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Kapitel 1

Einleitung

1.1 Allgemeines

Die Wirbelschicht-Sprithgranulationstrocknung ist unbestritten eines der wichtigsten Verfah-
ren zur Produktgestaltung frei flieBender, staubarmer, korniger Feststoffe und gewinnt sténdig
an Bedeutung. Griinde hierfiir sind einerseits die Verbindung der unterschiedlichen Prozesse
Formgebung und Trocknung in einem Verfahren sowie die Moglichkeit der Kopplung weiterer
Vorgénge wie Klassierung und Homogenisierung zu einem komplexen Gesamtprozess, anderer-
seits konnen durch die Erweiterung des Wissens iiber die verschiedenen Einzelvorgénge Teilpro-
zesse optimiert werden, um somit den stindig steigenden Anforderungen an die Produktqualitéit
gerecht werden zu konnen. Als Ursprung der Wirbelschichttechnologie wird das Jahr 1922 ge-
sehen, in dem von Winkler (1926) ein Verfahren zur Kohlevergasung beschrieben wird, welches
eine Schiittung feinkérnigen Stoffes durch einen aufwértsgerichteten Gasstrom in einen fliissig-
keitséhnlichen Wirbelzustand versetzen lésst.

Neben dem Prozess der reinen Granulation, welcher durch vielfaches Aufspriihen, Spreiten
und Verfestigen von Fliissigkeit das Partikel zwiebelartig anwachsen lésst, besitzt die Agglome-
ration eine grofle Bedeutung. Die Agglomeration kann als Prozess der Verbindung feinkorniger
Primérpartikel zu einer groflien pordsen Struktur beschrieben werden. Dieser Verfahrensschritt
wird haufig in der feststoffverarbeitenden Industrie angewendet. Durch die Agglomeration der
kleinen Partikel werden die Transporteigenschaften, beispielsweise die Fliefifdhigkeit, entschei-
dend verbessert. Weiterhin wird die Neigung zur Staubbildung erheblich reduziert. Gerade letz-
terer Punkt ist von duflerster Wichtigkeit, wenn es sich um einen toxischen Stoff handelt oder das
Risiko von Staubexplosionen besteht. Auflerdem kann durch die Agglomeration die Loslichkeit
verbessert werden, da die Agglomerate bei der Auflosung weniger zu Verklumpungen neigen.
Feine Partikel neigen bei Losungsvorgidngen unter Umsténden dazu, auf dem Losungsmittel zu
schwimmen.

Die Feuchtagglomeration kann in Wirbelschichten, in Drehtrommeln oder in Mischern durch-
gefiihrt werden. Auf Grund der in den verschiedenen Apparaten auftretenden Krifte konnen die
Verbindungen bzw. Briicken zwischen den Partikeln aufgebrochen werden. In diesem Fall héngt
die Agglomerationsneigung von der Briickenbildung und -zerstorung ab. Da diese Krifte wie-
derum eine apparatespezifische Grofle darstellen, hat der Apparat somit einen direkten Einfluss
auf die Agglomerationsrate sowie auf die sich einstellenden Eigenschaften der Partikel. Wird
ein Agglomerat in einem Mischer erzeugt, in dem durch entsprechende Einbauten hohe Kréfte
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2 KAPITEL 1. EINLEITUNG

auf die Partikel wirken, weist es eine wesentlich hohere Dichte auf, als jene Agglomerate, die
in einer Wirbelschicht hergestellt wurden. Somit hingt die Wahl des Apparates auch von den
gewiinschten Produkteigenschaften ab.

Obwohl die Wirbelschicht-Agglomeration eine sehr weite Verbreitung gefunden hat, stel-
len neue unbekannte Materialen stets eine neue Herausforderung dar. Grund hierfiir sind die
Einfliisse der unterschiedlichen stofflichen Eigenschaften auf das Agglomerationsergebnis. Somit
sind Mechanismen, die mit der Partikelvergroflerung verbunden sind, sowohl durch apparative
als auch durch materialspezifische Parameter definiert.

Bei der absatzweisen Agglomeration ist es notwendig, moglichst gleiche Agglomerat- bzw.
Produkteigenschaften zu erreichen. Dies ist gerade in der pharmazeutischen Industrie von be-
sonderer Wichtigkeit. Die Qualitidt der Produkte muss zu jeder Zeit erreicht werden und zeitlich
invariant sein. Fiir eine gute Prozessbeherrschung ist ein umfassendes Verstéindnis der Prozesse
notwendig, welche die Agglomeration beeinflussen. Dennoch verwiesen Iveson u. Litster (1998)
darauf, dass der gesamte Prozess der Partikelvergréfferung noch immer mehr als Kunst als eine
Wissenschaft aufgefasst wird.

1.2 Stand des Wissens

1.2.1 Einflussparameter auf den Agglomerationsprozess

In der Arbeit von Schaafsma (2000) wird eine Ubersicht der wesentlichen Einflussgrofien auf den
Agglomerationsprozess gegeben. Hierbei wird eine Unterscheidung in apparate-, prozess- und
produktspezifische Faktoren vorgenommen.

Zu den Einflussgroflen der apparativen Ausstattung zdhlen der Anstrémboden, Diisenart
und -anordnung sowie Einbauten in die Schicht wie beispielsweise mechanische Zerschlidger. Der
Anstromboden ist fiir eine gleichméflige Verteilung des Fluidisierungsgases innerhalb des Wir-
belbettes verantwortlich. Um diese Vergleichméfligung zu gewéhrleisten, muss der Boden einen
hinreichend grofien Druckverlust aufweisen. In den Arbeiten von Ormos u. a. (1973) wird gezeigt,
dass der Anstromboden einige Eigenschaften der Granulate, wie zum Beispiel die Groflenvertei-
lung oder die Porositét, beeinflussen kann. Eine konische Form der Wirbelkammer mit einem
Verhéltnis von 1 : 2 bis 1 : 2.5 zwischen dem Durchmesser der Kammer am Anstrémboden und
dem Durchmesser am Kammeraustritt hat sich als vorteilhaft herausgestellt. Durch diese Maf-
nahme muss die Gasgeschwindigkeit um mehr als die Hilfte absinken, wodurch zum einen der
Austrag kleiner Partikel und zum anderen die Segregation grofler Partikel minimiert wird. Der
Typ und die Anordnung der Diisen wurden in zahlreichen Arbeiten ausfiihrlich untersucht. Die
Diise dient dazu, die Fliissigkeit auf die fluidisierten Partikel zu verteilen. In der Regel kommen
aufenmischende Diisen zum Einsatz, da bei diesem Typ die Tropfenverteilung unabhéngig vom
Flissigkeitsdurchsatz variiert werden kann. Weiterhin neigen diese Diisen weniger zum Verstop-
fen. Die Diise selbst kann oberhalb oder direkt im Bett positioniert werden. Bei der letzteren
Variante sind weiterhin Eindiisung von der Seite, von oben oder von unten moglich. Nachteilig
konnen sich in die Schicht eingetauchte Diisen auf den Abrieb auswirken, da die Agglomerate
hoheren Belastungen auf Grund der Verdiisungsluft in der Diisennihe ausgesetzt sind. Einbauten
wie mechanische Zerschlédger wurden urspriinglich dort eingesetzt, wo es auf Grund der kohesi-
ver Eigenschaften der Partikel zu einer mangelhaften Fluidisation bzw. Kanalbildung kam. Eine
weitere Funktion des Zerschldgers ist die Zerkleinerung von Partikeln, sodass ein Gleichgewicht
zwischen Agglomeration und Bruch eingestellt wird.



1.2. STAND DES WISSENS 3

Zu den Prozessparametern, die zur Regelung des Agglomerationsprozesses genutzt werden
konnen, zéhlen der Fluidisierungsluftmassenstrom, die Gaseintrittstemperatur, die Luftfeuchte
sowie die Betriebsparameter der Diise. Der Arbeitsbereich des Gasmassenstroms wird durch die
Austragsgeschwindigkeit der kleinsten Partikel sowie durch die Geschwindigkeit der Minimal-
fluidisation der grofiten Partikel definiert. Gore u. a. (1985) zeigen, dass eine hohere Fluidisati-
onsgeschwindigkeit durch die hohere Verdampfungsrate und den gréfleren Abrieb zu kleineren
Agglomeraten fiithrt. Eine hohere Eintrittstemperatur des Gases erzeugt dichtere und kleinere
Partikel. Die Feuchte im Bett kann ebenfalls als Kontrollparameter genutzt werden wie Watano
u.a. (1996) zeigten. Prinzipiell haben diese Parameter Einfluss auf die Fliissigkeitskonzentration
im Wirbelbett. Diese Konzentration wiederum hat einen direkten Einfluss auf die Haftkréfte
zwischen den Partikeln und somit auf die Agglomeration. In den Arbeiten von Watano u.a.
(1996) wurde dargestellt, dass die relative Luftfeuchte, welche von der Betttemperatur abhéngt
und iiber das Adsorptionsverhalten die Partikelfeuchte bestimmt, die erzielbare Granulatgrofie
beeinflusst. Eine hohere Feuchte fithrt zu grofleren Partikeln, wéihrend aus geringeren relati-
ven Luftfeuchten kleinere Agglomerate resultieren. Die Eindiisungsrate ist ein weiterer wichtiger
Prozessparameter, um die Agglomeratgrofie einzustellen. Bei einem Ungleichgewicht zwischen
eingediister Fliissigkeitsmasse und der den Trocknungsvorgang verdampften Masse kann es zu
einer Uberfeuchtung im Bett kommen. Zu geringe Eindiisungsmengen kénnen zu sehr kleinen
Spriithtropfen fiihren, die bereits trocknen, bevor sie auf dem Partikel abgeschieden werden. Or-
mos u.a. (1973) stellten in ihren Arbeiten Ergebnisse vor, die einen linearen Zusammenhang
zwischen dem Bindergehalt und der Partikelgrofle wiedergeben. Durch die Bauform und Be-
triebsweise der Diise werden neben der Spriihtropfenverteilung auch die Tropfengeschwindigkeit
und die Sprithform determiniert. Da die Diise nahezu unabhéngig vom Agglomerationsvorgang
charakterisiert werden kann, bietet sie einen guten Ansatzpunkt, den Prozess zu steuern. Hen-
neberg (2004) untersuchte den Einfluss der Diisenbauform und Anordnung auf die Prozessbe-
dingungen. Bedingt durch die Diisenart und den Betriebsparametern der Eindiisung bildeten
sich starke Temperaturfelder aus. Besonders in der Diisennihe konnte ein deutlicher Abfall der
Temperatur nachgewiesen werden. Systematische Untersuchungen der wesentlichen Einflusspa-
rameter auf das Trocknungs- und Adsorptionsverhalten in fliissigkeitsbediisten Wirbelschichten
wurden von Ihlow (2003) und Ihlow u.a. (2002) durchgefiihrt. Kern dieser Arbeiten war die
Beschreibung der Abgasreinigung, wobei ein wesentlicher Punkt in der Bestimmung der in der
Schicht enthaltenen Fliissigkeit war. Es wurde nachgewiesen, durch welche Prozessparameter die
Fliissigkeitsmenge im Wirbelbett beeinflusst wird und somit der Adsorptionsprozess kontrolliert
werden kann.

Produktspezifische Faktoren beeinflussen den Agglomerationsprozess ebenfalls in grofiem
Umfang. Hauptséchlich sind hierbei die Fluidisierungseigenschaften des Materials, die Benetz-
barkeit, der Bindertyp und die Binderkonzentration zu nennen. Da die Scherkrifte in der Wir-
belschicht im Vergleich zu einem Highshear-Mischer viel geringer sind, nimmt die Bedeutung der
Produkteigenschaften wie Benetzbarkeit stark zu. Bedingt durch ein sehr feines Ausgangsma-
terial sind die Fluidisierungseigenschaften bei der Agglomeration zunéchst sehr schlecht. Durch
konstruktive Mafinahmen, wie beispielsweise eine Schwingung des gesamten Apparates, kann
die schlechte Fluidisierung verbessert werden. Wie erwéhnt, ist die Benetzbarkeit ein weiterer
prozessbeeinflussender Faktor. Aus einer schlechten Benetzbarkeit resultieren kleinere Partikel.
Diese Art von Materialen miissen durch eine hohere Spriihrate leicht iiberfeuchtet werden. Die
Art des Binders hingt von den geforderten Produkteigenschaften sowie Prozessschritten wie
beispielsweise der Tablettierung ab. Die Festigkeit der Agglomerate kann iiber die Menge und
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den Typ des Binders kontrolliert werden. Wie Gore u.a. (1985) zeigten, fithrt eine Erhohung
der Binderkonzentration zu einer Verringerung des Feinkornanteils der Agglomerate und einer
Erhohung der mittleren Agglomeratgrofie. Die Viskositét des Binders beeinflusst die Tropfen-
groBenverteilung und somit die Gréfle der Granulate.

1.2.2 Agglomerationsmechanismen

Fiir eine erfolgreiche Agglomeration ist es notwendig, dass es zu einer dauerhaften Verbindung
zwischen den Primérpartikeln kommt, welche das Agglomerat bilden. Die Primérpartikel miissen
durch feste stoffliche Verbindungen, sogenannte Feststoffbriicken, zusammengehalten werden.
Diese Briicken bilden sich durch Verfestigung feststoffhaltiger Fliissigkeitslamellen an den Kon-
taktstellen zwischen den Primérpartikeln. Derartige Fliissigkeitslamellen entstehen durch einen
engen Kontakt zwischen den Partikeln und eine in die Schicht einzubringende Fliissigkeitsmenge.
Der enge Kontakt ist die Folge von Kollisionen zwischen den Partikeln in der Wirbelschicht. Des
Weiteren konnen Haftkréfte den beschriebenen Vorgang unterstiitzen. Die auf Rumpf (1959);
Rumpf u. Hermann (1970); Rumpf (1974) zuriickgehenden Untersuchungen iiber statische Bin-
dungsmechanismen wihrend der Agglomeration sind in Abbildung|1.1 zusammengefasst. Inzwi-
schen gibt es hierzu ein umfangreiches Schrifttum, beispielsweise von Schubert (1973, 1979, 1990,
1982). In neuerer Zeit sind Arbeiten von Ennis u. a. (1991, 1990) erschienen, die es erlauben, die
Agglomerationsvorgéinge bei der Wirbelschicht-Sprithgranulation dynamisch zu analysieren.

Bei der Wirbelschicht-Sprithgranulation bestehen die Partikel aus dem arteigenen Fest-
stoff. Hauptséchlich entstehen kohésiven Bindungen ohne Briicken zwischen den Partikeln durch
kohésive Wechselwirkungen der Wassersorptionshiillen. Derartig fest gebundene und unbeweg-
lichen Wassersorptionshiillen kénnen als gemeinsame Sorptionsschicht den Zusammenhalt von
Partikeln bewirken. Fiir die Agglomeration ist dieser Bindungsmechanismus nach Uhlemann
u. Morl (2000) nicht von Bedeutung. Erst bei dickeren Wasserschichten bilden sich zwischen
den Partikeln Fliissigkeitsbriicken, die fiir den kurzzeitigen Zusammenhalt der Priméarpartikel
wihrend des Agglomerationsprozesses die wichtigste Bindungsart darstellen. Durch den Trock-
nungsprozess bildet der in der Fliissigkeitsschicht geloste Feststoff aus der Fliissigkeitslamelle
eine Feststoffbriicke, welche den dauerhaften Zusammenhalt der Partikel gewahrleistet.

Bei den Feststoftbriicken wird zwischen Bindemittelbriicken und den sogenannten Sinter-
briicken unterschieden. Bindemittelbriicken werden gebildet, wenn die eingediiste Fliissigkeit
eine Suspension aus priméren Partikeln in einer Bindemittellosung ist. Wahrend der Trocknung
nimmt die Viskositdt der Fliissigkeitsbriicken sténdig zu, bis diese zu einer festen Masse er-
starrt. Hohe Bindungsfestigkeiten entstehen besonders dann, wenn das Bindemittel ein Polymer
ist, welches sich in amorpher Form verfestigt. Laut Uhlemann u. Morl (2000) bleibt die Indi-
vidualitét der verbundenen Partikel bei Feststoffbriicken aus Bindemitteln erhalten. Auf diese
Weise gebildete Agglomerate zerfallen bei ihrer Auflésung in die urspriinglichen Partikel. Sin-
terbriicken hingegen sind Feststoffbriicken, bei denen die urspriinglichen Partikel miteinander
derart verwachsen, dass bei ihrer Auflésung ihre Individualitdt verloren geht. Diese Art von
Briicken werden aus einer Losung gebildet. Voraussetzung hierfiir ist, dass die Partikel teilweise
16slich sind. Durch den Trocknungsprozess treten Verkrustungen aus rekristallisiertem Material
auf, die zu einer festen Verbindung der Partikel fiihren.

Die Agglomerationswahrscheinlichkeit wird als Produkt der Wahrscheinlichkeiten von drei
Ereignissen verstanden, welche in der Tabelle [1.1 zusammengefasst sind. Zunéchst miissen die
Partikel durch die vom Gasstrom hervorgerufene Bewegung kollidieren. Dieser Vorgang wird
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Abbildung 1.1: Statische Haftung zwischen Partikeln nach ‘Uhlemann u. Mérl 42000)
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Tabelle 1.1: Bewertung der Bedingungen fiir einen Agglomerationserfolg nach Bauer u. a. (1993)

Wahrscheinlichkeit bzw. Effizienz
minimal bzw. gering maximal bzw. hoch

Kollisionswahrscheinlichkeit

Schichthohe klein grof3
Fluidisationszahl gering grof}
Haftwahrscheinlichkeit
Partikelgrofie grof3 klein
Befeuchtung lokal vollstéandig
Trocknungsgeschwindigkeit grof klein
kapillare Haftkraft klein grof3
Kollisionseffizienz
Partikelgrofie klein grof
scherende Stromungskréfte grof klein
Feststoffgehalt klein hoch
Trocknungsgeschwindigkeit gering hoch

durch die Kollisionswahrscheinlichkeit erfasst. Die Haftwahrscheinlichkeit driickt die Verbindung
von Partikeln durch nichtstoffliche Kréfte, welche nach Hinzutreten von Fliissigkeit durch eine
Fliissigkeitsbriicke zusammengehalten werden. Die Fliissigkeitsbriicke muss dabei ausreichend
grofle Krifte liefern, um die Partikel zusammenzuhalten. Letztlich muss sich die Fliissigkeits-
briicke zu einer dauerhaften Feststoffbriicke verfestigen, wofiir zur Beschreibung die Kollisi-
onseffizienz als Mafl genutzt werden kann. Bereits hier ist zu erkennen, dass eine vollstandige
physikalisch-begriindete Modellierung des Agglomerationsvorganges duflerst schwierig ist. Die
drei Wahrscheinlichkeiten, welche einen mafigeblichen Einfluss auf das Agglomerationsergebnis
haben, unterliegen wiederum selbst einer Reihe von Einflussgréfien, die in ihrer Gesamtheit nur
sehr schwer zu erfassen sind. Dennoch geben eine Reihe von Autoren einige Korrelationen an,
die eine erste Abschitzung der erzielbaren Agglomeratgrofie zulassen.

Uhlemann u. Mérl (2000) verweisen darauf, dass bei kugelformigen Agglomeraten, bei denen
der Fliissigkeitstropfen die Hohlrdume zwischen den Partikeln ausfiillt, der Liickengrad fiir die
dichteste Packung der Primérpartikel in einem Agglomerat vom Verhiltnis der Durchmesser
Primérpartikel zum Agglomerat abhéngt. Die Partikelanzahl verringert sich relativ mit fallen-
dem Agglomeratdurchmesser. Demzufolge steigt der Liickengrad mit abnehmenden Agglomerat-
durchmesser. Uhlemann u. Mérl (2000) geben fiir das Verhéltnis aus Agglomeratdurchmesser dj,
und Durchmesser des Spriihtropfens dr einen Wert von d,,/dr = 1.32...1.45 an.

In den experimentellen Untersuchungen von Thurn (1970) zur Agglomeration von Lacto-
se mit Gelatine als Bindemittel wurde keine gesetzmiflige Abhéngigkeit von der Tropfengrofie
festgestellt. Dennoch konnte gezeigt werden, dass der Tropfendurchmesser einen entscheidenden
Einfluss auf die Groéfle der entstehenden Agglomerate hat. Mit steigender Tropfengréfie wuchs
auch die Agglomeratgrofie.

Durch Untersuchungen in Drehtrommeln konnten Gluba u. Antkowiak (1988) Ergebnisse er-
zielen, welche diese Beobachtungen bestétigen. Sie zeigten, dass eine aufgetropfte Binderfliissig-
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keit im Vergleich zur aufgespriihten Losung wesentlich grobere, weniger abriebfeste Granulate
liefert. Durch das feine Aufsprithen der Fliissigkeit kommt es zu einer besseren Verteilung im
Partikel, wodurch kleine Fliissigkeitsbriicken gebildet werden. Durch das Auftropfen hingegen
entsteht ein Bereich hoher Séttigung im Partikel, an den sich weitere Partikel anlagern kénnen.

Von Waldie (1991) stammen Untersuchungen zum Einfluss der Tropfengréfie auf die Ag-
glomeratbildung von Lactose und Glas-Partikeln mit einer 5%-igen wissrigen PVP-Lésung als
Spriihfliissigkeit. Die Fluidisationszahl war mit 1.2 gering. Es wurden gleichgrofle Einzeltropfen
verwendet und die Tropfengrofie zwischen 150 — 5000um variiert. Die Messungen zeigten, dass
dy/dr ~ 1.5...3.5 gilt und alle Ergebnisse mit d, ~ d; korrelieren. Die Potenz f ist fiir Lactose
mit f = 0.8 und fiir Glas mit f = 0.85 angegeben.

Mit Ausnahme der elektrisch isolierenden Stoffe nimmt die Haftung mit wachsendem Parti-
keldurchmesser fiir alle statischen Bindungsarten ab (o ~ 1/d,). Bei einer Bewegung im Fluid-
strom treten Stromungs- und Scherkréfte auf. Ennis u.a. (1991, 1990) verweisen darauf, dass
diese dynamischen Effekte bei den Gleichgewichtsbetrachtungen an statischen Haftkréften nicht
erfasst werden. In den Arbeiten von Ennis u. a. (1991) wird ein dynamisches Modell vorgestellt,
welches die Kollision von zwei Partikeln aufzeigt, wobei jedes Partikel mit einem Fliissigkeits-
film der Dicke s bedeckt ist. Die Strecke von 2 - s stellt jenen Weg dar, der bei einer Kollision
der Partikel fiir das Abbremsen auf die Relativgeschwindigkeit zur Verfiigung steht. Die viskose
Fliissigkeit, welche die Partikel umgibt, muss bei dieser Anndherung verdréngt werden. Wird
fir diesen Vorgang die kinetische Energie der Partikel verbraucht, so ist der Zusammenprall
auf jeden Fall erfolgreich und die Partikel bleiben aneinander haften. Ubersteigt die kinetische
Energie die viskose Dissipation, so werden kapillare Krifte zusammen mit viskosen Kréften den
Riickprall dampfen. Nach Ennis u. a. (1991) iibersteigen diese dynamischen Krifte die statischen
bei Weitem. Zur Beurteilung einer erfolgreichen Kollision in dem dynamischen Modell von Ennis
u.a. (1991) werden die viskose Stokes-Zahl

dopdyuy

St, =
’ I

wobei u, die relative Kollisionsgeschwindigkeit der Partikel und 7; die dynamische Viskositét
der Fliissigkeit darstellt, und die kritische viskose Stokes-Zahl

(2

angegeben. Hierbei reprisentiert e den Partikelstolkoeffizienten und ¢ die Dicke der Oberflichen-
rauhigkeiten. Ist St. kleiner als St,, so ist die viskose Dissipation der Fliissigkeitsfilme ausrei-
chend, um die Partikel aneinander haften zu lassen.

Die Arbeiten von Ennis u. a. (1991, 1990) zielen darauf ab, die Agglomeration von nicht-de-
formierbaren, elastischen Partikeln zu erldutern. Einen weiteren Ansatz zur Beschreibung der
Partikelvergroflerung unter Beriicksichtigung einer plastischen Deformation geben Iveson u. Lits-
ter (1998). Sie entwickelten das in der Abbildung/1.2 dargestellte Schema. Es stellt verschiedene
Gebiete fiir die Partikelvergréfierung in Abhéngigkeit von lediglich zwei Parametern dar. Dies
ist zum einen die maximale Porenséittigung Sp.qz

_ % X1 —tmn)

Smam -

01 wmin ’
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zum anderen die Stokes-Zahl fiir die Verformung Stg.¢

qup

204

Stdef =

Hierbei sind X das Verhéltnis aus Fliissigkeits- und Feststoffmenge, ,,,;, die minimale Porositét
der Partikel unter den entsprechenden Betriebsbedingungen und o4 die dynamische Flielspan-
nung. Der Parameter St stellt das Verhéltnis aus der kinetischen Energie beim Zusammenstof3
zweier Partikel und der plastischen Verformung dar. Somit werden in diesem Wert prozess- und
produktspezifische Grofien miteinander verkniipft. Die Art des Wachstums héngt nun von den
Werten Spq, und Stgep ab. Eine grobe Unterteilung kann zunéchst zwischen dem gleichméfi-
gen Wachstum, bei dem die Partikelgréfle linear mit der Zeit ansteigt, sowie dem induzierten
Wachstum, bei welchem die Partikelvergroflerung verzogert auftritt, vorgenommen werden. Das
gleichméfBige Wachstum tritt in Systemen auf, in denen die Partikel stark verformbar sind. Ive-
son u. Litster (1998) postulierten, dass diese Art von Wachstum bei groben Partikeln mit einer
engen Partikelgroflenverteilung und geringen Binderviskositédten auftritt. Das induzierte Wachs-
tum hingegen wurde bei festen Partikeln beobachtet. Ohne die Anwesenheit von Fliissigkeit ist
die Deformation der Partikel infolge der Kollisionen nicht grofl genug, um zu einer Agglomera-
tion zu fithren. Zu Beginn der Befeuchtung kommt es nur zu einem ganz geringen Wachstum.
Erst wenn die Partikel genug Fliissigkeit aufgenommen haben, sodass diese bei den Kollisionen
an die Partikeloberfliche gedriickt wird, bleiben die Partikel aneinander haften. Das Wachstum
setzt schlagartig ein, bis die Partikel eine kritische Agglomeratgrofie erreicht haben. Induziertes
Wachstum tritt bei Systemen mit feinem Ausgangsmaterial und einer breiten Partikelgrofien-
verteilung sowie hohen Binderviskosititen auf. Diese Art von Wachstum wurde bisher nicht
in der Wirbelschicht-Sprithagglomeration beobachtet. Der Grund hierfiir liegt in den geringen
Kollisionskriften bei der reinen Fluidisation. Iveson u. Litster (1998) verwiesen darauf, dass
die Grenzen zwischen den einzelnen Bereichen stark von den verwendeten Materialen und den
Prozessbedingungen abhingen. Das von ihnen entwickelte Schema besitzt einen ausschlieflich
beschreibenden Charakter. Es ist nicht moglich, dass Wachstumsverhalten mit diesem Ansatz
allgemeingiiltig vorherzusagen.

1.3 Motivation und Zielstellung

Die Beschreibung von Agglomerationsvorgingen unter praxisnahen Bedingungen ist auf Grund
der Vielzahl von Einflussgréfien bisher nicht moglich gewesen. In einigen Veréffentlichungen (Tan
u.a. (2004)) werden Losungsansiitze zur Beschreibung der Populationsdynamik bei Agglomera-
tionsprozessen vorgestellt, welche in der Regel die Abhéngigkeit der Agglomerationskerne von
bestimmten ausgewéihlten Prozessparametern wiedergeben. Nur wenige Arbeiten zielen darauf
ab, die makroskopischen Vorginge, wie zum Beispiel die Fluidisation von Partikeln in einer
Wirbelschicht oder die Trocknungsvorgénge, vollstéindig mit einem geeigneten Populationsbi-
lanzmodell zu verkniipfen.

Der ersten Teil der Arbeit gibt eine systematische Darstellung von Populationsbilanzmodellen
zur Beschreibung von Aggregationsvorgidngen und Wachstumsvorgingen. Ausgehend von dem
fundamentalen Aggregationsmechanismus, bei dem sich zwei Partikel zu einem neuen Partikel
vereinigen, werden die Ansétze dargestellt, aus welchen sich die kontinuierlichen Gleichungen und
diskreten Modelle zur Beschreibung dieses Vorganges ergeben. Ziel ist es, sowohl die Vor- als auch
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Abbildung 1.2: Bereich des Partikelwachstums nach Iveson u. Litster (1998)

die Nachteile der einzelnen Konzepte auf eine fiir den Ingenieur verstdndliche Art darzulegen.
Weiterhin werden neue Losungsvorschléige fiir die Modellierung populationsdynamischer Systeme
erarbeitet, die es erlauben, die bisher vorhandenen Modelle zu verbessern oder zu ersetzen.

Der zweite Teil der Arbeit widmet sich dem Verfahren der Wirbelschicht-Spriihagglomera-
tion. Fiir diese Thematik wird die Anwendbarkeit der diskutierten Populationsbilanzmodelle
demonstriert und durch experimentelle Untersuchungen validiert. Ein wesentlicher Punkt ist die
Entwicklung eines Modells, das es ermoglicht, den Agglomerationsvorgang der Partikel gekoppelt
mit den Wirme- und Stoffiibergangsmechanismen zu beschreiben. Weiterhin wird eine praxis-
taugliche Methode aufgezeigt, durch welche das Agglomerationsverhalten durch eine empirische
Agglomerationskinetik wiedergegeben werden kann.



Kapitel 2

Populationsbilanzen

In einer Vielzahl von verfahrenstechnischen Prozessen spielen disperse Feststoffsysteme eine
wichtige Rolle. Meist treten diese Systeme als Zweiphasensysteme auf, bei denen die disperse
Phase in Form einer Population vorliegt. Die disperse Phase steht iiber eine Phasengrenze mit
der kontinuierlichen Phase im Warme,- Stoff- und Impulsaustausch. Der Ausdruck Population
verdeutlicht, dass die disperse Phase iiber bestimmte Eigenschaften (Eigenschaftskoordinaten)
verteilt ist. Hier wird zwischen internen und externen Koordinaten unterschieden. Letztere wer-
den zur Beschreibung der rdumlichen Verteilung der Population genutzt. Interne Koordinaten
sind Eigenschaften der dispersen Phase, wie beispielsweise das Volumen. Mit Hilfe dieser Eigen-
schaftskoordinaten werden Verteilungsfunktionen definiert. Am gebrauchlichsten ist hierbei die
Anzahldichtefunktion, welche die Anzahl von Individuen in einem bestimmten Bereich der Ei-
genschaftskoordinate wiedergibt. Ein Individuum wird als ein einzelnes Element der Population
verstanden.

Die Anzahldichtefunktion n soll die Zahl der Partikel beschreiben, die sich zu einem be-
stimmten Zeitpunkt in einem Teilvolumen des Zustandsraumes aufhalten. Der Zustandsraum
wird durch die rdumlichen Koordinaten € (externe Koordinaten) und Eigenschaftskoordinaten
f(interne Koordinaten) aufgespannt. Damit ergibt sich die Gesamtzahl aller Partikel innerhalb
des geometrischen Raumes und des Eigenschaftsraumes aus der Integration iiber die Volumen-
elemente beider Rdume

N(t) :Q/Q/n<€ z“’,t) dv.av; . (2.1)

Fiir ortlich konzentrierte Systeme ist die Anzahldichtefunktion n (;, t) lediglich eine Funktion

des Eigenschaftsraumes und der Zeit.

2.1 Die kontinuierliche Populationsbilanz fiir Aggregation

Allgemein lautet die Bilanzgleichung nach Randolph u. Larson (1971) fiir die zeitlich verdnder-
liche Partikelanzahldichte eines offenen Systems mit dem Partikelvolumen als interne Eigen-
schaftskoordinate

on(t,v) n OG(t,v)n(t,v)
ot ov

= Bagg - Dagg + Bbreak‘ - Dbreak + Nin — Nout - (22)

10
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Abbildung 2.1: Bindre Aggregation unter Erhaltung des Volumens

In dieser Gleichung bezeichnet der Akkumulationsterm % die Verdnderung der Anzahldichte

der Partikel. Der konvektive Anteil W erfasst das Wachstum der Partikel, welches aus
einer Anderung des Partikelvolumens v resultiert. Auf der rechten Seite der Gleichung befinden
sich Quellen- (B) bzw. Senkenterme (D), welche die Aggregation (agg) bzw. den Bruch (break)
von Partikeln erfassen. Die iiber die Systemgrenze ein- und austretenden Strome, werden mit
Hilfe der Anzahldichtestrome n;, und 7., beschrieben.

Im Rahmen dieser Arbeit werden Bruchereignisse nicht untersucht. Daher werden bei den
weiteren Erlduterungen die entsprechenden Terme Null gesetzt. Zunéchst sollen nur die den Ag-
gregationsmechanismus beschreibenden Quellen- und Senkenterme genauer betrachtet werden.
Um diesen Vorgang zu beschreiben, ist es zunéichst notwendig, ein Aggregationsereignis nidher
zu definieren. Entsprechend der Abbildung 2.1 wird ein solcher Vorgang stets als binédre Ko-
aleszenz von Partikeln verstanden, wobei die Bedingung der Erhaltung des Volumens gilt. Soll
bei einer solchen Vereinigung ein Partikel mit dem Volumen v entstehen, so miissen zwei Par-
tikel mit den Volumina v und v — u miteinander aggregieren. Die Hiufigkeit fiir das Auftreten
solcher Ereignisse beschreibt der Aggregationskern (3(¢, v, u), welcher eine Funktion der Zeit so-
wie der PartikelgroBen sein kann. In vielen Arbeiten (vgl. Sastry (1975), Hounslow u.a. (2001),
Iveson (2002), Ding u.a. (2004), Tan u.a. (2004)) wird der Aggregationskern in eine zeitliche
Komponente (y(t) und eine groenabhingige Komponente (v, u) zerlegt, sodass

B(t,u,v) = Bo(t) - B(v,u) (2.3)
gilt. Die Agglomerationsrate pro Zeiteinheit kann durch
r = Bo(t) - B(u,v —u)n(t,u)n(t,v — u) (2.4)
definiert werden. Hierbei stellt n die Anzahldichte dar, welche sich aus der Definition
ON
= 2.5
n=- (25)

ergibt. Im Folgenden sei der Quellterm B4, als Entstehungsrate und der Senkenterm D4, als
Schwundrate bezeichnet. Die Herleitung dieser Raten wird in den beiden folgenden Abschnitten
behandelt.

2.1.1 Entstehungsrate der Aggregation

Gegeben sei eine beliebige Partikelverteilung zum Zeitpunkt ¢, wie sie in der Abbildung 2.2
dargestellt ist. Soll nun ein Partikel mit der Grofle u, von welchem n(u) vorhanden sind, ein
Aggregat im Bereich der Grofle v bilden, muss es mit einem Partikel der Gréfle v — u, von dem
fiir diesen Prozess n(v — u) zur Verfiigung stehen, aggregieren. Somit gilt fiir die differentielle
Entstehungsrate in v

PRt _ o), ~ (o ) 20
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u v—1Uu (%

Abbildung 2.2: Modell fiir Berechnung der Entstehungsrate Bygq

Die Integration iiber alle moglichen Werte von u im Intervall [0, v]
Bagg(v /ﬁo aggd /ﬁo (u,v —uw)n(u)n(v —u)du (2.7)

ergibt sich die Entstehungsrate Bygq(v). Da die Agglomerationsfrequenz symmetrisch ist, d.h.
B(u,v) = PB(v,u) wird durch den Vorfaktor 1/2 die Doppelzihlung der Aggregation zwischen
den Volumina v —w und u beriicksichtigt. Dies kann analog auch durch die Ersetzung der oberen
Integrationsgrenze v durch v/2 erfolgen.

2.1.2 Schwundrate der Aggregation

Eine Aggregation zweier Partikel ist neben dem Entstehen eines neuen Partikels in v stets
mit einem Schwund der beteiligten Partikel aus v und v — u verbunden. Dieser Schwund wird
durch den Senkenterm D, 44 erfasst. Wiederum sei die Verteilung zu einem beliebigen Zeitpunkt
gegeben (Abbildung(2.3). Soll aus dem Bereich v ein Partikel schwinden, so muss es mit einem
Partikel einer beliebigen anderen Grofle kollidieren. Die differentielle Schwundrate entspricht
also dem folgenden Ausdruck

aDagg(”)

% = Bo(t)B(u,v)n(u)n(v) . (2.8)

Nach Integration iiber alle Werte von u im Intervall [0; o]

/aDg%Mdu: /ﬂo(t)ﬁ(u,v)n(u)n(v)du (2.9)
0

U
0
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u (%

Abbildung 2.3: Modell fiir Berechnung der Schwundrate Dgg4q4

steht fiir die Schwundrate
Dagg(v) = n(v) / Bo(8)3(u, v)n(u)du . (2.10)
0

Damit ergibt sich fiir die Populationsbilanz unter Verwendung des Partikelvolumens als Koor-
dinate die folgende Gleichung zur Beschreibung der Partikelverteilung (vgl. Hulburt u. Katz
(1964))

on(v)
ot

+ 6G(gz}n(v) _ % /ﬂ(u, v —u)n(u)n(v —u)du — n(v) /ﬁ(u, v)n(w)du + frin — fout
0 0 (2.11)

Dieser Gleichungstyp wird auf Grund der enthaltenden Integralterme als partielle Integro-Diff-
erenzialgleichung bezeichnet. Hounslow (1990a) verweist darauf, dass keine allgemeingiiltige ana-
lytische Losung dieser Gleichung existiert. Nur fiir eine Reihe von vereinfachenden Annahmen
sind analytische Formulierungen verfiigbar. Allgemein ldsst sich dieser Gleichungstyp nur mit
Hilfe geeigneter numerischer Methoden berechnen.

2.2 Erweiterung der Eigenschaftskoordinaten

Bisher wurde davon ausgegangen, dass die bilanzierten Partikel als einzige Eigenschaftskoor-
dinate das Partikelvolumen v aufweisen. Demnach ist die Partikelanzahl neben der zeitlichen
Abhéngigkeit lediglich eine Funktion des Volumens. Bei einer Vielzahl von Problemstellungen
sind jedoch weitere Eigenschaftskoordinaten zu beriicksichtigen. So kann beispielsweise durch
das Vermischen verschiedener Stoffstrome ein Zustand erzeugt werden, bei dem Partikel gleicher
Grofle Unterschiede, wie verschiedene Schadstoffbelastungen oder Enthalpien, aufweisen. Auch
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Abbildung 2.4: Modell fiir die Entstehungsrate bei Erweiterung der Eigenschaftskoordinaten

eine unterschiedliche Verweilzeit der Partikel im System kann dazu fiihren, dass sich die Anzahl
der Eigenschaftskoordinaten erhoht.

Der mathematische Aufwand zur Losung solcher mehrdimensionalen Populationssysteme ist
sehr hoch, da jede weitere Eigenschaft die moglichen Zusténde der Partikel exponenziell erhéht.
Zudem ist besonders die experimentelle Untersuchung solcher Systeme ungeklért. Fiir die exak-
te Vermessung eines Systems mit drei Eigenschaftskoordinaten (z.B. Volumen, Schadstoffgehalt
und Losungsmittelgehalt), bei der jedes Messverfahren zur Erfassung der drei einzelnen Parame-
ter eine Auflésung von 10 Punkten innerhalb des Messbereiches besitzt, miissten 10% magliche
Zustandspunkte analysiert werden. Neben der enormen Anzahl an Messpunkten fiir die Unter-
suchung einer einzigen Probe stellt sich zudem die Frage der experimentellen Durchfiithrbarkeit.
In der Regel sind keine Messverfahren vorhanden, die innerhalb des Systems gleichzeitig jedes
Partikel auf alle drei Eigenschaften hin untersuchen kénnen. Solche Untersuchungen miissten
auflerhalb des Prozesses vorgenommen werden, indem die Partikel zun#chst nach ihrer Grofe,
anschlieend innerhalb der entstandenen Fraktionen nach ihrem Schadstoffgehalt, und in einem
néichsten Schritt entsprechend ihres Losungsmittelgehaltes sortiert werden miissten. Bei dieser
Prozedur wiirden 1000 zu messende Proben entstehen. Dieser extreme experimentelle Aufwand
ist durch entstehende Messunsicherheiten und einen hohen zeitlichen Aufwand nicht zu rechtfer-
tigen. Eine fiir die Praxis tauglichere Methode ist die Untersuchung der weiteren Eigenschaften
als integrale Grofle iiber das Partikelvolumen. Eine Fraktionierung der Partikel kénnte durch
eine Siebung relativ einfach realisiert werden. Innerhalb der entstandenen Fraktionen wiirden
der gesamte Schadstoff- sowie Losungsmittelgehalt als Integralwert iiber alle Partikel gleichen
Volumens gemessen werden. Dadurch reduziert sich fiir das beispielhaft beschriebene System
die Anzahl der méglichen Zustiande auf 3 - 10. Diese Uberlegungen sind der Ansatz fiir eine Er-
weiterung der Eigenschaftskoordinaten im Sinne der Populationsbilanzen. Ausgangspunkt seien
zwei zum Zeitpunkt ¢ iiber dem Volumen verteilte Eigenschaften (Abbildung [2.4), wobei eine
davon die Anzahldichte der Partikel n(v) ist. Die zweite Eigenschaft sei eine Konzentration ¢(v),
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c(u)

>

Abbildung 2.5: Modell fiir die Schwundrate bei Erweiterung der Eigenschaftskoordinaten

welche eine Mengedichte m(v) bezogen auf die Partikelanzahldichte darstellt

(2.12)

Findet nun ein Aggregationsereignis zwischen den Partikeln aus u und v — u statt, so schwinden
Partikel aus diesem Bereich und bilden ein neues Aggregat in v. Der Modellansatz basiert auf
der Annahme, dass entsprechend des Anteils der aggregierenden Partikel aus u bzw. v —u an der
gesamten Anzahl der Partikel in u bzw. v —u auch die zweite Eigenschaft, hier ¢(v) bzw. c¢(v—u),
transportiert wird. Voraussetzung hierbei ist lediglich, dass es sich bei der neuen Eigenschaft
um eine extensive Grofle im thermodynamischen Sinn handelt. Diese Art von Groéflen, welche
auch als Quantitétsgrofien bezeichnet werden, addieren sich beim Zusammenfiigen zweier ther-
modynamischer Systeme. Neben der Masse oder der Stoffmenge zdhlt unter anderem auch die
Enthalpie zu den extensiven Gréfien. Intensive Grofien (QualititsgroBen) hingegen, welche sich
aus der partiellen Ableitung einer extensiven Grofie nach einer anderen extensiven Grofle erge-
ben, héngen nicht von der Stoffmenge ab. Beipiele hierfiir sind unter anderem Temperatur oder
Dichte. Basierend auf der Populationsbilanzgleichung (2.11) unter Vernachlédssigung der iiber
die Systemgrenze tretenden Stréme sowie des Wachstumsterms kann fiir die zeitliche Anderung
der extensiven Groe der erweiterten Eigenschaft

= % /ﬁ(u,v —uw)n(u)n(v —u){c(u) + c(v —u) }du — n(v /ﬂ c(v)du (2.13)
0 0

geschrieben werden. Nach Vereinfachung steht fiir die zeitliche Anderung der extensiven Grofe
m(v) durch Aggregation

oo

= /ﬁ(u,v —u)n(u)m(v — u)du — m(v) /B(u, vn(u)du . (2.14)
0

0
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Mit Hilfe dieser Gleichung ldsst sich nun die Anzahl der Eigenschaftskoordinaten unter den
genannten Voraussetzungen beliebig erhdhen, wobei sich der mathematische Aufwand nur linear
erhoht.

2.3 Analytische Lésungen fiir Populationsbilanzen

In dieser Arbeit werden zwei Arten von analytischen Losungen fiir Populationsbilanzen néher
betrachtet. Zum einen sind dies Gleichungen, mit deren Hilfe die Partikelanzahldichte n(v,t)
berechnet werden kann, zum anderen Ausdriicke, welche den Verlauf bestimmter Momente wie-
dergeben. In der Regel sind diese Losungen nur fiir bestimmte Voraussetzungen, wie relativ
einfache Aggregationskerne oder groflenunabhéingige Wachstumsprozesse, anwendbar. Eine wei-
tere Moglichkeit zur Bestimmung von analytischen Losungen ist die Laplace-Transformation.
Diese wird im Rahmen dieser Arbeit nicht aufgefithrt. Hounslow u.a. (1988) verweisen darauf,
dass die Probleme der Inversion zu grof§ sind, um eine Aussage iiber die Partikelverteilung geben
zu konnen.

