aufstellen und Lésen des kompletten Differentialgleichungssystems
2. Empirische Beziehungen

3. Versuche zur Bestimmung aller Einflussgréfen

4. Versuche und Auswertung mit der Ahnlichkeitstheorie

die beste Mdglichkeit dar. [8],[11]

4.5.2 Arten von Ahnlichkeiten

4.5.21 Geometrische Ahnlichkeit

Die geometrische Ahnlichkeit sagt folgendes aus: einander entsprechende Langen sind

immer im konstanten Verhaltnis.

4.5.2.2 Physikalische Ahnlichkeit

Die physikalische Ahnlichkeit verlangt neben konstanten Verhéltnissen der Langen auch
solche der udbrigen physikalischen Messgrolen des Problems wie die Krafte, Zeiten,

Geschwindigkeiten und Temperaturen (dynamische und thermische Ahnlichkeit).

4523 Partielle Ahnlichkeit

Von partieller Ahnlichkeit spricht man, wenn nicht alle MessgroRen in einem konstanten

Verhaltnis gehalten werden kénnen.

4.5.3 Vorteile der Ahnlichkeitstheorie

Die Kombination der Messgrofien zu nur wenigen dimensionslosen Kennzahlen der
Ahnlichkeit verringert die Anzahl der veranderlichen Kennzahlen. Darin liegt mit die
Bedeutung der Ahnlichkeitstheorie, denn eine Funktion zwischen beispielsweise drei
Veranderlichen ist viel bestimmter und erfordert zum Prifen einen geringeren
experimentellen Aufwand als eine Funktion zwischen einer grélkeren Anzahl an
Veranderlichen. [2],[11]
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Die bedeutendsten Vorteile der Ahnlichkeitstheorie sind:
1. Unabhangigkeit vom Dimensionssystem,
2. Reduzierung der Parameter die das Problem beschreiben,
3. die Verringerung des Versuchaufwandes,
4. sie ermoglicht die Extrapolierbarkeit einzelner Parameter und die Modelliibertragung,
5. sie ermdglicht die Untersuchung, ob totale Ahnlichkeit erreichbar ist,
6. sie stellt die Basis fiir Konzepte fir eine teilweise Ahnlichkeit zur Verfligung,

7. sie verbessert die Durchschaubarkeit des physikalischen Problems. [8]
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4.5.4 Wichtige dimensionslose Kennzahlen

Die nachfolgende Zusammenstellung gibt eine Ubersicht haufig verwendeter Kennzahlen

des Stoffwarme- und Impulstransportes.

Bezeichnung Kennzahl Formelzeichen
Sim- ¢ e i a Temperaturleitzahl
Slexe Geometriezahl T = Lingenverhiltnis = == ¢ Schallgeschwindigkeit
D Diffusionszahl
N __ mittlere freie Weglinge _ 4 d Durchmesser
Knupsen-Zahl Ko =g rchmesser @ F  Kraft
g Erdbeschleunigung
T R L gt s T ! kennzeichnende
Zihigkeitszahl  H = Zihigkeitsverhilinis = =y Abmessme
m Masse
N Stromungsgeschwindigkeit Sn i) p Druck
Ahseeian M= Schallgeschwindigkeit ¢ T Temperatur
w Stromungsgeschwindigkeit
Kom-  ARCHIMEDES- _ Dichte-Antriebskraft _ gl> Ag « Wirmeiibergangszahl
plexe Zahl "~ ‘innere Trigheitskraft  »* o B Stoffiibergangszahl
y  Volumenausdehnungszahl
BODENSTEIN- Bo= Konvektionsstrom _ SeRe = wil n dynamische Zihigkeit
Zahl 0= " Diffusionsstrom SRR A mittlere freie Weglinge
A Wirmeleitzahl
B Zahl Fu = Druckkraft _ Ap v  kinematische Zihigkeit
HERGCR n= Trigheitskraft — ow? p Dichte
¢ Oberflichenspannung
Wirmeleitstrom _ ar T Zeit
Fourmr-Zahl  Fo=— i tionssrom 12 Fa FaxnmG-Zahl
_ Trigheitskraft _ 1 _ w?
Frouns-Zahl Fr= Schwerkraft  Fa gl
_ Schwere Aniriebskraft _ Re? _ gf®
Shamms Dak) Ga = mere Trigheitskraft ~ Fr  #2
_ thermische Antriebskraft _ gl*
GrasHor-Zahl Gr= innere Trigheitskralt  #2 yAT
Antriebskraft = Fr
Newron-Zahl N =y eitskraft | mw
y _ Wiirmeiibergangsstrom _ ol
Nussett-Zahl  Nu =< Cleitstrom i
s _ Konvektionsstrom _ Re _ wl
RO Pe = Wimeleitstom  Pr @
_ Trigheitskraft _w
hegoinsZenl.  Ree innere Reibungskraft  »
_ Stoffibergangsstrom _ Al
Suerwoop-Zahl Sk =5 o nsstrom D
_ Trigheitskraft _ gw?l
Weser-Zahl  We =G flichenkralt | o
Giite- _ Wirmeleitstrom _ Sc¢ _ a
grade Ly Zahl Le = Diffusionsstrom ~ Pr D

innere Reibung _ Pe _ »

F T-Zabl  Pr= g leitstrom . Re @

innere Reibung = Bo _ v

ScHMmT-Zahl NGS Diffusionsstrom ~ Re D

Stanon.Zahl  Sp=-Soffibergangsstrom  Sh B
Konvektionsstrom Bo w

Abbildung 4.4.5.1.: Wichtige Ahnlichkeitszahlen
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4.6 Stoffaustausch am Einzeltropfen

4.6.1 Stoffubergang an Kugeln und anderen Koérpern

Der Stoffubergang an Kugeln ist von grundsatzlicher Bedeutung fur viele
verfahrenstechnische Prozesse, bei denen einzelne Partikel oder auch Partikelschwarme
auftreten. Die Partikel kdnnen sowohl feste als auch fluide Koérper sein. Fluide Koérper sind
Tropfen und Blasen. Sie haben im Bereich sehr kleiner Werte fir den Durchmesser stets
Kugelform. Unter technisch bedeutsamen Bedingungen weicht die Form der Tropfen oder
Blasen aber fast immer von der einer Kugel ab. Die Deformationsfahigkeit der Tropfen und
Blasen flhrt zu eigenen Gesetzmaligkeiten fur die Bewegung und den Stoff- und
Warmelbergang. Wird allerdings vorausgesetzt, dass die Konzentration der diffundierenden
Komponente gering ist, darf die Ficksche Transportgleichung eingeflihrt werden. [12],[25]

4.6.2 Stofftransport

Die Zwei-Film-Theorie fluider Phasen bildet die Grundlage der Stoffiibertragung und der
Absorption. Danach muss bei der Absorption das Absorptiv aus der Gasphase durch je eine
dinne Gas- und Flussigkeitsgrenzschicht hindurch, in das Absorptionsmittel diffundieren.
Diese Grenzschichten gelten als Hauptwiderstinde des Stofftransportes. Unmittelbar an der
Phasengrenzflache herrscht nach der Zwei-Film-Theorie zu jedem Zeitpunkt des Vorganges
Gleichgewicht. Bedeuten mar die in der Tragermasse m: (Raffinat) enthaltene
Absorptivmasse und mas die in der Absorptionsmittelmasse ms (Sulvent) geldste
Absorptivmasse, so folgt — analog den fir die Solventextraktion angewandten Beladungen —

als Absorptivbeladung des Tragergases. [2]

ma,.
y == (Gl. 4.6.2.1)

x=—o (Gl. 4.6.2.2)

Mit den Gleichgewichtsbeladungen y,. und x, an der Phasengrenzflache erhalt das Henry-

Beladungsgesetz die Form:
Vg =H ¥x,, (Gl. 4.6.2.3)

Der Stofftransport durch die Phasengrenzflache hindurch findet nach der Zwei-Film-Theorie

aufgrund der  Gleichgewichtsbedingungen  keinen  Ubergangswiderstand. Diese

Institut fir Verfahrenstechnik MUL



Theoretische Grundlagen 20

vereinfachende Annahme entspricht jedoch nicht den tatsachlichen Gegebenheiten, da der
Phasenlbergang der Gaskomponente bei Absorption mit einem Solvatisierungsprozess
verbunden ist, der in seiner Geschwindigkeit einer Reaktion erster Ordnung gleicht. Fur den
Stoffibergang des Absorptivs von der Gasphase zur Phasengrenzflache und von der
Phasengrenzflache zur Flissigphase, ist nicht die unmittelbare Beladungsdifferenz beider
Phasen als molekulare Triebkraft entscheidend, sondern jeweils die Differenz zwischen den

ortlichen Beladungen in der Gasphase y und an der Phasengrenzflache yq auf der Gasseite

Ay =y-y, (Gl. 4.6.2.4)

sowie die Beladungsdifferenz zwischen xs und dem Absorptionsmittel x  auf der

Flissigkeitsseite

Ax =x,—Xx (Gl. 4.6.2.5)

&r

Im kontinuierlich arbeitenden Gegenstromabsorbern verlauft der Stofftransport stationar.
Dabei andert sich die Phasenzusammensetzung stetig entlang der
Prozessraumphasengrenzflache, bleibt aber fiur jeden Querschnitt der Grenzschicht und
damit fir jeden Absorberquerschnitt zeitlich unverandert. Das Berechnen des
Stoffliiberganges erfordert deshalb ein Ersetzen der 6rtlichen Triebkrafte Ay und Ax durch
die mittleren Prozessraumtriebkrafte Aym, Axm des Gesamtvorganges im Absorber. Alle
nachfolgenden Betrachtungen setzen vereinfacht voraus, dass entlang der gesamten

Grenzflache fir die Henry-Beladungskoeffizienten des Verteilungsgleichgewichtes gilt:
H" = konstant.

Isotherme Arbeitsweise und anndhernd linearer Verlauf der Gleichgewichtskurve im

Arbeitskonzentrationsbereich des Absorbers erfullen diese Bedingung. [2]

Der erste Schritt der Absorption ist der Stoffibergang von der Gasphase zur

Phasengrenzflache. Die Gasphase tritt im Gegenstrom zum Absorptionsmittel ein und aus.

Mit den Phasenbeladungen y und 1y, der Gasphase und der dazugehdrenden
Grenzflachenbeladung y,, ,,v,. . folgt flr die ortlichen Triebkrafte am Anfang und am Ende

der Prozessraumgasgrenzschicht

AV, =Ye = Vgar (Gl. 4.6.2.6)

AV, =Y, = Vo (Gl. 4.6.2.7)
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wobei die Anfangs- und Endtriebkrafte des Gegenstromes nach der Forderung:
Ay, )Ay, (Gl. 4.6.2.8)

zu wahlen sind. Diese Beladungsdifferenzen geben die mittlere Prozessraumtriebkraft der
Gasgrenzschicht

Ay —A
Ay, =Pa" e (Gl. 4.6.2.9)

" A
lny

a

Ay,

und die Stoffibergangsgeschwindigkeit erhalt mit der Stoffiibergangszahl der

Gasgrenzschicht S die Form

8., =B, %Ay, (Gl. 4.6.2.10)

Der zweite Schritt der Absorption, der Stoffiibergang von der Phasengrenze in die

Flissigphase findet im Prozessraum die Anfangs- und Endbedingungenx,, x,,x,, ,,X,, , VoI,
welche die Ortlichen Triebkrafte aller bestimmen

Ax, =x,,—X, (Gl. 4.6.2.11)
Ax, =x, , —X, (Gl.4.6.2.12)

Auch hier sind die Anfangs- und Endtriebkrafte des Gegenstromes nach der Forderung zu

wéahlen
Ax,)Ax, (Gl. 4.6.2.13)

Die mittlere Prozessraumtriebkraft der Fllssigkeitsgrenzschicht

_ Axa _Axe

lnAx

Ax (Gl. 4.6.2.14)

a

e

und die Stoffibergangsgeschwindigkeit erhalt mit der Stofflibergangszahl der

Flussigkeitsgrenzschicht £ _die Form

gax =B *Ax, (Gl. 4.6.2.15)
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Die wahrend eines stationdren Absorptionsvorganges durch die Gas- und

Flissigkeitsgrenzschicht Gibergehenden Absorptivmengen missen einander gleich sein
84 =8y = 8ax- (Gl. 4.6.2.16)

Diese Absorptionsgeschwindigkeit g,— als Absorptivmassenstromdichte — flhrt zu der

Gleichung

Ax
&= = (Gl. 4.6.2.17)
B Ay,

Das Verhaltnis der Stofflibergangszahlen der Gas- und Flissigkeitsgrenzschicht gleicht dem
umgekehrten Verhaltnis der mittleren Grenzschichttriebkrafte im Prozessraum. Die

Gleichungen (Gl. 4.6.2.10) und (GI. 4.6.2.15) sind flr praktische Berechnungen ungeeignet,

da Ayoder Axder Phasengrenzzustande Ay, oder Ax, fordern. Das Eliminieren dieser

Zustandswerte gelingt mittels des Henry-Verteilungsgesetzes. Die Triebkrafte des
Stoffdurchganges in der Gasgrenzschicht (Ay) unterscheiden sich von denen in der
Flussigkeitsgrenzschicht (Ax ). Dagegen ist die Triebkraft des Warmeuberganges stets die
Temperaturdifferenz. Soll eine der Warmedurchgangsgleichung analoge
Stoffdurchgangsgleichung fir den Gesamtvorgang der Absorption entstehen, so missen
gleiche GroRBen fur die Triebkrafte beider Grenzschichten vorliegen. Das Henry-
Beladungsgesetz kennzeichnet den Gleichgewichtszustand der Phasengrenzflache. Dieses
Gleichgewichtsgesetz findet Anwendung um Ersatzbeladungen zum Berechnen des
Stoffdurchganges zu schaffen. Fur den Stoffdurchgang von der Gasphase zur Flussigphase
ausgehend von der Beladung y der Gasphase als Bezugsphase vertritt eine Ersatzbeladung

y* die Beladung x der Flissigphase
y' =H'"*x (Gl. 4.6.2.18)

Diese Ersatzbeladung y* wirde mit der Flissigkeitsbeladung x im Gleichgewicht stehen und

tritt an Stelle der Grenzflachenbeladung y, . Die Anfangs- und Endtriebkrafte des

stationaren Stoffdurchganges betragen fir den Prozessraum — bezogen auf die Gasphase —

Ay, =y,->, (Gl. 4.6.2.19)

Ay, =y, -y, (Gl. 4.6.2.20)

wobei die Anfangs- und Endtriebkrafte des Gegenstromes so zu wahlen sind
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Ay, )Ay, (Gl. 4.6.2.21)

Diese Beladungsdifferenzen gehen in die Gleichung (Gl. 4.6.2.9.) der mittleren

Prozessraumtriebkraft Ay, ein und die Stofftransportgeschwindigkeit des Stoffdurchganges

folgt mit einer Stoffdurchgangskennzahl & - bezogen auf die Gasphase - aus:

g, =k, *Ay,. (Gl. 4.6.2.22)

Anstelle der Gasphase kann auch die Flissigphase mit ihrer Beladung x als Bezugsphase

dienen. In diesem Falle ist die Ersatzbeladung x* der Gasphase y gegeben durch
=2 (Gl. 4.6.2.23)

Die Anfangs- und Endtriebkrafte des stationaren Stoffdurchganges betragen fir den

Prozessraum - bezogen auf die Flissigphase -

Ax, =x' —x, (Gl. 4.6.2.24)

Ax, =x" —x (Gl. 4.6.2.25)

e e e

wobei die Anfangs- und Endtriebkrafte des Gegenstromes wieder entsprechend der

Forderung (Gl. 4.6.2.13.) zu wahlen sind. Diese Beladungsdifferenzen gehen in die

Gleichung (Gl.4.6.2.14.) der mittleren Prozessraumtriebkraft Ax, ein und die
Stofftransportgeschwindigkeit des Stoffdurchganges folgt mit der Stoffdurchgangskennzanhl

k- bezogen auf die Flissigphase - aus
8, =k, *Ax,. (Gl. 4.6.2.26)

Die Stofflibergangszahlen der beiden Grenzschichten S, /S, und die phasenbezogenen
Stoffdurchgangszahlen k,, k stehen miteinander im Zusammenhang. Fir die
Stoffdurchgangszahl &  gilt:

1 H
—+
ky Igy ﬂx

(Gl. 4.6.2.27)
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und fur die Stoffdurchgangszahl &

(Gl. 4.6.2.28)

Liegt Chemisorption vor, d. h. findet wahrend der Absorption eine chemische Reaktion
zwischen Absorptiv und Absorptionsmittel statt, so tritt Stoffiibergangsgeschwindigkeit in der
FlUssigkeitsgrenzschicht die Reaktionsgeschwindigkeit als bestimmender Faktor hinzu. Der
Teildruck des Absorptivs Uber die Lésung wird dann von dem Anteil bestimmt, der nicht mit
dem Absorptionsmittel reagiert. Fur umkehrbare Reaktionen erster Ordnung genlgt nach
A.P. Bijelopolski das Einflhren eines Erhéhungsfaktors b, der die Steigerung der
Stoffibergangsgeschwindigkeit in der FlUssigkeitsgrenzschicht in Folge Chemisorption
angibt und (Gl. 4.6.2.27) geht fur die Chemisorption Uber in

L
ko B, b*P

(Gl. 4.6.2.29)

Die einander gleichwertigen, den Gesamtvorgang der Absorption beschreibenden
Stoffdurchgangsgleichungen  (Gl. 4.6.2.28) und (Gl. 4.6.2.29) enthalten messbare
TriebkraftgroRen (y,x) und experimentell zugangige phasenbezogene
Stoffdurchgangszahlen. Die beiden Stoffdurchgangszahlen stehen in gesetzmaliger
Beziehung zueinander; es gilt nach Vereinigen der Gleichungen (Gl. 4.6.2.27) und
(Gl.4.6.2.28) :

k,=H'*k, (Gl. 4.6.2.30)

d. h. die phasenbezogenen Stoffdurchgangszahlen sind einander proportional.

Es gibt Grenzfalle fir die Gleichungen (Gl. 4.6.2.27) und (Gl. 4.6.2.28) je nach Uberwiegen
des Widerstandes der Gasgrenzschicht 1/, oder der Flussigkeitsgrenzschicht 1/Rx.
Derartige Grenzfalle liegen in der Praxis haufig vor. Fur leichtldsliche Gase - H' klein - bleibt
der Widerstand der Flussigkeitsgrenzschicht gering im Vergleich zum Widerstand der
Gasgrenzschicht und Gleichung (Gl. 4.6.2.27) ergibt:

k, =5, (Gl. 4.6.2.31)

Im umgekehrten Falle - bei schwerer Gasloslichkeit (H' groR) - lasst sich der Widerstand der
Gasgrenzschicht vernachlassigen und Gleichung (Gl. 3.6.2.28) fuhrt zu

k., =p,. (Gl. 4.6.2.32)
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Diese Grenzfalle gestatten ein angenadhertes experimentelles Bestimmen der
Stoffiibergangszahlen. Das Berechnen der Stofflibergangs- und Stoffdurchgangszahlen
erfordert dhnlichkeitstheoretische Betrachtungen der Strémungs- und Austauschvorgéange in
Absorbern. Die Kriteriengleichungen des Stofflibergangs bei erzwungener Stromung haben
fur die Gasgrenzschicht die Grundform [2]

Sh, =c*Rel* Sc, (G1.4.6.2.33)

und fir die Flussigkeitsgrenzschicht die Grundform

Sh, :c*Ref;.*Scf;. *Ga (Gl. 4.6.2.34)
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5 Beschreibung des Stoffsystems

5.1 Wasser

(Wasserstoffoxid) H20
Molekulargewicht: 18,02 g/mol

In reinstem Zustand ist Wasser eine klare, geruch- und geschmackslose, farblose — in dicker
Schicht jedoch ebenso wie Eis blaulich schimmernde — Flussigkeit.

Schmelzpunkt 0°C = 273,15 K
Siedepunkt 100°C = 373,15 K

Durch den Schmelzpunkt (Gefrier- oder Erstarrungspunkt) und Siedepunkt des Wassers bei
1013 mbar ist die Celsius-Temperatur-Skala festgelegt. 1 cm® Wasser von 4°C besitzt die
Masse von 1 g. Eis von 0°C hat die Dichte 0,9168.

Das (berechnete) Litergewicht des Wasserdampfes betragt unter Normalbedingungen (0°C
und 1013 mbar) 0,5974 g. Seine kritische Temperatur 374°C, der kritische Druck 221,29 bar,
das kritische Molvolumen 0,057 I/mol.

Beim Tripelpunkt des Wassers liegen flissiges Wassers, Eis und Wasserdampf im
nonvarianten Gleichgewicht nebeneinander vor. Als zugehdrige Temperatur ist 273,16 K
definiert worden — der ,wahre” Tripelpunkt liegt bei 0,0099°C und 611 Pa (6,11mbar).
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Abbildung 5.1.1.:Zustandsdiagramm von Wasser [20]

Die Abbildung zeigt das Zustandsdiagramm von Wasser. Da es mehrere Eis-Modifikationen
gibt, sind zahlreiche weitere Tripelpunkte bekannt, z.B. zwischen flissigem Wasser und zwei
festen Eis-Phasen und zwischen drei Eis-Modifikationen.

Bildungsenthalpie 285,89 kJ/mol

Schmelzenthalpie 6,010 kJ/mol (bei 0°C)
Verdampfungsenthalpie 40,651 kd/mol (bei 100°C)
Oberflachenspannung 71,96*10exp—3 N/m
Viskositat 0,8937 mPa*s.

Die elektrische Leitfahigkeit 0,0635 mS/cm ist ein MaR fur die Reinheit des Wassers. Schon
geringe Zusatze verandern die Leitfahigkeit erheblich.

Die in mancher Hinsicht anomalen Eigenschaften des Wassers lassen sich auf die Struktur
des H20-Molekul zuriickfihren, in dem die beiden Wasserstoffatome unter einem Winkel von
105° angeordnet sind. Aufgrund der unterschiedlichen Elektronegativitdten von Sauerstoff
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und Wasserstoff ist die O-H-Bindung polarisiert, d.h. die beiden entgegengesetzten
elektrischen Pole fallen in ihrer raumlichen Lage nicht zusammen, sodass das
Wassermolekiil einen Dipol bildet.

Diese und die dielektrischen Eigenschaften erklaren die Eignung des Wassers als
Lésungsmittel flr polare Stoffe, die elektrolytische Dissoziation geldster Salze, Basen und
Sauren, die Neigung zur Komplex-Bildung. Die Solvatation (Hydratation; die Bildung von
Hydraten) kann mit Erwarmung oder Abkilhlung verbunden sein, die Fahigkeit zur
Ausbildung von Wasserstoff-Briickenbindungen und damit vor allem auch die Struktur des
flussigen Wassers.

Wasser ist mischbar mit den niederen Alkoholen, Glykolen, zyklischen Ethern, Aminen,
Carbonsauren und Aceton, in den héheren Homologen nimmt die Ldslichkeit mit steigender
C-Zahl ab, wund in unpolaren Flussigkeiten wie Kohlenwasserstoffen und
Halogenkohlenwasserstoffen ist es praktisch unléslich. Desgleichen in aliphatischen Ethern
und Estern. Bei Raumtemperatur ist Wasser kaum dissoziiert. [19],[20]

5.2 lod

(vom griechischen: iodes = veilchenfarbig, nach der Farbe des Dampfes).
Chemisches Symbol: |

Ordnungszahl: 53

Schmelzpunkt: 113,5°C

Siedepunkt: 184,5°C

Atomgewicht: 126,9045 g/mol

lod ist ein nichtmetallisches, anisotopes Element, mit mehr als 30 kinstlichen Isotopen 1101—
140l und HWZ von 0,65 Sek. bis 1,57*107 Jahren.

- Eigenschaften:

lod steht in der 7. Hauptgruppe des Periodensystems (Halogene). Seine Wertigkeit ist
infolgedessen meist —1, seltener +1, +3 bis +7. Die Verbindungen sind in der Regel farblos.
Reines lod bildet schwarzgraue, graphitartige, rhombisch kristalline Blattchen, die sich schon
bei Raumtemperatur allmahlich (oft unter Braunung der nédheren Umgebung) verflichtigen
(Sublimation). Beim Erhitzen bis zum Siedepunkt entstehen blauviolett gefarbte giftige
Dampfe von charakteristischen Geruch, die zu heftigen, katarrhaltigen Reaktionen der
Nasen- und Augenschleimhaute flhren.

MAK-Wert: 1mg/m?
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In Wasser [6st sich lod bei 20° nur sehr wenig (1:3500) und &hnlich wie in den
sauerstoffhaltigen organischen Losungsmitteln (Alkohol, Ether, Aceton) mit braunlichgelber
bis brauner Farbe, wahrend es sich in den sauerstofffreien Losungsmitteln
(Schwefelkohlenstoff, Benzol, Chloroform, Tetrachlormethan) mit violetter bzw. roter Farbe
I6st.

- Reaktionen:

lod ist wesentlich reaktionstrager als die tbrigen Halogene. Es verbindet sich z.B. weniger
energisch mit Wasserstoff und der entstehende lodwasserstoff lasst sich durch Erhitzen
grofteils wieder in lod und Wasserstoff zuriickverwandeln. lod vereinigt sich direkt (ggf. bei
leichtem Erwarmen) mit Schwefel, Phosphor, Eisen, Quecksilber, Antimon, Silicium, Nickel
oder Kalium zu lodiden.

- Nachweis:

Freies lod erkennt man an dem violetten, typisch riechenden Dampf, an der braunen
alkalischen und rotvioletten Schwefelkohlenstoff-Lésung, an der Bildung von blauer
lodstarke.

lodid-lonen in lodiden geben folgende charakteristische Reaktion:

bei Zusatz von Chlorwasser zu einer lodid-Lésung scheidet sich braunliches lod aus: 2KI+Clz
«— 2KCI+l;, das beim Mischen mit Schwefelkohlenstoff diesen rotviolett farbt. Zur
quantitativen Bestimmung von freiem lod bedient man sich z.B. der Titration mit Thiosulfat.

- Herstellung:

Bedeutende Mengen lod werden aus Salzsolen hergestellt, die bei der Erdél- u. Erdgas-
Forderung anfallen. Sie enthalten zwischen 30 und mehr als 100 ppm lod, das als lodid
vorliegt und aus diesem mit Chlor freigesetzt, mit Luft ausgeblasen und in schwefelsaurer
Losung mit SO2 reduziert wird. Aus der erhaltenen Losung von lodwasserstoffsaure wird
durch gasférmiges Chlor elementares lod ausgeschieden.

- Verwendung:

In der Medizin kann lod in elementarer oder gebundener Form verwendet werden und zwar
als Antiseptikum in Arzneimitteln gegen Schilddrisenstorungen.

Weiter verwendet man lod flr Katalysatoren, in Stabilisatoren, fiir Farbstoffe und Tinten, zur
Herstellung reinster Metalle nach dem Aufwachsverfahren, in der Photographie und in der
analytischen Chemie (lodometrie). [12],[13],[14]
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5.3 Schwefeldioxid
SO

Molekulargewicht. 64,06 g/mol.

Farbloses, stechend riechendes Gas, Litergewicht 2,927 g (ca. 2,3mal schwerer als Luft).
Schmelzpunkt —72,7°C

Siedepunkt —10°C

kritischer Druck 77,8 bar (7,78 MPa)

kritische Temperatur 157,5°C

Die Loslichkeit von SO: in Wasser zu schwefeliger Saure betragt 18,6 bzw. 10,1
Gewichtsprozent (bei 20°C bzw. 0°C u. 1013 mbar). Sehr leicht I6slich ist SOz auch in
Alkohol. Konzentrierte Schwefelsdure 16st das 58fache Volumen an SO:. Formal ist SO: das
Anhydrid der schwefeligen Saure.

Gasformiges SO: ist unbrennbar, kann jedoch (besonders unter dem Einfluss von
Katalysatoren) zu Schwefeltrioxid oxidiert werden.