2.3.1 Analytische Losungen fiir Dichtefunktionen

In der Literatur existieren sehr wenige analytische Losungen, welche die zeitliche Verlaufsform
der Dichtefunktion wiedergeben kénnen. Die Bedingungen, fiir die solche Losungen gelten, sind
sehr restriktiv. Fiir Aggregationsprozesse in einem abgeschlossenen System muss die Anfangs-
anzahldichteverteilung eine bestimmte Form aufweisen. In der Literatur wird in nur wenigen
Fallen eine Funktion des Typs

angewandt. Dieser Typ wird durch Scott (1968) als Gauss-verteilungsidhnliche Funktion bezeich-
net. Hierbei ist v eine positive Zahl, die kein ganzzahliger Wert sein muss. Die Parameter a und
vy sind Konstanten. Das Symbol I' bezeichnet die Gamma-Funktion. Das mittlere Volumen
dieser Verteilung ist durch

v+1

(2.16)

Vg = U2

gegeben. Fiir die Aggregation in einem abgeschlossenen System (Batch-System) existieren fiir
einen konstanten Kern 3 = 3y, einen Summenkern 3 = (y(u 4 v) und Produktkern 5 = Gy(u - v)
analytische Losungen. Fiir den konstanten Kern lautet die Beziehung

_ Nodexpl—a(v + 1)] o= [w(v + D]HDERD /o \F
M) = T T 2 2 T+ D+ 1)) <T~|—2> (217)
mit
T = BoNot (2.18)

fiir den Summenkern

n(x _&ex —TYexpl—(2 — exp(— N — [1—exp(—T)}kvark(vH)(,/Jr1)(k+1)(u+1)
(2,T) = - p(—T) exp[—(2 — exp(—T) + szzo DT D0 1)

(2.19)
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Abbildung 2.6: Analytische Losung fiir konstanten Kern nach Gleichung (2.17) mit Gy = 1,
vy=No=1lund v=a=2
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Abbildung 2.7: Analytische Losung fiir Summenkern nach Gleichung (2.19)

No=1lundv=a=2
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Abbildung 2.8: Analytische Losung fiir Produktkern nach Gleichung (2.21) mit Gy = 1, vo =

No=1lundv=a=2
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mit
T = ﬁoNoUot s (220)
und fiir den Produktkern

Ny Tk pv+k(v+3) (l/ + 1)(k+1)(u+2)
T)=— —x(T 1 2.21
mit
T = BoNovat . (2.22)

Die Variable z = v/vg stellt eine Normierung des Partikelvolumens v mit dem mittleren Volu-
men der Anfangsverteilung vg dar. Die analytischen Losungen der Gleichungen (2.17) bis (2.22)
sind in den Abbildungen 2.6 bis|2.8 fiir Gy = 1 dargestellt. Als Kurvenparameter ist die Aggre-
gationsrate I,4, aufgetragen, welche im Abschnitt 2.4.3.1] definiert wird. Mit den in der Tabelle
2.2 aufgezeigten Beziehungen kann die Aggregationsrate fiir die einzelnen Fille mit Hilfe der
dimensionslosen Zeit T" ermittelt werden.

2.3.2 Analytische Losungen fiir Momentenverlauf

Das Moment stellt eine integrale Eigenschaft der Partikelverteilung dar. In der unnormierten
Form

0o
i = /vjn(v)dv (2.23)

0
gibt das volumenbezogene Moment p; fiir j = 0 die gesamte Partikelanzahl und fiir j = 1

das gesamte Partikelvolumen der Verteilung wieder. Fiir die Berechnung des zeitlichen Verlaufs
der einzelnen Momente sind weniger restriktive Annahmen notwendig als bei der analytischen
Beschreibung der Verteilungsdichten. Bei einer beliebigen Anfangsverteilung existieren fiir kon-
stanten Kern, Summen- und Produktkern fiir einen Batch-Prozess geschlossene Formulierun-
gerﬁ, welche in der Tabelle zusammengefasst sind. Fiir die relative zeitliche Anderung des
unnormierten ldngenbezogenen Momentes i,

o

fy = /vr/?’n(v)dv (2.24)
0

bei einer diskontinuierlichen Aggregation mit konstantem, gréflenunabhéngigem Kern einer ex-
ponentiellen Anfangsverteilung

() = 20 exp <—1> (2.25)

geben Hounslow u. a. (1988) die folgende analytische Losung an

~ 1-r/3

Hr 2
- = . 2.26
fir|7=0 <T + 2> (2.26)

Hierbei ist die dimensionslose Zeit durch T = NyfBot definiert. Der Parameter r ist dabei ein
ganzzahliger positiver Wert, welcher das zu bestimmende Moment représentiert.

!Die Herleitung ist im Anhang A.3|dargestellt.
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Tabelle 2.1: Volumenbezogener Momentenverlauf fiir konstanten Kern, Summen- und Produkt-
kern

dpj/dt  B=pBy B=pfo(u+v) B=0(u-v)

i=0 —1Buud —Bopop — 3 Bop3
j=1 0 0 0
Jj=2 Bop? 28041 2 Boti3

2.4 Numerische Methoden zur Losung von Populationsbilanzen

Wie schon erwéhnt, ist die mathematische Behandlung von Populationsbilanzen auf Grund der
enthaltenen Integralterme schwierig. Um numerische Methoden anwenden zu konnen, ist es
zunéchst notwendig, eine diskrete Formulierung der kontinuierlichen Populationsbilanz (DPBE)
zu finden. Hierzu gibt es in der Literatur eine Reihe von Vorschligen, welche in den folgenden
Abschnitten eingehend diskutiert werden.

2.4.1 Die diskrete Populationsbilanz

Bei der Modellbildung mit Hilfe von Populationsbilanzen sind in Abhéngigkeit von der Problem-
stellung bestimmte Eigenschaften der Partikelpopulation besonders wichtig, wohingegen andere
vernachléssigt werden kénnen. So kann beispielsweise in bestimmten Anwendungsbeispielen die
Anzahlverteilung von besonderem Interesse sein. Dies ist der Fall, wenn Messgerdte zum Ein-
satz kommen, welche die Partikelanzahl einer Gréfenklasse erfassen. In anderen Fillen hingegen
spielt die Massenverteilung der Partikel eine grolere Rolle, wenn beispielsweise ausschliellich die
Resultate einer Siebanalyse zur Verfiigung stehen, welche als Ergebnis den Massenanteil in einem
bestimmten PartikelgrofSenintervall liefert. Besitzen die Partikel eine gleichméflige geometrische
Form (zum Beispiel Kugel, Wiirfel oder Stab), so kénnen die verschiedenen Eigenschaften der
Partikelpopulation ineinander {iberfiithrt werden.

Die géngigen Diskretisierungsmethoden basieren auf einigen ausgewihlten Eigenschaften.
Die im Folgenden diskutierte Diskretisierung folgt dem Vorschlag von Ramkrishna (2000). Aus-
gangspunkt sei die eindimensionale Populationsbilanz fiir reine Aggregation entsprechend der

Gleichung (2.11).

on(v) _
ot

N

/B(u, v —u)n(uw)n(v —u)du — n(v) /ﬂ(u, v)n(u)du . (2.27)
0 0

Zunichst wird der bilanzierte Bereich des Partikelvolumens v in I beliebige Intervalle zerlegt.
Die Intervalle werden jeweils durch eine untere Grenze v; und eine obere Grenze v; 1 vollstandig
beschrieben. Durch Integration der kontinuierlichen Gleichung (2.27) iiber ein diskretes Intervall
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Abbildung 2.9: Fehlender Integrationsbereich bei der Bestimmung der Entstehungsrate

I (i=1,2,3...,I) mit den Grenzen [v;,v;1] folgt

d Ui Vi1 [1 [V oo
T n(v)dv :/ [5 / B(v — u,u)n(v —u)n(u)du — n(v)/ B(v, u)n(u)du} dv
v Vi 0 0
(2.28)
Die gesamte Anzahl von Partikeln in dem Intervall ¢ sei durch
Vit1
N; :/ n(v)dv (2.29)

definiert. Die Integrale {iber den Bereich u in der Gleichung (2.28) werden durch eine Summe
von Integralen iiber die Intervalle [0, v;] (Entstehung) bzw. [0, I] (Schwund) ersetzt. Bei dieser
Ersetzung wird jedoch nicht der gesamte Bereich der Integration entsprechend Gleichung (2.28)
abgedeckt. Der fehlende Integrationsbereich der Entstehungsrate ist in der Abbildung 2.9 im
rechten Diagramm durch die Flache Ay dargestellt. Fiir die Schwundrate wird ebenfalls nicht
der gesamte Bereich beriicksichtigt. Der fehlende Bereich hierbei ist durch das Intervall [v41, 0o[
beschrieben. Fiir einen hinreichend grofien Wert von I kann dieser Fehler jedoch klein gehalten
werden. Somit folgt weiter

Vig1 =l i I
délh - / B 3 / B — u,wn(v — wn(u)du — n(v) 3
vi =1

j=1

/Uj+1 B(v,u)n(u)du|dv

J (2.30)

Diese Gleichung bildet die Grundlage fiir die Diskretisierungsmethoden. Ziel ist es, die rechte
Seite der Gleichung (2.30) durch die abhingigen Variablen N; auszudriicken. Eine Moglich-
keit zur Ersetzung der Anzahldichten besteht in der Anwendung der Delta—Dirac—FunktiorP
Zunichst konnen fiir die in der Gleichung (2.30) auftretenden Doppelintegrale, hier am Beispiel
der Entstehungsrate,

/J;M /Uj% B(v, u)n(v)n(u)dudv (2.31)

2Die Definition der Delta-Dirac-Funktion ist im Anhang|A.1 wiedergegeben
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nach Anwendung des Mittelwert-Theorems durch
Vi1 Vj+1
Bz, z; / / w)dudv = B(z4, ;) N;N; (2.32)

ersetzt werden, wobei z; € [v;,v;4+1] and x; € [vj,v;41] als Pivots in den betrachteten Intervallen
bezeichnet werden. Da die exakten Werte der Pivots nicht bekannt sind, miissen sie willkiirlich
festgelegt werden. Das Pivot, in welchem sich alle Partikel des Intervalls konzentrieren, stellt
eine fiir das Intervall reprisentative Grofle dar. Damit kann die Anzahldichte n(v) als

1
= Nib(v— ) (2.33)
=1

beschrieben werden. Durch Einsetzen der Gleichung (2.33) in die Gleichung (2.30)) erhélt resul-

tiertﬁ
= I
=3 SN, Y NeBlag ) — Ni Y NiB(miywg) i=1,2,3...,1 . (2.34)
Das r-te Moment mit [r = 0,1,2,...] des i-ten Intervalls sei durch
X Vi+1
uﬁf) :/ v'n(v)dv (2.35)
v;

definiert. Durch Substitution mit der Gleichung (2.33) kann die Gleichung zu
pD = 2Ny, r=0,1,2,... . (2.36)

umgeschrieben werden. Das r-te Moment der Population iiber das gesamte Intervall ergibt sich
durch Summation aus

I

pr =y _pl) (2.37)

=1

Die Differentialgleichung der Anderung des Momentes im i-ten Intervall kann entweder direkt
aus der Gleichung (2.27) oder von der diskreten Form der Gleichung (2.34) abgeleitet werden.
Nach Multiplikation der Gleichung (2.27) mit " und Integration iiber das Intervall ¢ resultiert

Bz, z5) . (2.38)

||M~

dpt”
M ZN Z NiB(xp, i) (x) + xp)" — pl?

(xj+zp)el;

Nach Summation iiber alle Intervalle steht

I i-1

I I
Y ISNN Y NeBlea)ay ey S aO SO NiBaiay) - (239)
i=1 j=1

=1 j=1 (zj4xk)El;

3Die Herleitung dieser Ersetzung ist im Anhang /A.2 dargestellt.
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Die zweite Moglichkeit zur Bestimmung der differentiellen Anderung des Momentes besteht in
der Multiplikation der Gleichung (2.34) mit z}. Zunéchst steht

=
_§ZNj Z NiB(wg, zj)x] —Ml
=1

(xj+xr)el;

Bz, z5) (2.40)

||M~

und nach Summierung iiber 4

I i—1

I
dMT = ZZN Z NiB(xg, xj)x] — Z Z B(xi, xj) . (2.41)

=1 j=1 (xj4z)€l;

Ein Vergleich der Gleichung (2.38) mit der Gleichung (2.40) zeigt, dass sich beide Formulierungen
unterscheiden. Folglich weisen auch die Gleichungen (2.39) und (2.41) eine andere Form auf.
Kumar u. Ramkrishna (1996a,b) beschrieben diese Situation als interne Inkonsistenz. Letztere
kann beseitigt werden, wenn x; + x3, = x; gilt. Die Bedingung ist nur fiir eine lineare Teilung
(Gitter) der Intervalle giiltig. Fiir das lineare Gitter mit der Gitterbreite h gilt x; = ih, womit
die Bedingung x; +x = (j +k)h = x4 = x; erfiillt ist. Fiir solches gleichméfige Gitter nimmt
die Gleichung (2.34) folgende Form an

i—1 I
ZN Ni_jB(xj,xij) — Ni »_ NiB(wi,x;) i=1,2,3,...,1 . (2.42)
j=1

dN 1

Mit diesem Gitter sind die Gleichungen intern konsistent und liefern eine akkurate Losung fiir die
Momente bei hinreichend kleinen Intervallen. Der Nachteil einer lineraren Teilung ist die grofle
Anzahl an Intervallen, die notwendig sind, um einen bestimmten Bereich des Partikelvolumens
zu diskretisieren. Die Problematik der Festlegung eines geeigneten Gitters wird im néchsten
Abschnitt eingehender betrachtet.

2.4.2 Diskrete Modelle fiir Aggregation

Wie im vorigen Abschnitt erwihnt wurde, hingt die Formulierung der diskreten Populations-
bilanz von der Art der gewé#hlten Diskretisierung ab. Bleck (1970) schlégt eine geometrische
Unterteilung der Groflenskala vor, bei der sich das Partikelvolumen zwischen den Intervallen
verdoppelt. Der Ansatz basiert grundsétzlich auf der Idee, dass bei der Aggregation zweier Par-
tikel gleicher Grofe ein Partikel mit dem doppelten Volumen erzeugt wird. Hounslow (1990a)
gibt eine Ubersicht der Ansitze zur Unterteilung der GroBenskala. Doch wie bereits bemerkt,
ist es nicht moglich, fiir die nicht linearen Gitter eine mathematische Formulierung zu finden,
welche konsistent fiir alle Momente ist. Demzufolge sind alle geometrischen Formulierungen nur
fiir eine bestimmte Anzahl von Momenten konsistent. Hounslow u. a. (1988) schlagen eine Tech-
nik vor, die zur Bestimmung der gesamten Partikelanzahl ug und der gesamten Partikelmasse
w1 dient. Dazu wird ein Korrekturfaktor fiir das Volumen eingefiihrt, um die Massenerhaltung
wéhrend der Aggregation zu gewihrleisten. Kumar u. Ramkrishna (1996a,b) entwickelten eine
numerische Technik, die einen vollig anderen Ansatz als jene von Hounslow u. a. (1988) verfolgt.
Sie ist flexibler beziiglich der anwendbaren Gitter und zu erfiillenden Momente. Damit stellt
dieser Ansatz auch eine allgemeinere Losung dieser Problematik dar. So kann mittels der Ar-
beiten von Kumar u. Ramkrishna (1996a,b) eine Diskretisierung erzeugt werden, welche sich an



2.4. NUMERISCHE METHODEN ZUR LOSUNG VON POPULATIONSBILANZEN 23

Ni/vz’
NQ/UQ
Nit1/vit1

Nl/vl

V1V2 U3 v; Vi41 Vi4-2

Abbildung 2.10: Modell fiir die Partikelverteilung der Diskretisierung Hounslows

spezielle Situationen anpasst. Ein solches adaptives Gitter kann in bestimmten Bereichen eine
lineare Volumenteilung und in anderen Bereichen ein geometrisches Gitter aufweisen. Weiterhin
konnen mit dieser Methode eine beliebige Anzahl frei wihlbarer Momente exakt bestimmt wer-
den. Die zwei Modelle von Hounslow u.a. (1988) und Kumar u. Ramkrishna (1996a,b) werden
in den folgenden Abschnitten weiter diskutiert.

2.4.2.1 Diskretisierung Hounslow u. a. (1988)

Hounslow u. a. (1988) schlagen unter Verwendung einer geometrischen Teilung eine relativ ein-
fache Technik vor, bei welcher die Breite des Intervalls ¢ doppelt so grofl wie die des Intervalls
i — 1 ist

v; = 21),'_1 . (2.43)

In seinen Arbeiten beschreibt Hounslow vier mégliche bindre Mechanismen, welche eine zeitliche
Anderung der Partikelanzahl in einem Intervall hervorrufen kénnen. Eine wesentliche Annahme
in diesem Modell ist eine konstante Partikelanzahldichte innerhalb eines Intervalls, wie sie bei-
spielhaft in der Abbildung|2.10 dargestellt ist. Im Gegensatz zu Kumar u. Ramkrishna (1996a.b),
wo die Partikel durch Pivots reprisentiert sind, ist bei der Methode Hounslows keine eindeutige
Zuordung der Partikel zu einer bestimmten Grofle moglich. Fiir die dargestellten Mechanismen
ist es hilfreich, das kleinste Partikel im i-ten Intervall mit 2* und das gréBte Partikel mit 2¢F!
zu definieren.

e Mechanismus 1: Hier wird die Bildung eines Aggregates durch die Aggregation eines Parti-
kels aus dem Intervall i — 1 und einem Partikel aus einem der Intervalle [1,7— 2] betrachtet.
Finige dieser moglichen Vereinigungen fithren zu einer Entstehung in ¢, wihrend andere
zu einer Aggregation in einem Intervall kleiner ¢ bewirken. Fiir den Quellterm dieses Me-
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chanismus im Intervall ¢ folgt nach Einfiihrung des Volumenkorrekturfaktors k = 2/3

i—2
B =320 g NNy (2.44)
j=1

Mechanismus 2: Der zweite Mechanismus stellt ebenfalls einen Quellterm dar. Er beschreibt
die Entstehung eines neuen Partikels in ¢ durch die Aggregation zweier Partikel aus dem
Intervall i — 1. Jedes Aggregat, welches aus zwei Partikeln aus i — 1 erzeugt wird, muss auf
Grund des gewéhlten Gitters zwangsldufig in ¢ entstehen. Der Quellterm hierfiir lautet

1
Bl@) = §ﬁi—1,i—1Ni—1Ni—1 . (2.45)

Mechanismus 3: Dieser Mechanismus repréisentiert einen Senkenterm im i-ten Intverall.
Hierbei wird der Schwund von Partikeln durch die Aggregation eines Partikels aus ¢ mit
einem Partikel aus dem Intervall [1,7 — 1] betrachtet. Auch hierbei sind Kombinationen
moglich, bei denen kein echter Schwund in ¢ auftritt. Somit wird auch in diesem Term der
Volumenkorrekturfaktor beriicksichtigt. Der Ausdruck fiir diesen Vorgang lautet

i—1
DP =N Y 2B Ny (2.46)
7j=1

Mechanismus 4: Der vierte Mechanismus ist ein Schwund im ¢-ten Intervall, bei dem ein
Partikel aus ¢ mit einem Partikel aus [i, M| aggregiert. Jedes dieser Ereignisse wird zu
einem Schwinden von Partikeln im Intervall i fithren. Der Quellterm hierfiir lautet

I
DM =N 3" BN (2.47)
Jj=t

Mechanismus 5: Wie schon erwéhnt, beschreiben Hounslow u.a. (1988) in ihrer Arbeit
lediglich vier mdégliche Mechanismen der bindren Interaktion zwischen den Partikeln der
einzelnen Intervalle. Hounslow u.a. (2001) geben in einer spéteren Arbeit eine diskrete
Formulierung einer abgewandelten Populationsbilanz zur Berechnung einer Tracermassen-
verteilung an, auf die im Rahmen dieser Arbeit spéter eingegangen wird. Bei dieser Formu-
lierung beriicksichtigen Hounslow u.a. (2001) einen weiteren fiinften Mechanismus. Eine
explizite Erklarung wird jedoch in ihrer Arbeit nicht gegeben. Aus dem Grund soll die-
ser fiinfte Mechanismus hier kurz erldutert werden. Einige Partikelaggregationen zwischen
Partikeln aus i und einem Intervall von [1,7 — 1] erzeugen Partikel, die wiederum im Inter-
vall ¢ entstehen. Die Anzahl der Partikel im i-ten Intervall wird hierdurch nicht veréndert.
Fiir jedes hohere Moment (Lénge, Fliche, Masse) stellt der Mechanismus 5 jedoch eine
Entstehung dar. Hounslow u.a. (1988) fithren den Volumenkorrekturfaktor k£ = 2/3 ein,
um den Effekt der Massenzunahme in einem Intervall zu kompensieren.

Mit den anfgefithrten Ausdriicken ergibt sich fiir die Anderung der Partikelanzahl

dN;
t <

i—2 i—1 I
. 1 .
=D 2B NN+ DB NEy = N PTG N = Ni D BigN; . (248)
j=1 j=1 j=i
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Litster u.a. (1995) geben eine Formulierung an, welche die von Hounslow u.a. (1988) vorge-
schlagende Methode erweitert. Dabei nutzen Litster u.a. (1995) ein anpassbares geometrisches
Gitter der Form

Uit _glfa (2.49)
(%
wobei q ein ganzzahliger Wert groflier gleich 1 ist. Die resultierende Beziehung ist durch
S(q)—
dN . oli—it/a 1 )
Z 57, 1,9 zl j21/q + ﬁz q,i— qN
i—S(qg—k+1)—k . i
oU—i+1)/a _ 1 4 9—(k=1)/q
+ Z Z Bi—k,jNi— kN o1/q _ 1
k=2 j=1—S(q¢—k+2)—k+1
q  i=S(g—k+1)—k+1 i —(k—
—20=9/q 4 91/9 _ 9—(k=1)/q
+y > Bimkt1,jNik+1N; 7
k=2 j—i—S(q—k+2)—k+2
9(i—i)/a !
- Z BijNi 121/q - Z BijNilNj . (2.50)
j=i=S8(q)+1
gegeben, wobei
q
S(@)=> p (2.51)
p=1

gilt. In den Arbeiten von Wynn (1996) wird gezeigt, dass die von Litster u. a. (1995) entworfene
Formulierung nicht fiir alle Werte von ¢ giiltig ist. Fiir Werte von ¢ > 4 ist die Gleichung (2.50)
nicht korrekt. Wynn (1996) zeigt, dass durch Anderung der Summationsgrenzen fiir jeden Wert
von ¢ eine bessere Vorhersage der Partikelverteilung und héherer Momente getroffen werden
kann. Die korrigierte Formulierung lautet

i—S1 o
dN; 9(i—i+1)/q
P Zmﬂz 1,;jNi-1N; + 51 q,i— qN2

a1 IS0 519 o) /g _ 9-p/a

B D Sl SR
p=1 j=i+1-S5),
i—Sp

9Ui—i+1)/a _ 1 4 2—(—1)/q

T Z Z 21/q _ 1 Bi—pi Ni—pNj

p=2 j=i—Sp—1

S 9(j-i)/q I
- > oi7q 1PNl = Y BiiNiN; (2.52)
Jj=1 j=i—S1+2

Dabei wird der Term S, durch

S, = INT (2.53)

_gIn(1 - 2-P/4)
In2



26 KAPITEL 2. POPULATIONSBILANZEN

definiert. Der Operator INT definiert dabei den gegen —oo abgerundeten ganzzahligen Wert des
Klammerausdrucks. Diese Beschreibung konvergiert bei der numerischen Integration wesentlich
besser als die Formulierung entsprechend Gleichung (2.50) und verursacht keine negativen Parti-
kelanzahlen. Hohere Momente werden durch diese Formulierung fiir ein hinreichend grofien Wert
von ¢ genauer vorhergesagt. Gleichzeitig bedeutet jedoch ein hoherer Wert von ¢ eine grofiere
Anzahl von Intervallen zur Beschreibung eines gleichen Gréflenbereiches. Daraus folgen langere
Rechenzeiten.

2.4.2.2 Diskretisierung Kumar u. Ramkrishna (1996a,b)

Kumar u. Ramkrishna (1996a,b) entwickelten zwei diskrete Modelle zur Berechnung der Par-
tikelanzahlverteilung, welche allgemeiner und flexibler als die bis dahin exsistierenden Modelle
sind. Diese Ansétze verfolgen nicht ausschliefllich die Erfiillung der Anzahl- und Massenvertei-
lung (po-Moment und pi-Moment), sondern sind auf beliebige Momente anwendbar. Weiterhin
sind diese Methoden unabhéngig von der Art der gewéhlten Diskretisierung und kénnen somit
fiir nicht regulére Gitter eingesetzt werden. Beide Methoden sollen in den folgenden Abschnitten
kurz erldutert werden.

2.4.2.2.1 Fixed Pivot Technik (Kumar u. Ramkrishna (1996a)) In diesem Ansatz
ist der gesamte Eigenschaftsraum (Volumenkoordinate) in Intervalle unterteilt. Der Bereich zwi-
schen zwei Groflen v; und wv;4; wird als i-tes Intervall bezeichnet. Die Partikelpopulation in
dem Intervallbereich ¢ wird durch eine reprisentative Gréfle z;, dem sogenannten Pivot, mit
v; < x; < vi41 dargestellt. Ein neues Partikel der Gréfie v im Bereich von [x;, z;41], welches
durch Aggregation, Bruch oder auch Keimbildung entstanden ist, kann durch die Zuordnung
der Fragmente a(v, z;) und b(v, z;4+1) in den Intervallen x; und z;1; dargestellt werden. Zur Er-
haltung zweier allgemeiner Eigenschaften fi(v) und fa(v) miissen die Fragmente die folgenden
Gleichungen erfiillen

a(v, z;) f1(z;) + b(v, zip1) fr(ziyr) =f1(v) (2.54)
a(v, ;) fa(zi) + b(v, Tit1) fa(wit1) =f2(v) . (2.55)

Wiirde die Anzahl der Fragmente erhtht werden, konnte diese Methode weitere Eigenschaf-
ten erhalten. Demzufolge wiirde das Partikel auf eine groflere Anzahl von Pivotelementen bzw.
Intervallen verteilt werden.

Der Population im Intervall mit dem Pivot z; wird ein Fragment durch eine Aggregation
im Groflenbereich [x;, z;41] oder [x;_1, x;] zugeordnet. Fiir Partikel, welche im Bereich [z;, z;41]
aggregieren, werden a(v,xz;) Partikel zugewiesen. Fiir Aggregate im Bereich [x;_1,z;] werden
b(v, z;) Fragmente zugeordnet. Eine schematische Darstellung dieser Methode ist in der Abbil-
dung [2.11 wiedergegeben. Um sowohl Partikelanzahl als auch Partikelvolumen beschreiben zu
konnen, ergeben sich folgende diskrete Formulierungen

dN; = 1 !
dtz - Z (1 - 551':16) 18k Nj N — N Zﬁi,ka (2.56)
gk k=1

T 1 Sv<Tiq1
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mit n
Tit] — U
hias . , T S U< Xiq
. Ti+t1 — X4
n = Uzt .%'Z_1Z (2.57)
— , i1 Sv<u
T — Ti—1
und
V=25 +x) . (2.58)

Der erste Term auf der rechten Seite der Gleichung (2.56) stellt die Entstehungsrate, der zweite
Ausdruck den Schwund fiir die Partikel im i-ten Intervall dar. Fiir ein geometrisches Gitter der
Form v;11 = 2v; nehmen die obigen Gleichungen die Form

i—2

ZQJZlﬁz 1,5 z—1N+ /Bz 14— lN 1+Z 1_2]lﬂz lj lN NZ/Bz,j

Jj=1 Jj=1

dN

(2.59)

an. Durch Umformung folgt aus Gleichung (2.59)

i—2

i—1 I
dN o
sz i1 N N + ﬂz LictNP = N> 2PTB NG = N Y BNy, (2.60)
j=1 j=i

was exakt der diskreten Formulierung von Hounslow u. a. (1988) in Gleichung (2.48) entspricht.
Dennoch unterscheiden sich die in der Gleichung (2.59) enthaltenden Ausdriicke fiir Entstehung
und Schwund strukturell von denen in Hounslows Formulierung. Die gesamte Anderung der
Partikelanzahl dV;/dt, also die Summe von Entstehung und Schwund ist in beiden Modellen
identisch. Die separierten Senken- und Quellterme geben jedoch unterschiedliche Raten fiir die
Anderung der Population an.

2.4.2.2.2 Moving Pivot Technik (Kumar u. Ramkrishna (1996b)) Eine weitere Mog-
lichkeit zur Diskretisierung der kontinuierlichen Populationsbilanz geben Kumar u. Ramkrishna
(1996b) in einer spéteren Arbeit an. Dieses Konzept verfolgt die Erhaltung der Anzahl und des
Volumens der Partikel. Im Gegensatz zur vorhergehend beschriebenen Methode wird hierbei
jedoch nicht das Partikel in Fragmente aufgeteilt. Entsteht ein Aggregat im Intervall ¢ mit dem
Bereich [v;, vi11], so verbleibt es vollsténdig in diesem Intervall. Zur Erhaltung des Volumens
wird nun das Pivot des i-ten Intervalls in Richtung des entstehenden Partikels bewegt (Moving
Pivot). Der Mechanismus ist in der Abbildung(2.12 dargestellt. Die neue Position des Pivots wird
dabei so gewihlt, dass das Produkt aus Partikelanzahl in 4 und Pivot stets das korrekte Volumen
von ¢ ergibt. Folglich wird zur vollstéindigen Beschreibung neben der Partikelpopulation

AN, &L 1 -
dtz — > (1 - 5(5]‘7]4;) BiwNiNy — Ni»_ B xNi (2.61)
5k k=1

v <(z+2k) <vig1
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Abbildung 2.11: Modell fiir die Entstehungsrate bei der Fixed Pivot Technik

eine weitere Differentialgleichung fiir die Bewegung des Pivots verwendet

dIL‘i 1 2z 1

et Y () —slnanN 2o
i ik
vié(mj—imk)<vi+1

Dieses Modell besitzt im Gegensatz zu allen anderen vorgestellten Verfahren den Nachteil, dass
die Anzahl der Differentialgleichungen sich verdoppelt. Dies fithrt zu einem hoheren Aufwand
bei der numerischen Berechnung. Weiterhin besitzt dieses System eine hohe Steifigkeit, welche
durch den Term 1/N; in der Gleichung (2.62) hervorgerufen wird.

2.4.3 Diskretes Modell fiir Wachstum

Fiir die Modellierung des Wachstums wird die von Hounslow u. a. (1988) vorgeschlagene Methode
genutzt. Diese nutzt drei Faktoren, welche derart gewahlt sind, dass die ersten drei ldngenbezoge-
nen Momente (Anzahl, Linge, Oberfliche) korrekt wiedergegeben werden. Die dafiir notwendige
Voraussetzung ist eine kugelige Partikelform, sodass v ~ L3 gilt. Die Diskretisierung des Wachs-
tumsterms nimmt nachstehende Form an

2 1= Y e - g =1
dn; _ ) (I+nr) Ly p2—1) T '
dt - 2 r’ - ' |
growt AL 1Gi71Ni71 +G;N; — rz—lGiHNiH i #1
1 — _

(2.63)

mit L; als untere Grenze des Intervalls i. Der Koeffizient r stellt das Verhéltnis zwischen zwei
unteren Grenzen eines Intervalls dar. Fiir den Fall einer skalierbaren geometrischen Verteilung
gilt

,—ol/Ba) (2.64)
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Abbildung 2.12: Modell fiir die Entstehungsrate bei der Moving Pivot Technik

Hounslow u.a. (1988) verweisen darauf, dass diese Methode unter Umsténden Schwierigkeiten
bei der numerischen Berechnung verursacht. Sinkt im ersten Intervall die Partikelanzahl auf
Null, so werden Schwingungen verursacht, die im gesamten Diskretisierungsbereich negative
Partikelanzahlen verursachen kénnen. Das Ersetzen dieser negativen Werte durch Null erlaubt
mit Hilfe dieser Methode dennoch gute Ergebnisse zu erzielen.

2.4.3.1 Vergleich zwischen analytischer und numerischer Lésung

Bei jeder numerischen Berechnung treten Fehler auf, die in einer Differenz zwischen dem Berech-
nungsergebnis und der exakten analytischen Losung resultieren. Bei der numerischen Integration
von Populationsbilanzen nehmen diese Abweichungen mit einer steigenden Aggregationsrate /44
zu. Unter der Aggregrationsrate wird die relative Anderung der Partikelanzahl in einem abge-
schlossenen System verstanden

Mo
Ho \ t=0s

Togg =1 — (2.65)

Hier bezeichnet po die Partikelanzahl zum Zeitpunkt ¢, wihrend poli—os die anfingliche Par-
tikelmenge reprisentiert. Die Aggregrationsrate eines abgeschlossenen Systems kann fiir einen
konstanten Kern sowie Summen- und Produktkern aus der Integration der differentiellen Ansétze
fiir das pp-Moment aus Tabelle[2.1 bestimmt werden. Die resultierenden Losungen sind in Ta-
belle [2.2] zusammengefasst, wobei der Spezialfall fiir eine Gauss-verteilungsdhnliche Funktion
ebenfalls aufgefiihrt ist.

Ein Vergleich zwischen dem diskreten Modell von Kumar u. Ramkrishna (1996a) und den
vorgestellten analytischen Losungen fiir gaussverteilungsihnliche Funktionen ist in den Abbil-
dungen [2.13 bis[2.18 dargestellt. Alle Berechnungen erfolgen mit Anwendung des anpassbaren
geometrischen Gitters der Form v;41/v; = 27 mit ¢ = 5. Wie den Abbildungen zu entnehmen
ist, wird die Partikeldichteverteilung durch die Fixed Pivot Technik sehr gut wiedergegeben.
Die grofiten Fehler bei der numerischen Integration treten bei geometrischen Gittern am rechten
Rand der Verteilung auf, da hier die Intervalle sehr grof§ werden. Dieser Fehler ldsst sich durch
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Abbildung 2.13: Vergleich zwischen numerischer und analytischer Losung fiir konstanten Kern
entsprechend der Gleichung (2.17) mit vo = No=1und v =a =2
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Abbildung 2.14: Vergroflerung des Fehlers aus Abbildung 2.13 fiir konstanten Kern entsprechend
der Gleichung (2.17) mit v = Ng=1und v = a = 2
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Abbildung 2.15: Vergleich zwischen numerischer und analytischer Losung fiir Summenkern ent-
sprechend der Gleichung (2.19) mit vo = No =1 und v = a =2
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Abbildung 2.16: Vergréferung des Fehlers aus Abbildung |2.15 fiir Summenkern entsprechend
der Gleichung (2.19) mit v = Ng=1und v = a = 2
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Abbildung 2.17: Vergleich zwischen numerischer und analytischer Losung fiir Produktkern ent-
sprechend der Gleichung (2.21) mit vo = No =1 und v = a =2
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Abbildung 2.18: Vergroflerung des Fehlers aus Abbildung 2.17/fiir Produktkern entsprechend der
Gleichung (2.21) mit v = Ng=1lund v =a =2
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Abbildung 2.19: Einfluss des Diskretisierungsfaktors ¢ auf die numerische Losung fiir konstanten
Kern entsprechend der Gleichung (2.17) mit v = Ng =1, v = a = 2 und 44y = 0.5

Tabelle 2.2: Zeitlicher Verlauf der Aggregationsraten fiir ausgewéahlte Kerne

Kern 3 I,44 entsprechend Tabelle|2.1  I,4, fiir Verteilungstyp Gleichung (2.15)

5o Botto|t=ost BoNot
2 + Bopoli=ost 2+ By Not
Bo(u+v) 1 — exp (—Bop1|t=ost) 1 — exp (—BoNovot)
2" pioli=os 2 0
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die logarithmische Darstellung der Anzahldichte vergrofiert darstellen. Wahrend durch die Dif-
ferenz zwischen numerischer Berechnung und analytischer Losung bei der Bestimmung niedriger
Momente (Anzahl) kein grofier Fehler auftritt, wird bei der Berechnung héherer Momente der
Einfluss dieser Abweichung verstérkt. Durch eine feineres Gitter und somit einen hoheren Wert
von ¢ kann die Genauigkeit erhoht werden, wobei jedoch die Rechenzeiten stark ansteigen. Fiir
den konstanten Kern ist in der Abbildung ein Vergleich der numerischen Losungen fiir
verschiedene Werte des Diskretisierungsparameters ¢ dargestellt. Wie der Darstellung zu ent-
nehmen ist, verringert sich der Fehler der numerischen Berechnung mit steigendem Wert von

q.

2.5 Diskretisierung der erweiterten Eigenschaftskoordinaten

Im Abschnitt 2.2 wurde ein Modell zur Erweiterung der Eigenschaftskoordinaten der dispersen
Phase vorgestellt, wobei diese Eigenschaften stets als extensive Zustandsgrofien aufgefasst wur-
den. Die bisher vorgeschlagenen Modelle zur Beschreibung der Partikelanzahlverteilung (DPBE)
konnen nicht auf das Modell entsprechend der Gleichung (2.14]) angewandt werden. Hounslow
u. a. (2001) entwickelten eine diskrete Formulierung zur Beschreibung der extensiven Eigenschaft.
In ihrer Arbeit berechneten sie die Verteilung eines Tracerstoffes (DTMD). Wie jedoch in den
folgenden Abschnitten gezeigt wird, ist das Modell von Hounslow u. a. (2001) nicht fiir alle Pro-
blemstellungen konsistent und giiltig. Durch einige Modifikationen kann eine allgemeingiiltigere
Formulierung der DTMD aufgestellt werden, welche fiir eine gréfiere Anzahl von Anwendungen
genutzt werden kann.

2.5.1 DTMD Hounslows

Das von Hounslow u.a. (2001) vorgeschlagene Modell erméglicht die Berechnung der Mas-
sendnderung eines Indikatorstoffes (Tracer). Im thermodynamischen Sinn stellt eine solche Masse
eine extensive Grofie dar. Hounslow u. a. (2001) betrachten zunéchst einen bestimmten Betrag
eines Tracers in einem Partikel. Wenn M; die gesamte Tracermasse und N; die gesamte Parti-
kelanzahl in einem Intervall sind, kann der Traceranteil je Partikel durch M;/N; wiedergegeben
werden. Mit diesen Annahmen entwickelten Hounslow u. a. (2001) folgendes diskrete Modell fiir
die Massenverteilung des Tracers

dM: =2 y =2 o
dtl =M;_1 Z 21713 1 iNj+ Niq Z 2073, 4 M+ Bic1i—1 Niei My
j=1 j=1
i—1 o i—1 o I
+ N; Z (1— QJ_Z)ﬂi,ij — M; 2J_lﬁ7;,ij — M; Z BiiN; . (2.66)
7j=1 J=1 Jj=t

In Abschnitt [2.4.2.1 wurde bereits erwéhnt, dass Hounslow u.a. (1988) in ihrer Arbeit nur 4
bindre Mechanismem beschreiben, die zu einer Agglomeration fithren kénnen. Auf einen weiteren
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Mechanismus wird nicht verwiesen. Nach Umschreiben der Gleichung (2.66) zu

1—2

dcji\fl = Z 2973, i (Mij—1Nj + Ni—1 M;) + %5i—1,i—1 (NimiMi—1 + M;—1N;_1)

=1
i1 I

— M; Z 276 iN;j — M; Z Bi,i N;
=1 =i
i—1

+ N DY (=2 Bi M (2.67)
=1

und vergleichender Betrachtung mit der DPBE nach Hounslow u. a. (1988)

i—2

dN; - 1
dtz - Z 2173 4 iN;_1Nj + 5@'71,171]\@2—1
j=1
~Ni Y YT N; = Ni Y BigN (269
j=1 J=i

ist zu erkennen, dass neben der Ersetzung der N;N;-Entstehungsterme durch (N;M; + M;N;)
sowie der N;N;-Schwundterme durch M;N; ein weiterer Ausdruck eingefiihrt wurde. Dieser
reprasentiert einen fiinften Aggregationsmechanismus, der in der Arbeit von Hounslow u. a.
(2001) nicht weiter diskutiert wird. Dennoch ist die Einfithrung dieses Ausdruckes notwendig, da
die Tracermasse durch diesen weiteren Mechanismus im entsprechenden Intervall erhoht wird.
Da die Partikelanzahl durch diesen Vorgang keine Anderung erfihrt, ist dieser Term in der
Gleichung (2.68) nicht vorhanden. Um dennoch die héheren Momente wie beispielsweise die
Partikelmasse mit der Formulierung (2.68) korrekt wiederzugeben, fithren Hounslow u. a. (1988)
den Volumenkorrekturfaktor k£ = 2/3 in der Gleichung (2.68) ein.

Neben der Forderung nach der extensiven Eigenschaft der zu bilanzierenden Grofe ist keine
weitere Annahme notig. Daher kann dieses Modell auf weitere extensive Grofien, wie zum Bei-
spiel die Wassermasse innerhalb eines Partikels oder die Enthalpie eines Partikels, angewendet
werden. Oftmals ist es zur Beschreibung bestimmter Prozesse, wie etwa die kinetischen Trans-
portvorginge Wirme- und Stofftransport, notwendig, anstatt der extensiven Zusténde intensive
Groflen, zum Beispiel Temperatur, Konzentration oder Beladungen, einzufithren. Diese ergeben
sich aus dem Verhéltnis zweier extensiver Grofien. So kann die Temperatur als Verhéltnis aus
Enthalpie und Masse der Partikel unter der Annahme einer konstanten Warmekapazitit oder
die Beladung aus dem Verhiltnis aus Wassermasse und Partikelmasse bestimmt werden. Aus
dieser Uberlegung heraus wird ersichtlich, dass sich zur Erhaltung der intensiven GroBen die
entsprechenden extensiven Parameter in gleichen Verhéltnissen &ndern miissen. Das Modell von
Hounslow u. a. (2001) kann diese Bedingung nicht erfiillen.

Am Beispiel eines Batch-Systems, bei dem die Anfangsverteilung durch eine Exponential-
funktion entsprechend der Gleichung (2.25) beschrieben wird, soll dieses Problem verdeutlicht
werden. Die Anfangsbedingung fiir die Verteilung der extensiven Grofie (Tracer) wird hierbei
durch M;|;—0s = 0;N;|¢t=0s bestimmt. Somit entspricht die extensive Grofle zum Zeitpunkt ¢ = Os
exakt der Partikelmasse und das Verhéltnis aus M;/M,; = M;/(vN;) nimmt den Wert Fins an.
Wenn der Tracer gleichméflig iiber alle Partikel verteilt ist und in dem System nur eine reine
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Aggregation auftritt, kann sich das Verhéltnis aus Tracermasse M; und Partikelmasse M, ; nicht
dndern, da sich sowohl die Partikelmassen als auch die Tracermassen der aggregierenden Par-
tikel additiv verhalten. Wie jedoch in der Abbildung|2.20| zu sehen ist, bleibt dieses Verhéltnis
nicht zeitkonstant. Fiir eine Aggregationsrate von I,4, = 0.8 ist die berechnete Verteilung in
der Abbildung 2.20 dargestellt. Demzufolge ist es nicht moglich, mit Hilfe dieses Modellansat-
zes intensive Eigenschaften zu berechnen, welche sich aus der Anderung bestimmter extensiver
Eigenschaften ergeben. Wiirde in diesem konkreten Fall M; als die Enthalpie der Partikel und
das Verhéltnis aus M; und v;N; als Temperatur interpretiert werden, kdme es auf Grund reiner
Aggregation zu einer Temperaturabsenkung bestimmter Partikelgrofien.

2.5.2 Neues Modell zur Berechnung der DTMD

Die im vorherigen Abschnitt dargestellte Inkonsistenz des Modells von Hounslow u.a. (2001)
beruht auf der Tatsache, dass sich die Verhéltnisse zwischen Tracer- und Partikelmasse dndern.
Zur Beseitigung des Problems soll Folgendes gelten: Durch die Aggregation von zwei Partikeln
aus den Intervallen j und k entstehen im ¢-ten Intervall N Partikel. Folglich ist der Tracerbetrag,
der durch diese Aggregation in ¢ erzeugt wird, durch N[M;/N;+ M;./Ni| beschrieben. Hounslow
u. a. (2001) betrachten den identischen Betrag zur Ableitung des Modells entsprechend der Glei-
chung (2.66). Die Inkonsistenz riihrt aus der unterschiedlichen Aufteilung der Partikelmasse und
der Tracermasse in dem i-ten Intervall. Zur Verdeutlichung dieses Effektes soll nun ausschlielich
die Partikelmasse betrachtet werden. Die tatsichliche Partikelmasse, welche im Intervall ¢ durch
die Aggregation entsteht, ist durch N[v; + v;] gekennzeichnet, wenn ©; und 7, die mittleren
Volumen des Intervalls j und k sind. Mathematisch wird jedoch der Betrag Nv; dem Intervall ¢
zugeordnet. Die Beziehung

Nlvj +v) # Nv;, V 4,5,k (2.69)

ist in dieser Form fiir geometrische Gitter nicht giiltig. Hounslow u. a. (2001) beschreiben dem-
zufolge die Bewegung des Tracers nicht im gleichen Mafle wie die der Partikelmasse. Diese
Inkonsistenz kann durch Einfiihrung eines Korrekturfaktors K in folgender Weise beseitigt wer-
den:

Zugeordnete Tracermasse  Zugeordnete Partikelmasse U;

= = =K . 2.70
Tatsdchliche Tracermasse  Tatséchliche Partikelmasse — (7; + o) (2:70)

Durch Einfithrung von Korrekturfaktoren fiir das vorhergehende Modell ergibt sich

dM: =2 =2
dtl =M, Z 2173 | iN;Ky + Niq Z 2173y iMGKG 4 Bim1—1 Nim1 My
=1 =1
i—1 o i—1 o I
+ N (=2 B MKy — M; Y 27785 ;N K — M; Y Bi N, (2.71)
= =1 =i

mit den Korrekturfaktoren

2 1 2

Lo oj—it y 2T 9y 1 ST 9iiy 1

(2.72)

Die Einfithrung von Korrekturfaktoren im dritten und letzten Term sind nicht notwendig, da
die Faktoren in diesen Ausdriicken den Wert 1 annehmen. Die Massenéinderung des Systems
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Abbildung 2.20: Verteilung (oben) und Verhéltnis (unten) von Tracer- und Partikelmasse fiir
DTMD-Modell nach Hounslow u.a. (2001) entsprechend Gleichung (2.66) fiir Exponentialver-
teilung als Anfangsbedingung nach Gleichung (2.25) mit Ny = vp = 1, konstanten Kern [y = 1
und I449 = 0.8
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>>dM;/dt = 0 ist weiterhin erfiilldz. Falls die Gleichung (2.71) zur Berechnung der Aggregat-
masse genutzt wird, kann gezeigt werden, dass

dM;  _dN;
= ’U,L-
dt dt

(2.73)

mit v; als mittlere Partikelgrofle des i-ten Intervalls gilt.