Die Reaktion von SO: mit Schwefelwasserstoff fihrt im Claus-Verfahren zu Schwefel.
- Physiologisch:

SO:2 ist stark toxisch (MAK 5 mg/m?®) und ruft in Mischung mit Luft schon in einer
Konzentration von 0,04% Vergiftungserscheinungen (Hornhauttriibung, Atemnot,
Entziindungen der Atmungsorgane) hervor. GrofRere Mengen konnen todlich wirken.
Lésungen von SO: in Wasser (3:1000) veratzen die Magenwande.

- Nachweis:

In hoheren Konzentrationen ist SOz am stechenden Geruch kenntlich. Mit Prifrohrchen kann
es im Bereich 0,5-5000 ppm nachgewiesen werden.

- Herstellung:

Die Gewinnung von reinem SO: erfolgt aus SO--haltigen Gasen, die durch Verbrennen von
Elementarschwefel oder durch Rdsten von Pyrit, Pyrrhotit oder anderen sulfidischen Erzen
erhalten werden.

Erhebliche SO2-Mengen fallen bei den Entschwefelungsprozessen an, die aus Griinden des
Umweltschutzes heute der Verbrennung fossiler Brennstoffe nachgeschaltet werden. Dabei
wird SOz meist direkt zu Gips weiterverarbeitet. [14],[15],[20]
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5.4 Natriumthiosulfat
Na2S:0s3

Molekulargewicht 248,20g/mol
Schmelzpunkt 45 - 50°C

Natriumthiosulfat 16st sich sehr leicht in Wasser mit schwach alkalischer Reaktion. Beim
Ansauern entsteht eine sich allmahlich verstarkende, anfangs weilde, spater gelbliche
Tribung von ausgeschiedenem Schwefel; die Saure (z.B. Salzsaure) macht zunachst
Thioschwefelsdure (H2S:05) frei, die sofort zerfallt. AuBerdem ist Natriumthiosulfat auch das
wichtigste Salz der Thioschwefelsaure.

Elementares Chlor wird von Natriumthiosulfat leicht gebunden und Silberhalogenide I6sen
sich in Natriumthiosulfat-Losung auf. Starkere Natriumthiosulfat-Lésungen bewirken bei
manchen Pflanzen Keimhemmung oder Hemmung des Wurzelwachstums.

- Herstellung:

Aus Natriumsulfit mit Natriumdisulfid oder durch Erhitzen von Natriumsulfit-Lésung mit fein
verteiltem Schwefel unter Druck (Na:S0s:+S < NazS:0s), friiher als Nebenprodukt bei der
Fabrikation von Schwefel-Farbstoffen.

- Verwendung:

Als Fixiersalz in der Photographie, zur Entfernung des Chlors aus gebleichten Geweben und
Papiermasse (Antichlor), in der lodometrie wegen seiner quantitativen Umsetzung mit lod zu
Natriumtetrathionat (Na:S«Os) und in der Chromlederfabrikation, zur Extraktion von
Silberchlorid aus Silbererzen. [13],[16],[17]

5.5 Schwefel

sulfur.

chemisches Symbol S

Nichtmetallisches Element der 6. Hauptgruppe des Periodensystems,
Ordnungszahl: 16

Atomgewicht 32,066 g/mol
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- Modifikation:

Cyclooctaschwefel, der am haufigsten vorkommende Schwefel, liegt bei Raumtemperatur in
Gestalt von zitronengelben Brocken, Stangen oder Pulver vor und wird rhombischer
Schwefel genannt.

Je nach der Geschwindigkeit des Erhitzens geht dieser Schwefel zwischen 110°C und 119°C
in eine hellgelbe dinnflissige Schmelze Uber, die bei 114°C-115°C wieder erstarrt, wobei
haufig auch von einem idealen (112,8°C) und einem natirlichen (110,2°C) Schmelzpunkt
gesprochen wird.

Erwarmt man die gelbe, leicht bewegliche Schwefelschmelze auf 159° (Floor-Temperatur),
so wird diese braun und allmahlich dickflissig. Bei 200°C ist die Schwefel-Schmelze
dunkelbraun und etwa so zah wie Harz, oberhalb 250°C nimmt die Zahflissigkeit wieder ab.
Bei 400°C wird die Schmelze dinnflissig, der Siedepunkt liegt bei 444,6°C.

Rhombischer Schwefel ist unldslich in Wasser, nur wenig I6slich in den meisten organischen
Losungsmitteln und gut I6slich in Schwefelkohlenstoff (bei 25° 16sen sich in 100 g CS: etwa
30 g, in 100 g Benzol nur etwa 1,2 g).

- Chemische Eigenschaften:

Schwefel hat mit Sauerstoff nur wenig Ahnlichkeit. An der Luft entziindet sich Schwefel bei
ca. 260°C und verbrennt mit schwach blauer Flamme zu stechend riechendem
Schwefeldioxid und bis zu 40% Schwefeltrioxid.

- Physiologisch:

Auf der Haut bewirkt Schwefelpulver erst nach langerer Zeit eine leichte Reizung. Aus
diesem Grund wird Schwefel gelegentlich zur Reizkdrpertherapie genutzt. Auch auf niedere
Tiere und Pflanzen zeigt Schwefel kaum Wirkung, er wirkt aber giftig, wenn er bei Berlihrung
mit der lebenden Substanz in Schwefeldioxid oder Schwefelwasserstoff Ubergefihrt wird.

- Nachweis:

Freien Schwefel erkennt man leicht an seiner Farbe und an der charakteristischen blauen
Flamme, die von stechendem Schwefeldioxidgeruch begleitet wird. Vermutet man freien
Schwefel in Gemischen, so schittelt man diese mit Schwefelkohlenstoff, filtriert und lasst das
Filtrat eintrocknen, worauf sich gelber Schwefel ausscheidet, falls dieser im Gemisch
vorhanden war.

- Vorkommen:

Schwefel kommt als Element und in Form von Sulfiden oder Sulfaten an vielen Punkten der
Erde vor. Vulkanische Gase enthalten oft Schwefelwasserstoff und Schwefeldioxid, wobei
beide Gase miteinander unter Bildung von dichten Schwefelwolken reagieren.
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- Herstellung:

Den grolRten Teil des weltweit produzierten Schwefels erhdlt man heute als
Rekuperationsschwefel aus dem bei der Entschwefelung von Erdgas und Erddl (sowie von
Synthese- u. Koksofengas) anfallenden H2S-haltigen sogenannten ,Sauergas®. [14],[15],[16]
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6 Beschreibung der Versuchsanlage und
Versuchsdurchfihrung

6.1 Beschreibung der Einzelkomponenten der Anlage

In diesem Kapitel wird auf die einzelnen Anlagenteile etwas naher eingegangen, um die
Funktion der Versuchsanlage leichter verstehen zu kénnen und um den Einzelversuch
nachvollziehen zu kénnen.

6.1.1 Aufgabebehalter der Fliissigphase

Der Aufgabebehalter der Flussigphase hat ein maximales Fassungsvolumen von 50 Liter,
wurde aber nie vollgefillt, da die bendtigte Wassermenge pro Versuch im Vergleich zum
Fassungsvolumen vernachlassigbar klein ist.

6.1.2 Die Prazisionsschlauchpumpe

Die Prazisionsschlauchpumpe ist mikroprozessorgesteuert und dient zur genauen Dosierung
der FlUssigkeitsmenge, die dem Tropfengenerator zugefuhrt wird.

Firma / Typ : ISMATEC Laboratoriumstechnik ( D ) / REGLO Digital 2-Kanal

Abbildung 6.1.2.1: Prdzisionsschlauchpumpe, Vorderansicht

Beim Aktivieren der Pumpe beginnt sich das Zellrad, je nachdem wie grof3 die erwiinschte
Durchflussmenge ist, mit definierter Drehzahl zu drehen. Die Walzen, welche sich auf dem
Zellrad befinden, bewirken zusammen mit der einen Gegendruck erzeugenden
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Schlauchhalterung, einen konstanten Durchfluss im Prazisionsschlauch. Somit ist garantiert,
dass dem Tropfengenerator eine definierte Flissigkeitsmenge zugefihrt wird.

6.1.3 Der Tropfengenerator

Der Tropfengenerator dient zur Erzeugung der Einzeltropfen, wobei eine konstante
Tropfenfrequenz und eine konstante TropfengroRe gewahrleistet sein soll.

Dieser Tropfengenerator ragt durch eine Glaskapillare oder durch eine Kunststoffkapillare, je
nach gewtnschter TropfengroRe, in die Tropfensaule. Durch einen Seitenarm wird die fluide
Phase mit konstantem Druck und konstanter Durchflussmenge zugegeben. Zur
Tropfenerzeugung dient eine Membran, die durch eine elektromagnetische Spule angeregt,
regelmafige StoRe auslbt. Die dadurch in der Kapillare entstehenden Druckwellen bewirken
den Abschlag des Einzelltropfen. Da dies immer im selben zeitlichen Abstand erfolgt, werden
die Tropfen alle gleich grof3

Im Wesentlichen besteht der Tropfengenerator aus folgenden Einzelkomponenten:
- der Druckstof3sperre

- der Pulskammer

- der Tropfenkapillare

- dem elektromagnetischen Stolel

- Pulsgeberschaltung mit Tropfenzahler

- dem Netzgerat zur Spannungsversorgung.

Die DruckstoBsperre:

Als Druckstol3sperre dient eine handelsUbliche Stahlkanile fir Einwegspritzen der
Dimension 0,7 x 50 mm. Sie hat die Aufgabe zu verhindern, dass sich der Druckstol3 von der
Pulskammer in den Vorlagebehalter der Fliussigphase fortpflanzt.

Die Pulskammer:

Die Pulskammer besteht in der Hauptachse aus einem T-férmigen Laborglas mit einer Lange
von 150 mm und einem Nenndurchmesser von einem Zoll. Die Abzweigung befindet sich
seitlich in der Mitte, ist 100 mm lang und hat einen Durchmesser von 3/4 Zoll. Die Zuleitung
der Flussigphase in die Pulskammer und die Einbindung der DruckstoRsperre ist dadurch
realisiert, indem die als DruckstoRsperre wirkende Stahlkanule der Einwegspritze mit ihrem
spitzen Ende durch einen Silikonstopfen gesteckt ist, der seinerseits das seitliche Stlick der
Pulskammer verschliet. Am anderen Ende der Stahlkanule wird der Schlauch fir die
Zuleitung der Flussigphase aufgesteckt. Das obere Ende der Pulskammer ist mit einer
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0,3 mm starken Teflonmembran verschlossen, die zusatzlich mit Silikon abgedichtet ist. In
der unteren Offnung steckt ein durchbohrter Silikonstopfen, in dem die Tropfenkapillare
eingeflhrt wird.

Das Netzgerit:

Als Spannungsversorgung flir die Pulsgeberschaltung mit Tropfenzahler dient ein
handelsubliches  Labornetzgerat mit regelbarer Spannung und einstellbarer
Strombegrenzung.

Firma / Typ: CONRAD / Laboratory Power Supply PS-403D
Die Pulsgeberschaltung mit Tropfenzahler:

An der Vorderseite des Pulsgebergehauses befindet sich eine LED-Anzeige zur Uberpriifung
der Tropfenanzahl und ein Drehknopf zum Einstellen der Periodendauer.

Tabelle 6.1.3.1.: Periodendauer der Pulsgeberschaltung

Voreinstellung
(Drehknopf) 1 2
Pulszeit in [ms] 350 750
Pausezeit in [ms] 500 1000
Periodendauer in [ms] 850 1750
Tropfenzahl pro Sekunde 1,20 0,58

Die Stromversorgung erfolgt durch das Netzgerat Uber zwei Bananenstecker, das
Ausgangssignal zum StoRel lauft Uber eine Klinkersteckerbuchse.

Die Aufgabe der Pulsgeberschaltung besteht also darin, Rechtecksignale zu erzeugen und
damit den elektromagnetischen StéRel zu versorgen, der wiederum regelmafige Stdlke auf
die Membran der Pulskammer ausubt.
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Abbildung  6.1.3.1.:  Pulsgeberschaltung mit Zahleinheit und  Netzgerdt zur
Spannungsversorgung

Die Tropfenkapillare:

Die Tropfenkapillare dient zur Einbringung der Tropfen in die Stoffaustauschsaule und ist ein
an einem Ende auf einen Innendurchmesser von etwa 1 mm diinngezogenes Glas- oder
Kunststoffrohrchen mit einem Innendurchmesser von 2,2 mm und einer Lange von 150 mm.
Die Tropfenkapillare wird am oberen Ende der Stoffaustauschsaule montiert.

Der elektromagnetische StoRel:

Der elektromagnetische StoRel ist eine einfache elektromagnetische Spule mit Eisenkern
und dient zur Erzeugung des Druckstoles in der Pulskammer.

Firma / Typ: KUHNKE M32-F-HS 2617 24 V = 100 % ED 8717
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Tropfengenerator wahrend des Fiillvorganges

Um das Aussehen des Tropfengenerators zu veranschaulichen, soll diese Abbildung, welche
den Generator wahrend des Flllvorganges darstellt, beitragen. Beim Fullen wird er von der
Tropfensaule genommen und auf den Kopf gestellt, damit die Luft, welche sich in der
Pulskammer befindet, durch die Tropfenkapillare entweichen kann.

Abbildung. 6.1.3.2.: Tropfengenerator wéhrend des Fiillvorganges
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6.1.4 Die Stoffaustauschsaule

Abbildung: 6.1.4.1.: Stoffaustauschséule wéhrend des Versuches
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6.1.5 Die Absaugtrichterkapillare

Abbildung: 6.1.5.1.: Absaugtrichterkapillare, ausgebaut aus der Tropfenséule
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6.1.6 Das ProbenhamegefaR mit vorgelegter lodlésung

Abbildung: 6.1.6.1.: Probenahmegefal3 und Erlenmeyerkolben mit vorgelegter lodlésung

6.1.7 Die Gasanalytik

Mit Hilfe der Gasanalytik wurde die Rohgaskonzentration bestimmt. Die SO2-Konzentration in
der Gasphase konnte mittels einer Online-Gasanalytik NDIR-spektrometisch bestimmt
werden.

Betriebsdaten der Analysatormodule: Uras 14
Die folgenden Daten beziehen sich auf die kleinsten Messbereiche Klasse 1. Bei

Messbereichen kleiner als Klasse 1 bis hin zu Klasse 2 kénnen die Daten bezlglich des
Nullpunktes von den folgenden Angaben abweichen.

Stabilitat: Linearitatsabweichung < 1 % der Messspanne
Wiederholbarkeit :~ 0,5 % der Messspanne

Nullpunktsdrift < 1 % der Messspanne pro Woche
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Empfindlichkeitsdrift 51 % des Messwertes pro Woche
Ausgangssignalschwankungen:5 0,2 % der Messspanne bei 2 a und
elektronischer T90-Zeit=5s

Nachweisgrenze 0,5 % der Messspanne

Einflusseffekte: Durchflusseinfluss: Durchfluss im Bereich 20 100 I/h: innerhalb der

Nachweisgrenze

Begleitgaseinfluss: der Kalibrierung des Analysators muss eine Analyse des

Messgases zugrundegelegt werden. SelektivierungsmaRnahmen  zur
Verringerung des Begleitgaseinflusseffektes (Optionen): Einbau von
Interferenzfiltern oder  Filterklivetten oder interne elektronische
Querempfindlichkeits- bzw. Tragergaskorrektur  einer Messkomponenten
durch die anderen mit dem Uras 14 gemessenen Messkomponenten.

Temperatureinfluss Umgebungstemperatur im zuldssigen Bereich; am

Too -Zeit

Nullpunkt: 51 % der Messspanne pro 10 Grad Celsius auf die Empfindlichkeit
mit Temperaturkompensation: kleiner 3 % des Messwertes pro 10 Grad C; auf
die Empfindlichkeit mit Thermostatisierung auf 60 Grad C (Option): kleiner 1
% des Messwertes pro 10 Grad C

Luftdruckeinfluss am Nullpunkt: kein Einflusseffekt auf die Empfindlichkeit mit
Druckkorrektur mittels eingebautem Drucksensor kleiner 0,2 % des
Messwertes pro 1 % Luftdruckdnderung. Arbeitsbereich des Drucksensors:
600 ... 1200 h*Pa. Option: Anschluss des Drucksensors nach aul3en gefuhrt

Energieversorgungseinfluss 24 V DC £ 5 %::9 0,2 % der Messspanne
abhangig von der Lange der Messklvette und der Messgasleitung sowie vom

Messgasdurchfluss und von der Dampfung
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Abbildung der Analyseeinheit

Abbildung: 6.1.7.1.: NIDR spektrometische Gasanalyseeinheit
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6.2 Inbetriebnahme der Anlage

In diesem Kapitel werden die Richtlinien fir die richtige Inbetriebnahme der Anlage
beschrieben und eine Arbeitsanweisung fir die korrekte Durchfiihrung des Versuches
gegeben.

6.2.1 Vorbereitungen im Labor

- Ein mit deionisiertem Wasser gesplltes Probenahmegefall wird mit einer definierten
lodmenge bestlickt, welche sich im Bereich von 2 ml bis zu 5 ml bewegt. Die Aufgabe dieser
lodmenge erfolgt mit Hilfe einer Pipette und wird mit verdiinnter Salzsaure versetzt, damit die
Reaktionsfreudigkeit der Stammlésung erhéht wird. Danach wird dieser Stammlésung noch
deionisiertes Wasser hinzugegeben.

6.2.2 Anfahren der Anlage

- Fillen des Tropfengenerators:

Da sich der Tropfengenerator, wenn gewisse Zeit kein Versuch gefahren wurde,
teilweise entleert, dieser aber, damit der durch die Pulsgeberschaltung beaufschlagte
elektromagnetische StéRel korrekt arbeiten kann, immer bis zum Rand gefiillt sein
soll, muss der Tropfengenerator aus der Halterung enthommen werden, umgedreht
und gefillt werden. Die in Kapitel 8 angefiihrten Versuche wurden mit deionisiertem
Wasser durchgefiihrt.

Wenn die gesamte Luft aus dem Tropfengenerator entfernt wurde, kann dieser wieder
in die Halterung eingespannt werden.

- Spllen der Absaugtrichterkapillare:

Da sich die Trichterabsaugkapillare von Zeit zu Zeit benetzt, muss sie vor jedem
Versuch mit Aceton gespllt werden, um ein korrektes Abrinnen der Tropfen zu
gewahrleisten. Dies erfolgt noch vor dem Einspannen der Absaugkapillare in die
Tropfensaule. Nach der Montage des Absaugtrichters muss ein weiteres mal, mit
Hilfe einer handelslblichen Spritze, mit Aceton gespult werden.

- Einstellen des Pulsgenerators:

Das Einstellen des Pulsgenerators ist deshalb wichtig, damit eine konstante
TropfengrofRe erreicht werden kann. Bei den gefahrenen Vorversuchen wurde die
optimale Pulsgebereinstellung gefunden: - eingestellte Spannung: 24 Volt

Institut fir Verfahrenstechnik MUL



Beschreibung der Versuchsanlage und Versuchsdurchfiihrung 46

- eingestellte Stromstarke: 0.2 Ampere
- die Frequenz variiert jedoch zwischen

TG-Stellung 1 und TG-Stellung 2.
- Einstellung der Durchflussmenge der Prazisionsschlauchpumpe

Diese Prazisionsschlauchpumpe sorgt fur Forderung der fluiden Phase aus dem
Versorgungsbehalter in die Kammer des Tropfengenerators. Durch die Einstellung
einer exakten Foérdermenge wird sichergestellt, dass die Tropfenkammer wahrend
des Versuches immer voll gefillt ist. Die Fordermenge bewegt sich je nach
verwendeter Tropfengeneratorkapillare zwischen 1.3 ml/min und 1.6 ml/min.

- Reinigen der Absaugkapillare:

Da die Absaugkapillare mit Aceton benetzt sein kénnte, schaltet man, ohne das sich
das Probenamegefal® in der dafiir vorgesehenen Einspannvorrichtung hinter der
Absaugkapillare befindet, die Anlage kurzfristig ein, um diese mit der fluiden Phase zu
reinigen. Die Tropfenanzahl ist hierbei nebensachlich, sollte aber nicht unter 100
Tropfen liegen.

6.2.3 Aufgabe der Gasphase

- Einwiegen des Schwefels:

Um die gewlinschte Konzentration SO, in der Tropfensaule zu erhalten, werden
einige Milligramm Schwefel auf einem Loéffel eingewogen. Diese eingewogene
Schwefelmenge wird noch auflerhalb der Tropfensaule entzindet und in die dafur
vorgesehen Offnung in die Sdule hineingehalten. Der entstehende Schwefelrauch
verteilt sich dann in der Sdule und um die gewunschte Gasbulkkonzentration zu
erreichen, sollte die Verweilzeit des brennenden Schwefels etwa eine halbe bis eine
Minute betragen.

- Einschalten der Umwalzpumpe:

Nachdem die Schwefelaufgabedffnung wieder verschlossen wurde, schlief3t man die
Umwalzpumpe an die Tropfensaule an, um eine disperse Verteilung des SO: in Luft
zu erreichen. Hierbei hat sich gezeigt, dass es véllig ausreicht, wenn die Pumpe eine
Minute in Betrieb ist, um das gewiinschte Ergebnis zu erzielen.

- Uberprifen auf Uberdruck

Nach dem SchlieRen aller Hahne ist die gesamte Anlage dicht. Da durch die
Umwaélzung der Luft in der Tropfenséaule ein Uberdruck entstanden sein konnte, muss
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mit Hilfe des Manometers Uberprift werden, ob im Inneren der Saule
Atmospharendruck herrscht.

- Messen der Gasbulkkonzentration

Nach abermaligen Offnen der Hahne wird die Anlage an ein Online-Gasanalytik-
Messgerat angeschlossen. Die Gasbulkkonzentration wird nun NDIR-spektrometisch
bestimmt, wobei dieser Vorgang einige Minuten dauern kann, um exakte Werte zu
erhalten.

6.2.4 Durchfiihrung des Einzelversuches

- Einspannen des Probenahmegefalies

Das Gasanalytik-Messgerat wird wieder abgeschlossen, die Anlage dicht gemacht
und das Probenahmegefal® in die dafir vorgesehene Halterung eingespannt. Damit
ein optimales Abrinnen der Tropfen durch die Auffangkapillare in das Gefall
gewahrleistet ist, geschieht dies in einem Winkel von 45°. Die Klemme des
Schlauches der von der Absaugkapillare zum Probenamegefald fuhrt, muss entfernt
werden.

- Starten des Tropfengenerators

Die Zahleinheit, welche die Tropfenanzahl widerspiegelt, wird auf null gesetzt, die
Prazisionsschlauchpumpe eingeschaltet und der Pulsgenerator aktiviert. Damit ist der
Versuch gestartet.

- Versuchende

Nachdem alle Einzeltropfen die Auffangkapillare erreicht haben, wobei die
Tropfenanzahl zwischen 400 und 1000 Tropfen variiert, wird der Pulsgenerator und
die Prazisionsschlauchpumpe wieder abgeschaltet und das Probenahmegerat wird
aus der Halterung enthommen.

6.2.5 Auswertung des Versuches

Um Sulfit in wassriger Losung quantitativ erfassen zu kdnnen, bedient man sich eines
iodometrischen Titrationsverfahren. Wie bereits erwahnt, wird ein mit deionisiertem Wasser
gespulltes Probenahmegefall mit einer definierten lodmenge bestlickt und mit ein wenig
verdunnter HCI versetzt.

Das Sulfit in der wassrigen Probe reagiert mit dem lod nach folgender Gleichung:
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SO; +1,+H,0— SO, +21 +2H"

Die nach der Umsetzung verbleibende Restmenge an lod wird durch Titration mit einer
Natriumthiosulfat-Lésung bestimmt:

1,+28,07 — 8,07 +21°

Diese Titration erfolgt handisch, wobei der Punkt exakt stéchiometrischer Umsetzung dann
erreicht ist, wenn die lodfarbung der L6sung verschwunden ist.

Mit dem erlangten Titrationsergebnis kann man nun unter zu Hilfenahme der einzelnen
Berechnungsmodelle die Menge an SO, die wahrend des Versuches vom Gas in die
Flassigkeit Uberging, ermitteln.

Abbildung 6.2.5.1.:Biirette zur Durchfiihrung des Titrationsvorganges
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6.3 Schematische Darstellung der Versuchsanlage
Aufgabehalter
Pulsgeberschaltung
Prazisions- mit Zahleineheit
G) schlauchpumpe
— Pulsgeber 24V AC
I
Tropfengenerator
Gasanalytik ) T
Tropfensaule
JIE, Auffangkapillare
Probegefal}
Umwalzpumpe &D
| —
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7 Theoretische Berechnung des Stoffdurchgangs-
Koeffizienten gemaR der Stoffaustauschmodelle

7.1 Ermittlung der TropfengroRe

Im Zuge einer Vorversuchsreihe wurden Tropfen generiert, deren TropfengroRe ein stabiles
Flugverhalten gewahrleisten. Dabei ist besonders wichtig, dass die kritische Weberzahl = 10
nicht Gberschritten wird (kein Tropfenzerfall).

mgesamt
mepfen = (GI 711)
‘ Tropfenanzahl

_ m Tropfen
Tropfen ~—

(Gl. 7.1.2)

Wasser

6%V,
diyappen =32 (GI. 7.1.3)
’ T

Da zu diesem Zeitpunkt noch nicht klar war, wie eine konstante Tropfengrélie erreicht
werden kann, bei der sich die Tropfen im freien Fall stabil verhalten, wurde mit der
Hohendifferenz der Pipettenspitze und der Bezugshohe des Versorgungswasserpegels
experimentiert (siehe Tabelle: 7.1.1.).

Durch verandern dieser Hohendifferenz andert sich natirlich auch die potentielle Energie.
Ziel dieser Experimente war es herauszufinden, bei welcher H&éhendifferenz der
Tropfengenerator genau mit der selben Flissigkeitsmenge befillt wird, welche den
Generator Uber die Kapillarspitze wieder verlasst. Das die Pulskammer des
Tropfengenerators immer voll geflillt ist, ist fir eine korrekte Arbeitsweise unumganglich.