Mit Hilfe des neuen DTMD-Modell der Gleichung kann nun gezeigt werden, dass das
Verhéltnis aus der Tracer-Masse und der Partikelmasse zeitinvariant ist. Analog zum vorheri-
gen Abschnitt wird der Tracer M; entsprechend der Partikelmasse M, ; so verteilt, dass das
Verhiltnis aus beiden Gréfien den Wert Eins ergibt. In der Abbildung 2.21/ist das berechnete
Verhiltnis DTMD-Modell dargestellt. Die Beseitigung der Inkonsistenz zwischen der Vertei-
lung der Partikelanzahl und der Partikelmasse fiihrt dazu, dass die gleichméfige Verteilung des
Tracers erhalten bleibt. Aus den eben dargestellten Betrachtungen folgt, dass es moglich ist, in-
tensive Gréflen durch Einfithrung geeigneter extensiver Gréflen zu beschreiben. Weiterhin kann
dieser neue Modellansatz auf andere bestehende diskrete Formulierungen der Populationsbi-
lanz angewendet werden. Fiir das diskrete Modell der Populationsbilanz von Wynn (1996) mit
einem skalierbaren geometrischen Gitter entsprechend der Gleichung (2.52) folgt fiir die neue
Tracerverteilung

i—S
dM; Zzl 2U—i+1)/a M
d—tl = 21/q /B’L 17] ( 1N + NZ 1M )Kl + ﬁz q,i— qNZ q 1—q

—1it1=Spp1 oy (G—i)/ L/
ol/a _ 9(i—i)/a _ 9-p/a
+ E g 5/ 1 Bi—pj (Mi—pN;j + Nij—pM;) K>
p=1j=i+1-5,

oU—i+1)/a _ 1 4 9—(p—1)/q
+ Z ) Z 21/l] -1 ﬂi—p,j (Mz—pN] + Ni_pMj)K3
p=2 ]71_Sp—1

=5l oli—i)/q
+ Z ( ST )@,jNiMjm

i— 51+1 _
2(i—1)/q
- Z 721/q_1ﬁz‘,jMz‘NjK5— Z Bij MiN; (2.74)
J=1 j=i—S1+2

mit den Korrekturfaktoren

9(i—3)/q
K T1+26-D/q (2.75)
o(i—7)/q
Ky =K3 = m (2.76)
1
ol/a _ 1 _9i/a 4 9(2i—j)/q(91/a _ 1
s 2 ) (2.78)
2(i—1)/q 2i/a 1 9i/q

“Die Ableitung zur Erhaltung der Masse ist im Anhang A.6 dargestellt.
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Abbildung 2.21: Verteilung (oben) und Verhéltnis (unten) von Tracer- und Partikelmasse fiir
neues DTMD-Modell entsprechend Gleichung (2.71) fiir Exponentialverteilung als Anfangsbe-
dingung nach Gleichung (2.25) mit Ng = vp = 1, konstanten Kern 8y = 1 und I,44 = 0.8
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Tabelle 2.3: Analytische Losungen fiir den Verlauf des ! /ul-Momentes

164 pd/ud Quelle
2Iagg t . .
Bo 1+ —— 5= Hievski u. Hounslow (1995)
(1= Tagg)® 7
1= Iy Alugy —2 Lgg t] o ..
—| Ilievskiu. H 1 1995
(u+v) oy — 1 Blayy 1 exp | T Logy 7 ievski u. Hounslow ( )
1—-4/1-8]
(u-v) exp [ 5 299 E] Ilievski u. Hounslow (1995)
T

Die Formulierung der DTMD fiir das Modell nach Kumar u. Ramkrishna (1996a) ist relativ
einfach. Die in diesem Modell notwendige Bestimmung der Fragmente liefert exakt die Verteilung
der Partikelmasse. Diese Anteile konnen direkt fiir die Beschreibung der Verteilung des Tracers
genutzt werden. Somit folgt fiir dieses Modell

jzk

dM; 1
D DR (B U PO CUACERTHORAT)
=
Ii71SJU<fL"¢+1
I
— M;(t) Zﬂi,ka(t) (2.79)
k=1
mit
M._’7 z; <v < xigy
Z; — X v
n= ’Ultlwi_ll ZT; (280)
T—2i. v i1 S U S X
2 1—
und

v=x; T . (2.81)

2.5.3 Vergleich der DTMD-Modelle

Hounslow u.a. (2001) iiberpriifen das vorgeschlagene Modell durch zwei Methoden. Die erste
Methode ist die Erhaltung der Tracermasse in einem abgeschlossenen System. Wie nachgewiesen
werden kann, erfiillen das Modell von Hounslow u. a. (2001) sowie das neue DTMD-Modell diese
Forderung. Ein weiterer Test, der durch Hounslow u.a. (2001) dargestellt wird, bezieht sich auf
einen kontinuierlich betriebenen Aggregationsprozess. Letzterer soll sich zum Zeitpunkt ¢ = Os
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in einem stationidren Zustand befinden

Nin — Nout 1
T 2

/ﬁ(u, v —u)n(u)n(v —u)du — n(v) /ﬂ(u, vn(u)du (2.82)
0 0

wobei kontinuierlich ein monodisperser Keimstrom
Nin /T = Bod (v — vg) (2.83)

zugefithrt wird. Gleichzeitig wird dem System ein konstanter Partikelstrom n,;/7 entnommen,
sodass die gesamte Partikelanzahl konstant bleibt. Die Verweilzeit der Partikel in dem System
betriagt 7. Diesem System wird zum Zeitpunkt ¢ = Os ein mit Tracer beladener Keimstrom der
Menge uOT]t:()S zugegeben. Unabhéngig von der Struktur des Kerns nimmt in jedem Fall die
gesamte Tracermasse im System ug exponentiell nach

t
W8 = 1T s oxp (—;) (2.84)

ab. Die weiteren analytischen Losungen, welche nur fiir spezielle Aggregationskerne gelten, spie-
geln den zeitlichen Verlauf des Verhiltnisses aus dem ersten Moment des Tracers pl und dem
nullten Moment des Tracers ud’

T [ vMdv
s (2.85)
Ho [ Mdv
0

wider. Der zeitliche Verlauf dieses Wertes wird fiir die entsprechenden Félle mit den in der
Tabelle 2.3 aufgefithrten Gleichungen berechnet. Hierbei wird die Aggregationsrate /44 fiir kon-
tinuierliche Prozesse durch

Ho
H0,in

I

agg =1 —

(2.86)

wiedergegeben, wobei pg die gesamte Partikelanzahl im System und pg;, die von auflen zu-
gefiithrte Partikelmenge beschreiben.

Fiir alle untersuchten Fille wurde die exponentielle Abnahme der Tracermasse korrekt wie-
dergegeben. In der Abbildung [2.22 ist fiir den konstanten Aggregationskern beispielhaft das
Berechnungsergebnis dargestellt.

In der Abbildung [2.24]ist der Verlauf des pf/ul-Moments fiir den konstanten Kern dar-
gestellt. Wihrend das Modell von Hounslow u.a. (2001) exakt mit der analytischen Losung
iibereinstimmt, weicht das neue DTMD-Modell deutlich ab. Der Grund hierfiir liegt darin, dass
bei der neuen Formulierung die Inkonsistenz zwischen dN;/dt und dM;/dt beseitigt wurde.
In Abbildung 2.23 ist zu sehen, dass die Formulierung der diskreten Populationsbilanz durch
Hounslow u. a. (1988) entsprechend der Gleichung (2.48) ebenfalls eine deutliche Abweichung fiir
das zweite Moment der Partikelanzahlverteilung s ergibt, wihrend das nullte Moment pg kor-
rekt beschrieben wird. Das vorgeschlagene DTMD-Modell der Gleichung beriicksichtigt
bei Berechnung des ersten Momentes des Tracers p] die Anderung des nullten Momentes fig.
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Daher weicht das mit dem neuen DTMD-Modell bestimmte ;! /uf-Moment in der gleichen Art
von der analytischen Losung ab, wie die Anderung des zweiten Momentes der Partikelanzahl iy
nach Gleichung (2.48). Das Ergebnis ist, dass die Beseitigung der Inkonsistenz mit einer schlech-
teren Vorhersage des hoheren Momentes uf /ul erzielt wurde. Hounslow u.a. (2001) erhéhen
diese Genauigkeit der hoheren Momente, indem sie einfach die bestmogliche Beschreibung fiir
die Anderung der Partikelanzahl (2.48) sowie fiir die Partikelmasse (2.66) withlen, wobei jedoch
die beschriebene Inkonsistenz erzeugt wird.

Einen Vergleich der numerischen Losung des DTMD-Modells fiir den Produkt- und den
Summenkern diskutieren Hounslow u.a. (2001) nicht. Im Rahmen dieser Arbeit wurden diese
Berechnungen sowohl fiir das bisherige Modell als auch fiir die neue Formulierung durchgefiihrt.
Der Vergleich ist in den Abbildungen 2.26 und 2.28 aufgezeigt. Da Hounslow u.a. (2001) das
Modell der Gleichung (2.66) nur fiir das geometrische Gitter v;y1/v; = 27 mit ¢ = 1 angeben,
ist das neue DTMD-Modell ebenfalls fiir diese Diskretisierung berechnet. Die Werte fiir p? /ud
weichen fiir beide Formulierungen stark von der analytischen Losung ab. Die Differenz zwischen
der analytischen Losung und dem im Rahmen dieser Arbeit entwickelten DTMD-Modell ist fiir
ein geometrisches Gitter mit der Skalierung g = 1 stets hoher als die bisherige Formulierung
Hounslows. Im Fall eines Produktkerns ist der Vorteil des bisherigen Modells von Hounslow
u.a. (2001) fiir die Berechnung héherer Momente nicht mehr vorhanden, da beide Modelle um
ein Vielfaches von der exakten Losung abweichen. Daraus folgt, dass das DTMD-Modell von
Hounslow u. a. (2001) nur fiir einen konstanten Kern angewendet werden kann, wenn das y] / ug—
Moment bzw. hohere Momente berechnet werden sollen.

Mit Hilfe des neuentwickelten DTMD-Modells ist es jedoch moglich, auch héhere Momente
fiir groBenabhingige Kerne exakter als bisher vorherzusagen. Der Grund fiir die grofie Abwei-
chung zwischen dem numerischen Berechnungsergebnis und der analytischen Losung liegt in der
Art der gewdhlten Diskretisierung. Durch den Produkt- bzw. Summenkern werden sehr grofie
Partikel erzeugt, da die Aggregationsrate bedingt durch die Struktur des Kerns mit steigendem
Partikelvolumen zunimmt. Bei einem geometrischen Gitter der Form v;11/v; = 2 sind die In-
tervalle am rechten Rand der Verteilung sehr grofi und es kommt zur fehlerhaften Berechnung
der Partikelanzahl bzw. der Partikelmasse (vgl. Abbildung 2.19). Diese Fehler verursachen eine
grofle Abweichung bei der Bestimmung der hoheren Momente. Durch Verfeinerung des Gitters
kann die Genauigkeit erheblich verbessert werden. Dieser Effekt wird bereits ausfithrlich durch
Litster u.a. (1995) diskutiert. In den Abbildungen 2.25,(2.27 und 2.29 sind fiir ein anpassbares
geometrisches Gitter der Form von Gleichung (2.51) fiir verschiedene Werte von ¢ die Berech-
nungsergebnisse dargestellt. Dabei werden jeweils das neue DTMD-Modell entsprechend der
Gleichung (2.79) verwendet. Bei dem konstanten Kern wird fiir diese Diskretisierung sehr gut
die analytische Losung abgebildet. Bei weiter untersuchten Féllen in Bezug auf Produkt- und
Summenkern wird das modifizierte Moment 7 /ul’ mit einem verfeinerten Gitter wesentlich
besser wiedergegeben. Eine stetige Erhohung des Skalierungsfaktors ¢ wiirde die Genauigkeit
der numerischen Berechnungen weiter erhGhen.

Zusammenfassend lisst sich feststellen, dass das neu vorgeschlagene Modell nach den Glei-
chung (2.74) bzw. (2.79) eine erhebliche Verbesserung der Berechnungsgenauigkeit bei grofien-
abhéngigen Aggregationskernen darstellt, da bestimmte hohere Momente durch das bisherige
Modell von Hounslow u.a. (2001) fehlerhaft wiedergegeben werden. Die neuen Formulierungen
ermoglichen erstmalig, ein anpassbares geometrisches Gitter auf die dargestellte Problematik an-
zuwenden. Gleichzeitig wird durch das neue Modell die oben diskutierte Inkonsistenz zwischen
der Verteilung der Partikelmasse und der Tracermasse beseitigt. Letzteres fithrt dazu, dass die
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Abbildung 2.22: Zeitlicher Verlauf des uf-Momentes des Tracers bei konstantem Kern (I, =
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Abbildung 2.23: Zeitlicher Verlauf des normierten pg- und po-Momentes der Partikelanzahl bei
konstantem Kern (1,4 = 3/5)



44 KAPITEL 2. POPULATIONSBILANZEN

4.5 T T T T T
x  DTMD-Hounslow
O Neues DTMD-Modell g=1 : : : o
4| — Analytisch o)
: : : : O
BEL e O X
@)
— O
J 3r O - .
l—lo O
=< @]
Pt 25¢ o 1
@]
- O
2F o g 4
15} E
l 1 1 1 1 1
0 0.5 1 15 2 25 3
tt [-]

Abbildung 2.24: Vergleich des zeitlichen Verlaufs des normierten u? / MOT—Momentes bei konstan-
tem Kern fiir das Gitter vi41/v; = 29 mit ¢ = 1 und I,4y = 1/4 fiir DTMD-Hounslow nach
Gleichung (2.66) und neues DTMD-Modell nach Gleichung (2.79)
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Abbildung 2.25: Einfluss der Diskretisierung auf den zeitlichen Verlauf des normierten ul /ud-
Momentes des Tracers bei konstanten Kern unter Verwendung des neuen DTMD-Modells nach
Gleichung (2.79) fiir ein anpassbares Gitter v;1/v; = 29 mit ¢ = 1,2,5 und I,4 = 1/4
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Abbildung 2.26: Vergleich des zeitlichen Verlaufs des normierten p? / ,uOT—Momentes bei Summen-
kern fiir das Gitter v;1/v; = 29 mit ¢ = 1 und I,4y = 1/4 fiir DTMD-Hounslow nach Gleichung
(2.66) und neues DTMD-Modell nach Gleichung (2.79)
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Abbildung 2.27: Einfluss der Diskretisierung auf den zeitlichen Verlauf des normierten u? /ud-
Momentes des Tracers bei Summenkern unter Verwendung des neuen DTMD-Modells nach
Gleichung (2.79) fiir ein anpassbares Gitter v;41/v; =29 mit ¢ = 1,2,5 und I,4¢ = 1/4



46 KAPITEL 2. POPULATIONSBILANZEN

90 T T T T T
x  DTMD-Hounslow
80| O Neues DTMD-Modellg=1 - - --- . - . e . 4
—— Analytisch (@]
70fF - R : ‘ : : : : E
: O
60| . . i
O
L 50t o x -
'_10 : X
i 40} .9 x .
=3 o) X
L . O. . X i
30 ‘ %
X
O
20 o 9 RN :
X
10F - g R Q. R : B : R : E
® (%
2 ®
0 T 1 1 1 1
0 0.5 1 15 2 25 3
tt [-]

Abbildung 2.28: Vergleich des zeitlichen Verlaufs des normierten p? / ug—Momentes bei Produkt-
kern fiir das Gitter v;11/v; = 29 mit ¢ = 1 und Io4y = 1/4 fiir DTMD-Hounslow nach Gleichung
(2.66) und neues DTMD-Modell nach Gleichung (2.79)
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Abbildung 2.29: Einfluss der Diskretisierung auf den zeitlichen Verlauf des normierten ul /ud-
Momentes des Tracers bei Produktkern unter Verwendung des neuen DTMD-Modells nach Glei-
chung (2.79) fiir ein anpassbares Gitter v;1/v; = 27 mit ¢ = 1,2,5 und I,4 = 1/8
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Modellierung der zeitlichen Verédnderung intensiver Zustandsgréfien in Folge von Aggregation
durch die Betrachtung der entsprechenden extensiven Zustandsgroéfien ermoglicht wird.

2.6 Inverses Problem

Bisher wurde davon ausgegangen, dass die sich zu einem bestimmten Zeitpunkt einstellende
Partikelanzahlverteilung bei Kenntnis einer Anfangsverteilung sowie einer gegebenen Aggre-
gationsrate berechnet werden kann. In vielen Problemstellungen ist es jedoch notwendig, den
umgekehrten Weg zu beschreiten. Aus einer gegebenen Anzahl von Verteilungen soll der den
Prozess beeinflussende Aggregationsmechanismus bestimmt werden. In diesem Zusammenhang
spricht man auch von einem inversen Problem.

2.6.1 Methoden zur Bestimmung der Kinetiken

Grundsétzlich existieren die zwei Methoden des differentiellen und des integralen Ansatzes zur
Bestimmung von kinetischen Parametern aus Versuchen. Beim Integralansatz wird eine integrale
Form der kinetischen Gleichungen iiber die minimale Summe der quadratischen Fehler

SSE=Y" (Z [N = N 2) (2.87)

i

an experimentelle Daten angepasst. Hierbei sind N;; und Nt,i die Anzahl der Partikel in den ex-
perimentellen und simulierten Daten in einem Intervall 4 zum Zeitpunkt ¢. Dieser Ansatz besitzt
jedoch den Nachteil eines hohen rechentechnischen Aufwands, da in der Regel keine geschlossene
analytische Losung der differentiellen Ausdriicke vorhanden ist. In diesem Fall sind kinetische
Daten iiber einen differentiellen Ansatz wesentlich einfacher zugénglich. Ein einfaches Beispiel
fiir die Bestimmung dieser Werte geben Hounslow u.a. (1988) fiir grolenunabhiingige Aggre-
gation und gréBenunabhingiges Wachstum in einem Batch-System an. Uber die differentielle
Anderung der gesamten Partikelanzahl dyg/dt lisst sich die Aggregationsraté‘r’

2 dpo
£ = — 2.88
und die Wachstumsrate@
~ 1 dps
Go(t) = —— 2.89

mit Hilfe des lingenbezogenen dritten Momentes dji3/d¢ direkt aus den experimentellen Daten
bestimmen. Das Problem dieser Methode besteht in der genauen Bestimmung der Anderung der
Momente dy;/dt. In der Praxis gestaltet es sich auf Grund der geringen Anzahl von Proben als
sehr schwierig, diese Werte hinreichend genau zu erfassen.

5Die Ableitung zur Erhaltung der Momente bei der Aggregation ist im Anhang|A.3| dargestellt.
5Die Ableitung zur Erhaltung der Momente beim Wachstum ist im Anhang|A.4 dargestellt.
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2.6.2 Bestimmung der Kinetiken bei monodisperser Keimbildung

In der Literatur existieren verschiedene Ansétze fiir die Bestimmung von Wachstums- und Ag-
gregationskinetiken. Grundsétzlich ist zu unterscheiden, ob es sich um ein kontinuierliches oder
diskontinuierliches System handelt. Fiir kontinuierliche Systeme, welche sich in einem stationéren
Zustand befinden, geben Hounslow (1990b) ein Modell an, welches grundsétzlich auf einer Mo-
mentenbetrachtung beruht. Der Nachteil dieser Methode besteht darin, dass bei der integralen
Betrachtung der Partikelverteilung nur eine gréfenunabhéingige Aggregationsrate ermittelt wer-
den kann. Aus diesem Grund soll dieser Ansatz nicht weiter verfolgt werden.

Zur Bestimmung einer partikelgréffenabhéingigen Aggregationsrate mit {iberlagertem Wachs-
tum und monodisperser Keimbildung im kleinsten Intervall in einem Batch-System schlagen
Bramley u.a. (1996) ein Modell vor, welches im néchsten Abschnitt als Basis dienen soll, po-
lydisperse Keimbildung zu beschreiben. Dieser Ansatz geht von der Annahme aus, dass die
unterschiedlichen Prozesse der Aggregation und des Wachstums voneinander unabhéngig auf
die Momente wirken. Wihrend eine Anderung der Partikelanzahl 19 durch Aggregation hervor-
gerufen wird, dndert sich das Gesamtvolumen der Partikel py durch Wachstum. Die Keimbildung
By hingegen beeinflusst beide Momente, da sich einerseits die gesamte Partikelanzahl und ande-
rerseits auch das gesamte Volumen durch diesen Prozess erhthen. Eine notwendige Bedingung
zur vollstindigen Beschreibung des Problems ist die Anderung der Partikelanzahl N; im ers-
ten Intervall. Diese kann durch alle drei Prozesse (Aggregation, Wachstum und Keimbildung)
verdndert werden. Diese Betrachtungen fiihren zu den folgenden Gleichungen

dMO s agg
—— =3y —= 4+ B 2.90
dt /80 ,60 + by 5 ( )
dul fi g
— =Gy== + B 2.91
1 0 Go + bovr ( )
dN1 Nl g Nl agg
=G . : By . 2.92
T tren + 6o 5o + By (2.92)

Alle Terme auf der rechten Seite der Gleichungen (2.90) bis (2.92) miissen durch eine diskre-
te Formulierung der Populationsbilanz wiedergegeben werden. Die Terme auf der linken Seite
der Gleichungen miissen durch Messwerte ersetzt werden. Durch diese Methode besteht die
Moglichkeit, innerhalb der diskreten Formulierung des Terms fi 444/ /50 €inen grofenabhéngigen
Kern bzw. in f11,4/G eine partikelgroBenabhéngige Wachstumsrate zu verwenden. Im folgenden
Abschnitt soll das Modell von Bramley u.a. (1996) als Ausgangspunkt zur Erweiterung fiir
polydisperse Keimbildung dienen.

2.6.3 Neues Modell zur Bestimmung der Kinetiken bei polydisperser Keim-
bildung

Keimbildung wird oft als die Bildung von Partikeln im kleinsten Grofienintervall betrachtet.
Aber diese Herangehensweise ist oftmals mit Problemen bei der Partikelgrofienmessung verbun-
den. Besonders bei der Kristallisation ist es nicht moéglich, zwischen Keimen verschiedener Grofle
zu unterscheiden, da die verwendeten Messgerdte nicht in der Lage sind, diesen Keimbildungs-
bereich hinreichend aufzultsen. Weiterhin kann es zu einer Keimbildung von Partikeln kommen,
deren Grofle unterhalb des Messbereiches liegt. Durch Wachstum und Aggregation werden die-
se Partikel im unteren Messbereich sichtbar. Dieses Erscheinen wird oftmals als Keimbildung
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Aggregation und Wachstum

Keimbildung

Unuc v

Abbildung 2.30: Partikelverteilung mit polydisperser Keimbildung

bezeichnet. In einer Vielzahl von Aggregationsprozessen kann jedoch durchaus gréoflenabhéingige
Keimbildung (Nucleation) auftreten. Besonders bei der Wirbelschicht-Sprithagglomeration, bei
der sich das Partikelspektrum in einem Bereich von 50—2000um bewegt, ist auf Grund von Over-
spray und Abrieb mit einer breiten Keimverteilung zu rechnen. Ziel ist es daher, fiir einen solchen
Prozess ein Modell abzuleiten, welches die Bestimmung einer solchen partikelgréffenabhéingigen
Keimbildung erlaubt.

Als Modellansatz soll eine kontinuierliche Partikelverteilung dienen, wie sie in Abbildung
2.30 dargestellt ist. Die Verteilung wird in zwei Bereiche unterschieden. Wihrend im gesamten
Bereich sowohl Aggregation und Wachstum auftreten, kommt es im Intervall {0; vy} zur par-
tikelgroflenabhingigen Keimbildung. Ausgangspunkt sei die allgemeine Populationsbilanz mit
Aggregation, Wachstum und Keimbildung fiir ein abgeschlossenes System

on (t,v) n J(G(t,v) n
ot ov

(t,v) :%/ﬁ(t,u,v—u)n(t,u)n(t,v—u)du
0
—n(v,t)/ﬁ(t,u,v) n(t,u) du+ By (t,v) (2.93)
0

wobei alle kinetischen Parameter eine Funktion der Partikelgrofie und der Zeit darstellen. Zur
Vereinfachung werden die Ausdriicke

on 0 (G (t,v) n(t,v))
(EL - = (2.94)
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und
( > /ﬂtuv n(t,u) n (tv—udu—nvt/ﬁtuv (t,u)du (2.95)
0

ersetzt. Zur Trennung dieser beiden Abhéingigkeiten werden die Aggregationsrate durch
Bt u,v) = PBo(t) B (u,v) (2.96)
und die Wachstumsrate durch
G (t,v) =Gy (t) G (v) (2.97)

definiert. Um die zeitliche Anderung der Partikel unabhingig von Gy und Gy beschreiben zu
koénnen, werden die zwei neuen Parameter

§o = ! <8n> » (2.98)

Bo
und
1 [0On
=— | = 2.99
a=-g (%), (2.99)
eingefiihrt. Die Anderung des nullten und ersten Momentes sei durch
. [on()
- d 2.100
jo = [ (2.100)
0
und
T an(tv)
_ d 2.101
jin = [0 o (2.101)
0

gegeben. Damit ergibt sich fiir die Anderung der gesamten Partikelanzahl, welche nur durch die
Aggregation und die Keimbildung beeinflusst werden kann, der folgende Ausdruck

o0

Lo :ﬁo/godv+/BodU . (2.102)
0

0

Eine Verdnderung der Gesamtmasse der Partikel kann nur durch Wachstum und durch neue
Keime hervorgerufen werden. Somit gilt

o0 o0

[ = GO/vfldv—i-/vBodv . (2.103)

0 0
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Bei Betrachtung des Intervalls [0, vy, in welchem Keimbildung auftritt, miissen bei der Be-
schreibung der zeitlichen Anderung von Partikelanzahl und Partikelmasse Wachstum und Aggre-
gation gleichzeitig beriicksichtigt werden. Im Gegensatz zur Betrachtung des gesamten Intervalls
[0, o0] hat hier sowohl die Aggregation einen Einfluss auf die Partikelmasse als auch das Wachs-
tum auf die Partikelanzahl in [0, vpe]. Somit gilt fiir die Anderung des nullten Momentes

VUnuc Vnuc Vnuc

ﬂgn"c:ﬂo / o dv + Gy / & dv+ / Bydv (2.104)
0 0 0
mit
) " o (t,v)
Vnuc ’ ~d . 2.105
e = [ 2 (2.105)
0

Fiir die Anderung des ersten Momentes gilt

Vnuc VUnuc VUnuc
f1""e = fo / v&o dv + Go / v&idv + / v Bodv (2.106)
0 0 0
mit
VUnuc 8 ( )
v n (t,v
e = —Fdv . 2.107
jiree = [ o (2107)
0

Mit diesen Gleichungen ist das inverse Problem zur Bestimmung der partikelgréfenabhéingigen
Keimbildung vollstédndig beschrieben. In der Regel sind die zu untersuchenden Prozesse entweder
durch Aggregation oder durch Wachstum dominiert. Aus dem Grund werden fiir diese beiden
Fille in den folgenden Abschnitten die exakten Losungen dargestellt.

2.6.3.1 Aggregation und Keimbildung

Fiir den Fall, dass kein Wachstum auftritt, wird Go = 0 in der Gleichung (2.104) gesetzt. Somit
kann aus den Gleichungen (2.105) und (2.102) die Aggregationsrate

Bo (1) = 20 (2.108)
fﬁodv — f Eodw
0 0

und die Keimbildungsrate aus den Gleichungen (2.93) und (2.98)

By (t,v) = g—? — Bo (t) &o (2.109)

bestimmt werden.
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2.6.3.2 Wachstum und Keimbildung
In der gleichen Weise lisst sich aus den Gleichungen (2.106) und (2.103) die Wachstumsrate

Go (t) = = —F1_ (2.110)
Jo&dv— [ v&do
0 0
und die Keimbildungsrate aus den Gleichungen (2.93) und (2.99)
on
BO (t, U) = E — Go (t) fl (2.111)

bestimmen, indem in den entsprechenden Formulierungen £y = 0 gesetzt wird.

Mit diesen kontinuierlichen Gleichungen kénnen folglich die kinetischen Parameter 3y, Gy
und By(v) bestimmt werden. Fiir eine praktische Anwendung ist es jedoch notwendig, eine dis-
krete Formulierung des Modells aufzustellen, da kontinuierliche Informationen iiber den Verlauf
der Verteilungen nicht zugénglich sind. Dabei finden die Modelle von Hounslow u.a. (1988),
Kumar u. Ramkrishna (1996a,b), Litster u. a. (1995) und Wynn (1996) Anwendung.

2.6.3.3 Diskrete Formulierung des Modells fiir Aggregation und Keimbildung

Bei experimentellen Untersuchungen werden Partikelverteilungen zu bestimmten diskreten Zeit-
punkten gemessen. Die Anderung der gesamten Anzahl der Partikel fig sowie der Partikelanzahl
im Keimbildungsbereich /16’““ kann aus diesen Messwerten bestimmt werden. Damit gilt

y Inuc

By = —H2 " Ho (2.112)

In'u,c

T
> &oi— > o
=1 =1

und
Boi=Ni— Booi - (2.113)

Der Parameter I,,. gibt das letzte Intervall an, in welchem eine Keimbildung auftritt. Somit
korrespondiert I,,,. in der diskreten Beschreibung des Modells mit v, aus der kontinuierlichen
Form. Die diskrete Formulierung von &g ; ist hierbei durch

1 /dN;
€o,i = % < T >agg (2.114)

mit
d I
w=<|STN| | 2.11
o= g [ 2] 2119

1
d nuc
cAnue E

gegeben. Die Summenterme im Nenner der Gleichung (2.112) miissen aus einer diskreten Formu-
lierung der Populationsbilanz (Gleichung (2.50), (2.52), (2.56) oder (2.61)) unter Verwendung
der Messwerte bestimmt werden.
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2.6.3.4 Diskrete Formulierung des Modells fiir Wachstum und Keimbildung

Analog zum vorhergehenden Fall muss die Information iiber die gesamte Massendnderung fig
und der Anderung der Masse ,[L{”“C in den diskreten Klassen [1, I;,c] wiederum aus den ex-
perimentellen Daten bestimmt werden. Ahnlich wie fiir den Parameter &o0,; erhélt man in der
diskreten Formulierung fiir &; ;

1 /dN;
o 2.117
ai-g () 2117
woraus fiir die Wachstumsrate

lL'Ll _ Iu]nuc

Go = — . (2.118)
Y&t — Y &1
i=1 i=1

folgt. Somit gilt fiir die grofenabhingige Keimbildungsrate
Boi=N; —Goéri - (2.119)

Zur Bestimmung der zeitlich verdnderlichen Groflen (Anzahl, Volumen) aus den experi-
mentellen Verteilungsmessungen kénnen verschiedene Techniken (Interpolation, Differenzenver-
fahren) angewendet werden, welche aber die Qualitit der abgeleiteten Parameter beinflussen
konnen. Im Rahmen dieser Arbeit wird stets der zentrale Differenzenquotient der Form von

Q.U’t _ $|t+At - x‘tht

2.12
2At ( 0)

verwendet. Ausgenommen davon sind die Messwerte der ersten und letzten Verteilung. Hierbei
wird stets der vordere Differenzenquotient
il = Tlear — ot

bzw. der hintere Differenzenquotient

_ CU’t - CU\t—At

2.122
Az (2.122)

x|
verwendet.

2.6.3.5 Uberpriifung des Modells fiir Aggregation

Zur Uberpriifung des Modells erfolgte die Bestimmung der kinetischen Werte aus Partikelvertei-
lungen mit bekannten Aggregations-, Wachstums- und Keimbildungsraten. Dazu wurden Par-
tikelanzahlverteilungen der Form N(v,t) durch Simulationen erzeugt. Die Generierung dieser
Daten erfolgte bei allen Berechnungen mit der Annahme, dass sowohl die Anfangsverteilungen
(seed) als auch die Keimverteilungen (nuc) einer exponentiellen Verteilung der Form

(@) = 20 exp (—3) . (2.123)
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Tabelle 2.4: Parameter zur Datengenerierung fiir Aggregation und Keimbildung

Simulation Ngeed pgeed  Npwe  gnue oo gy o)
Al 1 1 1 11 1
A2 1 1 10 11 1
A3 1 1 1 0001 1 1
A4 1 1 10 0001 1 1
A5 1 1 1 1 1 wu+w

entsprachen. Aus Gleichung (2.112) resultiert, dass stets I, < I gelten muss, da sonst bei der
Berechnung dieser Gleichung eine Division durch Null erfolgt. Aus diesem Grund wurde fiir alle
Simulationen das Keimbildungsintervall mit [0; v, = 23] festgelegt.

Zur Bestimmung der Aggregationskinetik sind fiinf unterschiedliche Datensétze generiert
worden, deren Parameter in der Tabelle 2.4 zusammengefasst sind, wobei ein anpassbares geo-
metrisches Gitter mit ¢ = 2 gewéhlt wurde. Die dimensionslose Zeit ist fiir den konstanten Kern
durch T = NyfFot und fiir den Summenkern durch T = NyByvgt definiert. In den ersten Simula-
tionen (A1-A4) wurde dabei ein groflenunabhéngiger Kern verwendet, wihrend in der Simulation
A5 ein einfacher Summenkern angenommen wurde. Da bei der Aggregation die Partikelanzahl zu
Beginn stark abnimmt, wurden die einzelnen Datensétze in einem logarithmischen Zeitmafistab
erzeugt. Damit konnte die Genauigkeit der bendtigten zeitlichen Ableitung wesentlich erhoht
werden.

In den Abbildungen (2.31) bis (2.35) sind die Ergebnisse der kinetischen Parameter dar-
gestellt. Im linken Diagramm ist jeweils die Anfangs- und Endverteilung zu sehen. Das rechte
Bild zeigt die Abweichung der extrahierten (ext) kinetischen Paramter von den erwarteten (exp)
Werten, welche zur Datenerzeugung genutzt wurden. Die Abweichung der akkumulierten Keim-
bildungsrate A )", By ist ebenfalls in diesem Diagramm dargestellt. Die Fehler werden durch

ext

Az = 100 <x - 1) (2.124)

LETP

berechnet.

Wie den Abbildungen (2.31) bis (2.35) entnommen werden kann, sind die Abweichungen fiir
alle Beispiele kleiner als ein Prozent. Dies zeigt, dass das Modell in der Lage ist, grolenabhéingige
Keimbildung aus Messdaten zu ermitteln. Die Grole der Abweichung zwischen den erwarteten
und extrahierten Werten variiert mit der Zeit, da das Modell sensibel auf die berechneten Ablei-
tungen der generierten Daten reagiert. Im mittleren Diagramm der jeweiligen Abbildungen ist
die ermittelte Keimverteilung zum Zeitpunkt 7' = 0 und zum Ende der Simulation im Vergleich
mit der erwarteten Keimverteilung dargestellt. Wiederum ist zu erkennen, dass durch das Modell
die groflenabhingige Keimbildung gut wiedergegeben wird.

Am Beispiel der Simulation A5 soll ein weiterer Aspekt diskutiert werden. Entsprechend der
Gleichung (2.112) ergibt sich die Aggregationsrate 3y aus einem Quotienten, welcher im Zihler
und im Nenner Differenzen zeitlich abhéngiger Grofien enthélt. Wenn die Intervalle mit ¢ > I
nur eine geringe Anzahl von Partikeln enthalten, ndhern sich die Differenzen der Gleichung
(2.112) dem Wert Null an. Eine solche Singularitét tritt in der Simulation A5 zum Zeitpunkt von
T = 0.9 auf. Da zur Berechnung von 3y an dieser Stelle lediglich drei benachbarte Messpunkte



2.6. INVERSES PROBLEM 95

X ABO

012} 012} 0.05 K ]
3 O AZB,
X
0.1t 01f x
X
B
008} 008}
T w
poy =
x —
Z 0.06 50.06 |
z m
0.04 0.04
002} 002}

0
10

x[-]

Abbildung 2.31: Simulation Al - Linkes Diagramm: Partikelverteilung zum Zeitpunkt 7" = 0
und 7" = 1s; Mittleres Diagramm: Vergleich der erwarteten (exp) und der berechneten Keim-
verteilung zum Zeitpunkt 7" = 0 und 7' = 1; Rechtes Diagramm: Vergleich der Fehler fiir
Agglomerationsrate 3y und kummulative Keimbildungsrate . By ;

0.12} ‘ ‘ X AR,
06} oo AzBy |
01f 0.5 [
X
0.08 -
—_ q
| —
2 g
< 0.06
> <

0.04

0.02 |

Abbildung 2.32: Simulation A2 - Linkes Diagramm: Partikelverteilung zum Zeitpunkt 7' = 0 und
T = 1; Mittleres Diagramm: Vergleich der erwarteten (exp) und der berechneten Keimverteilung
zum Zeitpunkt T'= 0 und T = 1; Rechtes Diagramm: Vergleich der Fehler fiir Agglomerations-
rate fp und kummulative Keimbildungsrate ), By ;
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Abbildung 2.33: Simulation A3 - Linkes Diagramm: Partikelverteilung zum Zeitpunkt 7' = 0 und
T = 1; Mittleres Diagramm: Vergleich der erwarteten (exp) und der berechneten Keimverteilung

zum Zeitpunkt T'= 0 und T = 1; Rechtes Diagramm: Vergleich der Fehler fiir Agglomerations-
rate §p und kummulative Keimbildungsrate ), By ;
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Abbildung 2.34: Simulation A4 - Linkes Diagramm: Partikelverteilung zum Zeitpunkt 7' = 0 und

T = 1; Mittleres Diagramm: Vergleich der erwarteten (exp) und der berechneten Keimverteilung

zum Zeitpunkt 7' = 0 und 7" = 1; Rechtes Diagramm: Vergleich der Fehler fiir Agglomerations-
rate fp und kummulative Keimbildungsrate ), By ;
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Abbildung 2.35: Simulation A5 - Linkes Diagramm: Partikelverteilung zum Zeitpunkt 7' = 0 und
T = 1; Mittleres Diagramm: Vergleich der erwarteten (exp) und der berechneten Keimverteilung
zum Zeitpunkt T'= 0 und T = 1; Rechtes Diagramm: Vergleich der Fehler fiir Agglomerations-
rate By und kummulative Keimbildungsrate ), By ;

Tabelle 2.5: Parameter zur Datengenerierung fiir Wachstum und Keimbildung

Simulation Ngeed Ugeed NpUe e 1 Gy

B1 1 1 1 1 1 1
B2 1 1 0.1 0.001 1 1

(Datensétze) bendtigt werden, fithrt solche Singularitét nicht zu einer falschen Parameterbe-
stimmung fiir alle anderen Messpunkte. Eine Erhchung der Anzahl der Datenséitze an Stellen,
in welchen Gleichung (2.112]) eine Singularitit aufweist, wiirde zu positiv oder negativ infiniten
Werten von 3y fithren.

2.6.3.6 Uberpriifung des Modells fiir Wachstum

Analog zum vorherigen Abschnitt wurde das vorgestellte Modell fiir reines Wachstum unter
Verwendung generierter Datensétze untersucht. In der Tabelle 2.5 sind die zur Datenerzeugung
genutzten Parameter aufgefiihrt. Die dimensionslose Zeit ist durch T' = Gg /vt definiert. Mit der
Annahme einer konstanten volumenbezogenen Wachstumsrate erhoht sich das Partikelvolumen
mit einer konstanten Geschwindigkeit. Aus diesem Grund wurden die Partikelanzahlverteilungen
in einem linearen Zeitmafstab durch die Simulation erzeugt. Wie bereits erwéhnt, verursacht die
Diskretisierungsmethode des Wachstumterms nach Hounslow u.a. (1988) Instabilitéiten, wenn
die Partikelanzahl im ersten Intervall auf den Wert Null absinkt. Fiir die Datenerzeugung wurden
diese Schwingungen nicht unterdriickt, was sich in starken Schwankungen auf der linken Seite
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Abbildung 2.36: Simulation B1 - Linkes Diagramm: Partikelverteilung zum Zeitpunkt 7' = 0 und
T = 1; Mittleres Diagramm: Vergleich der erwarteten (exp) und der berechneten Keimverteilung
zum Zeitpunkt 7' = 0 und T" = 1; Rechtes Diagramm: Vergleich der Fehler fiir Wachstumsrate
G und kummulative Keimbildungsrate ), By ;

der Partikelverteilung widerspiegelt.

Die Ergebnisse der Berechnungen sind den Abbildungen[2.36/und 2.37 dargestellt. Wiederum
sind die Abweichungen der erwarteten Werte von den extrahierten kleiner als ein Prozent. Steigt
die Anzahl der Partikel in den Intervallen auflerhalb des Keimbildungsbereiches, so erhoht sich
die Genauigkeit der Vorhersage. Ein Vergleich der Keimverteilung im mittleren Diagramm zu
Beginn und am Ende der Simulation zeigt, dass das neue Modell auch bei Wachstumsprozessen
eine befriedigende Bestimmung einer partikelgréfSenabhéngigen Keimbildung erméglicht.
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Abbildung 2.37: Simulation B2 - Linkes Diagramm: Partikelverteilung zum Zeitpunkt 7' = 0 und
T = 1; Mittleres Diagramm: Vergleich der erwarteten (exp) und der berechneten Keimverteilung
zum Zeitpunkt 7' = 0 und T = 1; Rechtes Diagramm: Vergleich der Fehler fiir Wachstumsrate
G und kummulative Keimbildungsrate ), By ;



Kapitel 3

Wirbelschicht-Spriihagglomeration

In diesem Kapitel werden die im ersten Teil der Arbeit vorgestellten Modelle zur Beschreibung
der dispersen Phase am Beispiel der Wirbelschicht-Sprithagglomeration angewendet. Bei der
Wirbelschicht-Sprithagglomeration werden die Partikel durch einen Gasstrom, der von unten in
den Apparat eintritt, in einen Zustand der Fluidisation versetzt. Dazu ist es notwendig, dass die
Gasgeschwindigkeit innerhalb des Appartes oberhalb der Minimalfluidisations- und unterhalb
der Austragsgeschwindigkeit der Partikel liegt. Uber eine Diise werden Partikel mit einem Bin-
der bespriiht. Zwischen den feuchten Teilchen kénnen sich bei den auftretenden Partikelstoflen
Fliissigkeitsbriicken ausbilden. Sind die viskosen Haftkrifte dieser Briicke stark genug, bleiben
die Partikel aneinander haften. Das warme Fluidisierungsgas bewirkt einen Trocknungsvorgang,
bei welchem das fliissige Wasser aus der dispersen Phase in die Gasphase iiberfithrt wird. Dabei
werden die Fliissigkeitsbriicken in Feststoffbriicken umgewandelt, welche eine erheblich hohere
Festigkeit aufweisen.

Ziel ist es, basierend auf den vorhandenen Arbeiten zum Wirme- und Stoffiibergang in
Wirbelschichten ein detailliertes Modell zu formulieren, welches die Vorgédnge der Verdnderung
der Partikelgrofienverteilung mit den thermodynamischen Mechanismen verkniipft.

3.1 Das Wirbelschichtmodell

Fiir die Modellierung der Wirbelschicht wird ein heterogenes Modell mit aktivem Bypass ge-
nutzt, welches von May (1959) vorgeschlagen wurde. Die Grundlage dieses Zonenmodells ist die
Annahme, dass ein Anteil des Fluidisationsgases mit einer Bypasswirkung die feststoffreiche Sus-
pensionsphase umstromt. Burgschweiger (2000) wendet das Zweiphasenmodell auf die Trocknung
poroser Stoffe an, indem er fiir die Modellierung der Stofftransportvorgéinge sowohl das Sorpti-
onsgleichgewicht, welches die Abhéngigkeit der relativen Gleichgewichtsluftfeuchte ¢., von der
Partikelfeuchte und der Partikeltemperatur beschreibt, als auch eine normierte Trocknungskurve
nutzt. Nach Burgschweiger (2000) sind zur Beschreibung der Wirme- und Stoffiibergangspro-
zesse folgende Modellannahmen nétig:

e Das Suspensions- und das Bypassgas bewegen sich als idealer Pfropfen durch den Apparat.
e Die Feststoffphase wird mit dem Modell des idealen Riihrkessels beschrieben.

e Der gesamte Feststoff befindet sich in der Suspensionsphase.

60
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Abbildung 3.1: Modifiziertes zweiphasiges Wirbelschichtmodell nach Burgschweiger (2000)
e Die Suspensions- und Bypassphase stehen im Stoff- und Warmeaustausch.

e Der Feststoff und das Suspensionsgas befinden sich im Stoff- und Wérmeaustausch.

e Die Apparatewand tauscht mit dem Feststoff, der Umgebung sowie dem Suspensions- und
Blasengas Warme aus.

e Die Wandtemperatur ist rdumlich konstant.

Da neben der Trocknung auch die Agglomeration der Partikel betrachtet wird, werden ergénzend
folgende Annahmen getroffen:

e Der Feststoff ist ein polydisperses Haufwerk.

e Die Partikel unterliegen einem Agglomerationsprozess. Bruch und Wachstum treten nicht
auf.

e Die Partikel besitzen das Partikelvolumen, den Wassergehalt und die Enthalpie als Eigen-
schaftskoordinaten, wobei jedoch Partikel eines bestimmten Volumens stets den gleichen
Wassergehalt und die gleiche Enthalpie aufweisen.

e Der partikelinterne Warmetransportwiderstand kann vernachléssigt werden.

Das Schema des Modells mit den zu bilanzierenden Massen-, Enthalpie- und Wéarmestréomen ist
in der Abbildung|3.1 dargestellt.
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3.1.1 Bilanzgleichungen der Gasphase

Fiir das in der gasférmigen Suspensions- und Bypassphase enthaltene Wasser lauten die zeitlich
abhéngigen Bilanzengleichungen

dM, 0Y. . Y, o /. .
1-— 12 = — (1= v) My—=+ == ( Mps — M; 3.1
(1-v) dz Ot (1-v) 90z +8z( P b) (3.1)

dM Y, -0, 0 -
= —vM,— + —DMy . 2
L o "M, + 9z (32)
Fiir die entsprechenden Enthalpiebilanzen der Gasphase gilt
dM, Ohs . Ohs O (. . . . .