Da aber dann bei den Hauptversuchen eine Prazisionsschlauchpumpe zwischen dem
Versorgungsbehalter und dem Tropfengenerator installiert wurde, kann die Héhendifferenz
ignoriert werden, da durch das Einstellen der richtigen Férdermenge der Pumpe (ml/min)
gewahrleistet ist, dass die Pulskammer immer voll gefillt ist.
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Tabelle 7.1.1. : Ermittlung des Tropfendurchmessers bei verschiedenen Fallhbhen
If.Nr. U[V] I[A] TG-Stellung| n-Tropfen | h1[mm] | h2[mm] h3[mm] m1[g] m2[g] m3[mg] V[m3] d[mm]
1 24 0,2 2 999 415 429 14 65,93 72,46 6,54 6,55E-09 2,32
2 24 0,2 2 2000 415 428 13 66,05 78,50 6,23 6,24E-09 2,28
3 24 0,2 2 500 415 426 11 65,57 68,42 5,70 5,71E-09 2,22
4 24 0,2 2 2263 332 425 93 65,93 126,32 26,69 2,67E-08 3,71
5 24 0,2 2 1070 332 423 91 66,05 93,55 25,70 2,57E-08 3,66
6 24 0,2 2 707 332 422 90 65,57 84,05 26,14 2,62E-08 3,68
7 24 0,2 2 603 363 421 58 65,93 76,87 18,14 1,82E-08 3,26
8 24 0,2 2 1212 363 420 57 66,05 88,20 18,28 1,83E-08 3,27
9 24 0,2 2 1860 363 419 56 65,57 99,66 18,33 1,84E-08 3,27
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7.2 Berechnung der Tropfengeschwindigkeit

7.2.1 Formeln zur Berechnung der Fallgeschwindigkeit

Bei Annahme eines festen kugelférmigen Teilchens und unter der Voraussetzung, dass sich
die Teilchen gegenseitig nicht beeinflussen, ergibt sich die stationare Endgeschwindigkeit

aus der Kraftebilanz von Auftriebskraft, Widerstandskraft und Gewichtskraft.[21]

Fi=Vyo*Prs™*8g (Gl.7.2.1.1)
Fw=cw*@*w2m (Gl. 7.2.1.2)
Fo =Vio™ Prwser * & (Gl. 7.2.1.3)
LY
Vio = % (Gl. 7.2.1.4)
Tropfen = dTmpp/’enz * T (GI 7.2.1 5)
Formelapparat zur Berechnung der Fallgeschwindigkeit der Tropfen:
F(A+FW)=F(G)=FW)=F(G)-F(A)
L
02 2% 4= (1 (1120)* p(H20)* )~ (V (H20)* p(Lui) )
Luft d**r. rm*d?
cn 2w () T ((120) - (L) * g
4 .d 1
w* = *—*(p(H20 - p(Luft))* g*
3 (o p(Luft))* g L
o |4*(p(H20) - pLuf)*d* g
3*c(w)* p(Luft)
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7.2.2 Berechnung uber das Diagramm: Widerstandsbeiwert als
Funktion der Reynolds-Zahl

Ziel dieser Berechnung ist es, die Fallgeschwindigkeit der frei fallenden Tropfen zu ermitteln.
Dabei wird ein Tropfendurchmesser angenommen und danach wird die Geschwindigkeit fir
diesen Durchmesser mit nachstehender Formel berechnet. [22],[23],[24]

(Gl. 7.2.2.1)

_ 4 * (p Wasser p Luft ) * dTropfen * g
3 * ca) + pLufr

kg

Dichten bei 20°C (293.15K):  py,, =998.21-2
m

k
i =1.188;g3

Die Reynolds-Zahl wird berechnet, um im Diagramm den richtigen Widerstandsbeiwert
c,ablesen zu konnen. Die Weber-Zahl, die das Verhaltnis der Tragheitskraft zur

Oberflachenkraft ausdrickt, muss ermittelt werden um sicher zu stellen, dass kein
Tropfenzerfall stattfinden kann.

w*d
Re = — [ (Gl. 7.2.2.2)

v Gas

% 1,2 %k
_ p Wasser w d

We =

Tropfen (G|. 7.2.2.3)

UGas
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Abbildung:7.2.2.1.: Widerstandsbeiwert als Funktion der Reynoldszahl

Tabelle7.2.2.1: Reynolds- bzw. Weberzahlen fiir bestimmte Tropfendurchmesser

d[mm] ¢, [ w[mis] | We-Zahl | Re-zahl
2 0,41 7.32 1.55 813
3 0,42 8,86 3.41 1476
4 05 9,37 5,08 2082
5 05 10,48 7.95 2911
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Tropfengeschwindigkeit

10 4 e 10,48
0,86 3
87 »HQ/T

w[m/s]
»

d[mm]

Abbildng:7.2.2.2.: Tropfengeschwindigkeit als Funktion des Tropfendurchmessers gemal
(Gl.7.2.2.1.) und unter der Verwendung des Widerstandsbeiwertdiagramms Abbildung
7.2.2.1..

7.2.3 Berechnung uber die Formel von Kaskas und Brauer fir den
Widerstandsbeiwert

Im Gegensatz zur vorherigen Berechnung wird der Widerstandsbeiwert ¢, nicht mehr Gber

ein Diagramm ermittelt, sondern Uber die Formel:

24, 4

c,=—+= +0.4 (Gl.7.2.3.1.)
Re +/Re
. oo kg
Dichten bei 20°C (293.15K): Py, = 998.21—=
m
kg
pLuﬁ = 1188%

Die Tropfengeschwindigkeit, die Reynolds-Zahl und die Weber-Zahl werden jedoch wieder
auf die gleiche Weise ermittelt.
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Tabelle 7.2.3.1.: Reynolds- bzw. Weberzahlen fiir bestimmte Tropfendurchmesser

d[mm] ¢, [ w[m/s] | We-zZahl | Re-zahl
2 0,44 7.06 1,44 784
3 0,43 8,75 3.33 1458
4 0,42 10,22 6,05 2271
5 0,42 11,43 9.46 3175

Tropfengeschwindigkeit

11,43

d[mm]

Abb. 7.2.3.1.: Tropfengeschwindigkeit als Funktion des Tropfendurchmessers unter
Verwendung der Widerstandsbeiwertkorrelation nach der Formel von Kaskas und

Brauer (7.2.3.1.).
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7.3 Berechnung der Tropfenkonzentration und des
Stoffaustausches

7.3.1 Formeln allgemein

Ny, =k* A% Ac (Gl. 7.3.1.1)

k=—7p ]

R*T*pB, B,

— 2k
A= dTmpfen T

(Gl. 7.3.1.2 - 7.3.1.4)

7.3.2 Berechnung des Stoffdurchgangskoeffizienten:

h=—0p 1 (Gl. 7.3.1.5)

7+
R*T*B, B,

- StofflUbergangskoeffizienten:

T*t

exp

(Gl. 7.3.1.6 + 7.3.1.7)
Sh*D,

¢ =
Tropfen
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- Die Sherwood-Zahl ist definiert als: Stofflibergangsstrom / Diffusionsstrom.

Sie ist ein MaR dafir, um wie viel schneller eine Stofflibertragung einer Phase in eine andere
Phase erfolgt, als dies bei reiner Diffusion geschehen wiirde.

Sh=2+0.57*Re"*Sc"> (Gl. 7.3.1.8)

wobei Re flir die Reynolds-Zahl ( Tragheitskraft /innere Reibung ) und Sc flir die Schmidt-
Zahl (innere Reibung / Diffusionsstrom) steht.

*
Re _ 2 dTropfen
Vgas
Sc — Vgas
D

(Gl. 7.3.1.9 + 7.3.1.10)

7.3.3 Berechnung der Kontaktflache

A=d, . 2*r (Gl. 7.3.1.11)

Tropfen

7.3.4 Berechnung des Konzentrationsunterschiedes

Ac=c,, —c, (Gl. 7.3.1.12)

- Man wabhlt eine Anfangskonzentration Aca und eine c*y .

c*q ist jene hypothetische Konzentration des Gases, welche mit dem gesattigten Tropfen am
Boden der Kolonne im Gleichgewicht steht.

Diese Konzentration wird nun fur die Berechnung der Konzentration am Boden der Kolonne
herangezogen.

AcEnde = AcAnfang - C; [m_OI] (Gl 731 13)

m3
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Nun ist man in der Lage das treibende mittlere Gefalle zu berechnen:

AC — AcAnﬁmg - AcEnde

(Gl. 7.3.1.14)

ln AcAnﬁmg

AC Ende

7.4 Berechnungsbeispiele fur verschiedene Tropfendurchmesser

7.4.1 Tropfendurchmesser: 2,3 mm

In diesem Berechnungsbeispiel wurde die TropfengroRe bzw. der Tropfendurchmesser mit
2.3 mm festgelegt und aus (Gl. 7.2.2.1) folgt eine Tropfengeschwindigkeit von 7.3 m/s.

Es konnen folgende weitere Berechnungen gemacht werden:

D 4%107°
p= |22 BATIO gggxigt
¥, 7*0,03 s

D....bei 20°C = 3.4exp-9[m?/s]

Kontaktzeit des Tropfensegmentes liegt zwischen 0.01s
und 0.05s (gewahlt = 0.03s).

*
Re = 2 dTropfen

|4

7.3071%(2.3%10 ) [m]
__ s . =932.7 ~ 930
s m
s 1.8%10°["
S

2
1.8%107° "]
Se=—"2= S =1.161

Dy 55%105™
S

Sh=2+0.57*Re™*5c"*? =2+0.57%930%° *1.161°* =20.26

_Sh*D, 20.26%1.55%10°°

m
= =0.137%

2.3%107° s

Tropfen
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1 1 m
= = = * =Sz
k 1 120 1 3,751*10 .

— +
R¥T*B, B, 8314%293.15%1.899*10™*  0.137

H...bei 25 °C = 120 [kg m?/ mol s]

A=d 27 =(2.3*%107 P * 7 =1.66*107 m?

Tropfen
Acp = Cy oo —c;

Rohgaskonzentration gewahlt 1000 [mg / m?]

Relative Atommasse SO: = 64.064 [g / mol]

Daraus ergibt sich eine Konzentration von 0.0156 [mol / m?]
Anfangskonzentration Acantang = 0.016 [mol / m?]

c*s = 0.008 [mol / m3]

ACpge =€y —, =0.016—0.008 = 0.008%03[

Konzentration am Kolonnenboden Acense = 0.008 [mol / m?]

po = N ~ACp _ 0.016-0.008 _ . mol
In ACAnﬁmg In2 m3
AcEnde
Ny, =k*A*Ac=1.424 %10 %1.66 %10 > m> *0.0115 mof _ 2718 #1010 oL
S m S

Ny, =2.718 107" ’"SLZ

Bei einer Fallgeschwindigkeit von 7.3 m/s und einer Fallhéhe von 2 m ergibt sich eine
Kontaktzeit von 0.27 Sekunden.

D.h. der Stoffaustausch aus dem Gasstrom in den fallenden Einzeltropfen definiert sich wie
folgt:

N sos = 7.34 *10 ™" mol .SO,

Institut fir Verfahrenstechnik MUL



Theoretische Berechnung des Stoffdurchgangskoeffizienten 61

Kugelvolumen:

d*r (23*107) *x

-9
VTmpfen - 6 6 =6.37*10" m3.

Dies ergibt eine Konzentration im Tropfen:

% -11
_7.34*107 mol =O.01172m—01

C .=
fropfen 6 37 %107 3 m?

Henry-Gesetz: (Berechnung von c;)

H

k3
— *
cg - cTropfen R*T

Kontrolle der Einheiten:

. mol mol kg * m? 1 _mol*K *s?
€T = [ 1* HI o
m? m? mol*s*” R*T kg*m?**K
C = Cron s o175 390 _g9015™
¢ P R*T 8.314*328.15 m?

Iterationsrechnung fiir die hypothetische Gaskonzentration, die mit der Flissigkonzentration
im Gleichgewicht steht:

Diese Berechnung funktioniert wie folgt: eine hypothetische Gaskonzentration wird
angenommen, mit der dann eine Ac,, bestimmt wird. Uber die Formel (7.3.1.14.)

berechnet man dann das mittlere treibende Gefalle, die Stoffmenge von SO2 wird ermittelt.
Uber das Kugelvolumen erhalt man die Konzentration im Tropfen und iiber das Henrysche
Gesetz wird nun wiederum die hypothetische Gaskonzentration, die mit der
Flissigkeitskonzentration im Gleichgewicht steht, berechnet werden. Dies hat so lange zu
erfolgen, bis der Wert iteriert.
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Anfangskonzentration A Cantang = 0.016 [mol / m3]

Acg, =Ac,, —c, =0.016-0.0015 = 0.0145”“7"31

Konzentration am Kolonnenboden Ac,,,, =0.0145 [mol / m?]

Ac, . —Ac -
Ac = 2Cms ~ Ak _ 0.016-0.0145 _ ) o o3 mol
Ae 0.016 m
IHM In
Ac, 0.0145
Ny =k*A*Ac=1.424 %107 " #1.66 10 m**0.01523 2L = 3.60 #1011 %/
A m s

Ny, =3.60*10“’"SL1

N s02 =9.72 %10 " molSO ,
Kugelvolumen:

Cdrr (23*107°) %

-9
Tropfen — 6 6 =637*10" m3

Dies ergibt eine Konzentration im Tropfen:

% —11
_9.72*107 mol :0.01525m—01

o =310 me m?

Henry-Gesetz: (Berechnung von ¢, )

. H
c

= CT . *__
g ropfen R % T

o =e o« M _o1505% 360 0.0020°L

g~ Clvopfen R*T 8314%328.15 B m?
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Anfangskonzentration A Cantang = 0.016 [mol / m3]

ACpge = Cyo — €, =0.016—0.0020 = 0.014’"7"3]

Konzentration am Kolonnenboden Acense = 0.014 [mol / m?]

Ac,—Ac, 0.016-0.014 mol
Ac="54""C _ =0.015
¢ Ac, 0.016 m
In n——
Ac, 0.014

Nigps = k* A*Ac=1.424 %107 251,66 *10 ° m> *0.015
N

N, =3.54%107" mSLl

Nso2 =9.57 *10 " molSO |

Dies ergibt eine Konzentration im Tropfen:

9.57*10 " mol mol
Cron =g 375100 e O

Henry-Gesetz: (Berechnung von c; )

. H
c

= CT . [ —
g ropfen R * T

Ch = Croen s 1015390 (00108
¢ " T pap 8.314%328.15 m®

Anfangskonzentration A Canfang = 0.016 [mol / m3]

mol

ACpge =Cy —c; =0.016-0.00198 = 0.014?
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Tabelle 7.4.1.1.: Eckdaten der iterativen Berechnung der Stoffstromdichte fiir einen
Tropfendurchmesser von 2.5 mm und einer Anfangskonzentration von 0.016 mol/m?:

If.Nr. der x
Iterationen A Canfang A Cende A cwitte N so2 C Tropfen Cq
[mol / m3] [mol / m3] [mol/m3] [mol/s] [mol / m3] [mol / m3]
0,00800
1 0,016 0,0080 0,01150 | 7.34exp-11 0,01172 0,00150
2 0,016 0.0145 0.01523 | 9.72exp-11 0,01525 0,00200
3 0,016 0,0140 0,01500 | 9,57exp-11 0,01500 0,00198
Zusammengefasstes  Berechnungsergebnis fiir einen Tropfendurchmesser von
2.3mm:

Bei der Berechnung wurde der Tropfendurchmesser mit 2,3 mm gewahlt und mit der Formel
(Gl.7.2.2.1.) erhielt man daraus eine Tropfengeschwindigkeit von 7,3 m/s. Dieser Tropfen fiel
in einer Gasatmosphare mit einer SO:-Konzentration von 0,016 mol/m3. Bei dieser
Fallgeschwindigkeit und einer Fallhéhe von 2 m ergab sich eine tatsachliche Fallzeit von
0,27 Sekunden.

Daraus wurde der Stoffdurchgangskoeffizient mit dem Wert: 3,751%107° ™ berechnet und
s

/
die Stoffmenge SO- betragt: 9,57*10™"' ”°"  Die Tropfenkonzentration nach der Iteration
s
mol

belauft sich auf 0,015——.
m3

7.4.2 Tropfendurchmesser: 3,5 mm

Da bei den Versuchen kein Tropfen mit einem Durchmesser von 2,3 mm erzeugt werden
konnte, wird hier ein weiteres Berechnungsbeispiel angefuhrt und zwar mit einem
festgelegten Tropfendurchmesser von 3,5 mm.
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Aus (Gl. 7.2.2.1) folgt eine Tropfengeschwindigkeit von 7.43 m/s.

Es kdnnen folgende weitere Berechnungen durchgefiihrt werden:

D 4%107
g = |2 _ 3AT0_ eggxipe
T, 7 *0,03 s

D...bei 20°C = 3.4exp-9[m?/s]

Kontaktzeit des Tropfensegmentes liegt

zwischen 0.01s und 0.05s (gewahlt = 0.03s).

7,43 77*(3,5%107)[m]
= s . = 1444

Y eas 1.8%10°["]
S

*
Re _ @ dTropfen

2
1.8%10°["]
Sc =22 = S2 =1.161
Dy 15510
S

Sh=2+0.57*Re**S5c"? =2+0.57*1444"° *1.161°** =24.76

_Sh*D, 2476%1.55%107
g~ d -

m
sse00 0y

Tropfen

1 1 m
= = = * _3 —
k 1 120 I 3,707 *10 .

-+ +
R¥T*B, B, 8314%293.15%1.899*10™*  0.110

Da bei den Versuchen weiters festgestellt wurde, dass die Gasbulkkonzentration hoher ist
als urspringlich angenommen, wurde die lterationsrechnung ein zweites mal und zwar mit

einer Anfangskonzentration von 0.05 [mol / m3] durchgefiihrt
Anfangskonzentration Acanang = 0.05 [mol / m?]
c*s = 0.025 [mol / m?]

Ay = €, —C. = 0.05-0.025 = o.ozs’%

Konzentration am Kolonnenboden Acense = 0.025 [mol / m?]

Institut fir Verfahrenstechnik

MUL



Theoretische Berechnung des Stoffdurchgangskoeffizienten 66

A —-A _
pe = Dy =D 0.05-0025 _ o mol
In ACAﬂ/a,,g In2 m3
AcEnale

mol mol

Ny =k*A*Ac=3.751%107 2%3.848 %10 > m> *0.0361 T2~ = 5.2112 *10
S m )

mol

N, =5.2112 10~ ;

Bei einer Fallgeschwindigkeit von 7.43 m/s und einer Fallhéhe von 2[m ergibt sich eine
Kontaktzeit von 0.27 Sekunden.

D.h. der Stoffaustausch aus dem Gasstrom in den fallenden Einzeltropfen betragt:

N s02 =1.407 ¥10 ~° mol .SO ,

Kugelvolumen:

_ dTropfen3 *7[ _ (35*1073)3 *72'
Tropfen ~— 6 -

=2.245*%10"m?

ergibt eine Konzentration im Tropfen:

%k -9
_ 1.407*107" mol :O.0627MO1

C =
e 2.245%10 m? m’

Henry-Gesetz: (Berechnung von c;)

. H
c

= CT . *_
g ropfen R * T

s M o7 300 3 034w100 M

Co = Crrapen :
g Tropfen s 8.314*328.15 m?

Anfangskonzentration A Canfang = 0.05 [mol / m?]

* - mol
Acyy, = Ac, ,, —c, =0.05-3.034*107 = 0,047?
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Konzentration am Kolonnenboden Ac,,, = 0.047 [mol / m?]

A —A -
Ac = CAIz/’ang CEnde _ 0.05-0.047 — 0.048 mol
ACAnfan 005 m3
In— 7 In——
ACp,g, 0.047
Ngoo =k* A% Ac=3.751%10" Z2#3.848 %10 * m? *#0.048 mof = 6.93%10°" 1!
N m s

N, =6.93%10 "

S

N so2 =1.87 %10 ° molSO 5
Kugelvolumen:

y Qppien’ *7 (3.5%107) * 1

Topfen ~— 6

=2.245%10"m3

Ergibt eine Konzentration im Tropfen:

% -9
- 1.87*10 _mol _ 0.0833m_01
o2 245%10 m? m’

Henry-Gesetz: (Berechnung von cz,)

H

* *
cg - cTropfen R*T

CZ’ = cTropfen *——=0.0833 *L =4.03 *10_31’}’1—01
R*T 8.314*328.15 m?

Anfangskonzentration A Canftang = 0.05 [mol / m?]

* _ mol
ACpg =€y —Cy =0.05-4.04%107 = 0.046W

Konzentration am Kolonnenboden Acense = 0.046 [mol / m?]
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o= Beu=Bey 0050046 _ o, mol
In—* In———" m
Ac, 0.046
Ny =k*A*Ac=3.751%10" " %3848 %10 % m* *0.046 2L = 6.64 10> ™
S m S

N, =6.64%10"° "

S

N s02 =1.80 *10 ~° molSO 5
Ergibt eine Konzentration im Tropfen:

% -9
_ 1.80*10" mol :0.080m01

Crrppion = ————————
freplen 9 245%107° m? m?

Henry-Gesetz: (Berechnung von c; )

H

* *
cg - cTropjén R*T

: H
Ch = Cpn e = 0.08% 300 _390u13m0!
R*T 8.314%328.15 m®

Institut fir Verfahrenstechnik MUL



Theoretische Berechnung des Stoffdurchgangskoeffizienten

69

Tabelle 7.4.1.2.: Eckdaten der iterativen Berechnung der Stoffstromdichte fiir einen
Tropfendurchmesser von 3,5 mm und einer Anfangskonzentration von 0.05 mol/m? :

If.Nr. der x
Iterationen A Chanfang A Cende A cwitte N soz C Tropfen e
[mol / m3] [mol / m3] [mol/m3] [mol/s] [mol / m3] [mol / m3]
0,025
1 0,05 0,025 0,0361 5.21exp-9 0,0627 0,034exp-3
2 0,05 0.047 0.048 1.87exp-9 0,0833 4.03exp-3
3 0,05 0,046 0,048 1.80exp-9 0,080 3.90exp-3

Zusammengefasstes Berechnungsergebnis fiir einen Tropfendurchmesser von
3,5mm:

Bei der Berechnung wurde der Tropfendurchmesser mit 3.5 mm gewahlt und mit der Formel
(Gl.7.2.2.1.) erhielt man daraus eine Tropfengeschwindigkeit von 7,43 m/s. Dieser Tropfen
fiel in einer Gasatmosphare mit einer SO2-Konzentration von 0,05 mol/m3. Bei dieser
Fallgeschwindigkeit und einer Fallhéhe von 2 m ergab sich eine tatsachliche Fallzeit von
0,27 Sekunden.

Daraus wurde der Stoffdurchgangskoeffizient mit dem Wert: 3,707 *10~° m berechnet und
s

/
die Stoffmenge SO: betragt: 1.80*10’92. Die Tropfenkonzentration nach der lteration
S

mol

belauft sich auf 0,08 — .
m3

Der Stoffdurchgangskoeffizient unterscheidet sich also nur unwesentlich von jenem mit dem
Tropfendurchmesser 2.3 mm und der Anfangskonzentration von 0.0016 mol/m3. Die

Stoffmenge an SO: ist jedoch um exp2 héher und die Tropfenkonzentration ist finf mal so
grof} als beim kleineren Tropfen mit der niedrigeren Anfangskonzentration.
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8 Parameter der durchgefiuhrten Versuche

In diesem Kapitel werden einige charakteristische Versuchsergebnisse zusammengefasst,
um in weiterer Folge Aussagen uber die Wirkung des veranderns gewisser Kenngréf3en zu
erlangen. Verandert wurden hierbei die Gasbulkkonzentration, die Tropfenanzahl, die
Tropfengrofe und die Weglange der frei fallenden Tropfen.

Tabelle8.1.: Zusammenfassung der verdnderten Einflussgré8en der Versuche

If.Nr. Fallstrecke [TropfengrofieTropfenanzahl C g oo anfing Cgooonde Tropfen-
[mm] [mm] (1] [ppm] [ppm] auffang-
vorrichtung
1 400 4,21 400 2040 1890 Kapillar-
2 400 3,58 500 3040 2780 absaugung
3 400 4,21 400 1710 1650
4 400 4,18 400 1710 1650
5 400 4,25 400 1650 1550
6 400 3,34 800 1300 1200
7 900 3,23 800 900 840
8 900 3,06 600 1400 1320
9 900 3,42 400 840 810
10 1900 3,47 1000 950 650
11 1900 3,54 500 1340 1140
12 1900 3,44 500 1130 930
13 1900 3,42 700 840 700
14 1900 3,47 500 900 700
15 1900 3,37 700 1370 1210
16 2000 3,31 600 740 650 Silikondl-
17 2000 3,42 400 1980 1800 vorlage
18 2000 3,22 1000 1690 1250

Die Fallstrecke ergibt sich automatisch wenn die Messstelle gewahlt wurde. Bei der obersten
Messstelle ergibt sich von der Tropfenkapillarspitze bis zum Auffangtrichter eine freie
Weglange von 400 mm, bei der mittleren Messstelle ein Fallweg von 900 mm und bei der
untersten Messstelle muss der Tropfen 1900 mm zuricklegen. Bei jenen Versuchen, bei
denen der Erlenmeyerkolben zum Einsatz kam, musste die Tropfensaule unten geodffnet
werden und die mit Silicondl Uberschichtete Vorlage wurde am Boden der Saule platziert.
Dadurch ergab sich eine Fallstrecke von 2000 mm.

Die Silikondliberschichtung soll einen Stoffaustausch nach dem Fallen der Tropfen
verhindern, indem die aufgefangene Probe vom Gasbulk inert getrennt wurde.

Die verschiedenen Tropfengrofen ergaben sich aus den diversen
Tropfenabschlagfrequenzen und den verschieden Tropfenkapillaren (siehe auch Kapitel
6.1.3.).

Bei der Wahl der Tropfenanzahl soll eruiert werden, ob die Abnahme der
Gasbulkkonzentration Einfluss auf den Stofflibergang aus dem Gas in die Flissigkeit hat.
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Gemessen wurden die Gasbulkkonzentrationen ¢ und ¢ mit einem

g,,anfang g,,ende

Gasanalysemessgerat (Kapitel 6.1.8.). Diese Messungen fanden unmittelbar vor dem
Aktivieren der Pulsgeberschaltung bzw. gleich nach Beendigung des Einzelversuches statt.

Die Variation der Tropfenauffangvorrichtung soll in weitere Folge zeigen, ob nach dem Fallen
der Tropfen, das bedeutetet, wenn die Tropfen sich bereits im Auffanggefald befinden, noch
ein Stoffaustausch erfolgt oder ob das treibende Konzentrationsgefalle wahrend des
Tropfenfalles auf null sinkt.
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9 Berechnungen zur Auswertung der durchgefiuhrten
Versuche

9.1 Allgemeines

Die eruierten Versuchsergebnisse wurden anhand des folgenden Formelapparates
ausgewertet:

Die relevanten Daten werden festgehalten:
- die Menge an lod, welche in das Probegefal} vorgelegt wurde
- die Anfangskonzentration des SO2 im Gaspulk
- die Endkonzentration im Gaspulk
- die Masse der fallenden und mit dem Gas in Kontakt getreten Tropfen

- die Anzahl der fallenden Einzeltropfen

Formelapparat fur die Auswertung

Mit den hier angefiihrten Daten kann nun berechnet werden:

- das Volumen des Topfens:

m )
_ Mrvapen (Gl. 9.1.1)

Wasser

VT ropfen

wobei sich die Masse des Einzeltropfens aus der Beziehung ergibt:

mgesaml
mTropfen = . (Gl 912)
' Tropfenanzahl
. d3 % T
- Uber das Volumen kann nun der Tropfendurchmesser bestimmt werden: V;, . = T
umgeformt ergibt:
6*V, .
dTrop/'en =3 ﬂ . (Gl 91 3)
' V4
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- Wenn der Durchmesser berechnet wurde, kommt man mit

2% 7 (Gl. 9.1.4)

Tropfen = dTropfen

auf die Kontaktflache des fallenden Einzeltropfens.

- Mit den stdéchiometrischen Beziehungen:
SO7 +1,+ H,0——>S0; +2I +2H"
28,00 +1,——> 8,0 +2I°
kann durch iodometrische Bestimmung die Konzentration im Tropfen bestimmt werden.

- Ermittlung der Stoffmenge von lod, welches durch Titration neutralisiert wird

- Ermittlung der vorgelegten Stoffmenge

- Daraus ergibt sich die Stoffmenge n  , im Einzeltropfen:

M-

n_,. = . Gl.9.1.5

805 (Trepfem)  Tropfenanzahl ( )
- Die Konzentration ergibt sich aus:
n SO} (Tropfen)

Clropfon =7~ (Gl. 9.1.6)

Tropfen

- Die mittlere Gaspulkkonzentration ergibt sich aus der Anfangs- und der Endkonzentration,
es muss aber darauf geachtet werden, dass die Einheiten von ppm auf mol/m*®* umzuwandeln
sind:

_ CSOzAnfang + CSOzEnde

o ,00
¢ 2

¢ (Gl. 9.1.7)

- Weiters ergibt sich die hypothetische Gleichgewichtskonzentration c; aus folgender

Beziehung:

" H
c

:CT . *—.
g ropfen R*T

(Gl. 9.1.8)

- Der logarithmische Mittelwert folgt aus:
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ACpg =Cys =€, (Gl. 9.1.9)
und
ACAnfang = cg,oo (GI 9.1 10)
Ac,, . Ac
AC — Anfang Ende (Gl 91 1 1)
In AcArzfang
AcEnde

Und so kann man letztlich Uber die Fallzeit und den bergehenden Stoffmengenfluss den
Stoffdurchgangskoeffizienten bestimmen:

° Mgo2- rofen
Nso, = —2 1 (Gl. 9.1.12)
Fallzeit
= Nso, (Gl. 9.1.13)
A*Ac

9.1.1 Auswertung der Ergebnisse der einzelnen Messstellen

9.1.1.1 Gemessene Daten, Einzelversuch 12 (unterste Messstelle = 1900mm)

- Vorgelegte lodmenge: 2 ml

- liquide Phase: deionisiertes Wasser
- Anfangskonzentration:1130 ppm

- Endkonzentration:930 ppm

- Gesamtmasse: 10.645 g

Tropfenanzahl: 500

m *1072
- Tropfenmasse: mepfen = - fgesamt - _ 106045-0(1)0 kg —21.29% 10—5 kg
’ ropfenanza
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Mgt _ 21291078 _ 5 13560 5104

pWasser 99821k7g
m3

- das Volumen des Tropfens: VT,.opﬁ,n =

=0.00344m = 3.4mm .