(1 - I/) dzg ot = —(1 - V)MQE + a (Hps — Hg — st + Qbs - st) (3'3)

My ohy o Ohy D . .
oo - Megr T (Hsb_QbS_wa) : (3.4)

wobei die spezifischen Enthalpien der feuchten Luft in der Suspension und im Bypass durch

hg = 09193 + Y (Cw7ﬂ98 + Ahv) (3.5)
hy = cgp + Yy (cw Uy + Ahy) (3.6)

definiert ist.

3.1.2 Bilanzgleichungen der Partikel

Fiir die Beschreibung der dispersen Phase ergeben sich die folgenden Bilanzgleichungen. Der
Agglomerationsprozess wird durch die allgemeine Populationsbilanz unter Beriicksichtigung von
Keimbildung beschrieben

—%/ﬁ(u,v—u)n(u) (v —u)du —n(v /Buv du—l—aaBo . (3.7)
0

Bedingt durch die Agglomeration erfolgt ein Austausch der Enthalpie und Feuchte zwischen den
Partikeln. Weiterhin befinden sich die Partikel entsprechend der Abbildung (3.1 im Stoff- und
Wirmeaustausch mit der Gasphase der Suspension. Fiir das in den Partikeln enthaltene Wasser
folgt

Oy

:/ﬁ(u, v — w)n(u)my (v — uw)du — My (v) /6(u, v)n(u)du
0 0

4 (Bt + ) (3.8)

und fiir die Enthalpie der Partikel

2 /ﬁuv—u u)hy(v — u)du — hy O/ﬂ

+ 5 ( Hps + Hyp — Qo + Qs + HB(]) . (3.9)
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Hierbei sind h, und m,,; analog zur Partikelanzahldichte n als Dichtefunktionen der Form

OMy,

Mul == (3.10)
0H,
=_F 11
hy =" (3.11)
mit

My =XM, (3.12)
H, =M, [(cp + Xcw,) Vp — XAhgq(X)] (3.13)

definiert. Die Partikelmasse wird durch M, und die Feuchtebeladung der Partikel durch X
bezeichnet. Im Rahmen dieser Arbeit wird die Adsorptionswérme Ah,q(X) nicht beriicksichtigt.

3.1.3 Bilanzgleichungen der Wand

Mit den getroffenen Modellvoraussetzungen ergibt sich fiir die Energiebilanz der Wand

Ohy,
ot
wobei die Enthalpie der Wand h,, durch

Mw = pr + st + wa - Qwe ) (3'14)

he = cu T (3.15)

definiert sei.

3.2 Die Kinetiken

3.2.1 Stoff- und Wiarmeiibergang zwischen Partikeln und Suspensionsgas

Durch die Modellvoraussetzung der ideal riickvermischten dispersen Phase und der Annahme,
dass die Partikel mit dem Partikelvolumen eine Eigenschaftskoordinate aufweisen, miissen die
Waérme- und Stoffstrome zwischen der Feststoff- und Gasphase zweidimensional iiber dem Par-
tikelvolumen v und der Ortskoordinate z modelliert werden. Die differentielle Stoffaustausch-
bzw. Wiarmeiibertragungsfliche zwischen Partikeln und Suspensionsgas ergibt sich aus

A, dzﬁn(v) o 9’N

9200 P az " 9z00 (3.16)
Die kinetischen Ansétze zwischen disperser und gasférmiger Phase sind durch
0 My 0*A, ,
500~ 2900 55, Yea(X (0), 9p(v)) = Ys(2)]0(n) (3.17)
Qsp A,
= aps—L194(2) — 1
L 0, P[0 (2) — Dy ()] (3.18)

definiert. Durch Integration iiber das Partikelvolumen v im Intervall [0, 0] ergeben sich die
Strome zur Berechnung der Gasphasenbilanzen, wihrend die Integration iiber z im Bereich
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[0, Hpeq] die Ausdriicke zur Beschreibung der Partikelpopulation liefert. Der Enthalpiestrom
zwischen Partikeln und Suspensionsgas ergibt sich aus dem Dampfmassenstrom zu

OPHys 02 My,

50 = Haon [cw,g¥p + ARD] . (3.19)

Die Gleichgewichtsbeladung der Gasphase Y, wird aus dem Gleichgewichtspartialdruck

Deq (Xa ﬁp) = Psat (7917) ¢eq (X7 79p) (3-2())
nach

Yoy = % Peq (X, 9p) (3.21)
Mg P — peq (X7 /Lgp)
bestimmt. Dabei sind Mw und Mg die molaren Massen der Luft und des Wassers. Der Sitti-
gungspartialdruck des Wassers pgq¢ wird mit der Gleichung (B.17)) berechnet. Die Berechnung
der Stoff- und Wirmeiibergangskoeffizienten erfolgt nach dem Modell von Gnielinski (1980),
welches im Anhang C.1.1 dargestellt ist. Burgschweiger (2000) schligt vor, die Koeffizienten fiir
den Punkt der Minimalfluidisation zu berechnen. Hierbei trifft er die Annahme, dass die Nusselt-
bzw. Sherwoodzahlen innerhalb der Fluidisationsgrenzen konstant sind.
Die normierte Trocknungsgeschwindigkeit  ist nach van Meel (1958) aus dem Quotien-
ten der aktuellen Trocknungsgeschwindigkeit 71,4 und der Trocknungsgeschwindigkeit im ersten
Trocknungsabschnitt 7,4

_ g () (3.22)

v(n) ==
Mpg, 1 (77)
definiert, wobei sich die normierte Partikelbeladung 7 aus

_ Xp - thg

= 3.23
Xe — Xnyg ( )

Ui
ergibt.

3.2.2 Stoff- und Wirmeiibergang zwischen Suspensions- und Bypassgas

Die Wirme- und Stoffstrome zwischen dem Suspensions- und dem Bypassgas sind durch

O30 — gy AulYa(2) i) (329
822;8 = s Ag[U(2) — Vs(2)] (3.25)

beschrieben. Fiir den Enthalpiestrom gilt analog zur Gleichung (3.19)

8HSb . 8Msb 0
5 6a [Cw,g¥sp + ARY] . (3.26)
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Die kinetischen Koeffizienten G4 Ag und agpAg, werden nach einer Korrelationsgleichung von
Groenewold u. Tsotsas (1997, 1998) berechnet. Die entsprechende Korrelation ist durch

NTUy, = (3.27)

A A
NTU,, = 2PeAs _ o ol (3.28)
M, cgM,

3.2.3 Stoff- und Wirmeiibergang zwischen Gas und Wand sowie Partikeln
und Wand

gegeben, wobei

mit m = 1/3 gilt.

Zur Berechnung der Wirmestréme zwischen der Gasphase und der Wand werden folgende
Ansétze genutzt

8Q8w
5, — CQgu (1 —v) Ay[Us(z) — Vo) (3.29)
OQuw
g;) = gV Au[9p(z) — D] . (3.30)
Der kinetische Ansatz zur Bestimmung des Warmestromes zwischen Partikeln und Wand lautet
OQpw 1 0M,
= Qpu Ap[dp(v) = du] . 3.31
S22 = o= g AulOy(v) = 0] (3:31)

In dieser Beziehung steht nach Martin (1994) die Wandfldche A4,, im Kontakt mit allen Partikeln.
Da jedoch entsprechend des Modellansatzes der Warmestrom zwischen der Wand und einem dif-
ferentiellen Anteil der Partikel zu bestimmen ist, wird die Warmeiibertragungsfliche A,, mit dem
differentiellen volumetrischen Anteil der Partikel am gesamten Partikelvolumen OM,/0v/Mpeq
gewichtet. Der Wirmeiibergang zwischen dem Gas und der Wand wird nach einem Modell von
Baskakov u. a. (1973) berechnet und ist im Anhang C.1.4 dargestellt. Der Ubergangskoeffizient
fiir den Warmestrom zwischen Partikeln und Wand wird nach Martin (1994) bestimmt. Die
Korrelationen sind im Anhang/C.1.2 aufgefiihrt.

3.2.4 Warmeiibergang zwischen Wand und Umgebung

Der Warmetransport zwischen Wand und Umgebung folgt aus
8Qwe
0z
Der Warmedurchgangskoeffizient £y, ergibt sich aus den Einzelwiderstdnden Wéarmeleitfahigkeit
und Wandstéirke sowie dem konvektiven Anteil an der Apparateoberfliche

1 1 1
=—+ . (3.33)

Ewe Eiso Qe

Der Koeffizient oy, wird nach einem Modell von Churchill u. Chu (1975) bestimmt. Die Glei-
chungen sind im Anhang|C.1.3 dargestellt.

= kweAw[D — V] . (3.32)
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3.2.5 Stoffiibergang zwischen Diise und Partikeln

Der Stoffiibergang zwischen der Diise und den Partikeln beschreibt die Einbringung der Fliissig-
keit in den Apparat durch Verdiisung. Der gesamte Fliissigkeitseintrag soll sich dabei auf den
Partikeln abscheiden. Die Fliissigkeitsabscheidung wird analog zum Wachstumsmodell von Mérl
u.a. (1977) modelliert. Hierbei wird der Anteil der abgeschiedenen Fliissigkeit durch den Ober-
flichenanteil des Partikels an der gesamten Schichtoberfliche genutzt

2
OMyy _ 7y On )
ov Apeq O

(3.34)

3.2.6 Agglomerationskinetik

Grundsétzlich wird bei der Prozessmodellierung zwischen den zwei Verfahren der deduktiven
und induktiven Modellbildung unterschieden. Die empirischen Modelle werden durch die in-
duktive Modellbildung gewonnen. Hierzu miissen zunéchst die Ein- und Ausgangsgroflen des
Prozesses durch Messung erfasst werden. Ein geeignetes statistisches Analyseverfahren korre-
liert diese Messungen mit einem vorgegebenen Modell, sodass ein Zusammenhang zwischen den
Ein- und Ausgangsgréfien hergestellt werden kann. Das Resultat dieser Korrelation ist somit
das empirische Modell. Mit dessen Hilfe ist es zwar moglich, eine Aussage zum Prozessverhalten
zu treffen, jedoch ein Riickschluss auf physikalische Vorgénge ist nicht moglich. Die deduktive
Modellbildung ist hingegen dadurch charakterisiert, dass mit Hilfe der naturwissenschaftlichen
Grundgesetze eine mathematische Formulierung der Prozesse hergeleitet wird.

Wie im Abschnitt[1.1 dargestellt wurde, ist die Formulierung eines physikalisch begriindeten
Agglomerationsmodells nur fiir sehr wenige Fille moglich. Die Vielzahl an Prozess- und damit
Einflussparametern erfordert fiir einen praxistauglichen Ansatz ein empirisches Modell. Im Rah-
men dieser Arbeit wird ein partikelgroflenabhéngiges Modell mit drei Parametern von Kapur
(1972)

(u+v)*
(- v)"

genutzt. Die empirischen Parameter a und b miissen hierbei so gewéhlt werden, dass sie das
im Prozess beobachtete Wachstumsverhalten wiedergeben. Der Koeflizient (§j ist eine von den
Betriebsparametern abhéngige Grofle. Oftmals wird darauf verwiesen, dass die Art der Aggre-
gation von der Ordnung des Kerns abhéngt. Nach Umformung ergibt sich aus der Gleichung
(3.35)

B(u,v) = Bo (3.35)

Blu,v) = Bou " f(v/u) (3.36)

wobei die Ordnung des Kerns durch m = a — 2b bezeichnet wird. Ennis (1996) verweist auf den
Einfluss der Grofle von m. Wihrend Ordnungen m < 0 eine schmalere Partikelgroflenverteilung
erzeugen, werden durch m > 0 breitere Verteilungen berechnet.

3.3 Stromungsverhalten der Wirbelschicht

3.3.1 Das Expansionsverhalten

Die Porositiat einer Wirbelschicht héngt von der Gasgeschwindigkeit ab, welche zwischen den
Geschwindigkeiten der Minimalfluidisation und des Austrages liegen muss. Die Porositédt wird
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mit Hilfe der Gleichung

Reo
"= 3.37
Ll (3.37)
von Richardson u. Zaki (1954) berechnet. Fiir den Exponenten n gibt Martin (1994) die Bezie-

hung

N ln(Remf/Reelu)
n = I s (3.38)

an. Die Reynoldszahl am Betriebspunkt

uodp

Rep = 3.39
0= (3.39)
ergibt sich aus der entsprechenden Leerrohrgeschwindigkeit
M,
Uy = . 3.40
0gFped (3.40)

Weiterhin sind fiir die Berechnung des Existenzbereiches der Wirbelschicht die Reynoldszahlen
am Austragspunkt fiir inhomogene Wirbelschichten nach Reh (1977)

Reepy = 4/ %Ar (3.41)

sowie am Punkt der Minimalfluidisation nach Martin (1994)

3
mf Ar
=42.9(1 — 1 —1 42
Bemg 1 = ¥my) s 3 )2 3214 (3.42)
notwendig. Dabei ist die Archimedes-Zahl Ar durch
4, 0, —
Ar =52 0 (3.43)
vy 0g
mit
- 6‘/bed
= 3.44
P Abed ( )

definiert. Die Porositdt am Lockerungspunkt ,,; nimmt praktisch Werte zwischen 0.4 und 0.7
an.
3.3.2 Der Bypassanteil

Der lokale Anteil des Blasenvolumens am Gesamtvolumen der Wirbelschicht ist nach Hilligardt
u. Werther (1986) durch

_ Y%

Up

v

(3.45)
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Abbildung 3.2: Abgrenzung der Schiittguttypen im Geldart-Diagramm (Geldart‘ 41973)), Grenz-
linien nach Molerus (1982)

gegeben, wobei V;, der sichtbare Blasenstrom bezogen auf den Apparatequerschnitt und wu;, die
Blasenaufstiegsgeschwindigkeit sind. Der Blasenstrom lésst sich aus der Beziehung

Vi = v, (ug — U f) (3.46)
ermitteln. Der Koeflizient v, bezeichnet den sichtbaren dimensionslosen Blasenstrom und wird
entsprechend der Geldart-Klasse des Stoffsystems aus der Tabelle[3.1 berechnet. Die Zuordnung
der Partikel zu einer Geldart-Klasse ist in der Abbildung 3.2 dargestellt.

3.4 Simulationsergebnisse

Im folgenden Abschnitt werden einige Simulationsbeispiele am vollstdndigen Modell dargestellt,
welches im Abschnitt [3.1/ hergeleitet wurde. Das vollstéindige Modell umfasst dabei

e den hohen- und zeitabhéngigen Temperaturverlauf des Gases,

den hohen- und zeitabhéingigen Feuchteverlauf des Gases,

den zeitabhéngigen Verlauf der Wandtemperatur,

die partikelgrofien- und zeitabhéngige Verteilung der Partikelanzahl,

die partikelgrofien- und zeitabhéngige Verteilung der Partikeltemperatur sowie

die partikelgrofien- und zeitabhéngige Verteilung der Partikelbeladung.
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Tabelle 3.1: Berechnungsgleichungen fiir v, entsprechend der Geldart-Klassifizierung nach Hilli-
gardt u. Werther (1986)

A B D
0.8 fiir 0.67 fur 0.26 fiir
Hbed/dbed <1 Hbed/dbed <1.7s Hbed/dbed < 0.55

0.51(Hped/dpea)/? fiir  0.35(Hpeq/dpea)'/? fiir
1.7 < Hbed/dbed <4 0.55 < Hbed/dbed <8

1 fiir 1 fiir
Hiyeq/dpeq > 4 Hyeq/dpeq > 8

3.4.1 Numerisches Losungsverfahren

Das vollstéandige Modell wurde in der Programmiersprache MATLAB implementiert. Zur Losung
der zeitlichen Abhéngigkeiten wurde das Gleichungssystem unter Verwendung der Integrations-
routine ode15s numerisch integriert. Dieses implizite Verfahren basiert auf numerischer Dif-
ferentiation, verfiigt iiber eine automatische Schrittweitensteuerung und eignet sich besonders
gut fiir steife Systeme. Weitere Ausfithrungen iiber die exakten numerischen Methoden dieses
Losungsverfahrens werden von Shampine u. Hosea (1996); Shampine u. Reichelt (1997) gegeben.
Fiir die numerische Integration ist es notwendig, das System der nicht-gewhnlichen Differen-

tialgleichungen in ein System gewo6hnlicher Differentialgleichungen erster Ordnung zu iiberfiihren.
Dazu wurden die in den Gleichungen (3.1) bis (3.4) auftretenden Konvektionsterme durch einen
hinteren Differenzenquotienten

ox Ty — Ti—1

- A (3.47)
ersetzt. Die partiellen Integro-Differentialgleichungen zur Beschreibung der Partikelanzahl nach
Gleichung (3.7) wurden mit Hilfe der Fixed Pivot Technik entsprechend der Gleichungen (2.56)
und (2.57) in gewohnliche Differentialgleichungen transformiert. Zur Beschreibung der exten-
siven Eigenschaften Wassergehalt in Gleichung (3.8) und Enthalpie der Partikel in Gleichung
(3.9) wurde das neu entwickelte DTMD-Modell entsprechend den Gleichungen (2.79) und (2.80)
genutzt.

3.4.2 Simulationsparameter

Zur Berechnung des Gleichgewichtszustandes zwischen der dispersen Phase und der Gasphase
wurde fiir alle Simulationen ein Feld von temperaturabhéngigen Adsorptionsisothermen genutzt.
Dabei erfolgte die Annahme, dass sich die Isothermen mit Hilfe des BET-Isothermenmodells nach
Brunauer u. a. (1938) entsprechend

¢c 1—(N+1)¢N + NoN+!

X=X T T e )¢ —cpV

(3.48)
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Abbildung 3.3: BET-Isothermenfeld der Si- Abbildung 3.4: Normierte Trocknungskurve
mulationsrechnungen der Simulationsrechnungen

darstellen lassen. In der Gleichung (3.48) stellt X; die Beladung bei einer monomolekularen
Schicht, ¢ eine Konstante und N die Anzahl der Bedeckungsschichten dar. Fiir das in der Abbil-
dung(3.3 dargestellte Isothermenfeld variiert der Wert fiir NV im Temperaturbereich von 20—60°C'
linear von 10 bis 6. Fiir die weiteren Parameter wurden die konstanten Werte ¢ = 10 und
X7 = 0.04 gewihlt. Die normierte Trocknungskurve wurde durch eine linerar fallende Funktion
im zweiten Trocknungsabschnitt angenihert (siehe Abbildung(3.4). Der Bypassanteil betrug fiir
die Simulationsrechnungen zur Vereinfachung v = 0. Alle weiteren Parameter sind in der Tabelle
[3.2 zusammengefasst.

3.4.3 Simulation der Trocknung

Die Simulation der reinen Trocknung eines Batchsystems stellt den einfachsten Fall dar. Zum
Zeitpunkt ¢ = 0Os wird ein polydisperses Haufwerk mit einer bestimmten Anfangsfeuchte in
die Wirbelschicht eingebracht. Durch das warme Fluidisierungsgas wird das Wasser aus den
Partikeln durch Trocknung entfernt. Entsprechend der gewihlten Prozessparameter wie unter
anderem Gaseintrittstemperatur, Gaseintrittsfeuchte und Eindiisungsrate stellt sich nach einer
bestimmten Zeit ein thermodynamisches Gleichgewicht zwischen dem Zustand der Partikel und
der Gasphase ein. Dieses Gleichgewicht héngt vom Adsorptionsverhalten des Feststoffes ab.
Eine Veridnderung der Partikelverteilung in Folge von Agglomeration wird in dieser Simulation
nicht betrachtet, sodass fiir die Agglomerationsrate Gy = 0 gilt. Weiterhin wurde der eingediiste
Wassermassenstrom auf M,, = 0kg /h festgelegt.

Die zur Berechnung notwendigen Anfangsbedingungen sind in der Tabelle[3.3] die Ergebnisse
der Simulation in den Abbildungen 3.5 bis|3.8| dargestellt. Die Temperaturverteilung in Abbil-
dung zeigt, dass sich kleine Partikel erheblich schneller aufheizen als grofle. Dieser Effekt
hat zwei Ursachen: Fiir jeden Partikeldurchmesser wird die Sherwood-Zahl Shy, fiir die entspre-
chende Reynolds-Zahl der Minimalfluidisation Re,,; berechnet. Wie in der Abbildung (3.9 ver-
deutlicht wird, nimmt dieser Wert mit steigendem Partikeldurchmesser zu. Dennoch verringert
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Tabelle 3.2: Parameter fiir Simulation des Wirbelschichtmodells

Parameter Symbol  Wert Einheit
Bettmasse M, 1 [kg]
Dichte Partikel 0Op 800 [kg/m3]
Spezifische Warmekapazitét Partikel p 1000 [J/(kg K)]
Kritische Feuchte Partikel X 0.1 [kg/kg]
Hygroskopische Feuchte Partikel Xhyg 0 [kg/kg]
Apparatedurchmesser dped 0.15 [m]
Masse der Apparatewand M, 5 [kg]
Spezifische Warmekapazitdt Wand Cw 500 [J/(kg K)]
Massenstrom trockenes Gas Mg 0.06 [kg/s]
Eintrittsfeuchte Gas Yin 0.01 [kg/kg]
Eintrittstemperatur Gas Vin 60 [°C]
Eindiisungsmenge Wasser M, 2.1 [kg/h]
Eindiisungstemperatur I 20 [°C]
Temperatur Umgebung Ve 20 [°C]
Parameter fiir Partikelverteilung a 2 [—]
entsprechend Gleichung (2.15) v 1 [—]

vo 7/6-1076  [m?]
Diskretisierungsparameter Gleichung (2.49) ¢ 2 [—]

Tabelle 3.3: Anfangsbedingungen fiir Simulation der Trocknung

Parameter Symbol Wert Einheit
Temperatur Partikel 9Jp|i=0s 20 [°C]
Feuchte Partikel Xlt=0s 0.2 [kg/kg]
Temperatur Gas Uglt=0s 60 [°C]
Beladung Gas Yt=0s 10 l9/kg]
Temperatur Wand Ywlt=os 60 [°C]
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Partikel (Simulation der Trocknung) kel (Simulation des Trocknung)

sich der Stoffiibergangskoeffizient (3,, mit zunehmenden Durchmesser. Unter der Annahme eines
konstanten Diffusionskoeffizienten &y, 4 gilt Bpg ~ Shypg/dy. Dieser Verlauf ist in der Abbildung
3.10 aufgezeigt. Durch die Analogie zwischen Wéirmeiibergang und Stofftransport ist die Auf-
heizung der kleinen Partikel entsprechend schneller. Die zweite Ursache ist das Verhéltnis aus
Partikeloberfliche und Partikelvolumen. Dieser Quotient verdeutlicht die Beziehung zwischen
der Warmeiibertragungsfliche und der aufzuheizenden Kapazitéit. Bei kugelformigen Partikeln
ist dieser Wert proportional zu A,/V,, ~ 1/d,. Ein kleiner Wert stellt ein ungiinstiges Verhéltnis
fiir die schnelle Aufheizung dar. Die Kombination dieser zwei Ursachen driickt sich letzlich in
dem Verhéltnis Shy,/ d?) aus. Das Verhéltnis ist fiir kleine Partikel erheblich hoher, wodurch sich
die schnellere Erwarmung begriinden lasst. Dementsprechend ist auch die Trocknungsgeschwin-
digkeit der kleinen Partikel erheblich hoher. Im ersten Trocknungsabschnitt ist eine deutliche
Verteilung der Feuchte iiber dem Partikeldurchmesser zu erkennen. Erst nach FErreichen der
kritischen Gutsfeuchte X, = 100g/kg gleicht sich das Feuchteprofil aufgrund der verringerten
Trocknungsgeschwindigkeit wieder aus. Wahrend kleine Partikel sehr schnell den ersten Trock-
nungsabschnitt durchlaufen, ist dieser Bereich bei grofien Partikeln zeitlich ausgeprégt. Das lésst
sich am Temperaturplateau im Bereich 50—200s in der Abbildung/3.5 gut erkennen. Die Gastem-
peratur in der Abbildung/3.7/folgt in ihrem zeitlichen Verlauf der Partikeltemperatur. Aufgrund
der Riickvermischung des Feststoffes und der hohen Sherwood- bzw. Nusselt-Zahlen zwischen
Gasphase und Partikeln liegt die mittlere Gastemperatur nahe der Partikeltemperatur. Der in-
tensive Kontakt zwischen den beiden Phasen spiegelt sich auch in der sprunghaften Anderung
der Austrittstemperatur auf die anfingliche Partikeltemperatur von 9, |¢—¢s = 20°C" wider. Die
Austrittsfeuchte durchlauft bedingt durch den zeitlichen Verlauf der Partikelfeuchteverteilung
und der Gastemperatur eine permanente Anderung. Nur bei einem System, in welchem sich alle
Partikel iiber einen ldngeren Zeitraum, im ersten Trocknungsabschnitt befinden, kann sich ein
Bereich konstanter Luftaustrittsfeuchte und -temperatur bilden.
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Tabelle 3.4: Anfangsbedingungen fiir Simulation der Eindiisung

Parameter Symbol Wert Einheit
Temperatur Partikel 9Jp|i—0s 60 [°C]
Feuchte Partikel Xlt=0s 0.05  [kg/kg]
Temperatur Gas Ugli=0s 60 [°C]
Beladung Gas Y|i=0s 10 [g9/kg]
Temperatur Wand Ywlt=0s 60 [°C]

3.4.4 Simulation der Eindiisung

Die Simulation der Eindiisung zeigt den instationéren Verlauf der bilanzierten Grofien bei Ein-
bringung einer bestimmten Fliissigkeitsmenge in die Wirbelschicht. Abhéngig von den sich ein-
stellenden thermodynamischen Bedingungen erreicht das Wirbelgut eine stationéire Feuchte. Die
Anfangsbedingungen der Simulation sind in Tabelle(3.4 zusammengefasst. Eine Verinderung der
Partikelverteilung in Folge von Agglomeration wird in dieser Simulation nicht betrachtet, sodass
fiir die Agglomerationsrate By = 0 gilt. Die Ergebnisse der Berechnungen sind in den Abbildun-
gen 3.11 bis 3.14] dargestellt. Im zeitlichen Verlauf der Austrittsbeladung in Abbildung [3.14
ist zu erkennen, dass sich nach bereits sehr kurzer Zeit eine anniherend konstante Austritts-
feuchte ausbildet. Das starke Uberschwingen der Feuchte bei t = 0s mit einer Beladung von
etwa Y = 45g/kg, welches in der Darstellung der Luftaustrittsbeladung nicht sichtbar ist, sich
jedoch in dem starken Abfall der Partikelbeladung widerspiegelt, ist durch die gew#hlte An-
fangsbedingung bei der numerischen Simulation zu erkliren. Zum Zeitpunkt ¢ = Os wird fiir
jedes diskretisierte Hohenelement die Gastemperatur auf 9, = 60°C' und die Luftfeuchte auf
Y = 10g/kg gesetzt. Somit ist das Trocknungspotential iiber der gesamten Wirbelschichthéhe
zu Beginn der Simulation sehr grofl. Kurzzeitig steigt der verdampfte Wassermassenstrom und
somit die Austrittsfeuchte stark an. Dieser Effekt ist — wie erwédhnt — in einem Abfall der Par-
tikelfeuchte in der Abbildung [3.12 erkennbar. Mit fortschreitender Prozesszeit stellt sich eine
nahezu konstante Partikelfeuchte von etwa X = 73¢g/kg ein. Wiederum weisen kleine Parti-
kel eine etwas hohere Temperatur auf als grofie Partikel (siehe Abbildung [3.11). Demzufolge
ist auch die Partikelfeuchte der kleinen Partikel geringer, da das thermodynamische Gleichge-
wicht entsprechend des Adsorptionsverhaltens fiir hthere Temperaturen geringere Beladungen
vorhersagt. Der leicht abfallende zeitliche Verlauf der Gastemperatur in der Abbildung[3.13 ist
durch den Warmetransport zur Wand bedingt. Die vergleichsweise hohe Warmekapazitéit der
Wand im Verhéltnis zum Bettmaterial bedingt den langen instationdren Anlaufprozess, wie in
der Darstellung des zeitlichen Verlaufs der Wandtemperatur in der Abbildung|3.15/zu sehen ist.

3.4.5 Simulation der Agglomeration

Das Ziel der Simulationen der reinen Agglomeration ist der Nachweis, dass die gewéhlte Art der
Bilanzierung der extensiven Zustandsgréflen Partikelenthalpie H, und Wassergehalt der Partikel
M., zu einer korrekten Bestimmung der korrespondierenden intensiven Zustandsgrofen Parti-
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keltemperatur 9, und Partikelbeladung X fiihrt. Dazu wurde das vollsténdige System simuliert,
wobei jedoch sdmtliche Wirme- und Stoffiibergangskoeffizienten o = 3 = 0 gesetzt wurden. Das
Modell muss damit fiir die intensiven Zustandsgréfien einen konstanten Wert vorhergesagen. Der
Agglomerationsprozess wurde durch einen partikelgréfienunabhéngigen Kern 3y beschrieben. Die
Aggregationsrate zum Ende des Prozesses wurde mit 54, = 0.8 festgelegt. Somit ergibt sich aus
Tabelle 2.2 fiir den numerischen Wert des Kerns 3y = 3.418791/s.

Die Ergebnisse der Simulation sind in den Abbildungen[3.16 bis 3.18 dargestellt. Mit Beginn
der Agglomeration verindert sich das Verteilungsspektrum der Partikel kontinuierlich. Die Ab-
bildungen 3.17/und 3.18| zeigen hingegen einen konstanten Wert iiber die gesamte Prozesszeit.
Daraus folgt, dass das neu entwickelte DTMD-Modell der Gleichungen (2.79) und (2.80) die
korrekten Werte der intensiven Zustandsgrofien wiedergibt.

3.4.6 Simulation des vollstindigen Prozesses

In diesem Abschnitt wird ein Beispiel fiir die Simulation eines vollsténdigen Prozesses dargestellt.
Dieser Prozess ist durch die drei Stufen

e Vortrocknung und Erwiarmung des Wirbelgutes,
e Eindiisung und Agglomeration sowie
e Nachtrocknung des Wirbelgutes

gekennzeichnet. Fiir die Simulation soll die Vorraussetzung getroffen werden, dass es nur wiahrend
der Eindiisung zu einer Agglomeration kommt. In der Vor- bzw. Nachtrocknungsphase soll sich
das Partikelspektrum nicht veréndern. Die zur Berechnung notwendigen Anfangsbedingungen
und Prozesszeiten sind in den Tabellen bzw. 3.2 dargestellt.

In den Abbildungen 3.19 bis|3.22 sind die Berechungsergebnisse des vollsténdigen Prozesses
wiedergegeben. Die drei Stufen sind in den Abbildungen und deutlich erkennbar. In
der Vortrocknungsphase steigt die Luftaustrittsfeuchte kurzzeitig an und sinkt dann auf den
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Tabelle 3.5: Anfangsbedingungen fiir Simulation des vollstandigen Prozesses

Parameter Symbol Wert Einheit
Temperatur Partikel 9Jp|i—0s 20 [°C]
Feuchte Partikel Xlt=0s 0.2 [kg/kg]
Temperatur Gas Ugli=0s 60 [°C]
Beladung Gas Yl|i—os 10 l9/kg]
Temperatur Wand Ywlt=0s 60 [°C]
Eindiisungsbeginn t 600  [s]
Eindiisungsende t 1600  [s]
Prozesszeit t 2200  [s]

Eintrittszustand von Y = 10g/kg ab. Dementsprechend sinkt die Temperatur wihrend der
Trocknung am Apparateaustritt und steigt dann wieder auf den Eintrittswert von ¥, = 60°C
an. Zum Ende des Prozesses sind die Zustéinde der Bilanzgrofien mit denen im Abschnitt 3.4.3
dargestellten Werten der reinen Trocknung identisch.

Um den Effekt der Verteilung der Zustandsgréfien Enthaplie und Wassergehalt der Parti-
kel zu verdeutlichen, wurde eine weitere Simulation durchgefiihrt, bei der die Bettmasse auf
M, = 0.1kg verringert wurde. Die Berechnungsergebnisse sind in den Abbildungen [3.23 bis
[3.26 wiedergegeben. Deutlich ist in der Abbildung [3.24 die partikelgrofienabhingige Beladung
zu erkennen. Mit steigender Prozesszeit prigt sich diese Verteilung deutlicher aus. Ein direk-
ter Vergleich der maximalen und minimalen Partikeltemperaturen in beiden Simulationen zum
vollstéandigen Prozess zeigen ebenfalls die deutlichen Unterschiede in den absoluten Werten.
Grund hierfiir ist die Verringerung der Stoff- und Warmeiibertragungsfliche und damit der
NTUpg-Zahl (Number of Transfer Units)

0g D i Bpg,iAp,i

NTU,, = v
g

(3.49)

zwischen dem Suspensionsgas und den Partikeln durch die Verringerung der Schichtmasse. In der
ersten Simulation nimmt NTU,, keinen Wert kleiner 17 an, wihrend in der zweiten Simulation
der Wert auf etwa 2 abfillt. Fiir die {iberschlégige Berechnung der Luftaustrittsfeuchte in einer
Wirbelschicht mit inaktivem Bypass gilt unter der vereinfachenden Annahme, dass sich das Gas
isenthalp befeuchtet, der folgende Zusammenhang

Your = Y; NTU,
eq I3

Hierbei bezeichet 1 das Trocknungspotential der eintretenden Luft und ist fiir das Intervall [0, 1]
definiert. Fiir einen Bypassanteil v = 0 ist 1 in Abhéngigkeit von NT'Up, in der Abbildung (3.29
wiedergegeben. Bereits fiir NTU,, = 6 ist das Trocknungspotential nahezu ausgeschopft und
nimmt einen Wert von eins am Apparateaustritt an. Fiir ein deutlich groBeres NTU,, = 17
ist bereits nach etwa 1/3 der Wirbelschichthéhe n = 1. Bedingt durch diesen hohen Stoff-
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und Wirmeiibergang koénnen sich alle Partikel ihrem thermodynamischen Gleichgewichtszu-
stand X = X, ndhern. Die Abhéngigkeit der kinetischen Koeflizienten 3,, und ;4 von der
Partikelgrole spielt in diesem Fall eine untergeordnete Rolle. Fiir kleine Werte NTUp, = 2 ist
dies nicht der Fall. Da fiir kleine Partikel das Verhéltnis aus kinetischen Koeffizient und Par-
tikeldurchmesser sehr grof} ist (sieche Abbildung [3.10), ndhern sie sich im Vergleich zu grofien
Partikeln stark dem thermodynamischen Gleichgewichtszustand. Die kurze Verweilzeit des Gases
fithrt zu einer verringerten Nutzung des Trocknungspotentials, welche sich besonders deutlich in
einer erhohten Beladung grofler Partikel niederschléigt.

Als Ergebnis dieser Ausfiihrungen lésst sich festhalten, dass nur fiir kleine NTU,,-Werte
(< 8) eine Verteilung der Enthalpie und des Wassergehaltes als Funktion des Partikeldurchmes-
sers erwartet werden kann. Fiir grole NTU,,-Werte ist es hingegen ausreichend, die disperse
Phase vereinfachend zu modellieren. An Stelle der partikelgroflenabhéngigen Enthalpie- bzw.
Wassermassenverteilung in der dispersen Phase werden diese beiden Bilanzgrofien als integrale
Werte des gesamten Systems betrachtet. Durch die Einfiihrung eines dquivalenten Partikel-
durchmessers, wie beispielsweise der Sauterdurchmesser dsqo, konnen Stoffaustauschflichen bzw.
kinetische Koeffizienten bestimmt werden. Der Sauterdurchmesser reprisentiert jenes monodis-
perse Partikelsystem, welches das gleiche Volumen sowie die gleiche Oberfliche des polydispersen
Systems besitzt. Die Berechnung erfolgt durch

dgg = —— . (3.51)
Der Wert von dss kann direkt aus der Partikelanzahlverteilung nach Gleichung (3.7) bestimmt

werden. Mit dieser Voraussetzung kénnen die Modellgleichungen (3.8) und (3.9) erheblich ver-
einfacht werden. Die Integration dieser Gleichungen iiber das gesamte Partikelvolumen fiihrt

zZu
dMy, . .
= = Myg o+ My (3.52)
dH . . . . )
d—tp = - Hps + an - pr - Qsp + HBO ; (353)

da entsprechend der Erhaltungsgleichungen die Integralterme in den Gleichungen (3.8) und (3.9)
den Wert Null ergeberﬁ .

'Der Nachweis iiber die Erhaltung der Tracer-Masse ist im Anhang A.5|dargestellt.
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Kapitel 4

Experimentelle Untersuchungen

Das Ziel der Versuche bestand darin, das Agglomerations- und Trocknungsverhalten eines aus-
gewihlten Versuchsstoffes in einer Wirbelschicht unter Variation einiger Prozessparameter zu
untersuchen. Bei einer diskontinuierlichen Fahrweise unterliegt das Partikelspektrum innerhalb
des Apparates einer stdndigen Verdnderung. Durch eine Produktentnahme in konstanten Inter-
vallen soll der zeitliche Verlauf der Partikelverteilung bestimmt und zur Ermittlung der Agglo-
merationskinetik genutzt werden. Die Messung trocknungsrelavanter Grofien (Gasbeladungen,
Temperaturen, Partikelfeuchten) dient zur Validierung des vorgestellten Wirbelschichtmodells.

4.1 Versuchsanlage

Die Abbildung 4.1 zeigt ein Schema, die Abbildung[4.2] die Ansicht der Versuchsanlage. Diese
kommerzielle Wirbelschicht-Granulationsanlage vom Typ GPCG 1.1 der Firma GLATT SYSTEM-
TECHNIK GMBH ist eine Laboranlage, die zur absatzweisen Agglomeration bzw. Granulation von
Feststoffen dient.

Die Anlage besteht im Kern aus einer konischen Wirbelkammer, die im unteren Bereich
einen Durchmesser von 138mm und im oberen 304mm aufweist. Die Hohe der Wirbelkammer
betriagt 565mm. Zur Prozessbeobachtung sind zwei Glasschlitze in die Wirbelschichtkammer
eingelassen. Ein Anstromboden grenzt den Wirbelschichtbereich von der Anstromkammer ab.
Durch ein Sauggeblidse wird Umgebungsluft in einen mehrstufigen Elektroheizer geférdert. Dieser
Heizer mit einer Heizleistung von 3.96kW regelt die Zulufttemperatur der Wirbelschichtkammer.
Der Ist-Wert der Regelung wird iiber ein in der Anstrémkammer befindliches Thermoelement
erfasst. Eine elektrisch verstellbare Klappe, welche sich vor dem Sauggeblise befindet, steuert die
angesaugte Luftmenge. Nachdem die Luft die Wirbelkammer passiert hat, wird sie durch zwei
oberhalb der Kammer angeordnete Schlauchfilter von mitgerissenen Feststoffpartikeln gereinigt.
Die Schlauchfilter werden durch eine Steuerung in festen Zeitintervallen asynchron abgereinigt.
Durch die asynchrone Reinigung wird gewéhrleistet, dass die Schicht stets in einem fluidisierten
Zustand gehalten wird. Nach dem Schlauchfilter ist ein weiterer Kassettenfilter angeordnet,
welcher Feinstpartikel abscheidet.

Zur Befiillung des Apparates mit Feststoff wird iiber eine pneumatische Absenkvorrichtung
die Wirbelkammer von der Anstromkammer geltst. AnschlieBend kann der konische Kammerbe-
reich herausgeschwenkt und von oben befiillt werden. Zur vollstéindigen Entleerung besteht die
Moglichkeit, den Behélter abzukippen. Fiir eine Probenahme wihrend des laufenden Prozesses
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Probenahme

Fluidisierungsgas

Abbildung 4.1: Schema der Versuchsanlage

Abbildung 4.2: Versuchsanlage GPCG 1.1
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Abbildung 4.3: Probenahmestutzen der Ver- Abbildung 4.4: Zweistoffdiise der Firma
suchsanlage GPCG 1.1 DUseEN-ScHLICK GMBH Typ 970/0-S4

ist ein Stutzen vorgesehen, welcher in der Abbildung 4.3 dargestellt ist. Zur Probenahme wird
ein Gefiafl (Valve) iiber eine Gummidichtung gasdicht mit dem Entnahmestutzen verbunden.
Durch einen Federmechanismus wird die Entnahme gedffnet und das Valve befiillt. Der gasdich-
te Anschluss des Probegefifies mit der Anlage gewéhrt eine moglichst repriasentative Probe. Bei
Undichtigkeiten wiirde durch den Entnahmestutzen ein Gasstrom gesaugt werden, da sich die
gesamte Anlage durch die beschriebende Ventilatorkonfiguration im Unterdruck befindet. Dieser
Gasstrom hitte innerhalb der Probenahmeé6ffnung eine klassierende Wirkung auf die entnom-
menen Partikel.

Die Eindiisung wird mit einer Zweistoffdiise der Firma DUSEN-ScHLICK GMBH vom Typ
970/0-S4 realisert. Die verwendete Diise ist in der Abbildung 4.4 dargestellt. Durch einen regel-
baren Diisendruck und eine an der Diise einstellbare Luftklappe kann sowohl der Durchsatz an
Diisenluft als auch der Spriihkegel variiert werden. In dieser Anlagenkonfiguration wird das Wir-
belbett von oben (Topspray) mit der Fliissigkeit bediist. Eine stufenweise einstellbare Schlauch-
pumpe steuert den Massenstrom der eingediisten Fliissigkeit. Die Pumpe besitzt eine maximale
Forderleistung von 53ml/min bei einem Schlauchinnendurchmesser von 4.8mm. Die Bestim-
mung der Fordermenge wird durch Wagung des Vorlagebehilters der Fliissigkeit realisiert.

Zur Erfassung der Prozessparameter erfolgt die Visualisierung einiger Grofien auf der Steue-
rung der Laboranlage. Diese Groflen umfassen unter anderem den Schicht-, Boden- und Filter-
druckverlust, den Gasvolumenstrom der Hauptluft, den Diisenvordruck und die Schichttempe-
ratur. Diese Werte konnen in der beschriebenen Anlagenkonfiguration datenverarbeitungstech-
nisch nicht erfasst werden. Aus diesem Grund sind zusétzliche Sensoren installiert, welche im
Anlagenschema der Abbildung/4.1] aufgefiihrt sind. Diese Sensoren sind Bestandteil eines Mess-
systems der Firma TESTO AG. Eine Auflistung der verwendeten Sensortypen ist in Tabelle 4.1
zusammengestellt. Die Eintritts- und Austrittsbeladungen des Gasstromes mit Wasser werden
mit zwei entsprechend angeordneten Feuchtesensoren erfasst. Der Gasdurchsatz ist iiber eine
eigens konstruierte D — D/2-Blendenmessstrecke realisiert, welche am Gasaustritt der Anlage
positioniert ist. Die Offnung der Blende betrigt 40mm. Eine kurze Ubersicht der zur Berechnung
des Gasmassenstromes verwendeten Gleichungen ist im Anhang /D gegeben. Zur weiteren Uber-
priifung wird die Strémungsgeschwindigkeit am Messstreckenaustritt mit Hilfe eines Fliigelrades
gemessen. Durch ein im Fliigelrad integriertes Thermoelement kann eine Temperaturkorrektur
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Tabelle 4.1: Verwendete Sensoren der Firma TESTO AG

Fiihlertyp (Messgrofe) Messbereich Auflssung/Genauigkeit
NiCr-Ni-Thermoelement —200.0...800.0°C +0.01°C(—99.99...300.0°C)
Feuchtesensor 0.0...100.0% +0.1%(0.0...100.0%)
Fliigelrad 0.0...60.0m/s

Differenzdrucksensor —200.0...200.0hPa  +0.1hPa(—200.0...200.0hPa)

und Umrechnung in einen Massenstrom vorgenommen werden. Oberhalb des Wirbelbettes ist
ein weiteres Thermoelement installiert, welches zur Bestimmung der Gasaustrittstemperatur
genutzt wird.

4.2 Labormesstechnik

4.2.1 Feuchtigkeitsanalysator

Die wéhrend der Versuche entnommenen Partikelproben wurden mit Hilfe eines Feuchtigkeits-
analysators HG63 Halogen Moisture Analyzer der Firma METTLER-TOLEDO GMBH auf den
Wassergehalt untersucht. Bei diesem Messgerét wird eine Probe durch einen kreisformigen Ha-
logenstrahler schnell auf die gewiinschte Temperatur erhitzt und dann getrocknet. Ein vergol-
derter Reflektor verstédrkt den Effekt einer schnellen Erwarmung der Probe. Durch Erfassung der
Massenénderung des Versuchsgutes zu Beginn und am Ende der Messung wird der Wasserinhalt
der urspriinglichen Probe bestimmt. Die Trocknungstemperatur wéhrend der Versuche wurde
jeweils auf 105°C gesetzt, wobei die maximale Trocknungszeit 180s betrug.

4.2.2 Partikelgroflenanalysator

Zur Bestimmung der Partikelgrofie wurde das Messgerdt Camsizer der Firma RETscH GMBH &
Co. KG verwendet. Die Funktionsweise des Geriites basiert auf dem Messprinzip der digitalen
Bildverarbeitung. Der Camsizer verfiigt iiber zwei Matrixkameras (Basic- und Zoomkamera) zur
Bildaufnahme rieselfdhiger Partikel in einem Gréfienbereich von 0.03mm bis 30mm. Als Proben-
zufithreinrichtung dient eine Dosierrinne mit einer Regelung, deren Sollwert iiber den Anteil der
Projektionsflichen der Partikel am Gesamtbild definiert ist. Diese Regelung stellt sicher, dass ein
kontinuierlicher Partikelstrom von der Rinne in den Messschacht féllt. Im Messschacht werden
die Projektionsflichen der Partikel gleichzeitig durch beide CCD-Kameras erfasst und analysiert.
Maximal kénnen 25 Bilder pro Sekunde vom Messgerdt aufgenommen und ausgewertet werden.
Der Camsizer verfiigt intern iiber 10.000 Messklassen, denen die Partikel entsprechend ihrer
Grofle zugeordnet werden. Zur Ausgabe werden diese Messklassen in bis zu 50 Ausgabeklassen
zusammengefasst, wobei die Klassengrenzen frei festlegbar sind.