- Tropfendurchmesser: d,,,,., =

_3\/6*VT,UW, _3\/6*2.13282*10‘3

T T

- Kontaktflache : 4 =d 2% 77 =0.00344° * 7 =3.7192*107° m?

Tropfen Tropfen
- Mit den stdéchiometrischen Beziehungen:
SO7 +1,+ H,0——>S0; +2I +2H"
28,00 +1,——> 8,0 +2I"

kann durch iodometrische Bestimmung die Konzentration im Tropfen bestimmt werden.

1.50ml
1000m!/

- Ermittlung der Stoffmenge von lod: 7, ., = *0.05mol = 7.50 %10 mol

2.00ml
1000m!

- Ermittlung der vorgelegten Stoffmenge: 7,,, ;e = *0.05mol =10.00*10> mol

Stoffmenge N im Einzeltropfen:

n — Ny ir =10.00%107° =7.50*%107 = 2.50*10" mol

Nw = n[od,V()rlage

n5032* _ 2.5*10_5

n._, = = =50.00*10"° mol .
§0s (Tropfem)  Tropfenanzahl 500

o2 ropfen . * -
Die Konzentration ergibt sich aus: ¢, = so-(roppeny _ 30.00710 ZZOC - 2_344’”_03[.
Vien  2.13282%10%m m

Die mittlere Gasbulkkonzentration:

1130*10-6I]§g502*1.1845kgL2‘ﬁ z
gLuft M _2.0892%102 %
kgSO, m?
64,0648 572

mol

1130 ppm =
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930%10°° ];gioz *1.1845 kgL’;‘ﬁ z
930 ppm = & ”ﬁk . M= 1.7190%107 2
64,0648 872 m

mol

o Cstutng + Csoppuie _ (2.0892 +1.7190)*10™ 10043 %]
g.® 2 2 m?

OszZ

Hypothetische Gleichgewichtskonzentration:

% 3
H mol 1.2¥10° e mol
Co = Cppp * e = 234470 ~ kmol =0.11357%
R*T M g314 Y %298.15K m
ol*K
I . . o mol.
Logarithmischer Mittelwert: Ac,,,, =c¢,,, —c =1.9043*%10" —0.1135 = -0. 0945—3
m

Da angenommen werden kann, dass das Konzentrationsgefalle bis zum Boden der
Tropfensaule ausgeglichen ist, kann festgestellt werden, dass der negative Ac,,, -Wert

einen auf die Ungenauigkeit in der Messung zurtickzufiihrender Messfehler darstellt. Fir die
weitere Berechnung wird nun angenommen, dass Ac,, den Zahlenwert: Ac,,, =

0.01"Ac,..e €ntspricht, um zumindest eine tendenzielle Berechnung eines
Stoffdurchgangskoeffizienten zu ermdglichen.

_, mol
AcAnﬁmg = Cg,oo =1.9043*10 ?

Ac, . —Ac *107% — *107

e = ACrse _ 1O03*107 ~(1L9%10Y) _ 5 mol
AC 4 fone - 1.9043%10 m
AcEnde (1 9 * 10_4)

Ac =

In

Stoffdurchgangskoeffizient berechnet Uber die Stoffmenge:

. n. .. . * -9
Nio, =-Soimen _ SOF10 7 7y 1rguqg-s oL
Fallzeit 0.7 K
[ ] * _8
_ Nso, _ 1190 eggm
A*Ac  3.7182*107° *¥4.09*10 S
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9.1.1.2 Gemessene Daten, Einzelversuch 2 (oberste Messstelle=400mm)

Vorgelegte lodmenge: 4 ml

- liquide Phase: deionisiertes Wasser
- Anfangskonzentration: 3040 ppm

- Endkonzentration: 2780 ppm

-  Gesamtmasse: 12.039 g

Tropfenanzahl : 500

m *107°
- Tropfenmasse : m,,., = g _12.039710 kg _ 2.4078*10 kg
‘ Tropfenanzahl 500
my, *107°
- das Volumen des Tropfens : 7, ,, = — 2" = 24078*10°Kkg _ 5 41911%10% 3

pWasser 99821k7g
m3

=0.00358m = 3.58mm .

Virgpen _ 3\/ 6%2.4078 %107

6 *
- Tropfendurchmesser : d;,, ., =3\/
: V2

T

- Kontaktflache : 4 =d 2% 77 =0.00358° * 77 = 4.03*10° m?

Tropfen Tropfen

- Mit den stdéchiometrischen Beziehungen:

SO7 +1,+ H,O——>S0O; +2I  +2H"

28,07 +1,——> 8,07 +2I°
kann durch iodometrische Bestimmung die Konzentration im Tropfen bestimmt werden.

3.75ml
1000m!

*0.05mol =18.75*107° mol

- Ermittlung der Stoffmenge von lod: n,,, ... =

4.00ml
1000m!

- Ermittlung der vorgelegten Stoffmenge: 7, 10 = *0.05mol = 20.00*10~° mol
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Stoffmenge n_, im Einzeltropfen:

no . =n,, —n, =20.00%10" -18.75*10" =1.25*10" mol

503 g

Mgor- 1.25%107
n . = = S L25I0T  55.004107 mol
§0s (Tropfem)  Tropfenanzahl 500

n., ., *107°
Die Konzentration ergibt sich aus: c;,,,, =—— Ty _ 25-00710 71;1’101 1. 036m—01.
V ropion 2.4078 %10 m? m?
Die mittlere Gasbulkkonzentration:
3040 %107 ];gioz *1.1845 kgL’;‘ﬁ z
3040 ppm = & ”ﬁk 0. M =5.62%107 72
64,0648 872 m
mol
k
2780%10°° kgi@ %1.1845 kgLi‘ﬁ 1
2780 ppm = & ”ﬁk 50, T =514%102 2%
64,0648 572 m
mol
c — CSOZAnfang +CSOZEnde _ (562"‘514)*1072 _ 538*10_2 m_Ol

8. 2 2 m3

Hypothetische Gleichgewichtskonzentration:

1ox0s Patm
Co = Clropfen *%:1-036 mof * . kmol _ 5'017*10_2711_03]
R=T M g314 *298.15K m

mol *

Logarithmischer Mittelwert: Ac,,,, =c,, —¢ =5.380%107 —5.017 =0.363*107 mol.

m3

AC g = Core =5.017%1072 mol

&,% m3
Ac -Ac — *107
Ac = Anfang Ende _ (538 0363) 210 —1.861 *10_2 mol
AcAnfang 5.38*10° m3
In n>22 =
A, 0.363*10

Stoffdurchgangskoeffizient :
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* _ nSO;’Trqfen _ 25*10_9 _ 357*10—8 m0[

N. =
5% Fallzeit 0.7 S
N *1078
- 527710 _=47%107 2
A*Ac  4.03*10 *1.861*10~ S

9.1.1.3 Gemessene Daten, Einzelversuch 3 (oberste Messstelle= 400 mm)

Vorgelegte lodmenge: 2 ml

Anfangskonzentration :1710 ppm

- Endkonzentration :1650 ppm

Gesamtmasse : 15.544 g

Tropfenanzahl : 400

My 544*107°
- Tropfenmasse : my,, ., = 7 fé““”” i 15 54‘;0(1)0 kg =3.8885*10 kg
ropjenanza

5*107kE _ 3 0954510 % o

pWasser 998 2 1 kig-
m3

m ropjen 3-888
- Volumen des Tropfens : V.., = Tropfen _

=0.004205m = 4.205mm .

VTr()pfen — 3\/6 * 38954 * 1078

%
- Tropfendurchmesser : dT,.opfen =3\/
: V2

T

- Kontaktflache : 4 =d 2% 7 =(0.004205° * 7 =5.557*10° m?

Tropfen Tropfen
- Mit den stochiometrischen Beziehungen:

SO7 +1,+ H,O——>SO; +2I  +2H"

28,07 +1,——>S,0; +2I"
kann durch iodometrische Bestimmung die Konzentration im Tropfen bestimmt werden.

1.85ml
1000m!

*0.05mol =9.25*107° mol

- Ermittlung der Stoffmenge von lod: 7, .. =
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2.00ml
1000m!/

*0.05mol =10.00*107° mol

- Ermittlung der vorgelegten Stoffmenge: n,,, ;.10 =

Stoffmenge ng, im Einzeltropfen:

no, =n,, —n, =10.00%10"=9.25%10" = 0.75*10" mol

SO3 ges
M50 _0.75%107

n, = = =18.75*10" mol .
805 (Trepfem) Tropfenanzahl 400

n_ ., *107°
Die Konzentration ergibt sich aus: c;,, , = — 2" = 18.75710 Zwl _ 04813
: Ve 3:8954%10 m? m?
Die mittlere Gasbulkkonzentration:
1710%10°° ’;gi@ %1.1845 kgLi‘ﬁ l
1710 ppm = & ”ﬁk 0. M =3309%107 2%
64,0648 872 m
mol
1650%10°° l]igiOZ *1.1845 kgLi‘ﬁ 1
1650 ppm = & ”ﬁk 50, M =3.050%1072 2%
64,0648 572 m
mol

¢ _ C50, anfang T €50, Ende _ (3.309 + 3.050)”‘10‘2 _3180%10=2 ™! mol
7 2 2 e
Hypothetische Gleichgewichtskonzentration:
;o L2E0° pa*m’ l
(;; :cT o *L:04813m0 ES kmol 233*10_2 mo
ropjen R % T m3 J m3
8314 *298.15K
mol * K

Logarithmischer Mittelwert: Acy,, =c,,, —c. =3.180%107 -=2.33*%107* = 0.85*10"* ﬂj :
m

Ay =€, =3.180%10°2 7%

&,% m3
ACAszang _AcEnde _ (3180_0850)*10_2 _ 1766*10_2 m_Ol
1 A | 3.180%107 m
AC e 0.850*10°

Ac =
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Stoffdurchgangskoeffizient :

. n 2 k -9

o = SO3 Trofen _ 18.75*10 _ 2.678*10_8 mol
2 Fallzeit 0.7 S

_ Ny, 18.75%10°* e
A*Ac  5.557*107° *1.766*1072 s

9.1.1.4 Gemessene Daten, Einzelversuch 11 (unterste Messstelle = 1900mm)

Vorgelegte lodmenge: 4 mli

Anfangskonzentration :1340 ppm
- Endkonzentration :1140 ppm

Gesamtmasse : 11.594 g

Tropfenanzahl : 500

mgesam[ _ 11.594*10_3

- k8 5 3188%10~ kg
Tropfenanzahl 500

- Tropfenmasse : my,,,., =

m ) *¥1073
- Volumen des Tropfens : V,,, ., =—2" = 23188 1(;( k8 _ 5 3032%10 5 m>
IoWasser 908. lzig
m3

=0.00354m =3.54mm .

Vipgen _ 3\/6*2.3232*103

*
- Tropfendurchmesser : dT,.opﬁ,n =3\/
- V4

T

- Kontaktflache : 4 =d 2% 7 =(0.003454% * 7 =3.937*10° m?

Tropfen Tropfen

- Mit den stochiometrischen Beziehungen:
SO7 +1,+ H,O——>SO; +2I +2H"
28,07 +1,——> 8,07 +2I°

kann durch iodometrische Bestimmung die Konzentration im Tropfen bestimmt werden.
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3.35ml
1000m!

*0.05mol =16.75%107° mol

- Ermittlung der Stoffmenge von lod: n,,, .. =

4.00ml
1000m!

- Ermittlung der vorgelegten Stoffmenge: 7,,, ;e = *0.05mol = 20.00*10~> mol

Stoffmenge N im Einzeltropfen:

=20.00%107 —=16.75*10 =3.25*10> mol

nSO_;Z’ = n[od,Vorlage - n[od,riick
n., ., *1073
Mo o = = 30T w10 mol
§0s (Tropfem)  Tropfenanzahl 500
n ., *107°
Die Konzentration ergibt sich aus: ¢ _ Zsob ey _ 65.00%10 " mol _ =2. 7979m—0[
T e 2.3232%10m? m?
Die mittlere Gasbulkkonzentration:
1340%10°° /]igiOz *1.1845 kgLi‘ﬁ z
1340 ppm = g “ﬁk o M _24775%107 2%
64,0648 5272 m
mol
1140 %107 K850 4y gy5heLU/
3
1140 ppm = kgL”f’k 0. o =2.1077%107 mof
64,0648 "2 m
mol
o Csoumns +Csoupnae _ (24775 +2.1077)*107 o) oy 00 mol
g 2 2 m’
Hypothetische Gleichgewichtskonzentration:
1.2%10° Patm
€ =y * 22,7979 %L x kmol 13544
ropjen R * T m3 J m3
8314~ *298.15K
(0]

Logarithmischer Mittelwert: Ac,,,, =c,. —c  =2.29265%10" 7 -0.13544 = 0. 1125m_ol
m?
Da angenommen werden kann, dass das Konzentrationsgefalle bis zum Boden der

Tropfensaule ausgeglichen ist, kann festgestellt werden, dass der negative Ac,,, -Wert

einen auf die Ungenauigkeit in der Messung zurtickzufiihrender Messfehler darstellt. Fir die
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weitere Berechnung wird nun angenommen, dass Ac,,, den Zahlenwert: Ac,,,, =

l. , , . , .
0.01"AC 4, ne [%] entspricht, um zumindest eine tendenzielle Berechnung eines
’ m

Stoffdurchgangskoeffizienten zu ermdglichen.