Bei der Bestimmung der Partikelgrofle und Partikelform kommen verschiedene Algorithmen
zur Anwendung, deren Grundlagen in der DIN 66141 definiert sind. Je nach Auswertung des
Messsignals kénnen die ermittelten Partikelverteilungen voneinander abweichen. Zur Bestim-
mung der Partikelgrofle wurden bei den experimentellen Untersuchungen zwei Auswertungs-
verfahren angewandt. Die erste Variante besteht in der Bestimmung des Durchmessers g eq,
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Tc TFe

Abbildung 4.5: Bestimmung der maximalen Sehne (links) und des Feret-Durchmessers (rechts)
senkrecht zur Messrichtung

dessen Kreisfliche dquivalent zur gemessenen Projektionsfliche ist. Bei der zweiten Auswer-
tungsmoglichkeit wird der Partikeldurchmesser x i ermittelt, der die kleinste maximale Sehne
darstellt. Die maximale Sehne ist als die maximale Ausdehnung der Projektionsfliche in Mess-
richtung definiert. Das beschriebene zweite Auswertungsverfahren ist besonders fiir die verglei-
chende Messung mit einer Siebanalyse geeignet, da . i, auch als Breite des Partikels verstanden
wird und damit fiir den Durchtritt durch ein Sieb mit einer bestimmten Maschenweite mafige-
bend ist. Eine weitere Form der Auswertung wire die Bestimmung des Feret-Durchmessers x pe.
Der Feret-Durchmesser gibt den Abstand zweier Tangenten senkrecht zur Messrichtung an. Des-
sen Maximum wird auch als Lénge des Partikels x g 14, bezeichnet. Das Prinzip der Ermittlung
dieser Durchmesser ist in der Abbildung[4.5 dargestellt.

4.2.3 Adsorptionswaage

Die Ermittlung der Adsorptionsisothermen erfolgte mit Hilfe einer Adsorptionswaage vom Typ
DVS1/1085 der Firma POROTEC GMBH. Dieses Gerit erlaubt Messungen der Wasserdampfad-
sorption und -desorption in einem Temperaturbereich von 20 — 50°C. Das Messprinzip basiert
auf der Erfassung der Massenab- bzw. -zunahme der zu untersuchenden Probe. Eine Balkenwaa-
ge dient als Messsystem, wobei sich auf einer Seite dieser Waage eine Referenzmasse befindet.
Wiéhrend der Messung werden beide Tiegel (Probe und Referenz) von einem konditionierten
Luftstrom umspiilt. Die Waage ist in der Lage, Massendifferenzen bis zu 10™°mg zu erfassen.

Der gesamte Wégemechanismus befindet sich in einem Inkubator, der iiber eine Tempera-
turregelung verfiigt. Wahrend der Messung wird die Temperatur im Inkubator auf den Wert der
zu ermittelnden Isothermen eingestellt.

In einer Kammer werden zwei Gasstrome miteinander gemischt. Einer dieser Gasstréme wird
dabei zuvor durch eine Sprudelflasche geleitet, wobei sich dieser Strom bei der entsprechenden In-
kubatortemperatur vollstindig mit Wasserdampf séttigt. Der zweite Gasstrom wird vollstandig
entfeuchtet. Dies geschieht in einem Festbettadsorber, der vollstéindig mit Silikagel als Trock-
nungsmittel gefiillt ist. Durch die Regelung der Gasmassenstréme kénnen in der Mischkammer
Sattigungen zwischen 0. .. 100% eingestellt werden. Der gemischte Gasstrom wird iiber die Probe
und die Referenzmasse geleitet. Entsprechend des Adsorptionsverhaltens stellt sich ein Gleich-
gewicht zwischen Partikelbeladung und Gasphasenzustand ein. Die zeitliche Massendnderung ist
ein Maf fiir das Erreichen des Gleichgewichtes.
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4.3 Versuchsbeschreibung

4.3.1 Versuchsgut

Fiir die Durchfithrung der Agglomerationsversuche wurde als Versuchsgut mikrokristalline Zellu-
lose (MCC) ausgewihlt. MCC findet eine breite Anwendung in der pharmazeutischen Industrie
als Trager- bzw. Fiillstoff fiir Wirksubstanzen. Der Stoff eignet sich nach Zugabe bestimmter
Hilfsstoffe, wie unter anderem das Schmiermittel Magnesium-Stearat, hervorragend zur Tablet-
tierung. Ein wesentlicher Verfahrensschritt vor der Tablettierung ist die Herstellung von MCC-
Agglomeraten. Hierdurch kann u.a. nach Zugabe von Wirkstoffen eine gleichméfiige Mischung
der einzelnen Bestandteile erzielt werden. Weitaus wichtiger sind jedoch die verbesserten Flief3ei-
genschaften sowie die Staubfreiheit des Agglomerates gegeniiber der reinen Zellulose. Durch diese
verbesserten Dosiereigenschaften werden etwa Briickenbildungen oder ungleichméflige Befiillun-
gen der Matrizen bei der maschinellen Tablettierung vermieden. Des Weiteren kann durch eine
gezielte Einstellung der Agglomeratverteilung die Festigkeit der Tabletten und die Wirkstofffrei-
setzung beeinflusst werden.

4.3.1.1 Adsorptionsverhalten

Zur Beschreibung des Adsorptionsverhaltens wurden die Adsorptionsisothermen von reiner MCC
(nicht-agglomeriertes Ausgangsmaterial) bei drei verschiedenen Temperaturen (30°C', 40°C' und
50°C) aufgenommen. Jede der Messungen wurde dreimal wiederholt, um Messfehler abschétzen
zu koénnen. Die Ergebnisse dieser Untersuchungen sind in den Abbildungen und (4.8 darge-
stellt, wobei ein Vertrauensbereich! der Messung von 95% aufgetragen ist. In den Tabellen |4.2
bzw.[4.3 sind die Messwerte der Beladungen fiir die Adsorption bzw. Desorption aufgefiihrt.
Die Messungen zeigen eine deutliche Temperaturabhéngigkeit des Adsorptionsverhaltens bei
hohen relativen Luftfeuchten. Der Wert der maximalen Beladung steigt bei 30°C' und ¢ = 98%
um 50% im Vergleich zur Messung bei 50°C' an. Zwischen der Adsorptionsisotherme und der
Desorptionsisotherme ist eine deutliche Hysterese erkennbar. Ursache hierfiir ist der sogenannte
Kapillareffekt, der in Abbildung [4.6 dargestellt ist. Durch die Kriimmung des Fliissigkeitsmi-
niskus verringert sich der Dampfdurck an der Gas-Fliissig-Phasengrenze. Somit kondensieren
Fliissigkeitsmolekiile der Gasphase aus. Dieser Effekt wird durch die Gleichung

20, M,
In pado(” == Og! Fad (4.1)
Pod (Vg +273.15K) 0441

beschrieben. Hierbei bezeichnen p,q den Partialdruck des Adsorptivs, pgd den Partialdruck des
Adsorptivs im Standartzustand, o, die Grenzflichenspannung zwischen Gas- und Fliissigphase
und g,q die Dichte des Adsorptivs. Mit abnehmendem Porenradius r steigt der Einfluss dieses
Effektes. Eine Folge dieses Vorgangs sind die Hysteresen zwischen der Adsorption und Desorp-
tion. Bathen u. Breitbach (2001) geben fiir dieses Verhalten zwei mogliche Ursachen an. So
kénnen bei der Desorption auf Grund der feuchten Winde der teilweise benetzten Poren klei-
nere Kriimmungsradien im Vergleich zur Adsorption auftreten. Eine weitere Ursache ist der
Flaschenhals-Effekt. Bei stark verengten Zugangsporen spielen die hinter diesen Poren liegende
Flaschenbéuche fiir das thermodynamische Gleichgewicht keine Rolle. Dieser Effekt wird in der
Literatur durch Netzwerktheorien beschrieben.

!Die Berechnung des Vertrauensbereiches ist im Anhang|F dargestellt.
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Gasphase

fester Korper

Fliissigkeit

Abbildung 4.6: Mechanismus der Kapillarkondensation nach Bathen u. Breitbach (2001)

Tabelle 4.2: Beladungen X in 100[kg/kg] fiir Adsorption

V[°C] 30 30 30 40 40 40 50 50 50 o[%]
Messung 1 2 3 1 2 3 1 2 3

0.00 0.00 0.00 0.00 0.00 0.00 0.00 0.00 000 0.0
1.34 141 135 142 142 144 130 130 135 5.2
195 201 197 201 202 203 18 1.8 191 103
254 263 259 259 261 262 243 242 247 155
3.007 314 314 309 3.10 311 290 288 293 20.6
3.54  3.65 362 353 355 354 332 331 336 258
3.98 410 408 397 397 397 373 369 374 310
4.36 448 452 433 436 434 409 405 410 36.1
4.73 485 487 470 471 470 443 440 443 413
5.08 519 524 505 504 505 477 473 476 464
539 556 559 539 538 540 512 508 5.09 51.6
583 596 6.01 576 578 578 550 544 543 56.7
6.36 6.49 6.55 6.26 6.23 6.27 592 582 582 619
6.96 714 719 6.7 6.77 6.86 638 633 627 67.1
74 793 795 739 738 752 690 6.84 6.78 722
854 868 876 802 806 825 747 738 732 T4
941 955 962 880 883 913 811 797 790 825
10.51 10.70 10.71 9.77 9.75 10.32 875 869 857 877
12.10 12.24 1234 1093 11.04 11.69 9.76 9.50 940 928
14.90 15.15 15.02 1285 12.79 14.22 10.88 10.55 10.46 98.0




KAPITEL 4. EXPERIMENTELLE UNTERSUCHUNGEN

Tabelle 4.3: Beladungen X in 100[kg/kg| fiir Desorption

V[°C]| 30 30 30 40 40 40 50 50 50 o[%]
Messung 1 2 3 1 2 3 1 2 3

021 039 045 043 026 023 006 007 009 0.0
166 1.8 190 181 169 1656 143 145 146 5.2
234 253 258 245 233 231 206 207 209 10.3
3.01 322 328 3.10 297 297 268 268 271 155
3.61 380 38 3.63 353 353 321 322 323 206
4.14 435 440 415 4.04 405 370 370 371 25.8
4.68 487 491 462 455 455 416 4.15 416 31.0
5.15 537 542 5.06 5.01 5.03 457 454 458 36.1
5.69 588 592 551 547 552 501 499 498 41.3
6.19 642 644 597 588 596 544 540 541 464
6.74 696 696 645 6.39 651 590 584 582 516
734 758 75T 699 694 713 635 630 6.29 56.7
803 822 835 753 751 776 6.8 676 6.78 61.9
875 895 899 820 819 848 738 727 725 67.1
962 983 98 88 88 921 800 7.80 778 722
10.52 10.73 10.v0 9.58 9.50 10.09 854 837 829 774
11.50 11.65 11.60 10.33 10.36 11.00 9.05 8.89 888 82.5
12,54 12.70 12,71 11.18 11.15 12.00 9.71 9.45 9.44 87.7
13.74 14.03 13.94 12.07 11.98 13.17 10.29 10.02 9.95 928
14.90 15.15 15.02 12.85 12.79 14.22 10.88 10.55 10.46 98.0
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Tabelle 4.4: Koeffizienten der BET-Isothermen nach Gleichung (3.48)

Adsorption Desorption
Vg X1 c N X1 c N

30 0.0260 33.8119 9.8589 0.0354 19.1401 7.5281
40 0.0259 33.6859 8.6907 0.0337 18.6577 6.9282
50 0.0253 23.3283 7.4881 0.0315 15.5128 6.2070

160

160

o Messung¥=30°C
140}F| © Messungd=40°C

Messungd=50°C
— BET-Anpassun@=30°C|

o Messungd=30°C
140+ © Messungd=40°C
Messungd=50°C

— BET-Anpassung=30°C|

120} 120t
— BET-Anpassung=40°C — BET-Anpassun@=40°C
BET-Anpassung=50°C BET-Anpassung=50°C
100} - - : 100 f - - :
=) o)
2 X~
D 80 D 80
X X
60 60t

]
40t : y/— : 1 40}

20/ : : 1 20t g~

40 60 80 100 0 20 40 60 80 100
@ [%] o [%]

Abbildung 4.7: Vergleich der gemesse- Abbildung 4.8: Vergleich der gemesse-
nen Adsorptionsisothermen (Vertrauensbe- mnen Desorptionsisothermen (Vertrauensbe-
reich 95%) mit der BET-Anpassung nach reich 95%) mit der BET-Anpassung nach
Gleichung (3.48) und den ermittelten Koef- Gleichung (3.48) und den ermittelten Koef-
fizienten der Tabelle 4.4 fizienten der Tabelle 4.4

Fiir die Validierung des aufgestellten Modells wurde das Adsorptionsverhalten durch ein Feld
von BET-Isothermen beschrieben. Die notwendigen Parameter N, X; und ¢ wurden mit Hilfe
der Gaussmethode zur Bestimmung der minimalen Fehlerquadratsumme der Gleichung (3.48)
ermittelt. Eine genaue Beschreibung des verwendeten Verfahrens gibt Dennis (1977). Eine ver-
gleichende Darstellung dieser Parameteranpassung mit den Versuchsdaten ist in den Abbildun-
gen 4.7 und 4.8 wiedergegeben. Wihrend das Desorptionsverhalten {iber den gesamten Bereich
der relativen Feuchte fiir alle Temperaturen befriedigend mit dem BET-Isothermenmodell be-
schrieben werden kann, gibt es bei der Adsorption im Bereich von ¢ = 25 — 55% eine leichte

Abweichung.

4.3.1.2 Trocknungsverhalten

Neben dem Adsorptionsverhalten ist die experimentelle Bestimmung der Trocknungskurve des
Versuchsgutes notwendig. Das Adsorptionsverhalten ist ein Maf fiir den Gleichgewichtszustand
zwischen der Gas- und Feststoffphase, wihrend die Trocknungskurve Auskunft {iber die intra-
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partikuldren Widerstinde wihrend des Trocknungsvorganges gibt. Diese Widerstédnde fithren zu
einer Verringerung der Kinetik und vermindern somit den Stoffiibergang.

Die Trocknungskurven wurden an der Adsorptionswaage fiir jeweils drei Temperaturen (30°C,
40°C und 50°C) bei einer Eintrittsbeladung des Gases in den Messraum von Y;, = 0[g/kg] er-
mittelt. Hierzu wurde wiederum eine Probe nicht-agglomerierter Zellulose verwendet. Die Trock-
nungskinetik der Agglomerate wurde nicht bestimmt. Die Abbildungen 4.9 bis 4.11 zeigen die
Trocknungsverldufe der Produktproben. Die kritische Partikelfeuchte wurde aus jedem dieser
Versuche zu X, = 600g/kg bestimmt. In der Abbildung(4.12 sind fiir alle drei Temperaturen die
normierten Trocknungskurven dargestellt, wobei sich die normierte Partikelbeladung 7 aus

X — Xpyqg

_ 4.2
Xe — Xhyg (42)

n
mit Xj,, = 0 ergibt.

4.3.1.3 Binder

Als Bindemittel wurde fiir die Agglomerationsversuche Pharmacoat 606 der Firma SHINETSU
eingesetzt. Es handelt sich hierbei um eine in der Pharmatechnik héufig zur Granulierung ver-
wendete Hydroxypropyl-Methylzellulose.

Zur Agglomeration von Partikeln ist eine Losungskonzentration zwischen 5 — 12.5Ma — %
sinnvoll. Bei zu hohen Konzentrationen steigt die Viskositéit der Losung stark an, sodass die
Eindiisung erschwert wird und eine zu schnelle Trocknung der Spriihtropfen stattfindet. Dieser
Fall tritt etwa ab einer Konzentration von 15Ma — % ein. Bei einer Binderkonzentration von
12.5Ma— % und einer Temperatur von 20°C' betriigt die Viskositit des Binders 800 —900m Pa - s.
Sinkt die Konzentration auf 10Ma — % verringert sich die Viskositéit auf etwa 350mPa - s.

4.3.2 Versuchsdurchfithrung

Jeder Versuch wurde zweifach durchgefithrt. Um eine moglichst hohe Vergleichbarkeit zwischen
den Versuchen herzustellen, wurde ein fester zeitlicher Ablauf erarbeitet. Diese Abfolge gestaltete
sich folgendermaflen:

e Aufheizen der Anlage bis zum Erreichen eines thermisch stationédren Zustandes: Zu Ver-
suchsbeginn wurde die Apparatur auf eine konstante Temperatur vorgewérmt, sodass ther-
mische Einfliisse der Wand weitgehend ausgeschlossen werden konnten. Die Anlage wurde
in dieser Aufheizphase unter den entsprechenden Versuchsbedingungen (Volumenstrom,
Temperatur) ohne Produkt betrieben. Eine konstante Gasaustrittstemperatur wurde als
Ma#f fiir das Erreichen eines stationiren Zustandes genutzt.

e Vorbereitung der Bettmasse: Die Gewinnung der Nullfiillung von MCC erfolgte durch
Siebung, wobei die Siebfraktion 63—125um als Vorlage genutzt wurde. Aus der gewonnenen
Fraktion wurde eine Nullfiillungsmasse von Myed = 200[g] abgewogen.

e Vorbereitung der Eindiisungsanlage: Um Verstopfungen der Diise wihrend der Vortrock-
nungsphase zu vermeiden, wurde die Diise vor Versuchsbeginn vollstdndig gesdubert und
getrocknet. Somit konnte vermieden werden, dass einerseits vor der Eindiisung Parti-
kel am Diisenkopf anhafteten und andererseits Binder durch die hohen Gastemperatu-
ren in der Diise antrocknete. Um dennoch den Zeitpunkt des Beginns der Eindiisung
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Abbildung 4.9: Messung des Trocknungsver-
laufes von MCC bei 9, = 30°C
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genau festzulegen, erfolgte eine Messung der Totzeit zwischen Inbetriebnahme der Pumpe
und Eindiisungsbeginn. Dementsprechend wurde die Schlauchpumpe bereits wihrend der
Vortrocknung in Betrieb genommen, um exakt nach einer Zeitdauer von 4min mit der
Eindiisung beginnen zu kénnen.

e Start und Durchfithrung des Agglomerationsprozesses: Zu Beginn des eigentlichen Versu-
ches wurde die Anlage kurzzeitig aufler Betrieb genommen, um die Wirbelkammer zur
Befiillung mit dem Bettmaterial kurzzeitig 6ffnen zu kénnen. Nach Schliefen der Wirbel-
kammer wurde die Schicht in Fluidisation versetzt. Zunéchst erfolgte fiir eine Zeitdauer
von 4min eine Vortrocknung des Bettmaterials. Dieser Vorgang war gleichzeitig mit einem
Autheizen der Partikel verbunden. Am Ende der Vortrocknung begann die Eindiisung,
deren Dauer dabei stets so gewihlt wurde, dass ein fester Massenanteil von 10Ma — %
des Binders auf das Versuchsgut gediist wurde. Die Probennahme erfolgte im Intervall von
2min. Der Wassergehalt der Probe wurde sofort bestimmt. Nach dem Ende der Eindiisung
trocknete das Schichtmaterial fiir weitere 4min nach. Anschliefend wurde die Anlage aus-
geschaltet, das Bettmaterial entnommen und die Ausbeute bestimmt.

4.3.3 Versuchsparameter

Um den Einfluss verschiedener Prozessbedingungen auf das Agglomerationsergebnis zu untersu-
chen, wurden drei wesentliche Prozessparamter systematisch variiert. Fiir diese Parameter

e Luftmassenstrom der Fluidisation (2 Variationen),
e Bindemittelkonzentration der Losung (2 Variationen) sowie
e Lufteintrittstemperatur (3 Variationen)

ergab sich ein Feld von 11 moglichen Versuchen. Jeder Versuch wurde zur Vermeidung von
Fehlern zweifach durchgefiihrt. Eine Auflistung der Versuche ist in der Tabelle [4.5 gegeben.
Auf Grund thermodynamischer Limitierungen konnte fiir den geringen Luftmassenstrom von
M, = 0.014kg/s kein Versuch bei einer Eintrittstemperatur von 9, = 50°C" durchgefiihrt
werden. Somit reduzierte sich die Zahl der Punkte im Versuchsfeld auf 10. Die Bettmasse betrug
zu Beginn jedes Versuches my.q = 0.2kg

Der Eindiisungsdruck wurde bei den Untersuchungen auf p = 1.2bar bei einer Luftklappen-
stellung von 1.5 gesetzt.

4.4 Versuchsergebnisse

Zur Beschreibung der Versuchsergebnisse sind in den Abbildungen [4.13 bis4.26 fiir den Versuch
220404 A die Messwerte beispielhaft dargestellt. Alle anderen Versuche sind im Anhang dokumen-
tiert. Der Verlauf der Gasaustrittstemperatur in der Abbildung/4.13 zeigt drei charakteristische
Abschnitte. Zunéchst kommt es bis ¢ = 240s zu einer sténdigen Erhohung der Gasaustrittstem-
peratur. Dieser Anstieg kennzeichnet den Vortrocknungsprozess. In jener Versuchsphase wird
das Bettmaterial getrocknet und gleichzeitig erwéarmt. Das Trocknungsverhalten ist auch deut-
lich am Verlauf der Austrittsbeladung in Abbildung4.14 zu erkennen. Kurz nach der Befiillung
steigt die Beladung kurzzeitig sehr stark und und féllt dann wieder auf den Eintrittswert ab.
Dieser Zeitpunkt verdeutlicht das Ende der Trocknung, ab welchem sich die Partikelfeuchte
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Tabelle 4.5: Auflistung der durchgefithrten Versuche mit variierenden Parametern

Versuch  M,[kg/s] Binder [Ma — %] Proben 94 ,[°C]

220404A 0.02 12.5 9 60
2204048 0.02 12.5 9 60
220404C 0.02 12.5 9 50
220404D 0.02 12.5 9 20
260404A 0.02 12.5 9 95
280404 A 0.02 12.5 9 95
280404B 0.02 10 11 20
280404C 0.02 10 11 50
300404A 0.02 10 11 95
300404B 0.02 10 11 95
060504A 0.02 10 11 60
0605048 0.02 10 11 60
180504A 0.014 12.5 9 60
180504B 0.014 12.5 9 60
190504A 0.014 12.5 9 95
190504B 0.014 12.5 9 95
260504 A 0.014 10 11 60
260504B 0.014 10 11 60
270504 A 0.014 10 11 95

270504B 0.014 10 11 95
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nicht mehr dndert. Die Eindiisung der Binderlosung setzt zum Zeitpunkt ¢ = 240s ein, der mit
einem rapidem Abfall der Gasaustrittstemperatur verbunden ist. Gleichzeitig steigt die Luft-
austrittsfeuchte auf einen deutlich hoheren Wert an und ist nach einer kurzen Weile konstant.
Dieser konstante Wert verdeutlicht, dass sich der Fliissigkeitsinhalt des Bettmaterials nur unwe-
sentlich dndert. Der Betrag der eingediisten und durch Trocknung mit dem Gas ausgetragenen
Fliissigkeitsmenge ist identisch. Die Messung der Partikelfeuchte, welche in der Abbildung [4.16
demonstriert ist, bestétigt diese Beobachtung mit einem zeitlich ann&dherend konstanten Wert.
Die Gasaustrittstemperatur fillt wihrend der gesamten Eindiisungsdauer ab, wobei jedoch die-
se Anderungen mit zunehmender Prozesszeit immer geringer werden. Dieser temporire Verlauf
ist durch die thermische Kapazitidt der Wand bedingt, welche im Warmeaustausch mit den
Partikeln und dem Gas steht. Nach dem Ende der Eindiisung nach ¢ = 1340s beginnt die Nach-
trocknung. Diese ist wiederum mit einem Abfall der Austrittsgasbeladung verbunden, wihrend
die Gastemperatur ansteigt. Eine Kontrolle der Messung von Ein- und Austrittsbeladungen
sowie des Gasmassenstroms erfolgte wihrend der Eindiisung durch den Vergleich mit der zeit-
lichen Massenabnahme des Vorlagebehélters. Durch eine einfache Wassermassenbilanz zwischen
Apparateeintritt und -austritt

an = Mg(Y;)ut - Y;, ) (43)

wurde die mit dem Fluidisierungsluftstrom ausgetragene Wassermenge erfasst. Im Bereich einer
stationdren Luftaustrittsfeuchte muss der so ermittelte Wert identisch mit der Eindiisungsrate
sein. In der Abbildung4.15 ist dieser Vergleich aufgezeigt. Wie der Abbildung zu entnehmen ist,
weisen die einzelnen Messpunkte, welche durch Wagung des Vorlagebehélters ermittelt wurden,
eine sehr gute Ubereinstimmung mit der permanenten Gasmengen- und Gasfeuchtemessung auf.

Neben der Erfassung der trocknungsrelevanten Groflen Temperatur und Beladung erfolgte
in zeitlich konstanten Intervallen eine Untersuchung der Partikelgrofflenverteilungen. Die Proben
wurden mit dem Camsizer und der im Abschnitt 4.2 beschriebenen Auswertungsmethode zgpeq
analysiert. Aufgrund der geringen Durchmesser der Primérpartikel der nicht-agglomerierten Zel-
lulose konnte keine reproduzierbare Bestimmung der Partikelgrofienverteilung mit dem Camsizer
durchgefiihrt werden. Somit erfolgte nur die Auswertung von Agglomeraten, welche als Probe
aus der Wirbelschicht entnommenen wurden. Zur Verdeutlichung des Partikelwachstums sind in
den Abbildungen 4.17/ bis 4.19] zunéichst mikroskopischen Aufnahmen der Partikel dargestellt.
Die Vergroflerung der Agglomerate ist in diesen Abbildungen deutlich zu erkennen. Des Weite-
ren wurden mit Hilfe der Rasterelektronenmikroskopie (REM) Aufnahmen der Proben gemacht,
die in den Abbildungen 4.20 bis [4.25 aufgezeigt sind. Hierfiir kam ein REM vom Typ XL30
ESEM-FEG/FEI zum Einsatz. Zunéchst ist deutlich zu erkennen, dass die erzielten Agglome-
rate deutlich von der Kugelform abweichen. Insbesondere in den Abbildungen 4.20 und 4.24
ist bei einer 50-fachen Vergroflerung die amorphe Struktur sehr gut zu erkennen. Die weitere
Vergroerung (1000-fach) verdeutlicht die unregelméBige amorphe Struktur des Agglomerates.
Die sich zwischen den Primérpartikeln ausbildenden Feststoffbriicken sind jedoch nicht klar er-
kennbar. Das Ergebnis des zeitlichen Verlaufs der normierten Anzahldichteverteiluné5 ist in der
Abbildung [4.26 wiedergegeben. Deutlich ist zu erkennen, dass mit fortschreitender Prozessdau-
er die Verteilungen breiter werden. Dies ist auch am Abfall des Maximums von g erkennbar.
Wihrend die erste Probe zum Zeitpunkt ¢ = 360s noch einen maximalen Wert von 12 aufweist,
zeigt die letzte Probe bei ¢ = 1320s nur noch einen Wert von etwa 5. Durch die logarithmische

2Die Definition der normierten Anzahldichteverteilung ist im Anhang/E.1 dargestellt.
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Darstellung wird auch ein Bereich d, = [1072,3 - 10~2]mm auf der linken Seite der Verteilung
sichtbar, in welchem ein erheblicher Feinanteil vorhanden ist. Die Partikel innerhalb dieses Be-
reiches kénnen durch Bruch und Abrieb gebildet werden. Mit steigender Prozesszeit nimmt der
Anteil dieser Partikel leicht zu.

4.4.1 Messunsicherheiten

Jede Messung einer physikalischen Grofie unterliegt einem Messfehler. Insbesondere die Untersu-
chung des dynamischen Verhaltens eines dispersen Feststoffsystems gestaltet sich auf Grund der
Probleme bei der Gewinnung repréisentativer Proben und deren korrekter Analyse als schwierig.
Bei den durchgefiihrten experimentellen Untersuchungen wurde iiber einen Probenahmestut-
zen ein kleiner Teil des Bettmaterials abgezogen, um die Partikelverteilung zu analysieren. Auf
Grund der im Verhiltnis zur Bettmasse sehr geringen Probenmasse musste in jedem Fall mit
erheblichen Messunsicherheiten gerechnet werden. So zeigt die Auswertung der normierten Ver-
teilungsdichten in der Abbildung|4.26, dass kein monotones Verhalten beziiglich der zeitlichen
Lagednderung und der Entwicklung des Maximalwertes der go-Verteilung ermittelt wurde. Die
vergleichende Betrachtung der Messungen zum Zeitpunkt ¢ = 1080s und ¢ = 1200s verdeut-
licht, dass sich der Maximalwert mit zunehmender Versuchsdauer wieder nach links verschiebt
und die Verteilung breiter wird. Bei einem solchen Versuchsergebnis muss mit grofler Sicherheit
von einer fehlerhaften Probenahme ausgegangen werden. Qualitativ konnte jedoch die zeitliche
Veranderung der Partikelverteilung gut erfasst werden.

4.4.2 Vergleich Messung Modell
4.4.2.1 Agglomerationsmodell

Mit Hilfe des im Abschnitt 2.6 vorgeschlagenen Modells wird im Folgenden fiir die gemessene
zeitliche Verdnderung der Partikelgroflenverteilungen die Agglomerationskinetik ermittelt. Um
die Bildung neuer Partikel im Feinstbereich und die damit verbundene bimodale Entwicklung
der Verteilung erfassen zu koénnen, wird die Keimbildung bis zu einer Partikelgroie von dyqe =
0.035mm beriicksichtigt. Die Bestimmung dieses Wertes erfolgt aus den Messergebnissen aller
PartikelgroBenverteilungen.

Die Keimbildung selbst kann durch zwei Prozesse hervorgerufen werden. Durch die Spriithtrock-
nung der eingediisten Losung konnen sehr feine Partikel entstehen. Da jedoch die Fliissigkeit
nur einen Feststoffanteil von maximal 12.5Ma — % aufweist, ist diese Art der Eigenkeimbil-
dung auszuschliefen. Wahrscheinlicher ist, dass es durch die mechanische Belastung zu einem
Abrieb der Partikel kommt. Demzufolge muss der Eigenkeimanteil bei der Massenbilanzierung
der Partikel beriicksichtigt werden. Tan u.a. (2004) schlagen hierfiir eine negative Wachstums-
rate fiir die Partikel vor. Im Rahmen der Validierungsrechnungen dieser Arbeit wird jedoch
dieser Wachstumsterm vernachléssigt. Grund hierfiir ist der sehr kleine Anteil der Eigenkeime
an der Gesamtmasse der Partikel. Um dies zu verdeutlichen, ist in der Abbildung [4.27 die aus
der Anzahldichte gy berechnete Massenverteilungsdichte g3 dargestellt. Wie dem Diagramm ent-
nommen werden kann, ist der Beitrag der Eigenkeime an der Gesamtmasse so klein, dass er
in dieser Darstellungsform nicht mehr sichtbar ist. Lediglich in der Darstellung der normierten
Anzahlverteilung gy (Abbildung 4.26) ist die Eigenkeimbildung zu erkennen.

Zur Berechnung der kinetischen Parameter miissen die Informationen aus den experimen-
tellen Untersuchungen in Form absoluter Partikelanzahlen N; und dN;/dt aufbereitet werden.



98 KAPITEL 4. EXPERIMENTELLE UNTERSUCHUNGEN

| Pt
i

]
IS
al
e
~—

35}

301

25 : : :
0 400 800 1200
t[s]

1600

Abbildung 4.13: Gemessene Gasaustrittstem-
peratur Versuch: 220404A

9
x,_::rél"f(‘.'. X T xe % x x .
7t - F :
6} *
= :
ES5 :
> *  Pumpenmessung
= . Durchsatzmessung :
Edp " P
= .
3f” :
% i
it 5
y X
o> . . Ay
0 500 1000 1500
ts]

Abbildung 4.15: Gemessene Wassereindii-
sungsrate Versuch: 220404 A

-
-

18 u
o Eintritt
Austritt
161 T
“M&me
W T
12t : : : S
% [3 . . . :
2 | ;
> 10, : : : : P
gl L , , , A

0 400 800 1200

t[s]

1600
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Abbildung 4.17: Probe 1 des Versuchs 220404A nach t = 360s (10-fache Vergrofierung, Messbal-
ken entspricht 2000um)

Abbildung 4.18: Probe 6 des Versuchs 220404 A nach ¢ = 960s (10-fache Vergrofierung, Messbal-
ken entspricht 2000pm)

Abbildung 4.19: Probe 9 des Versuchs 220404A nach ¢t = 1320s (10-fache Vergroferung, Mess-
balken entspricht 2000um)
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Abbildung 4.20: Probe 1 des Versuchs Abbildung 4.21: Probe 1 des Versuchs
220404A nach t = 360s (50-fache VergroBe- 220404A nach ¢ = 360s (1000-fache Vergrofe-

Abbildung 4.22: Probe 6 des Versuchs Abbildung 4.23: Probe 6 des Versuchs
220404A nach t = 960s (50-fache VergroBe- 220404A nach t = 960s (1000-fache Vergrofe-
rung, Messbalken e

By

Abbildung 4.24: Probe 9 des Versuchs Abbildung 4.25: Probe 9 des Versuchs
220404A nach t = 1320s (50-fache Vergrofie- 220404A nach ¢ = 1320s (1000-fache Ver-
rung, Messbalken entspricht 500um) groferung, Messbalken entspricht 20um)
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teverteilung ¢p) - Versuch 220404A
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Die Rohdaten aus der Camsizer-Software stehen als Wertepaar (d;, qo,;) der einzelnen Messklas-
sen zur Verfiigung. Die normierte Anzahldichteverteilung wird zunéichst durch Anwendung der
Momentenmethodeﬁ in eine normierte Massendichteverteilung ¢

@3 =d} (4.4)
umgewandelt. Hierbei bezeichnet M3y das vollstdndige dritte Moment der go-Verteilung. Der
Massenanteil der i-ten Messklasse an der Gesamtmasse Mp,q ist durch

M; = q3,;Ad; Mpeq (4.5)

gegeben, wobei Ad; die Breite des Intervalls i reprasentiert. Gefolgt der Annahme, dass die
Partikel innerhalb einer Messklasse eine monodisperse Kugelform besitzen, ergibt sich fiir die
Partikelanzahl in ¢

6M;

Ny = ———
! Qpﬂ'd%i

(4.6)
Zur Berechnung von 3y muss zunéichst anhand der zeitlichen Entwicklung der Partikelgrofienver-
teilung eine geeignete Struktur des Kerns 3(u,v) = Bo3(u,v) gewihlt werden. Da fiir moglichst
alle Versuche der gleiche Kern zur Anwendung kommen soll, wird dessen Optimierung mit nur
einem Versuchsdatensatz durchgefiihrt. Hierzu wird der Versuch 220404 D ausgewihlt, denn die
zeitliche Entwicklung der Partikelverteilung im Sinne eines fallenden Maximalwertes und einer
Verbreiterung von ¢p ist nahezu monoton. Zur Anpassung an die Messwerte besitzt der Kern
entsprechend der Gleichung (3.36) zwei Parameter a und b. Fiir a = b = 0 erhélt man den
einfachsten Fall des groenunabhéngigen Kerns ((u,v) = (o, fiir a = 1 und b = 0 ergibt sich
der Summenkern, fiir @ = 0 und b = —1 der Produktkern. Durch ein Optimierungsverfahren fiir
die Anpassung dieser Werte kann der relative Fehler RE verringert werden, sodass eine gute
Ubereinstimmung zwischen den Verteilungen méglich ist. Die Optimierung wird fiir einen Be-
reich a = [0.5,1.5] und b = [0.01, 1] durchgefiihrt. Fiir jedes Wertepaar von a und b erfolgt die
Berechnung von fy mit Hilfe der Gleichungen (2.112) bis (2.116). Die Bestimmung des kineti-
schen Parameters Jy aus den einzelnen Proben liefert keinen zeitlich konstanten Wert. Ziel ist
jedoch, einen konstanten Parameter fiir einen einzelnen Versuch zu ermitteln. Aus diesem Grund
wird aus den Ergebnissen jedes Versuches der arithmetische Mittelwert von Gy gebildet. Mit den
Werten a, b und By kann dann die Berechnung der Entwicklung der Partikelanzahlverteilung
vorgenommen werden, wobei die erste Probe als Anfangsverteilung fiir die Simulation genutzt
wird. Der Vergleich zwischen der simulierten und gemessenen Partikelverteilung erfolgt fiir jede
Probe durch die Berechnung des relativen Fehlers

o (1) — 45" (1)
RE(t) = Z = S, qgin(io(%)

Das Ergebnis dieser Anpassung ist in der Tabelle 4.6 aufgefiihrt. Mit dem ermittelten optimalen
Wertepaar a und b lautet der Kern

(4.7)

(u + U)0.71053

B = ﬂoww . (4.8)

3Die Herleitung der Momentengleichung ist im Anhang E.2 dargestellt.
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Tabelle 4.6: Summe aller relativen Fehler RE fiir Variation der Parameter a und b (Ausschnitt)

a

b - 0.50000  0.55263  0.60526  0.65789 0.76316
0.01000 | --- 1.20008  1.05805 1.16372  1.43148  1.77609  2.10232
o 2.95651 222242 1.63936  1.18733 1.11710
0.11421 | --- 530917 445151 3.64124  2.88531  2.23613  1.74806
0.16632 | --- 7.48180  6.68993 5.87665 5.06076  4.27815  3.54944
0.21842 | ---  9.22974 856388  7.85300 7.10293  6.33593  5.56254
0.27053 | --- 10.53554 10.00322 9.41674 877611  8.09416  7.38618
0.32263 | --- 11.46935 11.05731 10.58903 10.06672  9.49290  8.87726
0.37474 | --- 1211911 11.81215 11.45081 11.03797 10.57122 10.05586

Fiir den beschriebenen kinetischen Ansatz sind die ermittelten Agglomerationskonstanten und
die aus der anschlieBenden Simulation der Partikelverteilung resultierenden Fehler in Tabelle
14.7 aufgefithrt. Die aus den experimentellen Daten ermittelten kummulativen Keimbildungs-
raten ) . Bo; sind in der Tabelle 4.8 aufgefiihrt. Anhand dieser Werte ist zu sehen, dass mit
steigender Versuchsdauer die Keimbildung stark abnimmt. Exemplarisch ist die Darstellung der
Versuche 060504A, 0605048, 180504A und 180504B in den Abbildungen 4.28 bis [4.31 zu fin-
den, wihrend alle anderen Versuche im Anhang |G.1 tabellarisch und im Anhang G.3 in der
vergleichenden Darstellung mit den Validierungsrechnungen aufgelistet sind. Wie den Abbildun-
gen [4.28 bis 4.31] zu entnehmen ist, kann der gewéhlte Kern mit den angepassten Parametern
die Entwicklung der Partikelverteilung qualitativ befriedigend wiedergeben. Anhand eines Ver-
gleiches der kummulativen relativen Fehler aus der Tabelle 4.7 ist erkennbar, dass im Versuch
220404D die geringste Abweichung zwischen Experiment und Simulation besteht, da die Para-
meter des kinetischen Ansatzes fiir diesen Versuch optimiert wurden. Dennoch wird in jedem
Versuch tendenziell Lage und Wert des Maximums der experimentell ermittelten gp-Verteilung
wiedergegeben.

Der Wert der Agglomerationskonstanten zeigt keine messbare Abhéngigkeit von den verdnder-
ten Prozessparametern. Dies ldsst den Schluss zu, dass innerhalb des untersuchten Bereiches die
variierten Randbedingungen keinen groflen Einfluss auf das Agglomerationsergebnis haben. Des
Weiteren konnten auch Messunsicherheiten und daraus resultierende Fehler bei der Ermittlung
der zeitlichen Evolution der Partikelverteilung derart grof3 sein, dass die untersuchten Abhéngig-
keiten nicht mehr erkennbar sind. Wie die Abbildungen [4.32 und [4.33 erkennen lassen, ergibt
sich insofern eine leichte tendenzielle Abhéngigkeit der Agglomerationsrate 3y, als dass bei einem
hoheren Bindermassengehalt der Wert fiir 8y ebenfalls ansteigt.
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Tabelle 4.7: Ermittelte Agglomerationskonstanten Jy und kummulativer relativer Fehler RE

Versuch

Bol1/s]

RE

220404 A
220404B
220404C
220404D
260404A
280404A
2804048
280404C
300404A
300404B
060504A
0605048
180504 A
1805048
190504 A
1905048
260504A
2605048
270504A
2705048

5.39718

7.48228 -
6.18323 -
6.30521 -
9.24410 -
9.67298 -
5.58328 -
-1074

6.08343

5.12459 -
-107¢

6.87339

5.17408 -
4.97609 -
5.86283 -
4.33246 -
5.44835 -
7.79608 -
-1074

4.69930

5.30974 -
-107*

6.56348

5.31191 -

-107*

1074
1074
1074
1074
1074
1074

1074

1074
1074
1074
1074
1074
1074

10~*

10~4

1.63423488
1.59908667
1.56742693
1.01246595
2.39543010
1.83252078
1.82376219
1.90440374
2.69676001
1.65023284
1.58931809
1.50493595
1.63695392
1.50545944
1.32027994
1.52534771
1.54482282
2.26259447
2.70236483
2.26822825




KAPITEL 4. EXPERIMENTELLE UNTERSUCHUNGEN

106

Tabelle 4.8: Ermittelte kummulative Keimbildungsrate ), By ;

Probenahmezeit [s]

Versuch 120 240 360 480 600 720 840 960 1080 1200 1320
220404A 2095.05 2373.64 1100.75 401.33 132.59 182.81 69.36  18.58  13.34
220404B 1225.61 627.44 507.86 305.50 99.39 58.70 20.02 16.20 28.20
220404C 1091.97 1271.73 570.99 232.62 56.76 98.59  37.79 9.64 247
220404D 1596.11  986.81  552.88 330.79 194.56 5.84 3.37  36.39 3.39
260404A 1572.48 898.93  762.72 357.80 97.38 4793 13.84 27.72 0.78
280404A 2784.60 2134.96  220.10 141.12 3.45 203.18 8.97 41.98 120.74
280404B 2207.91 1789.50  680.17 486.79 281.36 7.34 154.96  24.70 141 1.87 1.88
280404C 1615.00 1204.32  518.54 320.64 162.42 18.60 23.22 53.11 1551 0.62 10.89
300404A 2264.28  489.75  862.76 641.54 140.90 185.27 135.65 0.84 029 088 5.77
300404B 1759.96  958.28  888.77 356.22 237.24 86.15 3759 62.66 14.74 3043 47.04
060504A 1540.14 27596  860.61 734.95 328.81 197.78 184.55 3.78 028 125 0.64
0605048 2852.28  844.00 702.13 525.85 81.31 191.15 149.34 121.74 50.61 12.86 11.59
180504A  507.49  352.14 72534 173.86 127.02  33.28 5.26  40.32  20.93
1805048 1390.40 1127.52  604.55 351.21 186.66 0.95 37.86 0.28 0.04
190504A 1352.61 67837 337.90 454.22  39.62 102.95 22.09 0.07 0.02
190504B  948.51  803.89  477.16 261.33 91.28 73.71  59.83 3.11  80.45
260504A 1643.25  770.69  824.01 417.25 231.32 47.13 43.06 58.08 42.16 25.83 0.00
260504B 1921.86 961.96  587.39 531.21 263.87 184.94 13.02 78.88 53.84 3.04 56.90
270504A  615.23  602.17  822.54 367.42 176.13 244.72 43.47 41.33 65.82 2.05 0.10
270504B 1935.81  966.45 587.39 531.21 263.87 184.94 13.02 78.88 53.84 3.04 56.90
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Abbildung 4.28: Vergleich Messung und Simulation der Anzahldichteverteilung gy - Versuch
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Abbildung 4.32: Vergleich der Agglomerati- Abbildung 4.33: Vergleich der Agglomerati-
onsraten fiir die Variation des Bindergehaltes onsraten fiir die Variation des Massenstroms
der eingediisten Losung des Fluidisierungsgases

Tabelle 4.9: Parameter fiir die Validierung des Wirbelschichtmodells

Parameter Symbol Wert Einheit
Bettmasse M, 0.2 [kg]
Dichte Feststoff Ps 800 [kg/m3]
Spezifische Wéarmekapazitéit Partikel p 1460 [J/(kg K)]
Kritische Feuchte Partikel X 0.6 [kg/kg]
Hygroskopische Feuchte Partikel Xhyg 0 [kg/kg]
Apparatedurchmesser dped 0.13 [m]

Masse der Apparatewand My, 5 [kg]
Spezifische Wérmekapazitit Wand Cw 500 [J/(kg K)]
Massenstrom trockenes Gas M, variabel [kg/s]
Eintrittsfeuchte Gas Yin variabel [kg/kg]
Eintrittstemperatur Gas Pin variabel [°C]
Eindiisungsmenge Wasser M, variabel [kg/h]
Eindiisungstemperatur In 23 [°C]
Temperatur Umgebung De 23 [°C]
Diskretisierungsparameter Gleichung (2.49) ¢ 2 [—
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4.4.2.2 Wairme- und Stoffiibergangsmodell

Zur Uberpriifung des Stoff- und Wirmeiibergangsmodells wird der zeitliche Verlauf der ex-
perimentell erfassten Messgroflen mit den berechneten Werten des Modells verglichen. Das
vollstdndige Modell umfasst neben der Massen- und Energiebilanz fiir die Gasphase drei weite-
re Gleichungen zur Beschreibung der dispersen Phase. Die Simulationsergebnisse im Abschnitt
[3.4.6] zeigen, dass eine Betrachtung der Verteilung von Partikelfeuchte und -enthalpie nur bei
kleinen NT'U-Zahlen notig ist. Fiir die durchgefiihrten Untersuchungen lag der Wert fiir NTU
stets in einer Groflenordnung > 20. Aus diesem Grund wird fiir die Validierung des Modells
lediglich der reduzierte Ansatz entsprechend der Gleichungen (3.52) und (3.53) genutzt. Bei der
Berechnung wird mit Hilfe der ermittelten kinetischen Werte (Tabelle [4.7) die Evolution der
Partikelverteilung beriicksichtigt.