_, mol

AC g = Cye = 2292654107 =
Ap = ACanng = AChue _ 229265107 —(2.29%107) _ 1 oy g5 M0l
In A€ amne n 2:29265%10° m’

n -4
Ac,,, (229%107)

Stoffdurchgangskoeffizient berechnet Uber die Stoffmenge:

. n_. ., * -9
N, =0t 0719 _ g yg6x10-+ 2
Fallzeit 0.7 s
L] * 78
= N so, _ 9.2%56 10 - 0.507™
A*Ac  3.7182*107° *4.927*10 s
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10 Diskussion und Interpretation der Ergebnisse
Tabelle 10.1.: Einflussgré3en und deren Auswirkung auf die Konzentrationen
Acanfang
Fall Tropfen | Tropfen _
cGas m *

If.Nr.|strecke| groRe | anzahl | € e Ao | Donde.n Ac | Nso, k

mol mol mol mol mol | mol mol m

mm mm - ppm| m? m? m? m? m? m? s s

Exp-2 | Exp-2 | Exp-2 | Exp-4 Exp -3 | Exp-8

1 400 4,21 400 |1965(0.802| 3,800 | 3,63 | -0,20 3,63 7,804 | 4,46 | 0,1030
2 | 400 | 3,58 500 |2910(1,036| 5,017 | 5,38 | 0,363 18,61 | 3,57 | 0,0470
3 | 400 | 4,21 400 |1680(0,483| 2,330 | 3,18 | 0,85 17,66 | 2,68 | 0,0273
4 | 400 | 4,18 400 |1680/(0,656| 3,176 | 3,16 | -0,7 | 3,162 | 6,677 | 3,57 | 0,0970
5 | 400 | 4,25 400 |1600(0,465| 2,253 | 2,96 | 0,706 15,72 | 2,68 | 0,0299
6 | 400 | 3.34 800 ([1250(|2.240| 10,80 | 2,31 | -8,50 | 2,31 4,963 | 6,25 | 0,3600
7 | 900 | 3,23 800 (870 |1,231| 5960 | 1,61 |-4,351| 1,61 3,450 | 3,13 | 0,2750
8 900 3,06 600 [1360|1,383| 6,694 | 2,52 |-4,179| 2,52 5,404 | 2,98 | 0,1870
9 | 900 3,42 400 | 825 (1,490 7,213 | 1,53 |-5,688| 1,53 3,277 | 4,46 | 0,3700
10 | 1900 | 3,47 1000 | 800 (1,815| 8,780 | 1,48 |-7,305 1,48 3,170 5,71 | 0,4740
11 | 1900 | 3,54 500 [1240|2,798| 13,544 | 2,29 (-10,62| 2,29 4,929 | 9,29 | 0,5321
12 | 1900 | 3,44 500 |1030(2,344| 11,34 | 1,91 | -9,43 1,91 4,106 7,14 | 0,4677
13 | 1900 | 3,42 700 | 770 |4,094| 19,81 | 1,42 |-18,40| 1,42 3,06 | 12,24 | 1,080
14 | 1900 | 3,47 500 | 800 |1,830| 8,900 | 1,48 | -7,40 1,48 3,176 | 5,714 | 0,476
15 | 1900 | 3,37 700 |[1290|3,741| 18,10 | 2,39 |-15,70| 2,39 5,125 | 10,70 | 0,565
16 | 2000 | 3,31 600 |695 (3,947 19,11 | 1,29 [-17,82| 1,29 2,76 | 10,70 | 1,12
17 | 2000 | 3,42 400 [1890(1,191| 5,76 | 3,49 | -2,2 3,49 12,38 | 3,57 | 0,0783
18 | 2000 | 3,22 1000 [1470(2,873| 13,90 | 2,72 | 11,2 | 2,72 5,843 | 7,14 | 0,376
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10.1 Interpretation der Ergebnisse und Ausblick auf weitere
Versuchsreihen

In der Tabelle 10.1 wurden einige wichtige Versuchsdaten zusammengefasst. Diese
Ergebnisse der Einzelversuche lassen nachstehende Beobachtungen zu:

- Die Gasbulkkonzentration abzuglich der hypothetischen Gaskonzentration
die, mit der Flissigkonzentration im Gleichgewicht steht, ergibt das treibende
Gefalle am Ende der Fallstrecke der Tropfen. Dieses treibende Gefalle kehrt
sich vorzeichenmaRig wahrend des Versuches scheinbar um.

- Weitere Versuche sollen nun aufklaren, ob das auf Grund unbeeinflussbarer
Parameter, wie zum Beispiel dem Absinken der Gasbulkkonzentration
wahrend des Versuches, bedingt durch die nicht vollstdndig gasdichte
Ausflihrung der Versuchsanlage, verursacht wird, oder ob dafir die
Auswirkung von Messungenauigkeiten verantwortlich ist.

- Die Kontaktzeit der Tropfen mit dem Gas geht weit tber die Fallzeit hinaus, da
die Bildung der Tropfen an der Kapillare des Tropfengenerators beinahe
gleich lange dauert, wie die eigentliche Fallzeit.

- Die Ergebnisse der obersten Messstelle sind im Vergleich zu den tiefer
liegenden Messstellen plausibler. Je langer die Fallstrecke, desto hdéher wird
die Konzentration im Tropfen.

- Wirde man den Tropfen in einer inerten Atmosphare bilden kénnen, dann
wirde der Stoffaustausch erst wahrend der Flugphase beginnen. Unter der
Voraussetzung, dass die Uberschichtung mit Silikondl ebenfalls eine inerte
Atmosphare, diesmal aber am Ende der Fallstrecke schafft, kbnnte nun, in
Kombination mit der inerten Bildung der Tropfen tatsachlich der
Stoffaustausch nur wahrend des Falles betrachtet werden.

- Man kann jedoch zum jetzigen Zeitpunkt nicht sagen, ob eine Uberschichtung
der Probe mit Silikondl zielfihrend ist, da der gesamte Stoffaustausch beim
Auffangen an der untersten Messstelle bereits stattgefunden hat.

- Eine madgliche Messungenauigkeit konnte sich auch in der lodometrie
ergeben haben, da beim Titrieren mit der Birette nur in 0,05 ml-Schritten
vorgegangen werden kann und damit der Tropfenfehler fir die geringe Menge
an insgesamt verbrauchtem lod wahrend des Versuches doch relativ hoch
erscheint.

- Es koénnten Versuche gefahren werden, bei denen die Tropfenanzahl viel
héher gewahlt wird und dadurch die Masse der Gesamtprobe gréRer wird.
Dadurch ergibt sich jedoch das Problem, dass diese Variante der
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Versuchsdurchfuhrung langer dauert. Wahrend der langeren Versuchszeit,
sinkt auch die Gasbulkkonzentration weiter ab (Dichtheitsproblem, siehe
oben), und es sollte untersucht werden, welchen Einfluss dies auf den
gesamten Stoffaustausch hat.
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11 Zusammenfassung

Die vorliegende Arbeit besteht im Prinzip aus zwei Teilabschnitten. Zum Ersten wurde eine
Versuchsanlage zur Durchfihrung von Stoffaustauschmessungen an fallenden Einzeltopfen
konstruiert und am Institut fir Verfahrenstechnik des industriellen Umweltschutzes in Betrieb
genommen. Mit dieser Anlage wurde gezeigt, dass der Stoffaustausch am fallenden
Einzeltropfen messtechnisch erfassbar ist und dariber hinaus wurden die aufgenommenen
Messwerte rechnerisch ausgewertet. Dabei wurden flr bestimmte TropfengréRen und
bestimmte Gasbulkkonzentrationen die Tropfenkonzentration und weiters auch der
Stoffdurchgangskoeffizient ermittelt.

Im zweiten Teil der Arbeit wurde die Tropfengrofie und die Konzentration des Gases im Bulk
den Versuchswerten angepasst, und mit Hilfe der Stoffibergangstheorien und den daraus
entstanden Formelapparat wiederum die Konzentration im Tropfen und der
Stoffdurchgangskoeffizient berechnet.

In der nachstehenden Tabelle 11.1 wird der Vergleich des berechneten Stoffaustausches mit
den Messdaten und deren Auswertung aufgezeigt.

Tabelle 11.1 Vergleich der berechneten und der gemessen und ausgewerteten

Zahlenwerte :
Brechnet: | Gemessen:
Tropfendurchmesser [mm] 3,5 3,58
A Chnfang [mol / m3] 0.050 0.054
A Cende [mol / m?] 0.0460 0.0034
A Cwitte [mol / m3] 0.048 0.018
N soz [mol/s] 1.8exp-9 | 35,7exp-9
C Tropfen [mol / m?] 0,08 1,04
c; [mol / m3] 3.9exp-3 | 50,2exp-2
k [m/s] 0,0037 0.040
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Zeichen

P Lufi

p Wasser

gas

ygr,a

ygr,e

Bedeutung

Dichte der Luft

Dichte des Wassers

dynamische Viskositat, Gas

Ersatzbeladung die mit y im Gleichgewicht steht

Ersatzbeladung, Anfang

Ersatzbeladung, die mit x im Gleichgewicht steht

Ersatzbeladung, Ende

Flissigdiffusionskoeffizient der Komponente i

Flissigkeitsbulkkonzentration der Komponente i

Gasbulkkonzentration

Gasbulkkonzentration, Versuchsende

Gasdiffusionskoeffizient der Komponente i

Gleichgewichtskonzentration der Komponente i

Gleichgewichtskonzentration der Komponente i, flissig

Gleichgewichtskonzentration der Komponente i, gas

Grenzflachenbeladung, Anfang

Grenzflachenbeladung, Ende

Grenzschichtdichte

Grenzschichtdichte

Einheit

kg/m3

kg/m?

m?/s

kg/kg

kg/kg

kg/kg

ka’kg

m/s?

mol/m?3

mol/m3

ppm

m/s2

mol/m?3

mol/m?3

mol/m?3

ka/kg

ka/kg
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c; Hypothetische Gleichgewichtskonzentration mol/m?3
¢ Konzentration an der Phasengrenze mol/m3
AV Konzentrationsdifferenz, Kolonnenboden mol/m?
Ay, mittlere Prozessraumtriebkraft kg/kg
Ax, mittlere Prozessraumtriebkraft ka/kg

O g Oberflachenspannung N/m

Ax ortliche Triebkraft kg/kg

Y, Phasenbeladung, Anfang ka/kg

y, Phasenbeladung, Ende ka/kg

k Stoffdurchgangskoeffizient m/s

kg Stoffdurchgangskoeffizient, gas m/s

k, Stoffdurchgangskoeffizient, fllissig m/s

M- Stoffmenge an SO;" in der Probe mol

n’ Stoffstromdichte mol*s/m?
n;, Stoffstromdichte, flissig mol*s/m?
n, . Stoffstromdichte, gas mol*s/m?
gn Stofflibergangsgeschwindigkeit s

p Stoffubergangskoeffizient m/s

B Stofflibergangskoeffizient, flissig m/s

,Bg Stoffibergangskoeffizient, gas m/s

,Bg Stoffibergangskoeffizient, gas m/s
Institut fur Verfahrenstechnik MUL



Nomenklatur

92

B

L]
N SO,
n Tropfen

(4
c Tropfen

m Tropfen

cg,An/ang

AcAnfang
n N 032 ~,Tropfen
n[on ,Riick

n[on Jorlage

A

Dq
D
drropfen
Fa
Fe

Fw

Stofflibergangskoeffizient, liquid

Transportstrom

Tropfenanzahl

Tropfengeschwindigkeit

Tropfenkonzentration

Tropfenmasse

Widerstandsbeiwert

Gasbulkkonzentration, Versuchsanfang

Konzentrationsdifferenz, Kolonnenkopf

Stoffmenge an SOf‘ im Tropfen

Stoffmenge des rucktitrierten lod

Stoffmenge des vorgelegten lod

Tropfenflache

an der Phasengrenze
Erhéhungsfaktor
Tropfendurchmesser
Diffusionskoeffizient SO: in Luft
Diffusionskoeffizient SO2 in H.0
Tropfendurchmesser
Auftriebskraft

Gewichtskraft

Widerstandskraft

m/s

mol/s

m/s

mol/m3

kg

ppm

mol/m?3

mol

mol

mol

mm
m?/s

m?/s
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h1
h2

h3

m1
m2

m3

Re

Sh

t exp

TG-Stellung

Erdbeschleunigung

Henrykoeffizient

Henry Beladungskoeffizient

Bezugshohe zur Pipettenspitze
Bezugshdhe zum Versorgungswasserpegel
Hohendifferenz absolut

Strom der Pulsgeberschaltung
Stoffdurchgangskoeffizient

Im Tragergas enthaltene Absorbtivmasse
im Absorptionsmittel geléste Absorbtivmasse
Tragermasse Rafinat

Tragermasse Sorbens

Steigung der Gleichgewichtskurve

Masse des leeren Becherglases

Masse Becherglas + Wasser

Masse des einzelnen Tropfens

ortliche Triebkraft

Gaskonstante

Reynolds-Zahl
Oberflachenerneuerungsfaktor
Sherwood-Zahl
Expositionszeit

Temperatur des Gases

Zeit

Tropfenabschlagfrequenzprogramm

m/s?

kg*m?/mol*s?

mm
mm

mm

m/s
kg
kg
kg

kg

mg
kg/kg

kg*m?/mol*K*s?
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U angelegte Spannung an die Pulsgeberschaltung V

T Verweilzeit eines Flussigkeitsteilchens S

Vropfen Volumen des einzelnen Tropfens m?

We Weber-Zanhl -

X gr Gleichgewichtsbeladung an der Phasengrenze ka/kg

X Sorbensbeladung kg/kg Sorbens
Y ar Gleichgewichtsbeladung an der Phasengrenze ka/kg

y Tragergasbeladung kg/kg Tragergas
Ac Konzentrationsdifferenz mol/m?
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