Eine Auflistung der zur Berechnung notwendigen Anlagenparameter ist in der Tabelle [4.9
gegeben. Einige Prozessgrofien sind stets leichten Schwankungen unterworfen. So variiert bei-
spielsweise die Eintrittsbeladung des Fluidisierungsgases oder der trockene Gasmassenstrom
geringfiigig. Diese Werte werden fiir jeden Versuch seperat angepasst.

Fiir die Versuche 060504A, 060504B, 180504A und 180504B ist der Vergleich zwischen Mes-
sung und Modell in den Abbildungen [4.34 bis [4.45 ebenfalls beispielhaft dargestellt. Aus den
zeitlichen Verldufen aller Bilanzgroflen ist zu entnehmen, dass sowohl qualitativ als auch quanti-
tativ eine gute Ubereinstimmung mit den experimentellen Werten erzielt wird. Die wihrend der
Eindiisungsphase berechnete Gasaustrittstemperatur ist mit den Messwerten praktisch iden-
tisch. Wéhrend der Trocknung weicht die Berechnung jedoch von den experimentellen Daten
ab. Grund hierfiir ist die Positionierung des Thermoelementes oberhalb der Schicht. Da der Bi-
lanzraum des Modells nur den Wirbelschichtbereich beriicksichtigt, die tatséchliche Gasaustritt-
stemperatur hingegen einige Zentimeter oberhalb der Schicht gemessen wird, kommt es zu einer
Temperaturdifferenz. Diese wird besonders in der Trocknungsphase deutlich, bei welcher die
Gastemperatur ansteigt, was zu einer Steigerung der Warmeverluste {iber die Wand oberhalb
der Wirbelschicht fiihrt. Fiir die Beladung der Partikel werden durch das Modell bis auf wenige
Ausnahmen Werte berechnet, die tendenziell oberhalb der gemessenen Feuchten liegen. Diese
Abweichung kann mehrere Ursachen haben. Durch die geringe Masse der Partikelprobe kénnen
Messunsicherheiten bei der Feuchtebestimmung entstehen. Eine hohere Probemasse sollte ver-
mieden werden, um die Gesamtmasse des Systems konstant zu halten. Fiir die Modellierung
wird weiterhin davon ausgegangen, dass die eingediiste Fliissigkeit gleichméfig auf alle Partikel
verdiist wird. In der Versuchsanlage existiert jedoch eine Eindiisungszone. Durch die Anordnung
des Probenahmestutzens kénnen direkt aus dem Sprithkegel Partikel abgezogen werden, welche
dann eine deutlich hohere Feuchte als die Gleichgewichtsfeuchte aufweisen.
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Abbildung 4.38: Vergleich zwischen der be-
rechneten und gemessenen Gastemperatur
Versuch: 060504B
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satz Versuch: 180504A
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Abbildung 4.43: Vergleich zwischen der be-
rechneten und gemessenen Gasbeladung Ver-
such: 180504 A
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Abbildung 4.46: Vergleich zwischen der be-
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Kapitel 5

Zusammenfassung

Die vorliegende Arbeit gliedert sich in zwei Teile. Der erste Teil beinhaltet eine Ubersicht zu all-
gemeinen Formulierungen, analytischen Losungen und numerischen Methoden zur Beschreibung
von Aggregationsprozessen. Weiterhin werden neue Modelle zur Berechnung von populations-
dynamischen Problemen vorgeschlagen, welche bestehende Ansétze verbessern oder ersetzen
konnen. Im zweiten Teil der Arbeit wird ein Modell zur Berechnung der Wiarme- und Stoff-
transportvorginge sowie Aggregationsmechanismen bei der Wirbelschichtsprithagglomeration
vorgestellt. Hierbei werden die neuen Losungsanséitze aus dem ersten Teil direkt umgesetzt und
anhand experimenteller Untersuchungen validiert. Es erfolgt erstmalig eine vollstéindige Kopp-
lung der Massen- und Energiebilanzen zwischen Feststoff- und Gasphase unter Beriicksichtigung
der Aggregationsprozesse.

In der Literatur existieren eine Reihe von Modellen zur Beschreibung des populationsdyna-
mischen Verhaltens von dispersen Systemen, wobei besonders die Aggregation von Partikeln eine
grofle Rolle spielt. Ausgehend von einem bindren Aggregationsmechanismus, bei welchem sich
zwei Partikel unter Erhaltung ihrer Masse zu einem Aggregat vereinigen, wird das kontinuierli-
che Modell der Aggregation hergeleitet. Zur Erweiterung der moglichen Eigenschaftskoordinaten
des dispersen Systems wird ein weiteres Modell vorgestellt. Einige vereinfachende Annahmen re-
duzieren hierbei den Raum der moglichen Zustédnde der dispersen Phase. Dadurch kann der
Modellierungsaufwand erheblich verringert werden.

Fiir eine numerische Losung der Populationsbilanzen ist es notwendig, eine diskrete For-
mulierung der kontinuierlichen Gleichung aufzustellen. Die bei der Entwicklung der diskreten
Populationsbilanz auftretenden Probleme und getroffenen vereinfachenden Annahmen werden
in der vorliegenden Arbeit diskutiert. Die diskrete Form der Bilanz dient weiterhin als Basis,
die in der Literatur vorhandenen Aggregationsmodelle zu diskutieren, wobei auf Modelle von
Hounslow u.a. (1988), Litster u.a. (1995), Wynn (1996) und Kumar u. Ramkrishna (1996a,b)
eingegangen wird.

Hounslow u.a. (2001) schlagen ein Modell zur Berechnung der Verteilung einer extensiven
Eigenschaft (zum Beispiel Tracer, Enthalpie) der Partikel vor. Fiir eine Vielzahl von Prozessen
ist es notwendig, intensive Zustandsgréfien (zum Beispiel Temperatur, Konzentration) aus dem
Verhiltnis eines extensiven Zustandes und der Partikelmasse zu berechnen, um beispielswei-
se transportkinetische Ansdtze (Warmestrom, Massenstrom) aufstellen zu kénnen. Im Rahmen
dieser Arbeit wird gezeigt, dass das Modell von Hounslow u. a. (2001) inkonsistent beziiglich der
Partikelmasse und der extensiven Eigenschaft ist, da sich durch reine Aggregation das Verhélt-
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nis dieser beiden Werte #ndern kann. Somit ist das durch Hounslow u.a. (2001) entwickelte
Modell nicht fiir Systeme anwendbar, zu deren vollsténdiger Beschreibung intensive Zustands-
groffen notwendig sind, die aus extensiven Werten ermittelt werden miissen. Weiterhin ist die
von diesen Autoren vorgeschlagene Methode nur fiir einen groflenunabhingigen Aggregations-
kern giiltig. Hohere Momente werden bei anderen Kernstrukturen (Summen- oder Produktkern)
nicht mehr korrekt wiedergegeben. In der vorliegenden Arbeit wird eine neue Formulierung
fiir die Erweiterung der Eigenschaftskoordinaten entwickelt. Diese ist so strukturiert, dass sich
Partikelmasse und extensive Eigenschaften stets in gleichen Verhé&ltnissen dndern. Durch die
Ubertragung dieser Methode auf die diskreten Formulierungen von Wynn (1996) und Kumar u.
Ramkrishna (1996a,b) steht ein neues Modell zur Verfiigung, welches sich zur Berechnung inten-
siver Zusténde und ebenfalls fiir die exakte Bestimmung hoherer Momente bei gréflenabhéingigen
Kernen eignet.

Die Fragestellung zur experimentellen Bestimmung einer Kinetik, die einen Aggregationspro-
zess kontrolliert, wird im Rahmen dieser Arbeit ebenfalls diskutiert. Bramley u. a. (1996) schla-
gen ein Modell zur Identifikation einer partikelgroffenabhéngigen Aggregations- oder Wachs-
tumsrate unter Beriicksichtigung monodisperser Keimbildung vor. Dieses Modell wird derart
erweitert, dass die Bestimmung einer partikelgroBenabhéngigen Keimbildungsrate ermoglicht
wird. Sowohl fiir Wachstum als auch fiir Aggregation wird dieses neue Modell anhand von eini-
gen Beispielen validiert.

Der zweite Teil der Arbeit befasst sich mit der Modellierung und experimentellen Unter-
suchung des Agglomerationsprozesses in Gas-Feststoff-Wirbelschichten. Aufbauend auf einem
heterogenen Wirbelschichtmodell mit aktivem Bypass, welches von May (1959) entwickelte wur-
de, erfolgt die Beschreibung der Stoff- und Warmebilanzen. Hierbei wird neben den Bilanzen und
kinetischen Ansétzen zur Beschreibung der Befeuchtung und Trocknung auch die Agglomeration
der Partikel beriicksichtigt. Durch die Agglomeration kommt es neben der Partikelvergroflerung
auch zu einem Austausch von Enthalpie und Wasser zwischen den einzelnen Partikeln. Zur
Beschreibung dieses Stoff- und Energietransportes und der damit verbundenen zeitlichen Ande-
rung von ZustandsgroBen der dispersen Phase (Partikelgrofienverteilung, Enthalpieverteilung
und Feuchteverteilung) werden die neu entwickelten Modelle zur Beschreibung der erweiter-
ten extensiven Eigenschaftskoordinaten genutzt. Durch diesen Ansatz erfolgt eine vollsténdige
Kopplung des Populationsbilanzmodells mit Wérme- und Stoffiibergangsmodellen.

Anhand einiger ausgew#hlter Beispiele wird das Wirbelschichtmodell in Verbindung mit dem
Agglomerationsmodell numerisch gelost und dessen dynamisches Verhalten analysiert. Hierbei
werden zunéchst die Grenzfille der einfachen Trocknung, der Eindiisung von Wasser in die
Schicht sowie der Agglomeration dargestellt. Unterschiedliche Aufheiz- bzw. Trocknungszeiten
der Partikel sowie die Verteilung der Partikeltemperatur und Partikelfeuchte werden anhand der
reinen Trocknung und Eindiisung herausgestellt. Fiir die Simulation der reinen Agglomeration
wird gezeigt, dass die intensiven Zustandsgréfien Partikeltemperatur und Partikelfeuchte, die
sich aus der Bilanzierung der entsprechenden extensiven Werte Partikelenthalpie und Wasser-
gehalt ergeben, bei Ausschluss von Wirme- und Stoffiibergang zeitlich konstant sind. Anhand
des Wirbelschichtmodells wird die Anwendbarkeit der in dieser Arbeit vorgeschlagenen diskre-
ten Formulierung zur Beschreibung der erweiterten Eigenschaftskoordinaten demonstriert. Die
Simulation des gesamten Agglomerationsprozesses, welcher Vortrocknung, Eindiisung, Agglome-
ration und Nachtrocknung beinhaltet, wird ebenfalls dargestellt. Es wird gezeigt, dass fiir grofie
NTU-Zahlen zwischen Gas und Feststoff eine integrale Betrachtung der Zustandsgrofien Parti-
kelfeuchte und -enthalpie moglich ist. Es werden Vorschlige zu einer Modellreduktion gegeben.
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Die Validierung der vorgestellten Modelle erfolgt durch die experimentelle Untersuchung des
Agglomerations- und Trocknungsverhaltens von Mikrokristalliner Zellulose (MCC). Dieses Ver-
suchsgut ist ein wichtiger Fiill- bzw. Tragerstoff bei der Herstellung von Tabletten in der phar-
mazeutischen Industrie. Es werden experimentelle Voruntersuchungen zur Charakterisierung des
Trocknungs- und Adsorptionsverhaltens bei verschiedenen Temperaturen von MCC dargestellt.
Die Ergebnisse dieser Untersuchungen werden bei der spéteren Validierung des Modells genutzt.
Der absatzweise Agglomerationsprozess wird unter Variation verschiedener Prozessparameter,
zum Beispiel Zulufttemperatur, Massenstrom der Fluidisierungsluft und Massengehalt der ein-
gediisten Binderlosung, untersucht. Dabei werden integrale Prozessgrofien, wie unter anderem
die Feuchte der Zu- und Abluft, die Gasaustrittstemperatur und der Gasmassenstrom der Flui-
disierungsluft messtechnisch erfasst. Die zeitliche Entwicklung der Partikelverteilung wird durch
Probenahme in konstanten Intervallen ermittelt, wobei der Einfluss der verinderten Prozesspa-
rameter auf das Versuchsergebnis dargestellt wird.

Die Validierung des vorgeschlagenen Wirbelschichtmodells erfolgt in zwei Schritten. Zunéchst
wird zur Berechnung der experimentell ermittelten Zustandsgrofien eine Aggregationskinetik
B(t, u,v) bestimmt, welche das in den Untersuchungen gemessene Wachstumsverhalten der Par-
tikel wiedergibt. Hierzu wird das im ersten Teil der Arbeit entwickelte Modell zur Ermittlung
der Aggregationskonstanten unter Beriicksichtigung der polydispersen Keimbildungsrate ein-
gesetzt. Anhand eines ausgewihlten Versuchs erfolgt die Anpassung zweier Parameter einer
groflenabhéngigen Aggregationskinetik 3(u, v) iiber die Summe der relativen Fehler. Diese Para-
meter legen die Ordnung der Agglomerationskinetik fest und stellen apparatespezifische Werte
dar. Fiir jeden der durchgefiihrten Versuche werden im Weiteren die prozessspezifischen Agglo-
merationskonstanten 3y berechnet. Der abschlieBende Vergleich zwischen Simulation und Mes-
sung zeigt fiir alle Versuche eine qualitativ gute Ubereinstimmung in der zeitlichen Evolution
der Partikelverteilung. Die Validierung des Wérme- und Stoffiibergangsmodells erfolgt am redu-
zierten Wirbelschichtmodell, bei welchem sowohl qualitativ als auch quantitativ eine deutliche
Kongruenz zwischen experimentellen und berechneten Daten verzeichnet werden kann.



Anhang A

Mathematischer Anhang

A.1 Die Dirac-Delta-Verteilung

Das Symbol (2 sei eine offene Teilmenge von R und D(£2) ist der Raum unendlich oft differen-
zierbarer Funktionen mit kompakten Tréger in 2. Die Menge der stetigen linearen Funktionen
in D(Q) seien durch D’(Q) gekennzeichnet. Ein Element f € D’ wird Verteilung oder allgemeine
Funktion genannt. Jede lokal integrierbare Funktion f entspricht einer Verteilung F'. Solch eine
Verteilung wird regulidre Verteilung genannt

F(¢) = /Q f@)d(a)dz (A1)

mit ¢ € D. Die Dirac-Delta-Verteilung ¢ ist eine singulére Verteilung, da keine lokal integrierbare
Funktion g(x) existiert, sodass

0) = [ gaote)is (A2)
gilt. Die Dirac-Delta-Verteilung hat folgende Eigenschaften
(i) é(x —x0) =0, =z # xo und

(i) fo, f(@)6(z = zo)dr = f(zo)

mit €2, als eine offene Menge, der den Punkt xy enthélt. Mit den genannten Eigenschaften der
Dirac-Delta-Verteilung kann gezeigt werden, dass Zf\i o Nid(v — ;) der Anzahldichte entspricht,
was durch Integration iiber das j-te Intervall gezeigt werden kann

vigr M Vj41
/ Z NZ(S(’U — $,~)dv :/ Nj(;(’l) — .CCj)dU, IS [1)j,1)j+1)
vj i—0 v

J

Vj+1
=N; / d(v—xj)dv

J

- /vvj+1 n(v,t)dv . (A.3)
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A.2 Herleitung der diskreten Terme fiir DPBE

Mit der Definition der Dirac-Delta-Verteilung gilt
Vj+1 1
[ B Y (Nidu - )] du = Bloap)N; (A4)
i k=0
Ausgehend von der kontinuierlichen Enstehungsrate in einem Intervall [v;, v;4+1] gilt

i—1

B— / o % 3 / %”1 B(v — u, wn(v — wn(u)dudv (A.5)

i j=0""Yi

vit1 | =l i I 1
:/ 52/ vfuuZNk(sv— u+ k) ZNkéuka)]dudv . (A.6)
v j k=0

i j=0""Yj =0

Da u innerhalb des Intervalles [vj, vj41] liegt, nimmt Zi:o [Nio(u — xp)] in jedem Fall N; an

. i—1 I
Vi+1 1
B :/vi B Z/B(v — T, X, kz_o [Nio(v — (zj + x1))] Njdv (A.7)
U2+1 1
_—ZN / ’U IE],.’L’] Z Nk(s U— ,f[j] —|—xk))]d . (AS)
k=0

Fir v = z; + xy, wobei v bzw. x; + xj, im Intervall [v;, v;11] liegen, gilt

BN, Y flwa)Ne (A9)

7=0 (zj+mk)€[vi,vi+1]

Die Ableitung der diskreten Schwundrate fiir ein Intervall [v;, v;11] erfolgt in analoger Weise

D= / o / ™ B(v, u)n(u)dudv (A.10)
. I Uj+1 I
:/ Z[Nké(v - xk)]Z/ Z [Nt (u — zg)] dudv (A.11)
Vi k=0 j=0""i k=0
vigr L
_ / (Ned(o — )] S (0, 25) Nydo (A.12)
Vi k=0 j=0
I vir1 1
= Z N; / Z [Nio(v — z)] B(v, zj)dv (A.13)
j=0 i k=0
1
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A.3 Momentenerhaltung fiir Aggregation

Ausgangspunkt ist ein beliebiges j-tes Moment der kontinuierlichen Populationsbilanz fiir reine

Aggregation
U]—d?) = ﬁ (u)n(v — u)dudv — Bu u)dudv . (A.15)
0 0
Durch Anderung der Reihenfolge der Integration im Enstehungs- und im Schwundterm steht
dpj 1 J J
il B B(u,v — u)n(u)n(v — u)dvdu — v!n(v )n(u)dvdu . (A.16)
0 u 0 0
Nach Substitution von w = v — u folgt
4% /3 (w + u)! B(u, w)n(u)n(w)dwdu — )n(u)dvdu . (A.17)
0 0 0 0
Mit w = v gilt nach Vereinfachung
d,u] j
(v+u)! — v | B(u,v)n(v)dvn(u)du . (A.18)
0 0

Nimmt j einen ganzzahligen Wert an, so kann der Ausdruck ausgewertet werden. Zur Erhaltung
der Masse (j = 1) gilt

dul / Zﬂ u,v)n(v)dvn(u //%ﬁ u,v)n(v)dvn(u)du =0 (A.19)
0 0 0 0
da B(u,v) = B(v,u) gilt. Fiir das nullte Moment (j = 0) gilt weiterhin
d 1
HO = //5[3 u,v)n(v)dvn(u)du . (A.20)
0 0

Somit ergibt sich direkt fiir B(u,v) = By

dpo Ly
fiir B(u,v) = Bo(u + v)

dpo

—_ = A.22

T Boropr (A.22)
und fir B(u,v) = Bo(u - v)

dpo _ 1, 2

o _ g (A.23)
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A.4 Momentenerhaltung fiir Wachstum

Ausgangspunkt ist ein beliebiges j-tes Moment der kontinuierlichen Populationsbilanz fiir reines
Wachstum

oo 00
/vj?)—:zdv = —/vj aacindv . (A.24)
0 0
Durch partielle Integration kann die rechte Seite der Gleichung|A.24 zu
0o
% = — (ijn)‘go + /jvj_lGndv (A.25)
0

umgeschrieben werden. Der erste Ausdruck innerhalb der Klammer auf der rechten Seite der
Gleichung nimmt stets den Wert Null an, falls n(v = 0) = 0 und n(v — oo) = 0 gilt. Somit gilt
allgemein fiir die zeitliche Anderung des j-ten Moments

dw; [
ﬂ:/jvlendv . (A.26)
dt

0

Bei einer zeitlich konstanten volumenbezogenen Wachstumsrate steht fiir das erste Moment mit
J=1

dug
— =G . A.27
3 = GHo (A.27)
Das nullte Moment (j = 0) dndert sich durch Wachstumsprozesse nicht, da aus Gleichung (A.26)
dpo
— = A2
7 =V (A.28)

folgt. In einigen Anwendungen ist es erforderlich, eine lingenbezogenene Wachstumsrate G ein-
zufithren. Fir kugelformige Partikel gilt fiir die zeitliche Anderung des lingenbezogenen Mo-
mentes fi;

.on - 0Gn
/LJEdL: _/L]WdL . (A.29)
0 0
Durch partielle Integration folgt allgemein
~ 00
% :j/Lj_léndL . (A.30)
0

Bei dieser Art des Wachstums ist fiir eine konstante Wachstumsrate somit die zeitliche Anderung
des dritten Momentes durch

dps ~ -
— =3G A3l
dr K2 ( )

gegeben.
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A.5 Herleitung der Momentenerhaltung fiir Tracer

Ausgangspunkt ist ein beliebiges j-tes Moment der kontinuierlichen Tracermassenbilanz ,LL]T fiir
reine Aggregation

[e.o]

/ —dv—/vj/ﬂuv—u u)m (v—u)dudv—/ O/ﬂ u)dudv . (A.32)

0

Durch Anderung der Reihenfolge der Integration im Enstehungs- und im Schwundterm steht

d
Mj //vjﬁuv—u n(u)m (v—ududv—//v] )n(u)dudv . (A.33)
Nach Substitution von w = v — u folgt
d,uj
(w + u)? B(u, w)n(u)m(w)dwdu — vm(v )n(u)dvdu . (A.34)
0 0

Mit w =v gilt nach Vereinfachung
d,u]
[(v+uw) — U]] B(u,v)m(v)n(u)dvdu . (A.35)

Nimmt j einen ganzzahligen Wert an, so kann der Ausdruck ausgewertet werden. Fiir j = 0
kann offensichtlich gezeigt werden, dass

dpd
— A.
20— (A.36)
gilt. Fiir 5 = 1 gilt allgemein
d
Ml //ﬁ u,v)m(v)dvun(u)du . (A.37)

Fiir einen konstanten Kern f(u,v) = fy gilt somit
duf
dt

mit dem dritten Moment der Partikelanzahl! p1. Fiir einen Summenkern ((u,v) = Go(u + v)
gilt

= Bop iy (A.38)

dpf

g = Po (n2ug + mp) (A.39)

mit po als zweiten Moment der Partikelanzahl und fiir den Produktkern G(u,v) = By(u - v) folgt
d T

% = Bopapti (A.40)

'siehe Anhang[A.3
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A.6 Massenerhaltung fiir neues DTMD-Modell

Die Massenerhaltung in dem neuen DTMD-Modell kann durch Summation iiber alle Intervalle
1 gezeigt werden

dM;
dt

(A.41)

2] —i+2 i—1 1

ZZQJ Z+1_|_1ﬁz 1,]( lN +Nz lM +ZNZ 1_2J Z)Bz,j ]2] z+1

i g=1 A J=1
2JZ+1

+Zﬁz 10— 1Nz 1Mz 1_ZM122] 1+1/81,]N ZM Zﬁz,y
j=1

Nach Umschreiben der Gleichung erhilt man

dM;
de

(A.42)

i—2 2] —i+2 i—1 2] i+1

ZMl 122] z+1+1ﬂ’ 17]N ZMZ2J z+1’8’77

i—2 i—1

9J—i+ 27
—i—ZNi_lZ oj—it1 4 lﬁz 1,]M ZN Z 27— 1 161,]
i Jj= d

+ Z Bi—1,i—1Ni—1M; 1+ Z N; Z ﬂi,ijﬁ - Z M; Z BiiN.
i i j=1 i =i

Durch Zerlegung des dritten Terms in zwei Teile folgt

dM;
de

(A.43)

j —142 j i+1

ZMZ 122J l+1+1ﬂl 17]N ZMZQJ z+1ﬁlv]

1—2 i—2 i—1

2] i+ 2] i+ 2]
+ZN1'—IZ2J Z+1+lﬁl 1,3M + ZNz 122] Z+1_|_1ﬁl 1,]M ZNZQJ—1+161’J
2 J=

+3 BiciaNiaMi 1+ > N, Z ﬂi,ijﬁ > MYy BN
i i =t P g
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Somit steht

dM;
- = A4
dt (A.44)
1—2 2] —i4+2 1—1 2] —i+1
ZMZ 1229 z+1+1ﬁZ 15 ZMZQJ z_,_lﬁw

122311 i—1

9i—
+ZN’L 12 2i— H—l_i_lﬁl I’JM ZNZ 27— Z—|—lﬂl’j
—1
+> BiriaNiaM; 1+ N Zﬂz‘,ij > M;» BN,
i i =1 P =

=0



Anhang B

Stoffwerte und Stoffkonstanten

B.1 Konstanten

absolute Gaskonstante:

R =38,3143 J/(mol K) (B.1)
Gravitationskonstante:
g=9,81m/s? (B.2)
Stefan-Boltzmann-Konstante:
o5 =5,67-10"W/(m? K*) (B.3)

B.2 Stoffwerte reiner Komponenten

Im Allgemeinen sind die Stoffwerte eine Funktion des Druckes und der Temperatur. Die Druck-
abhéngigkeiten der spezifischen Wirmekapazitit ¢ der Wéarmeleitfihigkeit A und der dynami-
schen Viskositét n der Gase werden vernachlissigt. Lediglich bei der Dichte und somit bei der ki-
nematischen Viskositét erfolgt iiber das ideale Gasgesetz eine Bertiicksichtigung der Temperatur-
und Druckabhéngigkeit.

Die Berechnung der Stoffwerte des fliissigen Wassers erfolgt nur unter Beriicksichtigung der
Temperaturabhéngigkeit.

Sowohl der Diffusionskoeffizient von Wasserdampf in Luft d,, 4 als auch die Sattigungsbeladung
der Luft Yy, sind eine Funktion des Druckes und der Temperatur.

B.2.1 Stoffwerte der trockenen Luft

Mittlere Molare Masse
Quelle: Krauss (1994) )
M, = 28.96 kg/kmol (B.4)

Spezifische Gaskonstante
Quelle: Krauss (1994)
R, =287.22J/(kg K) (B.5)
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Dichte -
P, P
= — = B6
%7 RT, ~ R,(2T3.14K + ) (B-6)

Einheit: kg/m?

Spezifische Wirmekapazitét
Quelle: Gliick (1986)

cg=A+B-9+C-9*+D- 9 (B.7)
A = +1006.256 - 10°
B = +2.120536 - 102
C = +4.180195 - 10~*
D = —1.521916-10""
Einheit: J/(kg K)

Giltigkeitsbereich: —20°C' < 9 < 200°C; P = 100000Pa
Maximaler Fehler: 0.05%

Wirmeleitfihigkeit
Quelle: Gliick (1986)

N=A+B-9+C-9*+D-9 (B.8)
A= +42452110-1073
B = +7.501414 - 107°
C = —2.593344 - 1078
D = +5.292884 - 10~ 1
Einheit: W/(m K)

Giiltigkeitsbereich: —20°C < < 200°C; P = 100000Pa
Maximaler Fehler: 0.08%

Dynamische Viskositat
Quelle: Gliick (1986)

ng=A+B-9+C-9*+D-9 (B.9)
A = +1.705568 - 10°
B = +4.511012 - 1078
C = —8.766234 - 1012
D = —3.382035- 10~ 1°

Einheit: kg/(m s)
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Giiltigkeitsbereich: —20°C < 9 < 200°C; P = 100000Pa
Maximaler Fehler: 0.6%

Prandtl-Zahl

Einheit: —
Kinematische Viskositét
v, =18 (B.11)
Qg
Einheit: m?/(s)
B.2.2 Stoffwerte von Wasser
Mittlere Molare Masse
Quelle: Wagner u. Kruse (1998)
M, = 18.0153 kg/kmol (B.12)
Spezifische Gaskonstante
Quelle: Wagner u. Kruse (1998)
R, =461.519J/(kg K) (B.13)
Dichte
Quelle: Gliick (1986)
owi=A+B-9+C -9 (B.14)
A = +1006
B =+40.26
C = -0.0022
Einheit: .J/(kgm?)
Giltigkeitsbereich: —20°C' < 9 < 9 oder 200°C
Maximaler Fehler: 0.16%
Spezifische Wirmekapazitét
Quelle: Gliick (1986)
cwj=A+B-9+C-9*+D -9 (B.15)

A = +4174.785 - 10°

B = +1.785308 - 102
C = —5.097403 - 1074
D = +4.216721-107°
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Einheit: J/(kg K)
Giiltigkeitsbereich: 10°C' < ¢ < ¥4 oder 200°C'
Maximaler Fehler: 0.043%

Spezifische Verdampfungsenthalpie
Quelle: Gliick (1986)

Ah,=A+B-0+C 92 (B.16)
A=425-10°
B = —2.0425- 103
C =—-3.813-10°

Einheit: J/(kg)
Giltigkeitsbereich: 10°C < 9 < 200°C
Maximaler Fehler: 0.3%

Sattdampfdruck
Quelle: Gliick (1986)

Psat =A-exp (B-9+C 9>+ D 9>+ E-9%) (B.17)
A= +611
B = +7.257-1072
C=-2937-10"*
D =+9.810-10"7
E=-1.901-10"°

Einheit: Pa
Giltigkeitsbereich: 0.01°C' < 9 < 100°C
Maximaler Fehler: 0.02%(= 7Pa)

B.2.3 Stoffwerte von Wasserdampf

Dichte .
P P
_ My _ B.18
29 = RT, T Ru(273.14K + 0) (B.18)

Einheit: kg/m3

Spezifische Wirmekapazitiat
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Quelle: Gliick (1986)

Cog=A+B-9+C-9°+D 9
A= +1.862-10°
B = +2.858485 - 10!
C = 46.148483 - 10~*
D = —2.060606 - 107
Einheit: J/(kg K)

Giltigkeitsbereich: 25°C < 4 < 400°C;100Pa < P < 1000Pa
Maximaler Fehler: 0.06%

Wirmeleitfihigkeit
Quelle: Gliick (1986)

Aug=A+B-9+C-9°+D 9
A= +0.0170 - 10°
B = +5.698384 - 107°
C =+1.297172-10 "7
D =-9.131313-107 1!
Einheit: W/(m K)

Giiltigkeitsbereich: 25°C' < ¢ < 400°C'; 100Pa < P < 1000Pa
Maximaler Fehler: 0.14%

Dynamische Viskositit
Quelle: Gliick (1986)

Nwg=A+B-9+C-9?+D-9°
A=4916-10"°
B = +2.781303-107%
C = +4.626970 - 10~
D = —5.054545 - 1014
Einheit: kg/(m s)

Giltigkeitsbereich: 25°C < 4 < 400°C;100Pa < P < 1000Pa
Maximaler Fehler: 0.19%

Kinematische Viskositit
_ TNuwyg
w,g —
I Ouw,g
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x 10

29%F - L . - . R —— Schirmer|
—— Lucas
2 ’ I
0 20 40 60 80 100
9 [°C]

Abbildung B.1: Vergleich der Modelle von Schirmer (1938) und Lucas u. Luckas (1994) fiir
P = 100000Pa

Einheit: m?/(s)

Prandtl-Zahl c
Pry, g = hwgtwg (B.23)
Aw,g

Einheit: —

Diffusionskoeffizient von Wasserdampf in Luft
Quelle: Schirmer (1938)

2.252 (9 +273.15K \ *!
e = B.24
dug P ( 273.15K ) (B-24)
Quelle: Lucas u. Luckas (1994)
~ ~ 1/2
_ 0.01013 77 My, + M, / (B.25)
Y P [(Sn) (S )P\ MM, |

vy = 12.7 fiir Wasser
vy = 20.1 fiir Luft

Einheit: m?/s



Anhang C

Stoff- und
Wairmeiibergangskoeflizienten

C.1 Stoff- und Warmeiibergang in der Wirbelschicht

C.1.1 Stoff- und Wirmeiibergang zwischen Partikeln und Suspensionsgas

Quelle: Gnielinski (1980)

_ Reyy

Re = C.1
Tt (C.1)
Sc= 29 (C.2)
Sug
Shigm = 0.664Re/25c/? (C.3)
0.8
Shyy = 0,037Re”°Sc (C.4)

1+ 2.443Re=01(Sc2/3 — 1)

ShEinzelkugel =2+ \/ ShIQam + Sh?ur (05)

Shps = [1 + 15(1 - @Z}mf)] ShEinzelkugel (06)

Die Werte fiir die Nusselt-Zahl werden aus der Analogie zwischen Wirme- und Stoffiibergang
berechnet.

Nu = ShLe~ (/3 (C.7)
A
Le = —*¢ (C.8)
Cg0g0g
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C.1.2 Wirmeiibergang zwischen Partikeln und Wand
Quelle: Martin (1994)

Qpud
Ny = 2% (1 )z - )
g
N = Nupw,max
CxZ

7 lgpcp\/ gd3 (1 — my)
6 Ay \ 5(1 = myp)(1 =)

A 27 RT Ag
M, P(2c, — R/M,)
1000K

oo (WKL) Jey

C.1.3 Wiarmeiibergang zwischen Wand und Umgebung

,_.
0]
7 N\

| =

|

—_
"

Il

(an)

v

Quelle: Churchill u. Chu (1975) (senkrechte Platte)

Ntye = aw;\Lbed = (0.825 + 0.387[Raf1 (Pr)]/®)?
g
Ra = Cr pr — P99 imas(Tw = Te)
Vg
2
b= 74T,
fi(Pr) = [1 + (0ﬁ229/16>]_16/g

C.1.4 Wiarmeiibergang zwischen Gas und Wand
Quelle: Baskakov u.a. (1973)

N Ugw = Uopt

Ag

0.45
d d3
Regp = 22'% _ 75 (M)

2
Vg l/g

0.3
Aguwd, _ 0.009Prl/3 Apl/2 (L) fir  wpp < up < Uopt
0.009Pr'/3 Apl/? fiir  wopt < uo < Uely

(C.9)

(C.10)

(C.11)
(C.12)
(C.13)

(C.14)
(C.15)

(C.16)
(C.17)

(C.18)

(C.19)

(C.20)

(C.21)

(C.22)

(C.23)
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wve—,—————
—— Baskakovj :
—— Shi

Abbildung C.1: Vergleich der Modelle von Baskakov u.a. (1973) und Shi fiir T, = 50°C, Reg =
10, g, = 1000kg/m3 und d,, = 0.1 — 5mm

Quelle: Shi (1997)
Y31 ppl/s (C.24)

elu

Nugy, = 10.005Reg, + 0.06Re



Anhang D

Durchflussmessung mittels Blende

Quelle: ENIS05167 — 1 - Durchflussmessung von Fluiden mit Drosselgeréten

Die folgende Berechnungsvorschrift bezieht sich auf Messungen mit D- und D/2-Druckentnahmen.
Hierfiir gelten folgende Einschrinkungen

e Durchmesser der Blende d > 12.5mm
e Innendurchmesser des Rohres 50mm < D < 1000mm
e Durchmesserverhéltnis 0.2 < §=d/D < 0.75

e Reynolds-Zahl bezogen auf den Innendurchmesser des Rohres Rep > 12603%D

m = L€1Ed2x/2Apgl (D.1)
V1-pt 4
106 \ 075
C = 0.5959 + 0.03126%! — 0.1843% 4 0.002932° <RT) + (D.2)
D
i 0.09L15—44 —0.0337Ly3°
(1-25%

B=D/d (D.3)
Ly =1;/D =1.00 fiir D- und D/2-Druckentnahmen (D.4)
Ly =19/D =047 fiir D- und D/2-Druckentnahmen (D.5)

A
e =1—(0.41+0.355H) =L (D.6)
Kp1
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Anhang E

Normierte
Partikelgrofiencharakterisierung

E.1 Normierte Summen- und Dichteverteilung

Um Partikelgroenverteilungen unterschiedlicher Proben miteinander vergleichen zu koénnen,
miissen sie in normierter Form dargestellt werden. Die normierte Summenverteilung Q(z) be-
schreibt den normierten Anteil einer Materialmenge von der Gesamtmenge, deren Grofle kleiner
als x ist. Sie ist in einem Bereich von der minimalen Grofle z,,;, > 0 und der maximalen Grofle
Tmazr < 00 definiert. Fiir diese normierte Summenverteilung lassen sich folgenden Eigenschaften
festhalten:

e Die Summenverteilung ist monoton nicht fallend, das heifit fiir o > z; muss Q(x3) >
Q(z1) gelten.

e Die Summenverteilung ist stetig.
e Es gelten die Normierungsbedingungen Q(z < Zyin) = 0 und Q(x > Tpae) = 1.

Die Dichteverteilung ¢(z) ergibt sich aus der Ableitung der Summenverteilung nach x

O _ gy (E.1)

Fiir eine diskrete Summenverteilung kann die Dichteverteilung aus dem Differenzenquotienten
ermittelt werden

Q(wiy1) — Q(z)

Tit1 — X4

=q(z:) . (E.2)

Der Durchmesser &; bezeichnet dabei die Mitte eines Intervalls zwischen x;4; und z; und ergibt
sich aus

Tit+1 + T

B = = (E.3)

Demzufolge ist die diskrete Summenverteilung stets fiir die Grenzen eines Intervalls darzustel-
len, wahrend bei der diskreten Dichteverteilung stets die Klassenmitte eines Intervalls gegen
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Tabelle E.1: Index zur Kennzeichnung der Mengenart

Index Mengenart Dimension
r=20 Anzahl L°
r=1 Lange L'
r=2 Fléache L?
r =3 Masse / Volumen L3

den entsprechenden Wert aufzutragen ist. Zur weiteren Kennzeichnung der Verteilungsart wird
ein Index r eingefiihrt. Der Index ist direkt einer Mengenart zugeordnet, wie Tabelle E.1 zu
entnehmen ist. Die hdufigsten Verteilungen sind die Anzahldichteverteilung bzw. Anzahlsum-
menverteilung (r=0) sowie die Massendichteverteilung bzw. Massensummenverteilung (r=3), da
diese einfach durch Zahlung bzw. Wigung der einzelnen Fraktionen zu ermitteln sind. Die Ver-
teilungen der Anzahl lassen sich durch Zahlen bestimmen, wihrend die der Masse durch Wiegen
ermittelbar sind.

E.2 Momentenbegriff

Das vollstiandige j-te Moment einer Dichteverteilung mit dem Index r sei durch
o0
M, = / 2l g, (w)dx (E.4)
0

definiert. Das Moment wird als vollstéandig bezeichnet, da iiber alle Partikelgréfien der Verteilung
integriert wird. Mit der Normierungsbedingung kann fiir dieses Moment auch

M;, = / 27 g, (z)dx (E.5)

geschrieben werden. Fiir das 0-te Moment einer beliebigen Verteilung gilt stets My, = 1. Das Mo-
ment, welches sich aus der Integration eines Intervalls ergibt und zwischen x,,;;, und ... liegt,
bezeichnet man als unvollstindiges Moment. Oftmals ist es notig, aus einer gegebenen Anzahl-
dichteverteilung gy das vollstdndige k-te Moment der Dichteverteilung einer anderen Mengenart
zu ermitteln. Fiir diese Berechnung ist es jedoch notwendig, den Mengenbeitrag der Partikel in
ein bestimmtes Verhéltnis zur Grofle x setzten konnen. Wenn die Partikelform nicht von der
Grofle der Partikel abhéngig ist, gilt fiir das Partikelvolumen V/

B~V (E.6)
Dementsprechend kann die Beziehung zwischen der Gréfle bzw. der Oberflidche aufgestellt werden

i~ A (E.7)
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Durch die beschriebenen Voraussetzungen ist es beispielsweise mdglich, eine beliebige ¢, ;-
Dichteverteilung aus einer Dichteverteilung g; zu berechnen

x" " q4(x)
=L TG E.8
= M;—_j; (E8)
Fiir j = 0 gilt
x"qo(x)
o(z) = L) (E.9)

MT,O

Indem man Gleichung (E.9) in die Definitionsgleichung des vollstindigen Momentes den Aus-
druck (E.4) einsetzt, erhilt man den Ausdruck

Tmazx
2" qo(x)
M. — J d E.10
o= [ P (E:10)
Tmin
welcher sich sich zu
Tmazx M
1 . i r0
M. — Jr dg = 2240 E.11
=1 [ Pl = S (E.1)
Tmin

umformen ldsst. Mit Hilfe der Gleichung (E.11) kann nun ein beliebiges Moment physikalisch
gedeutet werden. So entspricht zum Beispiel das Moment M_; 3 dem Verhéltnis der Momente
M5 o und M3, sprich dem Verhéltnis von Oberfliche und Volumen.



Anhang F

Ermittlung des Messfehlers

Das vollstandige Messergebnis x wird durch den Mittelwert Z und die Messunsicherheit AZ
wiedergegeben

r=r+ Az (F.1)

wobei sich die Messunsicherheit aus einem zufilligen Fehler AZ,.,,, welcher auch als Vertrauens-
bereich bezeichnet wird, und einer systematischer Komponente Az s zusammensetzt

AZ = AZpgn + AZgys . (F.2)

Die Grofle des Vertrauensbereichs AZ,,, hidngt von dem Vertrauensniveau und der Zahl der
Messwerte k ab. Bei einer groflen Anzahl von Messwerten x; einer Messung ergibt sich die in der
Abbildung dargestellte Gauss’sche Fehlerkurve. Ein charakteristischer Punkt ist die Breite
20 zwischen den Wendepunkten der Kurve. Fiir eine hinreichende Anzahl k von Messwerten gilt
fiir o

|ty 7)? F.3
0= HZ(%—%) ) (F.3)

=1

wobeli sich das arithmetische Mittel Z aus den Messwerten x;

_ 1
T= Z x; (F.4)

berechnen lisst. Die Standartabweichung beriicksichtigt jedoch nicht, dass mit zunehmender
Anzahl von Messwerten, die Differenz zwischen dem Mittelwert z und dem wahren Messwert
kleiner wird. Die Theorie besagt, dass

e 68.3% der Messwerte in Z + o,
e 95.4% der Messwerte in Z 4 20 und

e 99.7% der Messwerte in z & 30
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Wendepunkt

1

1 1

w— 30 pu—o B p+o w4 3o T

Abbildung F.1: Gauss’sche Fehlerkurve

Tabelle F.1: Studentfaktor ¢ in Abhéngigkeit vom Vertrauensniveau (1 — «) und der Stichpro-
benanzahl k nach Walcher (1989)

(1-—a) 6827% 95% 99.73%

k ¢ ¢ ¢
3 132 43 192
5 115 28 6.6
10 106 23 41
20 1.03 21 34
30 1.02 205 33
100 1.00 20 31
00 1.00 196 3

liegen. Wie erwdahnt, nimmt mit wachsender Zahl von k die Vertrauenswiirdigkeit der Messung
zu. Durch die Berechnung des mittleren statistischen Fehlers oy,

g

= — ZC‘—.CZ’Q .
Um—\/E— (i ) (F.5)

k
=1

1
k(k—1)

1

wird dieser Einfluss berticksichtigt. Mit Hilfe des entsprechenden Vertrauensbereiches (1 — «)
und o, kann aus der Tabelle F.1 der Koeffizient ¢ zur Berechnung des zufilligen Fehlers

AZrgn =C - 0m (F.6)

bestimmt werden.



Anhang G

Messwerte und
Simulationsergebnisse

G.1 Messwerte Partikelgroflenverteilung

Im Folgenden sind die ermittelten Partikelgroffenverteilungen der einzelnen Versuche entspre-
chend Tabellel4.5/aufgefiihrt. Die Darstellung in Tabellenform erfolgt jeweils fiir die kummulative
normierte Anzahlverteilung Q.
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Tabelle G.1: Anzahlverteilung Qg mit z4cq-Auswerteverfahren - Versuchsnummer 220404A

t[s] : 120 240 360 480 600 720 840 960 1080
dp[mm)] Qo

0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.01 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.011 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.012 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.014 0.02 0.03 0.03 0.03 0.04 0.03 0.04 0.04 0.03
0.015 0.05 0.09 0.1 0.09 0.11 0.1 0.11 0.12 0.09
0.017 0.1 0.16 0.19 0.17 0.19 0.18 0.19 0.23 0.16
0.019 0.16 0.24 0.3 0.29 0.3 0.3 0.3 0.37 0.25
0.021 0.24 0.34 0.44 0.42 0.41 0.44 0.44 0.52 0.35
0.023 0.31 0.45 0.57 0.57 0.54 0.56 0.58 0.66 0.45
0.026 0.38 0.57 0.7 0.66 0.66 0.69 0.71 0.79 0.54
0.029 0.45 0.67 0.82 0.79 0.77 0.81 0.82 0.93 0.65
0.032 0.51 0.77 0.96 0.89 0.88 0.95 0.93 1.07 0.78
0.036 0.58 0.87 1.09 1.01 1.03 1.12 1.05 1.21 0.92
0.04 0.67 1 1.29 1.16 1.23 1.34 1.19 1.49 1.25
0.044 0.84 1.24 1.65 1.36 1.57 1.74 1.44 2.03 1.81
0.049 1.19 1.7 2.39 1.72 2.25 2.54 1.92 3.23 3.06
0.054 2.19 2.58 3.85 2.4 3.49 3.91 2.87 5.22 5.05
0.061 4.92 4.33 6.65 3.49 5.79 6.09 4.51 8.47 8.18
0.067 10.9 7.94 11.66 5.37 9.38 9.35 6.73 13.11 12.32
0.075 20.56 14.01 18.66 8.01 14.2 13.34 9.59 18.65 16.92
0.083 32.37 22.45 26.53 11.35 19.53 17.23 12.81 23.96 21.33
0.093 44.92 32.51 34.84 15.41 25.43 21.78 16.6 29.2 25.81
0.103 57.07 43.25 43.96 20.87 32.32 27.18 21.32 34.95 30.73
0.114 66.22 51.96 51.5 26.83 38.9 32.82 26.27 40.25 35.44
0.127 73.88 59.94 5852 33.71 4547 38.88 31.76 45.56 40.53
0.141 80.43 67.07 64.99 40.84 51.76 45.27 37.78 51 45.63
0.157 85.67 73.53 70.68 47.67 57.55 51.45 43.7 55.94 50.69
0.175 89.73 79.26 76.09 54.63 62.99 56.99 49.43 60.8 55.75
0.194 92.88 84.27 80.89 61.17 68.08 62.29 55.25 65.22 60.46
0.216 95.21 88.31 84.84 67.28 72.75 67.16 60.6 69.46 64.64
0.24 96.99 91.62 8835 7298 76.95 71.57 65.71 73.09 68.77
0.267 98.15 94.27 91.31 7825 80.79 7578 70.47 76.84 72.74
0.297 98.94 96.3 93.74 83.01 84.37 79.55 7493 80.08 76.26
0.33 99.43 97.66 95.69 87.15 87.49 83.3 79.04 8298 79.74
0.367 99.71 98.67 97.18 90.69 90.4 86.68 82.7 85.8 82.82
0.408 99.88 99.35 98.31 93.78 93.05 89.89 86.22 88.64 85.88
0.454 99.95 99.69 99.06 96.03 95.13 92.48 89.37 91.15 88.64
0.504 99.98 99.87 99.52 97.62 96.77 94.66 92.11 93.31 91.08
0.561 99.99 99.95 99.78 98.69 97.99 96.46 94.39 95.16 93.25
0.623 100 99.99 9991 99.34 98.86 97.86 96.26 96.68 95.14
0.693 100 100 99.96 99.69 99.41 98.8 97.63 97.91 96.6
0.771 100 100 99.99 99.88 99.72 99.39 98.63 98.77 97.83
0.857 100 100 100 99.96 99.89 99.71 99.29 99.36 98.74
0.953 100 100 100 99.99 99.96 99.89 99.67 99.71 99.35
1.059 100 100 100 100 99.99 99.96 99.85 99.88 99.69
1.177 100 100 100 100 100 99.99 99.94 99.96 99.87
1.309 100 100 100 100 100 100 99.98 99.99 99.95
1.455 100 100 100 100 100 100 100 100 99.98
1.618 100 100 100 100 100 100 100 100 100
1.799 100 100 100 100 100 100 100 100 100
2 100 100 100 100 100 100 100 100 100




144 ANHANG G. MESSWERTE UND SIMULATIONSERGEBNISSE

Tabelle G.2: Anzahlverteilung Q¢ mit z4req-Auswerteverfahren - Versuchsnummer 220404B

t[s] : 120 240 360 480 600 720 840 960 1080
dp[mm] Qo

0 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.01 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.011 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.012 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.014 0.02 0.02 0.02 0.03 0.03 0.02 0.03 0.03 0

0.015 0.07 0.06 0.07 0.09 0.09 0.07 0.1 0.1 0.06
0.017 0.14 0.12 0.12 0.17 0.15 0.12 0.17 0.17 0.12
0.019 0.22 0.18 0.19 0.27 0.24 0.2 0.27 0.25 0.19
0.021 0.32 0.27 0.29 0.38 0.34 0.3 0.39 0.33 0.29
0.023 0.42 0.36 0.38 0.52 0.45 0.42 0.54 0.43 0.38
0.026 0.51 0.43 0.45 0.63 0.56 0.54 0.64 0.52 0.49
0.029 0.59 0.51 0.53 0.73 0.66 0.64 0.75 0.61 0.59
0.032 0.66 0.59 0.62 0.84 0.74 0.73 0.84 0.71 0.69
0.036 0.73 0.65 0.7 0.94 0.84 0.81 0.97 0.84 0.8
0.04 0.82 0.71 0.77 1.05 0.97 0.91 1.15 1.02 0.94
0.044 0.96 0.8 0.86 1.28 1.14 1.09 1.43 1.28 1.2
0.049 1.32 1 1.02 1.68 1.43 1.4 2.01 1.88 1.69
0.054 2.46 1.58 1.42 2.62 2.19 2.02 3.39 3.07 2.89
0.061 5.8 3.4 2.62 4.91 4.06 3.45 6.44 5.98 5.81
0.067 13.27 7.78 5.36 9.34 7.8 6.16 11.71 11.03 10.63
0.075 24.9 15.07 10.28 15.89 13.27 10.04 18.92 17.32 16.51
0.083 38.35 24.24 16.47 23.02 19.36 14.52 26.04 23.67 22.35
0.093 51.5 3442 23.84 30.24 2544 1891 3299 29.65 27.23
0.103 63.29 44.85 32.1  37.89 31.6 23.74 39.58 35.18 31.82
0.114 71.33 53.28 39.71 44.66 36.96 28.27 4526 39.74 35.43
0.127 7774 61.03 47.06 51.09 42.61 32.84 50.28 43.94 39
0.141 8291 67.9 54.12 57 48.09 37.68 54.92 47.96 42.42
0.157 86.95 73.59 60.48 62.32 53.35 4244 5894 52.09 45.8
0.175 90.21 78.57 66.24 67.26 58.37 47.2 62.7 5599 49.24
0.194 92.8 82.84 7143 T71.72 63.14 5217 66.41 59.58 52.93
0.216 94.79 86.47 76.2 75.74 6745 56.68 69.88 63.2 56.23
0.24 96.35 89.57 80.32 79.38 T71.58 61.28 73.12 66.6 59.67
0.267 9754 92.15 84.11 82.72 75.34 65.6 76.08 69.73 62.93
0.297 98.4 94.25 87.5 85.74 7879 69.93 7898 72.76 66.29
0.33 99 9593 90.37 8834 81.99 73.77 8184 7571 69.46
0.367 99.42 97.23 92.85 90.77 85.1 77.59 84.46 T78.68 73.14
0.408 99.7  98.32 95 93.07 88.14 81.53 87.14 81.75 76.9
0.454 99.85 99.02 96.67 9497 90.87 85.13 89.51 84.53 80.36
0.504 99.94 99.48 97.93 96.5 93.21 88.53 91.7 87.39 83.65
0.561 99.97 99.76 98.79 97.77 9526 91.51 93.65 90.06 86.93
0.623  99.99 99.89 99.37 98.67 96.87 94.12 9542 9248 89.97
0.693 100  99.96 99.71 99.27 98.1 96.17 96.89 94.6  92.69
0.771 100 99.99 99.89 99.65 98.93 97.72 97.98 96.53 94.99
0.857 100 100  99.96 99.86 99.49 98.8 98.83 97.87 96.88
0.953 100 100 99.99 99.94 99.8 99.41 99.4 98.85 98.21
1.059 100 100 100  99.98 99.93 99.75 99.7  99.41 99.06
1.177 100 100 100 100  99.97 99.9 99.88 99.77 99.56
1.309 100 100 100 100 99.99 99.97 99.95 99.91 99.84
1.455 100 100 100 100 100 99.99 99.98 99.97 99.95
1.618 100 100 100 100 100 100 99.99 99.99 99.99
1.799 100 100 100 100 100 100 100 100 100
2 100 100 100 100 100 100 100 100 100
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Tabelle G.3: Anzahlverteilung Q¢ mit z4req-Auswerteverfahren - Versuchsnummer 220404C

t[s] : 120 240 360 480 600 720 840 960 1080
dp[mm)] Qo

0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.01 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.011 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.012 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.014 0.01 0.02 0.03 0.03 0.03 0.02 0.03 0.02 0.02
0.015 0.04 0.06 0.08 0.09 0.08 0.11 0.1 0.1 0.07
0.017 0.08 0.11 0.14 0.17 0.14 0.21 0.17 0.19 0.14
0.019 0.12 0.17 0.23 0.26 0.21 0.31 0.26 0.3 0.21
0.021 0.18 0.26 0.33 0.37 0.3 0.43 0.38 0.41 0.29
0.023 0.23 0.34 0.46 0.5 0.38 0.56 0.54 0.52 0.39
0.026 0.28 0.42 0.55 0.62 0.45 0.69 0.66 0.64 0.5
0.029 0.33 0.49 0.65 0.73 0.54 0.82 0.76 0.78 0.6
0.032 0.39 0.55 0.72 0.83 0.64 0.91 0.87 0.88 0.7
0.036 0.43 0.6 0.8 0.92 0.72 1 1 0.99 0.79
0.04 0.48 0.66 0.9 1.02 0.81 1.12 1.18 1.16 0.89
0.044 0.57 0.75 1.04 1.17 1.01 1.28 1.56 1.51 1.16
0.049 0.76 0.94 1.33 1.47 1.33 1.56 2.37 2.06 1.54
0.054 1.5 1.55 2.03 2.09 2.02 2.13 4.04 3.07 2.48
0.061 3.97 3.35 4.04 3.78 3.59 3.58 7.4 5.03 4.72
0.067 9.96 7.54 8.31 7.02 6.57 6.28 13.16 8.39 8.93
0.075 20.02 14.52 14.82 12.17 10.97 10.17 20.13 12.5 15
0.083 32.4 23.11 22.13 18.11 15.65 14.7  26.28 16.15 20.78
0.093 45.14 32.44 29.85 24.55 20.37 19.25 31.39 19.62 26.29
0.103 56.9 42.02 37.76 31.2 25.4 24.08 36.18 23.16 31.75
0.114 65.29 49.8 44.27 36.75 29.58 28.6 39.61 26.36 36.03
0.127 72.14 57.07 50.55 42.33 34.06 33.28 43.1  29.77 40.27
0.141 7791 63.64 56.29 47.83 39.01 38.13 46.44 33.45 44.23
0.157 8293 69.39 61.75 53.15 43.82 43.17 50.06 36.84 48.11
0.175 87.06 74.47 66.68 58.14 4853 48.19 53.61 40.82 51.76
0.194 90.39 79.06 71.32 62.97 53.31 52.89 57.14 44.8 55.39
0.216 93.01 83.13 75.71 67.65 57.94 57.43 60.63 48.68 58.47
0.24 95.1 86.66 79.8 71.82 62.66 61.68 64.03 52.9 61.74
0.267 96.68 89.71 83.39 75.87 67.09 65.85 67.42 56.93 64.95
0.297 97.86 92.4 86.73 79.66 71.61 70.12 70.78 61.27 68.3
0.33 98.67 94.51 89.69 83.21 76.02 74.16 74.22 65.56 71.39
0.367 99.23 96.22 92.34 86.68 80.09 78.28 77.66 69.78 74.68
0.408 99.62 97.66 94.69 89.97 84.33 82.36 81.29 74.44 78.04
0.454 99.82 98.62 96.55 92.79 88.04 86.07 84.72 7871 81.36
0.504 99.92 99.28 9792 95.13 91.36 89.37 &88.02 82.83 84.69
0.561 99.97 99.65 98.84 96.93 94.18 92.34 91.03 86.68 87.85
0.623 99.99 99.85 99.41 98.24 96.34 94.82 93.8 90.24 90.72
0.693 100 99.95 99.73 99.08 97.9 96.78 96.05 93.45 93.34
0.771 100 99.98 99.89 99.56 98.89 98.16 97.74 95.91 95.53
0.857 100 100 99.96 99.84 99.45 99.1 98.87 97.64 97.28
0.953 100 100 99.99 99.95 99.78 99.58 99.5 98.78 98.47
1.059 100 100 100 99.98 99.91 99.82 99.8 99.44 99.23
1.177 100 100 100 100 99.97 99.94 99.94 99.76 99.64
1.309 100 100 100 100 99.99 99.98 99.98 99.9 99.85
1.455 100 100 100 100 100  99.99 100 99.97 99.95
1.618 100 100 100 100 100 100 100  99.99 99.98
1.799 100 100 100 100 100 100 100 100 100
2 100 100 100 100 100 100 100 100 100
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Tabelle G.4: Anzahlverteilung Q¢ mit z4req-Auswerteverfahren - Versuchsnummer 220404D

t[s] : 120 240 360 480 600 720 840 960 1080
dp[mm)] Qo

0 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.01 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.011 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.012 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.014 0.08 0.06 0.06 0.07 0.06 0.06 0.06 0.04 0.02
0.015 0.3 0.17 0.17 0.22 0.18 0.19 0.2 0.13 0.09
0.017 0.57 0.34 0.35 0.41 0.34 0.35 0.35 0.26 0.17
0.019 0.9 0.56 0.55 0.66 0.53 0.55 0.54 0.44 0.25
0.021 1.32 0.82 0.83 0.96 0.75 0.79 0.78 0.67 0.39
0.023 1.77 1.1 1.12 1.32 1 1.07 1.02 0.94 0.62
0.026 2.14 1.32 1.32 1.55 1.2 1.29 1.22 1.13 0.91
0.029 2.59 1.56 1.56 1.85 1.42 1.57 1.44 1.35 1.24
0.032 3.16 1.81 1.8 2.21 1.7 1.87 1.8 1.63 1.5

0.036 3.93 2.11 2.07 2.73 2.08 2.33 2.26 2 1.88
0.04 5.3 2.52 2.41 3.57 2.63 3.18 3.14 2.62 2.62
0.044 8.14 3.24 3 5.29 3.75 4.8 4.94 3.89 4.19

0.049 12.98 4.46 3.87 7.98 5.35 7.47 7.47 5.84 6.73
0.054 19.24 6.21 5.13  11.52 7.45 10.53 10.61 8.05 9.76
0.061  26.53 8.62 6.91 15.73 9.72 14.02 13.81 10.14 12.5
0.067 34.66 12.25 9.51 20.69 12,54 17.88 17.05 12.24 16.27
0.075 43.13 17.39 13.13 26.31 15.79 21.92 20.35 14.49 20.45
0.083 51.22 23.85 17.84 32.01 19.62 25.87 23.25 16.57 23.7
0.093 59.3 31.8 2398 3839 24.08 30.22 26.31 19.05 27.46
0.103 67.76 41.59 32.16 45.72 29.94 3534 2985 22.16 32.54
0.114 7448 50.36 39.95 52.13 35.66 40.24 33.52 25.51 37.09
0.127  79.99 58.57 47.75 58.14 41.69 4513 3785 29.36 41.76
0.141 84.56 66.13 55.11 63.9 4774 50.21 42.12 33.47 45.3
0.157 88.37 73.05 62.17 69.16 53.58 55.07 46.57 37.75 49.36
0.175 9148 79.07 68.66 73.91 59.22 59.93 51.11 42.44 53.44
0.194 93.96 84.3 74.62 7831 64.9 64.64 55.93 47.19 57.19
0.216 95.87 88.51 80 82.32 69.98 69.15 60.69 52.22 60.75
0.24 97.25 91.96 84.72 8597 7499 73.58 6524 56.86 63.69
0.267 98.25 94.69 88.69 89.09 79.46 77.68 69.58 61.61 66.89
0.297 9892 96.64 91.97 91.78 83.54 81.64 73.82 66.58 70.29
0.33  99.36 98.02 94.5 94.03 87.15 85.08 7795 71.16 74.18
0.367 99.63 98.88 96.45 95.83 90.36 88.37 8212 75.71 78.14
0.408 99.82 9947 9795 97.34 93.34 9146 86.13 80.45 81.67
0.454 99.92 99.76 98.87 9841 95.53 93.93 89.6 84.72 84.8
0.504  99.96 99.9 99.42 99.1 97.19 95.89 92.6 88.6 87.91
0.561 99.98 99.96 99.73 99.53 98.36 9741 95.06 91.91 91.2
0.623  99.99 99.99 99.88 99.78 99.12 9845 96.91 94.59 93.97
0.693 100 100 99.95 99.9 99.58 99.13 98.17 96.62 96.16
0.771 100 100 99.98 99.96 99.82 99.58 99.01 98.03 97.72
0.857 100 100 100 99.99 99.93 99.81 99.52 98.99 98.73
0.953 100 100 100 100 99.98 99.93 99.81 99.52 99.37
1.059 100 100 100 100 99.99 99.97 99.93 99.79 99.74
1.177 100 100 100 100 100 99.99 99.98 99.92 99.92
1.309 100 100 100 100 100 100 100 99.97  99.98
1.455 100 100 100 100 100 100 100 99.99 100
1.618 100 100 100 100 100 100 100 100 100
1.799 100 100 100 100 100 100 100 100 100
2 100 100 100 100 100 100 100 100 100
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Tabelle G.5: Anzahlverteilung Qg mit 4cq-Auswerteverfahren - Versuchsnummer 260404A

t[s] : 120 240 360 480 600 720 840 960 1080
dp[mm] Qo

0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.01 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.011 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.012 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.014 0.02 0.02 0.03 0.04 0.03 0.02 0.03 0.02 0.01
0.015 0.07 0.07 0.09 0.11 0.09 0.09 0.1 0.08 0.07
0.017 0.13 0.13 0.16 0.2 0.15 0.17 0.17 0.15 0.14
0.019 0.21 0.2 0.25 0.29 0.25 0.26 0.26 0.24 0.21
0.021 0.3 0.28 0.35 0.43 0.37 0.38 0.37 0.37 0.33
0.023 0.4 0.37 0.47 0.56 0.49 0.52 0.48 0.48 0.42
0.026 0.48 0.43 0.58 0.69 0.62 0.62 0.57 0.6 0.53
0.029 0.57 0.51 0.68 0.82 0.72 0.74 0.66 0.72 0.63
0.032 0.64 0.59 0.76 0.93 0.82 0.86 0.76 0.84 0.72
0.036 0.72 0.65 0.86 1.04 0.91 0.95 0.9 0.95 0.78
0.04 0.82 0.73 0.97 1.17 1.01 1.08 1.08 1.13 0.92
0.044 0.97 0.84 1.13 1.36 1.15 1.25 1.41 1.49 1.16
0.049 1.24 1.03 1.46 1.78 1.41 1.53 2.04 2.11 1.61
0.054 2.04 1.57 2.3 2.65 2.08 2.07 3.37 3.49 2.53
0.061 4.77 3.46 4.6 4.94 3.92 3.3 6.13 6.5 4.57
0.067 11.95 8.54 9.87 9.83 7.98 5.71 11.18 11.82 8.47
0.075 24.82 18.03 18.89 17.44 14.52 9.1 1855 19.51 14.13
0.083 39.93 29.89 29.04 2598 22.01 12.89 25.73 26.46 20.07
0.093 54.21 41.83 39.05 34.66 29.1 16.36 31.95 32.35 25.57
0.103 66.29 52.94 48.68 43.65 36.28 19.7 37.8 3752 30.71
0.114 74.07 60.78 55.74 50.96 41.9 23.08 42.06 41.05 34.61
0.127 80.12 67.19 61.81 57.56 47.08 26.69 4598 43.88 38.35
0.141 84.75 72.57 67.05 63.45 51.87 30.99 49.94 46.4 42.01
0.157 88.66 77.54 71.95 68.36 56.54 36.04 53.94 49.16 45.84
0.175 91.78 81.82 76.15 7242 61.13 41.56 57.52 51.74 49.31
0.194 94.12 85.43 79.76 76.04 65.25 46.76 61.03 54.22 5245
0.216 95.86 88.42 8295 79.19 68.85 51.89 64.12 56.64 55.71
0.24 97.13 90.95 85.71 81.92 7233 56.64 67.09 59.29 58.78
0.267 98.07 93.06 88.24 84.4 75.44 61.08 70.1 62.01 61.47
0.297 98.76 94.76 90.36 86.61 78.19 65.42 73.03 64.75 64.2
0.33 99.23 96.13 92.33 88.61 80.87 69.58 75.77 67.56 66.84
0.367 99.53 97.26 94.06 90.59 83.45 73.44 78.56 70.47 69.86
0.408 99.74 98.19 95.62 92.51 86.08 77.3 81.42 73.7 72.89
0.454 99.87 98.84 96.85 94.13 88.53 81 84.06 76.75 75.81
0.504 99.94 99.29 97.84 95.6 90.87 84.46 86.67 80.01 78.69
0.561 99.97 99.6 98.59 96.86 93.05 87.72 89.17 83.27 81.78
0.623 99.99 99.79 99.17 97.88 94.98 90.73 91.61 86.56 84.9
0.693 100 99.9 99.54 98.7 96.62 93.46 93.84 89.76 88.17
0.771 100 99.96 99.77 99.25 97.92 95.76 95.78 92.71 91.19
0.857 100 99.99 99.9 99.61 9883 97.38 97.36 95.27 93.96
0.953 100 100 99.96 99.83 99.43 98.61 98.54 97.3  96.26
1.059 100 100 99.99 99.93 99.75 99.31 99.27 98.63 98.02
1.177 100 100 100 99.98 99.91 99.69 99.68 99.36 99.08
1.309 100 100 100 99.99 99.97 99.9 99.9 99.77 99.62
1.455 100 100 100 100 99.99 99.97 99.97 99.93 99.87
1.618 100 100 100 100 100 100 99.99 99.98 99.96
1.799 100 100 100 100 100 100 100 99.99 99.99
2 100 100 100 100 100 100 100 100 100
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Tabelle G.6: Anzahlverteilung Q¢ mit z4req-Auswerteverfahren - Versuchsnummer 280404 A

t[s] : 120 240 360 480 600 720 840 960 1080
dp[mm)] Qo

0 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.01 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.011 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.012 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.014 0.04 0.05 0.04 0.04 0.03 0.03 0.02 0.03 0.02
0.015 0.12 0.14 0.12 0.13 0.1 0.1 0.08 0.09 0.07
0.017 0.22 0.27 0.22 0.26 0.17 0.23 0.16 0.17 0.15
0.019 0.35 0.41 0.35 0.43 0.29 0.37 0.26 0.28 0.27
0.021 0.52 0.57 0.49 0.65 0.42 0.54 0.39 0.41 0.45
0.023 0.67 0.78 0.63 0.84 0.55 0.71 0.52 0.55 0.65
0.026 0.82 0.93 0.75 1 0.7 0.85 0.64 0.66 0.81
0.029 0.97 1.1 0.89 1.19 0.82 0.99 0.77 0.78 0.95
0.032 1.12 1.27 1.02 1.36 0.94 1.14 0.9 0.9 1.09
0.036 1.3 1.47 1.15 1.57 1.11 1.33 1.05 1.12 1.26
0.04 1.56 1.76 1.3 1.94 1.32 1.55 1.27 1.39 1.49
0.044 2.1 2.36 1.56 2.65 1.78 1.94 1.62 2.08 1.98
0.049 3.3 3.56 1.98 4.12 2.67 2.72 2.28 3.34 2.62
0.054 5.76 5.69 2.86 6.41 4.58 3.92 3.41 5.6 3.85
0.061  10.59 9.49 4.59 10.37 7.89 5.95 5.41 9.56 5.62
0.067 18.72 15.35 7.67 16.11 13.52 8.93 8.38 14.72 8.16
0.075 29.45 22.72 12.03 2294 20.72 1252 11.75 20.66 11.12
0.083 40.54 30.27 17.11 29.82 28.33 16.38 15.13 25.96 14.17
0.093 51.19 37.66 22.87 36.3 3597 20.27 18.7 30.69 16.89
0.103 61.1 45.22 29.53 43.19 44.13 25.15 2248 35.25 20.03
0.114 68.48 51.59 35.74 48.84 50.27 29.78 26.41 38.78 22.97
0.127 74.53 57.39 4197 53.85 55.49 34.54 30.36 424 25.96
0.141 79.78 62.96 48.12 58.79 60.36 39.49 34.56 45.96 29.1
0.157 84.12 68.23 53.7 63.24 65.15 44.62 3849 49.31 32.06
0.175 87.77 73.05 59.16 67.26 69.38 49.72 42,52 52.79 35.22
0.194 90.8 7742 64.53 71.14 7295 54.47 46.77 56.14 38.7
0.216 93.27 81.43 69.51 74.64 7593 59.26 51.03 59.44 42.88
0.24 9526 84.98 74.3 7794 7863 63.58 5546 62.51 46.76
0.267 96.78 88.17 7853 81.17 81.13 67.6 59.81 65.68 50.56
0.297 9791 90.96 82.51 84.03 83.49 71.53 64 68.84 54.47
0.33 9874 9335 86.15 86.78 85.73 7527 68.14 7212 58.63
0.367 99.28 95.27 89.44 89.43 88.1 78.86 72.2 7542 62.96
0.408 99.64 96.96 92.52 91.92 90.37 82.51 76.44 78.7 67.64
0.454 99.84 98.12 94.89 94.05 92.35 85.86 80.47 81.91 72.19
0.504 99.93 98.94 96.67 95.79 94.23 8891 84.32 85.21 76.79
0.561 99.98 99.44 98 97.22 95.88 91.64 87.84 88.34 81.04
0.623 99.99 99.74 98.89 9828 97.18 94.04 91.01 91.16 85.22
0.693 100  99.89 99.44 99.03 98.21 96.03 93.75 93.7 89.07
0.771 100 99.96 99.75 99.48 99.03 97.62 9591 9594 92.59
0.857 100 99.98 99.9 99.75 99.53 98.68 97.49 97.61 95.19
0.953 100 100 99.97 99.9 99.78 99.34 98.63 98.71 97.27
1.059 100 100 99.99 99.96 99.91 99.7  99.32 99.39 98.59
1.177 100 100 100 99.99 99.97 99.88 99.69 99.75 99.37
1.309 100 100 100 100 99.99 99.97 99.87 99.92 99.76
1.455 100 100 100 100 100 99.99 99.95 99.98 99.92
1.618 100 100 100 100 100 100 99.98 99.99 99.97
1.799 100 100 100 100 100 100 99.99 100 99.99
2 100 100 100 100 100 100 100 100 100
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Tabelle G.7: Anzahlverteilung Q¢ mit x4req-Auswerteverfahren - Versuchsnummer 2804048

t[s] : 120 240 360 480 600 720 840 960 1080 1200 1320
dp[mm] Qo

0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.01 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.011 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.012 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.014 0.03 0.03 0.03 0.04 0.04 0.03 0.04 0.04 0.03 0.04 0.03
0.015 0.08 0.09 0.1 0.11 0.14 0.09 0.12 0.13 0.09 0.11 0.08
0.017 0.15 0.16 0.18 0.2 0.24 0.15 0.21 0.22 0.16 0.2 0.15
0.019 0.23 0.26 0.28 0.32 0.36 0.25 0.32 0.33 0.29 0.3 0.24
0.021 0.34 0.38 0.41 0.45 0.53 0.36 0.45 0.46 0.43 0.44 0.34
0.023 0.47 0.49 0.54 0.6 0.66 0.48 0.58 0.58 0.55 0.58 0.45
0.026 0.55 0.6 0.64 0.71 0.81 0.61 0.7 0.71 0.69 0.69 0.55
0.029 0.65 0.71 0.76 0.83 0.97 0.72 0.84 0.85 0.83 0.81 0.65
0.032 0.73 0.8 0.85 0.94 1.08 0.81 0.95 0.97 0.96 0.93 0.74
0.036 0.82 0.88 0.93 1.04 1.18 0.92 1.08 1.09 1.1 1.04 0.85
0.04 0.91 0.97 1.02 1.17 1.31 1.05 1.24 1.22 1.26 1.18 1
0.044 1.07 1.11 1.16 1.38 1.49 1.26 1.46 1.42 1.51 1.43 1.22
0.049 1.47 1.39 1.44 1.79 1.78 1.68 1.94 1.83 1.91 1.98 1.61
0.054 2.71 2.23 2.2 2.92 2.46 2.79 2.97 2.68 2.7 3.27 2.47
0.061 6.48 4.62 4.38 5.73 3.96 5.7 5.3 4.51 4.27 6.09 4.08
0.067 14.5 9.85 9.04 11.54 6.55 11.39 8.98 7.9 7.18 11.31 7.03
0.075 26.61 17.99 16.05 19.65 10.21 19.2 14.06 12.67 11.07 17.85 11.14
0.083 39.92 27.48 24.21 2833 14.09 27.44 18.88 17.59 15.03 23.97 15.05
0.093 52.52 37.24 3249 36.69 18.05 35.17 23.36 22.59 19.08 29.21 18.46
0.103 63.66 46.9 40.65 44.55 2246 4237 27.92 27.79 23.43 33.84 21.95
0.114 71.63 54.66 47.27 50.84 27.14 4786 31.95 32.18 27.59 37.71 24.89
0.127 77.99 61.74 53.42 56.48 32.04 52.72 36.35 36.47 31.86 41.03 28.02
0.141 83.3 68.26 59.17 61.54 37.14 56.83 40.6 40.73 36.43 44.35 31.13
0.157 87.72 T74.14 64.78 66.03 42.45 60.7 45.05 44.71 41.46 47.76 34.41
0.175 91.21 79.29 70.08 70.32 47.92 64.33 49.63 48.66 46.23 50.94 38.14
0.194 93.95 83.8 75 7413  52.97 67.7 53.75 5243 50.73 54.36 42.27
0.216 95.99 87.75 79.51 77.73 58.14 70.81 57.53 56  55.02 57.72 46.26
0.24 97.48 90.99 83.58 81.16 63.07 73.93 61.67 59.66 59.18 61.09 50.6
0.267 98.48 93.68 87.25 84.46 67.97 76.9 65.63 63.14 63.12 64.61 55.11
0.297 99.12 95.8 90.48 87.52 72.74 79.8  69.37 66.6 67.02 68.01 59.56
0.33 99.51 97.33 93.15 90.22 77.34 82.7 73.04 70.3 70.9 T71.48 64.28
0.367 99.75 98.38 95.38 92.71 81.9 85.57 76.86 74.04 74.8 74.81 69
0.408 99.89 99.14 97.17 95.03 86.46 88.58 80.98 78.29 7885 78.65 74.17
0.454 99.95 99.57 98.36 96.75 90.29 91.3 84.9 82.27 82.73 82.34 79.04
0.504 99.98 99.79 99.12 98.03 93.51 93.77 88.67 86.16 86.55 85.95 83.58
0.561 99.99 99.91 99.56 98.91 9593 95.82 92.07 89.8 90.05 89.28 87.77
0.623 100  99.96 99.8 99.45 97.67 97.41 94.81 92.91 93.06 92.32 91.37
0.693 100 99.99 99.92 99.74 98.78 9852 96.89 95.49 95.49 94.85 94.29
0.771 100 100  99.97 99.89 99.4 99.22 9828 97.37 97.36 96.83 96.51
0.857 100 100 99.99 99.96 99.74 99.64 99.18 98.65 98.63 98.31 98.1
0.953 100 100 100 99.99 99.91 99.85 99.64 99.37 99.36 99.19 99.09
1.059 100 100 100 100 99.96 99.95 99.85 99.74 99.74 99.67 99.63
1.177 100 100 100 100 99.99 99.98 99.94 99.9 99.9 99.88 99.87
1.309 100 100 100 100 100 100 99.98 99.96 99.97 99.97 99.97
1.455 100 100 100 100 100 100 99.99 99.99 99.99 99.99 99.99
1.618 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100
1.799 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100
2 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100
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Tabelle G.8: Anzahlverteilung Q¢ mit z4req-Auswerteverfahren - Versuchsnummer 280404C

t[s] : 120 240 360 480 600 720 840 960 1080 1200 1320
dp[mm] Qo

0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.01 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.011 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.012 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.014 0.03 0.03 0.03 0.04 0.03 0.04 0.03 0.01 0.02 0.03 0.03
0.015 0.09 0.1 0.1 0.11 0.1 0.11 0.09 0.07 0.08 0.09 0.08
0.017 0.17 0.19 0.18 0.19 0.18 0.2 0.15 0.12 0.14 0.15 0.13
0.019 0.28 0.3 0.29 0.31 0.31 0.32 0.25 0.2 0.26 0.23 0.2
0.021 0.42 0.43 0.41 0.43 0.46 0.44 0.36 0.29 0.41 0.32 0.31
0.023 0.55 0.58 0.55 0.56 0.61 0.55 0.46 0.4 0.55 0.44 0.41
0.026 0.66 0.68 0.66 0.68 0.76 0.66 0.56 0.48 0.69 0.56 0.5
0.029 0.78 0.8 0.77 0.81 0.9 0.77 0.67 0.58 0.82 0.66 0.6
0.032 0.9 0.92 0.87 0.93 1.05 0.9 0.81 0.71 0.95 0.79 0.71
0.036 1.04 1.03 0.99 1.07 1.2 1.06 1 0.89 1.12 1 0.84
0.04 1.27 1.2 1.14 1.27 1.4 1.27 1.36 1.13 1.34 1.3 1.04
0.044 1.7 1.5 1.4 1.65 1.81 1.77 2.07 1.79 1.88 1.88 1.62
0.049 2.75 2.18 1.89 2.44 2.61 2.62 3.64 2.97 2.84 3.01 2.62
0.054 4.98 3.7 2.82 3.92 4 3.93 6.35 4.74 4.32 4.68 4.11
0.061 9.64 6.93 4.79 6.5 6.3 6.16 10.54 7.97 6.5 7.1 6.23
0.067 17.68 12.58 8.31 10.78 9.86 9.43 16.29 12.57 9.67 10.23 9.09
0.075 2842 20.12 1343 16.29 14.27 13.55 22,58 1747 13,59 13.99 1227
0.083 39.51 28.44 19.52 2246 18.93 17.57 28.42 2247 171 17.63 15.56
0.093 49.98 36.76 26.1 28.68 23.66 21.81 33.53 26.99 20.06 21.13 18.49
0.103  59.75 45.19 33.2 3519 29.06 26.62 38.82 31.3 23.08 2535 21.52
0.114 67.06 52.21 39.42 40.69 33.84 30.77 43.23 35.02 25.68 29.15 24.37
0.127 73.31 58.59 45.66 4598 38.85 35.52 47.08 38.77 28.09 33.07 2741
0.141 78.72 64.57 51.7 51.14 43.83 40.46 50.81 4237 30.76 36.98 30.4
0.157 83.51 70.38 57.49 55.95 48.7 4544 54.62 45.89 33.52 41.23 33.83
0.175 87.59 75.75 63.21 60.67 53.49 50.24 5812 49.23 36.49 45.14 37.23
0.194 90.96 80.62 68.58 65.13 58.19 54.82 61.75 52.8 39.79 49.16 40.64
0.216 93.6 8491 73.59 69.33 6234 59.43 65.13 55.81 43.11 53.19 44.25
0.24 95.63 88.64 7838 73.58 66.51 63.66 68.35 5895 46.92 56.93 48.17
0.267 97.16 91.74 82.87 77.55 70.63 67.62 71.53 62.36 50.6 60.66 52.38
0.297 98.24 94.31 86.8 81.33 T74.66 71.69 T4.66 65.77 54.56 64.81 56.25
0.33 9898 96.29 90.22 84.89 78.62 75.68 77.64 69.06 58.64 68.6  60.39
0.367 99.43 97.72 93.12 88.29 82.67 79.58 80.88 72.43 63.07 72.59 64.87
0.408 99.73 98.76 95.58 9149 86.69 83.76 84.3 76.34 67.76 76.61 69.9
0.454 99.87 99.36 97.32 94.11 90.17 87.4 87.4 80.01 72.65 80.59 74.67
0.504 99.94 99.7 9849 96.16 93.13 90.74 90.37 83.99 77.6 84.41 79.55
0.561 99.97 99.88 99.22 97.67 95.56 93.67 93.06 87.75 82.57 88.18 84.14
0.623 99.99 99.96 99.63 98.71 97.35 9595 95.33 91.14 87.19 9145 88.38
0.693 100 99.99 99.85 99.34 9855 97.62 97.11 94.17 91.42 94.21 91.96
0.771 100 100 99.94 99.7 99.28 98.72 98.36 96.35 94.65 96.34 94.79
0.857 100 100 99.98 99.88 99.66 99.41 99.18 98.05 96.99 98  96.99
0.953 100 100 100 99.96 99.88 99.75 99.62 99.07 9849 9898 98.41
1.059 100 100 100 99.99  99.96 99.9 99.85 99.62 99.37 99.54 99.21
1.177 100 100 100 100 99.99 99.97 99.94 99.85 99.77 99.82 99.66
1.309 100 100 100 100 100 99.99 99.98 99.96 99.93 99.95 99.87
1.455 100 100 100 100 100 100 100 99.98 99.98 99.99 99.96
1.618 100 100 100 100 100 100 100 99.99 100 100 99.99
1.799 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100
2 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100
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Tabelle G.9: Anzahlverteilung Qg mit z4-cq-Auswerteverfahren - Versuchsnummer 300404A

t[s] : 120 240 360 480 600 720 840 960 1080 1200 1320
dp[mm] Qo

0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.01 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.011 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.012 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.014 0.05 0.03 0.04 0.05 0.04 0.02 0.04 0.03 0.03 0.03 0.02
0.015 0.17 0.1 0.11 0.15 0.14 0.11 0.13 0.1 0.14 0.08 0.09
0.017 0.3 0.2 0.21 0.29 0.25 0.21 0.28 0.19 0.25 0.16 0.18
0.019 0.46 0.32 0.33 0.46 0.38 0.36 0.45 0.31 0.37 0.27 0.31
0.021 0.64 0.47 0.48 0.68 0.55 0.55 0.71 0.49 0.51 0.42 0.45
0.023 0.82 0.64 0.64 0.88 0.77 0.68 0.97 0.64 0.67 0.58 0.58
0.026 0.98 0.77 0.78 1.06 0.91 0.81 1.19 0.76 0.81 0.74 0.7
0.029 1.16 0.9 0.9 1.26 1.06 0.96 1.41 0.9 0.94 0.9 0.82
0.032 1.37 1.01 1.02 1.45 1.23 1.11 1.69 1.09 1.08 1.07 0.95
0.036 1.6 1.14 1.13 1.62 1.4 1.26 2.08 1.25 1.25 1.24 1.12
0.04 1.98 1.3 1.25 1.87 1.59 1.48 2.76 1.47 1.51 1.43 1.33
0.044 2.85 1.55 1.44 2.35 1.91 1.76 4.18 1.88 1.93 1.82 1.72
0.049 4.95 2.19 1.8 3.33 2.58 2.24 6.65 2.59 2.64 2.41 2.54
0.054 9.11 3.66 2.53 5.24 3.8 3.14 9.79 3.89 3.55 3.22 3.89
0.061 16.79 6.85 4.23 8.66 5.7 4.48 13.68 5.81 5.05 4.68 6.14
0.067 28.26 12.64 7.34 13.74 8.76 6.48 18.33 8.59 7.27 6.95 9.31
0.075 40.95 20.62 11.98 19.94 12.58 8.87 23.15 11.96 9.95 9.72 13.08
0.083 52.18 29.22 17.58 26.11 16.68 11.63 27.08 15.19 12,98 12.59 16.79
0.093 61.66 37.83 24.04 32.6 21.15 14.73 30.89 18.35 16.28 16.09 20.57
0.103 69.99 46.51 31.39 39.44 26.73 18.7 34.98 21.88 20.34 20.18 24.67
0.114 75.76 53.55 37.92 45.36 31.75 22.64 38.62 2522 24.31 24.39 28.71
0.127 80.44 60.04 44.23 50.85 36.73 27.2 4227 28.89 28.36 29.33 33.17
0.141 84.26 66.06 50.39 56.01 41.62 31.97 46.28 32.42 32.92 34.4 37.55
0.157 87.71 71.69 56.43 60.85 46.55 36.68 50.13 36.05 37.49 39.5 42.17
0.175 90.71 76.91 62.54 6544 51.55 41.85 54.08 39.91 42.22 44.43 46.61
0.194 93.21 81.65 68.18 69.79 56.4 47.23 57.87 43.81 46.98 49.3 51.38
0.216 95.24 85.84 73.74 7395 61.02 52.65 61.66 48.2 51.7 53.92 55.58
0.24 96.79 89.41 787 T77.78 65.61 57.95 65.3 52.51 56.44 58.52 59.77
0.267 97.96 92.38 83.17 81.54 70.31 63.09 68.95 57.03 60.89 62.75 63.92
0.297 98.8 94.76 87.16 84.95 T74.68 67.96 7243 61.73 65.22 66.78 68.03
0.33 99.32 96.52 90.66 88.17 78.96 72.74 75.92 66.13 69.35 70.59 72.13
0.367 99.62 97.87 93.57 91.06 8294 77.25 79.16 70.56 73.4 T4.77 76.02
0.408 99.82 98.84 95.92 93.74 86.93 81.98 82.56 7542 77.59 7881 79.88
0.454 99.92 99.41 97.52 95.8 90.31 86.11 85.84 79.62 81.45 82.61 83.4
0.504 99.96 99.73 98.6 97.33 93.14 89.84 88.81 83.72 &5.14 86.1 86.82
0.561 99.98 99.88 99.28 98.43 9542 92.92 91.58 87.58 88.55 89.21 89.84
0.623 99.99 99.95 99.65 99.17 97.09 95.3 94 91.02 91.69 92.04 92.45
0.693 99.99 99.98 99.85 99.59 9831 97.11 95.92 93.88 94.34 94.45 94.61
0.771 100 100 99.95 99.82 99.09 9841 9743 96.15 96.36 96.43 96.46
0.857 100 100 99.99 99.92 99.55 99.18 9851 97.72 97.96 97.87 97.79
0.953 100 100 100 99.97 99.83 99.61 99.24 98.79 98.89 98.79 98.77
1.059 100 100 100 99.99 99.93 99.84 99.62 99.43 99.5 99.38 99.34
1.177 100 100 100 100 99.97 99.95 99.84 99.76 99.78 99.74 99.7
1.309 100 100 100 100 99.99 99.98 99.93 99.91 99.92 99.89 99.86
1.455 100 100 100 100 100 100 99.98 99.97 99.97 99.96 99.95
1.618 100 100 100 100 100 100 99.99 99.99 99.99 99.99 99.98
1.799 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100 99.99
2 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100
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Tabelle G.10: Anzahlverteilung Qg mit x.ecq-Auswerteverfahren - Versuchsnummer 3004048

t[s] : 120 240 360 480 600 720 840 960 1080 1200 1320
dp[mm] Qo

0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.01 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.011 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.012 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.014 0.04 0.04 0.04 0.05 0.04 0.05 0.04 0.04 0.05 0.04 0.03
0.015 0.12 0.11 0.13 0.15 0.11 0.15 0.13 0.12 0.14 0.12 0.13
0.017 0.23 0.21 0.23 0.27 0.23 0.28 0.24 0.23 0.25 0.22 0.21
0.019 0.37 0.33 0.37 0.43 0.37 0.42 0.36 0.37 0.37 0.33 0.3
0.021 0.54 0.47 0.52 0.62 0.55 0.58 0.51 0.55 0.52 0.54 0.47
0.023 0.73 0.63 0.7 0.79 0.74 0.75 0.69 0.77 0.67 0.71 0.68
0.026 0.86 0.76 0.86 0.96 0.91 0.91 0.83 0.89 0.8 0.86 0.8
0.029 1.02 0.89 1 1.12 1.06 1.07 0.99 1.05 0.95 1.03 0.94
0.032 1.16 1.01 1.13 1.26 1.22 1.24 1.14 1.21 1.1 1.17 1.09
0.036 1.34 1.13 1.25 1.43 1.38 1.41 1.32 1.42 1.28 1.33 1.22
0.04 1.58 1.28 1.39 1.6 1.58 1.61 1.6 1.7 1.46 1.54 1.45
0.044 2.04 1.53 1.57 1.92 1.88 1.92 2.16 2.15 1.79 1.83 1.86
0.049 3.23 2.07 1.92 2.58 2.47 2.55 3.28 3.05 2.54 2.56 2.58
0.054 5.86 3.38 2.67 3.86 3.57 3.4 5.2 4.83 3.83 3.66 3.58
0.061 11.3 6.37 4.25 6.33 5.76 5 8.46 7.89 6.17 5.61 4.95
0.067 20.5 12.01 7.39 10.46 9.35 7.51 1335 12.26 9.69 8.68 6.77
0.075 32.17 19.97 1219 16.12 14.29 10.77 19.05 1747 13.93 11.97 8.58
0.083 43.58 28.76 18.14 22.29 19.65 14.3 24.5 2229 1813 15.53 10.14
0.093 54 37.65 24.68 29.15 2532 1838 29.82 27.23 22.29 19.02 11.6
0.103 63.62 46.84 31.81 36.61 31.61 23.24 35.74 32.32 26.7 22.69 13.2
0.114 70.58 54.15 3824 43.05 37.31 2836 4091 37.03 30.64 26.26 14.89
0.127 76.3 60.8 44.34 49.19 42.76 33.5 4582 4142 3448 29.86 17.27
0.141 81.16 66.86 50.57 54.79 48.09 38.95 50.44 45.78 38.48 33.68 20.46
0.157 85.31 72.29 56.54 60.14 53.1 44.4 5492 49.85 42.58 38 24.05
0.175 88.8 77.26 62.18 65.08 58.1 49.77 59.01 53.65 46.42 4245 27.95
0.194 91.69 81.72 67.65 69.73 62.6 54.64 62.82 57.56 50.23 47.1  32.57
0.216 94.04 85.73 7299 7411 66.97 59.65 66.33 61.23 54.06 51.54 37.13
0.24 9589 89.15 78.01 7812 71.06 64.13 69.79 64.81 57.96 56.27 42.27
0.267 97.28 92.04 8244 8195 75.13 68.56 73.17 68.37 61.7 60.4 47.72
0.297 98.29 94.42 86.55 85.38 7871 7269 76.23 T1.77 6553 64.48 52.78
0.33 9898 96.23 90.01 88.41 8222 76.62 79.27 7525 69.21 68.69 57.69
0.367 99.44 97.6 9297 91.27 85.67 80.5 82.28 78.62 72.72 7276 62.56
0.408 99.73 98.63 9549 93.84 89.07 84.35 85.36 8211 76.75 76.85 68.07
0.454 99.88 99.27 97.21 9583 91.87 87.81 88.18 85.33 80.56 80.72 73.02
0.504 99.95 99.65 98.43 97.35 94.27 90.89 90.71 88.41 84.17 84.38 T77.72
0.561 99.98 99.84 99.16 98.46 96.18 93.59 93.07 91.14 87.61 87.8  82.22
0.623 99.99 99.93 99.58 99.15 97.58 95.76 95.15 93.57 90.7 90.94 86.46
0.693 100 99.97 99.81 99.57 9858 97.34 96.75 95.55 93.47 93.75 90.36
0.771 100 99.99 99.92 99.81 99.23 9845 98.01 97.17 9584 96.06 93.62
0.857 100 100 99.97 99.93 99.64 99.2 98.85 98.32 97.57 97.67 96.15
0.953 100 100 99.99 99.98 99.85 99.63 99.42 99.11 98.71 98.74 97.86
1.059 100 100 100 99.99 99.94 99.85 99.73 99.56 99.37 99.4 98.97
1.177 100 100 100 100 99.98 99.94 99.88 99.82 99.74 99.75 99.56
1.309 100 100 100 100 99.99 99.98 99.96 99.93 99.9 99.92 99.84
1.455 100 100 100 100 100 99.99 99.98 99.98 99.97 99.98 99.95
1.618 100 100 100 100 100 100 100 100 100 99.99  99.99
1.799 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100
2 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100
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Tabelle G.11: Anzahlverteilung Qo mit Z.cq-Auswerteverfahren - Versuchsnummer 060504A

t[s] : 120 240 360 480 600 720 840 960 1080 1200 1320
dp[mm] Qo

0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.01 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.011 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.012 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.014 0.04 0.03 0.04 0.04 0.04 0.04 0.04 0.04 0.03 0.03 0.01
0.015 0.12 0.1 0.11 0.13 0.11 0.11 0.13 0.13 0.09 0.1 0.06
0.017 0.24 0.18 0.2 0.24 0.22 0.19 0.26 0.25 0.2 0.17 0.12
0.019 0.39 0.29 0.31 0.38 0.34 0.31 0.44 0.39 0.32 0.29 0.18
0.021 0.55 0.42 0.44 0.56 0.49 0.45 0.65 0.56 0.47 0.45 0.28
0.023 0.71 0.56 0.58 0.74 0.68 0.58 0.86 0.73 0.65 0.61 0.38
0.026 0.87 0.67 0.7 0.9 0.8 0.72 1.01 0.87 0.79 0.73 0.47
0.029 1.03 0.77 0.82 1.05 0.93 0.86 1.18 1.02 0.92 0.86 0.56
0.032 1.2 0.89 0.94 1.19 1.06 0.98 1.37 1.15 1.05 1 0.66
0.036 1.45 1.01 1.06 1.36 1.2 1.12 1.54 1.31 1.18 1.16 0.8
0.04 1.78 1.16 1.22 1.57 1.39 1.29 1.78 1.53 1.37 1.37 0.99
0.044 2.5 1.47 1.51 2.05 1.67 1.52 2.3 2.01 1.76 1.83 1.5
0.049 4.27 2.2 2.18 3.31 2.22 1.91 3.4 3.02 2.45 2.89 2.44
0.054 7.97 3.91 3.64 5.85 3.35 2.72 5.24 4.89 3.82 4.81 4.39
0.061 15.04 7.6 6.57 10.77 5.54 4.18 8.52 8.24 6.01 8.05 7.7
0.067 25.82 14.12 11.59 18.39 9.22 6.66 13.29 13.18 9.63 12.81 12.65
0.075 38.3 23.09 1839 27.58 14.25 10.25 1882 18.89 13.64 18.32 18.34
0.083 49.87 32.81 26  36.51 19.81 14.5 24.51 24.22 18.1 23.71 23.42
0.093 60.12 42.65 33.97 44.86 25.87 19.56 30.09 29.39 22.44 29.26 28.24
0.103 69.18 52.41 42.4 53.02 3256 25.72 35.85 34.79 27.5 34.93 32.66
0.114 75.62 60.16 49.47 59.39 3849 31.44 40.97 39.3 31.86 39.61 36.42
0.127 80.65 66.89 56.21 64.97 44.34 37.24 4592 43.66 36.37 44.14 39.89
0.141 84.75 72.77 62.55 70.01 50.04 43.04 50.72 47.91 40.68 48.67 43.32
0.157 88.5 78.09 6847 74.51 55.54 48.81 55.29 52.14 45.29 53.05 46.92
0.175 91.55 82.7 74.07 7856 60.83 54.39 59.85 56.3 49.88 57.38 50.46
0.194 93.99 86.63 79.08 82.23 65.99 59.89 64.17 60.35 54.36 61.39 54.19
0.216 95.88 89.91 83.58 85.45 70.82 65.24 68.34 64.42 58.65 65.41 57.9
0.24 97.29 92.6 87.42 88.4 75.47 70.22 72.3 68.52 63.23 69.33 61.64
0.267 98.4 94.73 90.7 90.95 79.85 74.96 76.02 72.41 67.48 72.92 65.47
0.297 99.06 96.44 93.36 93.13 83.74 79.43 79.51 76.23 71.9 76.44 69.17
0.33 99.51 97.67 95.44 94.93 87.29 83.52 82.92 79.79 76.03 79.74 72.89
0.367 99.74 98.56 97.1 96.44 90.45 87.25 86.12 83.34 80.02 83.1 76.68
0.408 99.88 99.22 98.32 97.71 93.33 90.67 89.23 86.81 84 86.37 80.77
0.454  99.95 99.6 99.06 98.59 95.51 93.42 91.9 89.94 87.47 89.15 84.34
0.504 99.98 99.81 99.52 99.19 97.14 95.55 94.2 92.67 90.56 91.66 87.72
0.561 99.99 99.92 99.78 99.57 98.3 97.2  96.04 94.9 93.24 93.88 90.81
0.623 100  99.97 99.9 99.79 99.05 98.33 97.5 96.64 95.4 95.7 93.49
0.693 100 99.99 99.96 99.9 99.52  99.09 98.5 97.93 97.04 97.19 95.61
0.771 100 100 99.99 99.96 99.77 99.55 99.19 98.84 98.22 98.31 97.21
0.857 100 100 100 99.99 99.91 99.79 99.61 99.39 99.05 99.07 98.41
0.953 100 100 100 100 99.97 99.92 99.83 99.71 99.55 99.52 99.18
1.059 100 100 100 100 99.99 99.97 99.93 99.87 99.81 99.77 99.62
1.177 100 100 100 100 100 99.99 99.98 99.95 99.92 99.9 99.85
1.309 100 100 100 100 100 100 99.99 99.98 99.97 99.96 99.94
1.455 100 100 100 100 100 100 100 100 99.99 99.99 99.98
1.618 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100 99.99
1.799 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100
2 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100
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Tabelle G.12: Anzahlverteilung Qg mit x.ecq-Auswerteverfahren - Versuchsnummer 060504B

t[s] : 120 240 360 480 600 720 840 960 1080 1200 1320
dp[mm] Qo

0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.01 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.011 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.012 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.014 0.05 0.05 0.04 0.06 0.04 0.04 0.06 0.05 0.07 0.06 0.05
0.015 0.17 0.14 0.13 0.17 0.13 0.13 0.18 0.15 0.2 0.19 0.14
0.017 0.32 0.26 0.25 0.33 0.26 0.25 0.31 0.29 0.32 0.3 0.28
0.019 0.5 0.42 0.39 0.52 0.42 0.39 0.47 0.46 0.49 0.46 0.45
0.021 0.76 0.61 0.59 0.76 0.59 0.56 0.63 0.66 0.72 0.65 0.63
0.023 1 0.81 0.79 0.99 0.77 0.76 0.8 0.86 0.94 0.83 0.84
0.026 1.19 0.98 0.94 1.19 0.9 0.88 0.94 1.02 1.11 0.98 1
0.029 1.42 1.17 1.09 1.4 1.07 1.06 1.14 1.2 1.34 1.17 1.18
0.032 1.64 1.33 1.25 1.59 1.25 1.21 1.34 1.41 1.48 1.36 1.36
0.036 1.89 1.52 1.4 1.8 1.43 1.36 1.58 1.59 1.66 1.52 1.51
0.04 2.28 1.78 1.57 2.09 1.62 1.55 1.93 1.84 1.91 1.75 1.7
0.044 3.01 2.2 1.8 2.6 1.98 1.89 2.51 2.37 2.33 2.2 2.01
0.049 4.76 3.02 2.27 3.86 2.75 2.5 3.81 3.3 3.16 3 2.7
0.054 8.31 4.59 3.18 6.25 4.23 3.72 6.09 4.98 4.43 4.4 3.99
0.061  15.02 7.68 5.19  10.65 6.88 5.92 9.61 7.67 6.49 6.63 6.09
0.067 25.33 1291 8.87 17.42 11.17 9.58 14.56 11.57 9.67 9.96 8.76
0.075 37.31 20.2 1436 25.78 16.58 13.98 20.53 16.09 13.52 13.48 12.11
0.083 48.5 2836 20.95 33.88 22.72 1889 26.55 20.68 17.53 17.31 15.42
0.093 5859 36.95 2844 41.86 29.09 24.14 32.54 25.2  21.62 21.07 18.87
0.103 67.92 4594 36.63 49.72 36.17 30.03 38.53 30.24 26.14 25.08 22.83
0.114 74.72 53.4 43.71 55.88 42.19 35.1 4397 34.84 30.36 29.05 26.79
0.127 80.18 60.35 50.43 61.34 48.02 40.07 48.9 39.18 34.82 33.19 31.05
0.141 84.64 66.78 56.9 66.2 53.54 44.85 53.8 43.55 39.16 37.24 35.56
0.157 88.15 72.65 62.97 70.55 58.81 49.57 58.38 47.89 43.73 41.65 40.27
0.175 91.1 7796 68.68 74.52 63.74 54.5 62.49 5231 4833 46.17 45.16
0.194 93.53 82.77 7398 7824 6843 59.01 66.1 56.56 52.61 50.66 49.65
0.216 9543 86.93 7891 81.66 72.72 63.61 69.86 60.79 57.29 54.88 54.31
0.24 9692 90.34 83.33 84.82 76.7 68.07 73.48 65.03 61.66 59.16 58.7
0.267 98 93.08 87.15 87.83 80.57 72.5 76.79 69.14 6596 63.16 63.01
0.297 98.74 95.25 90.49 90.44 84.15 76.74 80.1 73.16 70.15 67.31 67.26
0.33  99.27 96.9 93.19 92.71 87.4 80.65 83.03 76.65 7431 71.29 T1.21
0.367  99.58 98.1 95.34 94.73 90.33 84.49 8595 80.28 7845 75.16 75.04
0.408 99.78 98.97 97.13 96.47 93.07 88.28 88.89 84.01 82.51 79.18 79.17
0.454 99.89 99.46 98.3 97.77 95.2 9142 91.37 87.35 86.13 8291 82.99
0.504 99.95 99.74 99.05 98.66 96.89 94.01 93.64 90.32 89.48 86.51 86.52
0.561 99.97 99.89 99.51 99.25 98.1 96.02 9544 9296 92.39 89.72 89.75
0.623 99.98 99.96 99.76 99.62 98.93 97.51 96.94 95.12 94.66 92.54 92.57
0.693 99.99 99.98 99.88 99.81 99.44 98.57 98.1 96.78 96.55 94.86 94.77
0.771 100 100 99.95 99.91 99.73 99.28 9891 97.99 97.88 96.71 96.65
0.857 100 100 99.99 99.97 99.88 99.65 99.42 98.88 98.79 98.03 97.98
0.953 100 100 100 99.99 99.95 99.85 99.73 99.43 99.37 98.94 98.93
1.059 100 100 100 100 99.98 99.94 99.88 99.73 99.7  99.47 99.44
1.177 100 100 100 100 99.99 99.98 99.96 99.89 99.88 99.77 99.75
1.309 100 100 100 100 100 99.99 99.98 99.96 99.95 99.9 99.9
1.455 100 100 100 100 100 100 100 99.99 99.98 99.97 99.96
1.618 100 100 100 100 100 100 100 100 99.99  99.99 99.99
1.799 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100
2 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100
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Tabelle G.13: Anzahlverteilung Qg mit Z.cq-Auswerteverfahren - Versuchsnummer 180504A

t[s] : 120 240 360 480 600 720 840 960 1080
dp[mm)] Qo

0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.01 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.011 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.012 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.014 0.05 0.04 0.04 0.04 0.03 0.04 0.04 0.03 0.02
0.015 0.14 0.11 0.12 0.13 0.09 0.14 0.11 0.13 0.09
0.017 0.25 0.2 0.21 0.22 0.22 0.25 0.2 0.25 0.17
0.019 0.39 0.31 0.35 0.36 0.38 0.39 0.31 0.38 0.29
0.021 0.55 0.46 0.52 0.52 0.55 0.56 0.47 0.52 0.46
0.023 0.74 0.6 0.68 0.68 0.74 0.75 0.62 0.7 0.61
0.026 0.9 0.73 0.8 0.82 0.88 0.92 0.74 0.82 0.73
0.029 1.05 0.86 0.95 0.97 1.02 1.09 0.88 0.94 0.85
0.032 1.24 0.98 1.09 1.11 1.17 1.28 1.03 1.07 0.97
0.036 1.42 1.11 1.23 1.28 1.35 1.48 1.19 1.24 1.07
0.04 1.7 1.26 1.38 1.57 1.59 1.8 1.51 1.46 1.2
0.044 2.22 1.57 1.6 2.05 2.01 2.42 2.16 1.88 1.44
0.049 3.1 2.26 2 2.98 2.91 3.8 3.44 2.84 1.93
0.054 4.93 3.86 2.72 4.77 4.61 6.3 5.85 4.55 2.98
0.061 8.99 7.29 4.15 8.11 7.44 10.9 10.15 7.6 5.05
0.067 16.18 13.37 6.62 13.36 12.31 17.85 16.62 12.56 8.43
0.075 26.07 21.44 10.29 19.66 18.36 25.73 24 18.11 12.38
0.083 36.46 29.85 14.75 25.85 24.26 32.68 31.17 23.78 16.57
0.093 47.17 38.29 19.83 31.66 30.12 39.06 37.57 28.98 20.54
0.103 57.16 46.68 26.38 37.79 36.06 45.23 43.64 34.54 24.64
0.114 64.61 53.55 32.83 42.95 41.5 50.1 48.74 39.53 28.57
0.127 71.07 59.86 39.57 47.95 46.7  54.47 53.1 44.46 32.33
0.141 76.5 65.77 46.43 52.85 51.84 58.56 57 49.7  36.33
0.157 81.1 71.27 53.21 57.62 56.8 62.2 60.88 54.56 40.57
0.175 84.8 76.26 59.65 62.3 61.49 65.68 64.16 59.21 44.95
0.194 88.09 80.7 65.53 66.77 65.78 68.96 67.3 63.55 49.56
0.216 90.88 84.53 70.69 70.93 69.81 72.09 70.39 67.69 54.24
0.24 93.29 &87.89 7558 T74.84 73.43 75.16 73.35 T71.14 58.9
0.267 95.19 90.75 7997 7845 76.89 78.18 76.26 74.35 63.31
0.297 96.62 93.14 83.94 81.97 80.24 80.87 79.05 77.66 67.69
0.33 97.71 95.06 87.36 85.08 83.27 83.51 &81.67 80.55 71.9
0.367 98.57 96.67 90.3 88.01 86.3 85.96 84.24 83.11 75.96
0.408 99.17 97.9 93.12 90.87 89.14 88.59 86.87 86.06 80.15
0.454 99.56 98.74 95.24 93.2 91.58 90.83 89.39 88.55 83.88
0.504 99.76 99.29 96.93 95.19 93.76 92.88 91.61 90.79 87.33
0.561 99.88 99.63 98.11 96.72 95.54 94.75 93.68 92.84 90.4
0.623 99.93 99.82 98.9 97.88 97.06 96.33 95.45 94.78 93.11
0.693 99.97 99.92 9942 98.73 98.16 97.56 97 96.4 95.3
0.771  99.99 99.97 99.71 99.29 98.98 98.49 98.14 97.67 96.97
0.857 100 99.99 99.89 99.67 99.45 99.14 98.9 98.63 98.18
0.953 100 100 99.96 99.86 99.73 99.55 99.43 99.25 99.03
1.059 100 100  99.98 99.94 99.88 99.79 99.72 99.6  99.52
1.177 100 100 100 99.98 99.95 99.9 99.88 99.83 99.8
1.309 100 100 100 99.99 99.98 99.96 99.96 99.93 99.92
1.455 100 100 100 100 99.99 99.98 99.99 99.98 99.98
1.618 100 100 100 100 100 100 100  99.99 99.99
1.799 100 100 100 100 100 100 100 100 100
2 100 100 100 100 100 100 100 100 100
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Tabelle G.14: Anzahlverteilung Qg mit x.ecq-Auswerteverfahren - Versuchsnummer 1805048

t[s] : 120 240 360 480 600 720 840 960 1080
dp[mm)] Qo

0 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.01 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.011 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.012 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.015 0.1 0.1 0.12 0.14 0.13 0.1 0.12 0.09 0.07
0.017 0.18 0.19 0.21 0.24 0.26 0.2 0.21 0.2 0.15
0.019 0.28 0.3 0.33 0.38 0.41 0.33 0.34 0.34 0.26
0.021 0.42 0.43 0.49 0.54 0.58 0.5 0.53 0.52 0.39
0.023 0.55 0.58 0.66 0.73 0.76 0.69 0.72 0.68 0.51
0.026 0.66 0.69 0.79 0.86 0.93 0.85 0.86 0.78 0.61
0.029 0.79 0.81 0.92 1.01 1.1 0.98 1.02 0.94 0.71
0.032 0.89 0.94 1.04 1.17 1.25 1.11 1.16 1.12 0.81
0.036 1.03 1.06 1.15 1.33 1.44 1.25 1.32 1.29 0.95
0.04 1.22 1.21 1.29 1.58 1.68 1.44 1.57 1.54 1.2
0.044 1.53 1.45 1.49 2.03 2.05 1.8 2.19 2.13 1.58
0.049 2.33 1.98 1.88 3.06 2.68 2.53 3.5 3.21 2.4
0.054 4.38 3.32 2.77 5.12 3.9 4.06 6.08 5.35 4
0.061 9.12 6.47 4.92 9.06 6.42 6.84 10.58 9.07 7.14
0.067 17.84 12.34 9.1 1555 1038 11.29 17.63 14.55 12.22
0.075 29.52 20.62 15.19 23.57 15.07 16.9 2595 21.15 18.76
0.083 41.33 29.47 2241 31.37 19.89 2283 33.82 27.26 25.57
0.093 52.28 38.54 29.96 38.81 24.5 29.03 40.77 33.08 32.14
0.103  62.15 47.5 379 4594 2946 3546 47.48 38.58 38.68
0.114 69.18 54.64 44.38 51.52 33.93 40.92 52.59 43.09 44.24
0.127  74.79 61.07 50.65 56.47 38.64 45.88 57.01 47.34 49.57
0.141 79.55 66.94 56.36 60.91 43.55 50.7 61.01 51.3  54.58
0.157 83.72 72.06 61.82 65.16 48.72 55.21 64.58 55.11 59.16
0.175 87.16 76.56 66.7 69 53.52 5944 67.78 58.53 63.29
0.194 90.11 80.67 71.27 72.6 58.25 63.55 70.77 62.07 67.04
0.216 92,52 84.32 75.54 7594 6243 67.38 73.51 65.4 70.63
0.24 94.5 87.54 7947 79.14 66.69 T71.05 76.24 68.51 73.86
0.267 96.08 90.36 83.13 82.2 70.73 7445 7889 71.69 76.97
0.297 9732 92.76 86.4 85.02 7442 7791 8133 74.9  79.77
0.33 98.22 94.68 89.29 87.67 78.08 81.16 83.75 T7.85 8247
0.367 98.87 96.32 91.81 90.16 81.55 84.12 86.03 80.93 85.19
0.408 99.36 97.65 94.14 9251 85.18 87.05 88.4 84.11 87.7
0.454 99.65 98.57 9599 9448 88.33 89.62 90.55 87.01 90.04
0.504 99.82 99.16 97.42 96.12 91.2 91.94 9256 89.72 92.09
0.561 99.92 99.55 98.44 97.42 93.69 94.06 94.39 92.19 94.04
0.623  99.96 99.78 99.13 98.38 95.73 95.86 96 94.29 95.64
0.693 99.98 99.91 99.53 99.06 97.25 97.29 97.3 96.14 97
0.771  99.99 99.96 99.77 99.51 98.42 98.37 98.3 97.56 98.05
0.857 100 99.99 99.91 99.78 99.16 99.05 99.02 98.61 98.84
0.953 100 100 99.97 99.91 99.59 99.51 99.48 99.27 99.34
1.059 100 100 99.99 99.97 99.81 99.76 99.73 99.65 99.67
1.177 100 100 100 99.99 99.92 99.89 99.88 99.84 99.86
1.309 100 100 100 100 99.97 99.96 99.95 99.93 99.95
1.455 100 100 100 100 99.99  99.99 99.98 99.98 99.98
1.618 100 100 100 100 100 100 99.99 99.99 99.99
1.799 100 100 100 100 100 100 100 100 100
2 100 100 100 100 100 100 100 100 100
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Tabelle G.15: Anzahlverteilung Qg mit Z.ecq-Auswerteverfahren - Versuchsnummer 190504A

t[s] : 120 240 360 480 600 720 840 960 1080
dp[mm)] Qo

0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.01 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.011 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.012 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.014 0.03 0.03 0.03 0.04 0.04 0.03 0.03 0 0.01
0.015 0.1 0.09 0.1 0.14 0.11 0.09 0.1 0.08 0.05
0.017 0.19 0.18 0.18 0.24 0.19 0.19 0.21 0.16 0.09
0.019 0.31 0.29 0.28 0.39 0.3 0.32 0.33 0.24 0.13
0.021 0.45 0.43 0.39 0.54 0.45 0.47 0.49 0.37 0.24
0.023 0.6 0.56 0.52 0.67 0.6 0.62 0.68 0.5 0.38
0.026 0.71 0.68 0.63 0.82 0.73 0.75 0.8 0.61 0.47
0.029 0.84 0.8 0.75 0.99 0.86 0.89 0.94 0.72 0.56
0.032 0.97 0.92 0.85 1.13 0.98 1.04 1.08 0.81 0.67
0.036 1.1 1.05 0.99 1.31 1.11 1.2 1.2 0.91 0.78
0.04 1.29 1.23 1.18 1.54 1.29 1.46 1.4 1.1 0.97
0.044 1.62 1.51 1.57 1.98 1.62 1.93 1.9 1.42 1.32
0.049 2.39 2.17 2.37 2.81 2.36 2.83 2.89 2.12 1.84
0.054 4.24 3.71 4.23 4.28 3.94 4.6 4.75 3.34 2.82
0.061 8.44 7.13 8.46 7.58 7.01 7.84 8.36 5.5 4.69
0.067 16.03 13.09 15.75 13.06 12.41 12.95 14.01 9.27 8.12
0.075 26.19 21.1 25 19.89 19.39 19.45 20.69 14.19 12.37
0.083 36.5  29.45 34.28 26.96 26.51 25.38 27.55 18.96 17.13
0.093 46.25 37.52 42.88 33.93 33.42 30.96 33.48 23.68 21.93
0.103 55.44 45.55 51.02 40.8 40.53 36.28 39.34 28.62 27.06
0.114 62.46 51.98 57.23 46.34 46.18 40.76 43.92 33.03 31.98
0.127 68.66 57.89 62.67 51.66 51.12 44.77 47.82 37.1  36.76
0.141 74.34 63.37 67.62 56.18 55.92 48.75 51.48 41.22 41.77
0.157 79.5 68.75 71.92 60.76 60.27 52.56 55.12 45.35 46.75
0.175 84.05 73.61 7596 65.08 64.17 56.44 58.17 48.89 51.24
0.194 87.88 78.06 79.37 68.57 67.8 59.91 61.33 52.6  56.02
0.216 91.04 81.97 82.35 71.87 71.12 63.43 64.49 56.29 60.14
0.24 93.6 85.45 85.07 75.06 74.26 66.87 67.5 59.68 64.36
0.267 95.59 88.55 &87.59 7823 77.24 70.07 70.27 63.13 68.1
0.297 97.1 91.23 89.88 81.07 80.15 73.35 73.08 66.38 71.6
0.33 98.17 93.51 91.85 83.99 82.84 76.57 75.79 69.67 75.5
0.367 98.92 95.4 93.63 86.75 85.54 T79.76 T78.69 T72.85 78.69
0.408 99.45 97.04 95.33 89.38 88.27 83.17 81.74 76.37 81.96
0.454 99.73 98.18 96.69 91.86 90.72 86.19 84.7 79.79 84.99
0.504 99.88 98.95 97.82 93.96 92.89 89.06 &87.64 83.17 87.76
0.561 99.95 99.45 98.64 95.85 94.88 91.78 90.32 86.39 90.26
0.623 99.98 99.73 99.21 97.26 96.51 94.06 92.88 89.52 92.64
0.693 100 99.87 99.57 98.33 97.8 96 95.05 92.21 94.76
0.771 100 99.95 99.79 99.08 98.75 97.51 96.82 94.61 96.44
0.857 100 99.99 9991 99.55 99.34 98.59 98.06 96.56 97.77
0.953 100 100 99.97 99.81 99.69 99.25 98.94 97.98 98.74
1.059 100 100 99.99 99.91 99.88 99.62 99.47 98.92 99.36
1.177 100 100 100 99.97 99.95 99.83 99.77 99.49 99.71
1.309 100 100 100 99.99 99.98 99.93 99.91 99.76 99.88
1.455 100 100 100 100 100 99.98 99.97 9991 99.96
1.618 100 100 100 100 100  99.99 99.99 99.97 99.99
1.799 100 100 100 100 100 100 100  99.99 100
2 100 100 100 100 100 100 100 100 100




158 ANHANG G. MESSWERTE UND SIMULATIONSERGEBNISSE

Tabelle G.16: Anzahlverteilung Qg mit x.cq-Auswerteverfahren - Versuchsnummer 190504B

t[s] : 120 240 360 480 600 720 840 960 1080
dp[mm] Qo

0 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.01 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.011 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.012 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.014 0.03 0.03 0.04 0.04 0.03 0.03 0.03 0 0

0.015 0.09 0.1 0.11 0.12 0.1 0.12 0.08 0.06 0.08
0.017 0.16 0.18 0.2 0.21 0.19 0.22 0.14 0.12 0.17
0.019 0.26 0.29 0.31 0.35 0.29 0.33 0.25 0.19 0.29
0.021 0.37 0.4 0.45 0.49 0.43 0.47 0.44 0.31 0.42
0.023 0.49 0.53 0.59 0.63 0.61 0.58 0.65 0.42 0.56
0.026 0.6 0.63 0.73 0.77 0.74 0.69 0.79 0.5 0.69
0.029 0.71 0.74 0.85 0.89 0.85 0.81 1 0.59 0.82
0.032 0.8 0.85 0.96 1.03 0.96 0.94 1.19 0.7 0.95
0.036 0.9 0.95 1.1 1.2 1.1 1.08 1.36 0.84 1.09
0.04 1.02 1.06 1.26 1.45 1.3 1.24 1.6 1.08 1.32
0.044 1.24 1.26 1.51 1.89 1.65 1.47 2.1 1.43 1.56
0.049 1.72 1.7 2.01 2.84 2.28 1.96 2.96 2.08 2.24
0.054 3.09 2.9 3.17 4.83 3.43 3 4.4 3.51 3.55
0.061 6.61 5.76 5.78 8.65 5.94 5.1 7.22 6.14 5.97
0.067 13.37 11.19 10.65 14.97 10.03 8.95 11.81 10.42 9.43
0.075  22.93 18.8 1747 22.83 15,5 14.26 17.56 15.69 14.22
0.083 33.31 26.88 24.53 3049 21.15 19.66 23.19 21.06 19.21
0.093 43.59 35.29 31.93 374 2672 2495 28.75 26.19 23.55
0.103 53.49 43.59 39.61 4397 32.09 30.82 34.55 31.07 28.31
0.114 60.98 50.45 4593 49.17 36.46 35.8 38.62 35.19 31.98
0.127 6743 56.88 51.68 53.81 40.53 40.56 42.18 38.72 35.34
0.141 73.06 62.75 57.25 58.22 44.44 45 45.61 42.07 38.6
0.157 78.26 68.13 62.39 62.15 48.48 49.1  49.29 454 41.93
0.175 82.75 73.01 67.1 66.08 52.48 53.3 52.55 48.48 44.87
0.194 86.58 T77.47 71.62 69.75 56.49 57.42 5532 51.59 47.98
0.216 89.75 81.48 75.73 73.21 60.36 61.02 57.9 54.63 50.88
0.24 9241 85.03 79.58 76.63 64.28 64.81 61.03 57.5 54.03
0.267 94.54 88.19 83.05 79.89 68.24 6849 64.42 60.48 56.97
0.297 96.2  90.95 86.3 82.9 72.04 72.03 68 63.62 59.99
0.33 9745 93.26 89.16 85.79 75.92 75.6 71.01 66.7 63.23
0.367 98.39 95.18 91.73 88.55 79.59 79.08 74.08 69.99 66.27
0.408 99.09 96.85 94.11 91.19 83.56 82.75 77.74 73.76 70.16
0.454 99.51 98.04 96.04 9342 87.13 86.14 81.01 77.63 74.06
0.504 99.75 98.86 97.46 95.33 90.35 89.27 84.7 81.62 78.06
0.561 99.87 99.39 98.47 96.9 93.09 92.05 87.82 8542 82.05
0.623  99.94 99.71 99.14 98.07 95.44 9456 90.84 88.96 85.95
0.693 99.97 99.87 99.57 9891 97.22 96.49 93.57 92.17 89.64
0.771  99.99  99.94 99.8 99.44 98.46 97.9 9593 94.94 92.87
0.857 100 99.98 99.92 99.73 99.22 98.85 97.6 97  95.52
0.953 100 100 99.97 99.89 99.62 99.43 98.67 9841 97.37
1.059 100 100 99.99 99.96 99.84 99.74 99.35 99.23 98.6
1.177 100 100 100 99.99 99.94 99.89 99.67 99.66 99.32
1.309 100 100 100 100 99.98 99.96 99.86 99.87 99.7
1.455 100 100 100 100 99.99  99.99 99.93 99.96 99.88
1.618 100 100 100 100 100 100 99.97 99.99 99.96
1.799 100 100 100 100 100 100 99.99 100  99.97
2 100 100 100 100 100 100 100 100 100
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Tabelle G.17: Anzahlverteilung Qg mit z.cq-Auswerteverfahren - Versuchsnummer 260504A

t[s] : 120 240 360 480 600 720 840 960 1080 1200 1320
dp[mm] Qo

0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.01 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.011 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.012 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.014 0.04 0.05 0.05 0.04 0.04 0.02 0.04 0.04 0.04 0.03 0.03
0.015 0.13 0.14 0.14 0.12 0.12 0.1 0.13 0.11 0.12 0.14 0.09
0.017 0.27 0.25 0.25 0.25 0.24 0.21 0.24 0.21 0.23 0.27 0.18
0.019 0.43 0.4 0.4 0.39 0.39 0.35 0.36 0.36 0.36 0.4 0.29
0.021 0.63 0.58 0.59 0.57 0.59 0.55 0.51 0.53 0.51 0.51 0.44
0.023 0.84 0.75 0.8 0.75 0.78 0.77 0.66 0.69 0.65 0.68 0.57
0.026 1.01 0.91 0.95 0.89 0.94 0.92 0.81 0.85 0.78 0.81 0.7
0.029 1.2 1.08 1.14 1.04 1.11 1.07 0.96 1.01 0.92 0.94 0.84
0.032 1.38 1.21 1.3 1.18 1.29 1.23 1.13 1.19 1.06 1.08 0.99
0.036 1.6 1.35 1.49 1.35 1.46 1.39 1.33 1.35 1.23 1.24 1.14
0.04 1.88 1.55 1.79 1.56 1.69 1.65 1.62 1.6 1.43 1.51 1.39
0.044 2.41 1.89 2.41 1.92 2.19 2.2 2.15 2.04 1.82 2.01 2.02
0.049 3.69 2.64 3.9 2.68 3.13 3.48 3.4 3.03 2.68 2.91 3.09
0.054 6.53 4.34 6.89 4.35 4.88 5.89 5.8 4.79 4.29 4.68 5.32
0.061 12.34 8.02 12.34 7.62 8.08 10.24 10.01 7.95 7.06 7.41 9.02
0.067 21.62 14.33 20.6 1291 1294 16.68 16.03 1254 11.63 11.43 14.1
0.075 33 22.76 30.13 19.75 1879 23.87 23.01 18.26 16.93 15.73 20.05
0.083 43.89 31.45 38.86 26.54 24.58 30.26 29.32 23.73 22.09 19.7 25.1
0.093 53.84 40.09 46.76 33.24 30.39 36.06 3526 29.12 27.12 23.03 29.62
0.103 62.91 48.89 54.26 40.1 36.8 41.79 40.95 34.76 32.41 26.4 34.04
0.114 69.74 56.13 60.2 45.84 42.27 46.33 45.72 39.37 37.04 29.08 37.28
0.127 75.29 62.7 65.48 51.17 47.58 50.44 50.12 44.04 41.19 32.02 40.62
0.141 80.03 68.72 70.17 56.35 52.64 54.39 54.3 48.25 45.33 35.08 43.94
0.157 84.49 74.04 7449 61.38 57.51 58.17 58.3 52.31 49.37 38.21 47.31
0.175 88.29 78.88 78.45 66.07 62.21 61.79 62.11 56.14 53.31 41.44 50.53
0.194 91.43 83.14 82.03 70.53 66.71 65.34 65.65 59.98 57 44.7  53.82
0.216 94.05 86.89 85.26 74.68 71.02 68.73 69.27 63.66 60.67 48.16 57.3
0.24 9598 90.09 88.18 7855 75.04 72.1 7261 67.31 64.23 51.94 60.84
0.267 97.39 92.74 90.76 82.16 7877 75.53 75.9 70.87 67.9 55.83 64.14
0.297 98.41 94.91 92.96 85.51 8227 78.76 79.12 74.27 71.61 59.83 67.67
0.33 99.05 96.55 94.82 88.51 85.48 81.93 82.23 T77.73 7536 64.12 71.24
0.367 99.44 97.82 96.38 91.3 88.5 85.06 85.17 81.17 78.9 68.46 74.76
0.408 99.7 98.76 97.68 93.82 91.41 88.34 88.21 84.61 82.59 73.1 78.75
0.454 99.83 99.33 98.58 95.79 93.84 91.16 90.85 &7.72 85.94 77.61 82.3
0.504 99.9 99.66 99.18 97.25 95.8 93.64 93.21 90.61 89.08 82.01 85.75
0.561 99.94 99.84 99.55 98.33 97.28 95.62 95.15 93.12 91.84 86.16 89.05
0.623 99.97 99.93 99.77 99.07 9832 97.17 96.72 95.23 94.25 89.93 92.02
0.693 99.98 99.97 99.89 99.49 99.03 98.29 97.95 96.86 96.18 93.13 94.41
0.771  99.99 99.99 99.96 99.75 99.48 99.04 98.8 98.1 97.62 9547 96.33
0.857  99.99 100  99.98 99.9 99.76 99.51 99.37 98.95 98.63 97.26 97.83
0.953 100 100 100 99.96 99.9 99.78 99.69 99.46 99.29 98.5 98.78
1.059 100 100 100 99.99 99.96 99.9 99.85 99.74 99.65 99.24 99.36
1.177 100 100 100 100 99.98 99.96 99.94 99.88 99.85 99.65 99.7
1.309 100 100 100 100 99.99 99.98 99.97 99.96 99.94 99.85 99.88
1.455 100 100 100 100 100 100 99.99 99.98 99.98 99.95 99.96
1.618 100 100 100 100 100 100 100 99.99 99.99 99.99 99.99
1.799 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100
2 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100
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Tabelle G.18: Anzahlverteilung Qg mit x.cq-Auswerteverfahren - Versuchsnummer 260504B

t[s] : 120 240 360 480 600 720 840 960 1080 1200 1320
dp[mm] Qo

0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.01 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.011 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.012 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.014 0.05 0.05 0.05 0.04 0.04 0.04 0.05 0.05 0.05 0.04 0.04
0.015 0.16 0.15 0.14 0.13 0.13 0.13 0.15 0.16 0.14 0.12 0.13
0.017 0.3 0.27 0.24 0.24 0.25 0.25 0.28 0.28 0.28 0.23 0.24
0.019 0.49 0.42 0.38 0.39 0.39 0.41 0.45 0.41 0.46 0.37 0.37
0.021 0.7 0.62 0.56 0.6 0.57 0.61 0.65 0.59 0.67 0.5 0.54
0.023 0.92 0.81 0.74 0.79 0.77 0.79 0.86 0.76 0.86 0.65 0.72
0.026 1.13 0.98 0.89 0.97 0.96 0.97 1.01 0.91 1.03 0.78 0.87
0.029 1.32 1.16 1.03 1.16 1.13 1.14 1.19 1.1 1.23 0.92 1.03
0.032 1.5 1.31 1.17 1.3 1.26 1.3 1.37 1.23 1.38 1.09 1.18
0.036 1.67 1.47 1.31 1.49 1.41 1.48 1.56 1.38 1.55 1.27 1.33
0.04 1.88 1.69 1.48 1.76 1.64 1.71 1.94 1.67 1.79 1.57 1.55
0.044 2.29 2.09 1.82 2.27 2.07 2.16 2.64 2.27 2.19 2.15 1.94
0.049 3.29 2.97 2.55 3.34 291 3.03 4.03 3.64 2.93 3.4 2.8
0.054 5.29 4.76 3.99 5.42 4.58 4.62 6.65 5.94 4.29 5.82 4.56
0.061 9.25 8.27 6.68 9.19 7.59 7.24  10.92 9.54 6.5 9.43 7.41
0.067 15.85 13.77 11.25 14.87 12.26 11.07 16.76 14.66 9.69 14.22 11.44
0.075 24.68 20.92 17.38 21.76 18 1548 2343 20.19 13.54 1944 16.19
0.083 34.65 28.76 24.06 28.27 23.89 19.64 29.54 25.18 17.46 24.22 20.4
0.093 4486 37.27 31.26 34.89 29.62 23.94 352 29.76 20.84 28.58 24.29
0.103  55.43 46.5 39.15 41.98 3593 2845 40.81 34.59 2447 3296 28.42
0.114 63.73 54.44 46.17 4789 41.34 32.58 45.7 38.82 27.78 36.75 32.13
0.127 71.04 61.69 53 53.58 46.76 36.74 50.16 42.98 31.21 40.56 35.82
0.141 7738 68.34 59.48 58.79 51.97 41.07 54.33 46.85 34.92 44.18 39.68
0.157 82.66 74.34 65.58 63.63 57.16 45.67 58.43 50.96 38.81 47.8  43.28
0.175 87.11 79.57 71.23 68.32 62.04 50.29 6233 55.04 42.88 51.34 46.98
0.194 90.95 84.08 76.15 7257 66.73 54.91 65.95 59.1 474 55.02 50.6
0.216 93.94 87.96 80.77 76.68 71.18 59.57 69.49 6292 51.93 58.54 54.35
0.24 96.12 91.2 84.75 80.49 7546 64.27 73.01 66.82 56.39 62.02 58.36
0.267 97.72 93.75 88.17 8397 79.44 68.83 76.39 70.7 60.85 65.51 62.09
0.297 98.8 95.77 91.13 87.09 83.19 7332 79.69 7429 6531 69.09 66.08
0.33 9939 97.24 93.57 89.96 86.5 77.43 82.72 77.8  69.82 72.7  69.51
0.367 99.7 98.29 9554 92.37 89.43 8159 85.71 81.29 7428 76.37 73.3
0.408 99.87 99.06 97.21 94.7 9231 85.73 88.69 84.9 78.85 80.2 77.24
0.454 99.94 99.5 9833 96.45 94.57 89.19 91.28 88.1 83.03 83.74 81.09
0.504 99.97 99.76 99.05 97.76 96.34 92.18 93.6 91.03 86.78 87.11 84.8
0.561 99.98 99.89 99.5 98.68 97.67 94.68 9547 93.52 90.19 90.25 88.33
0.623  99.99 99.95 99.76 99.28 98.62 96.59 96.99 95.53 93 9295 91.39
0.693 99.99 99.98 99.89 99.64 99.23 97.95 98.1 97.14 9535 95.15 94.02
0.771 100 99.99 99.95 99.84 99.6  98.85 98.9 9833 97.12 96.86 96.07
0.857 100 100 99.98 99.94 99.82 99.41 99.42 99.11 9838 98.14 97.59
0.953 100 100 100 99.98 99.93 99.73 99.72 99.54 99.15 98.99 98.63
1.059 100 100 100 99.99 99.97 99.88 99.88 99.78 99.6  99.47 99.26
1.177 100 100 100 100 99.99  99.95 99.95 99.91 99.82 99.74 99.64
1.309 100 100 100 100 100 99.98 99.98 99.96 99.92 99.89 99.84
1.455 100 100 100 100 100 99.99 9999 99.99 99.97 99.96 99.93
1.618 100 100 100 100 100 100 100 100 99.99 99.98 99.97
1.799 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100 99.99
2 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100
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Tabelle G.19: Anzahlverteilung Qg mit z.cq-Auswerteverfahren - Versuchsnummer 270504A

t[s] : 120 240 360 480 600 720 840 960 1080 1200 1320
dp[mm] Qo

0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.01 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.011 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.012 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0.014 0.04 0.04 0.04 0.04 0.04 0.04 0.05 0.03 0.05 0.02 0.02
0.015 0.12 0.11 0.12 0.12 0.12 0.12 0.15 0.09 0.14 0.08 0.07
0.017 0.21 0.19 0.22 0.21 0.2 0.22 0.27 0.18 0.25 0.19 0.11
0.019 0.33 0.31 0.34 0.34 0.31 0.36 0.41 0.28 0.39 0.33 0.17
0.021 0.5 0.43 0.49 0.5 0.44 0.54 0.58 0.43 0.57 0.45 0.28
0.023 0.65 0.57 0.64 0.63 0.56 0.71 0.73 0.59 0.76 0.55 0.38
0.026 0.77 0.7 0.77 0.78 0.69 0.89 0.87 0.71 0.93 0.66 0.48
0.029 0.91 0.83 0.89 0.92 0.82 1.05 1.03 0.84 1.11 0.82 0.59
0.032 1.05 0.94 1.03 1.04 0.94 1.22 1.18 0.96 1.26 1.02 0.72
0.036 1.18 1.05 1.17 1.19 1.06 1.4 1.33 1.1 1.43 1.19 0.88
0.04 1.34 1.2 1.36 1.4 1.22 1.65 1.59 1.31 1.64 1.52 1.1
0.044 1.63 1.45 1.72 1.77 1.52 2.09 2.03 1.69 1.97 2.08 1.56
0.049 2.22 2.11 2.62 2.62 2.06 2.99 2.85 2.4 2.56 3.07 2.31
0.054 3.73 3.68 4.62 4.55 3.39 4.74 4.39 3.79 3.7 4.77 3.73
0.061 7.05 7.17 8.81 8.33 5.96 7.96 6.87 6.29 5.65 7.59 6.07
0.067 13.22 13.25 15.35 14.35 10.29 12.65 10.72 10.1 8.57 11.69 9.58
0.075 22 21.42 2347 21.75 15.74 1833 15.05 14.55 11.78 16.28 14.06
0.083 31.81 30.01 31.46 28.91 21.57 23.48 19.06 18.74 14.52 20.3 17.72
0.093 41.82 38.68 38.97 35.63 27.43 28.31 2281 22.79 16.85 23.66 21.09
0.103 51.93 47.57 46.7 42.16 33.61 33.14 26.81 26.85 19.38 27.01 24.66
0.114 59.91 54.94 5291 4749 38.77 37.28 30.73 30.36 21.61 29.7 27.27
0.127 67.02 61.69 58.64 52.42 43.74 41.19 34.62 33.72 23.77 32.32 29.56
0.141 73.46 67.85 64.02 57.09 48.65 45.27 38.7 36.95 26.41 34.97 32.13
0.157 79.38 73.64 69.16 61.72 53.63 49.41 42.97 40.26 29.64 37.61 34.56
0.175 84.61 7887 73.81 66.13 5857 53.56 47.46 43.73 33.12 40.72 37.11
0.194 88.76 83.45 78.14 70.32 63.23 57.72 51.55 47.35 37.07 43.66 39.75
0.216 92.03 87.35 82.09 74.27 67.62 61.75 55.71 51.07 41.12 46.68 42.53
0.24 94.73 90.65 &85.69 78.18 T71.75 6593 59.72 55.04 45.17 49.84 45.24
0.267 96.65 93.33 88.79 81.75 75.81 69.85 63.97 59.15 49.54 53.27 48.18
0.297 97.95 95.43 91.54 85.14 79.75 74.08 68.26 63.41 53.95 57.12 51.64
0.33 98.78 96.95 93.83 88.24 83.34 77.96 72.4 67.82 5861 60.64 55.45
0.367 99.26 98.06 95.66 91.04 86.72 81.94 76.57 72.08 63.55 64.8 59.9
0.408 99.61 98.91 97.26 93.62 90.04 85.83 81.06 76.9 68.96 69.56 64.54
0.454 99.79 99.42 98.33 95.63 92.83 89.24 85.08 81.29 74.16 74.18 69.36
0.504 99.88 99.71 99.06 97.19 95.14 92.27 88.81 85.49 79.28 78.99 74.41
0.561 99.93 99.86 99.5 98.31 96.88 94.68 92.11 89.33 84.21 83.62 79.22
0.623 99.96 99.94 99.75 99.04 98.12 96.6 94.77 92.52 88.58 87.76 84
0.693 99.97 99.98 99.89 99.5 98.94 98 96.71 95.11 92.36 91.58 88.46
0.771  99.99 99.99 99.95 99.76 99.45 98.91 98.13 97.04 95.25 94.42 92.2
0.857  99.99 100 99.99 99.91 99.75 99.44 99.01 98.37 97.27 96.57 95.17
0.953 100 100 100 99.97 99.89 99.74 99.54 99.18 98.58 98.13 97.27
1.059 100 100 100 99.99 99.96 99.89 99.79 99.62 99.31 99.04 98.55
1.177 100 100 100 100 99.98 99.96 99.92 99.84 99.7 99.57 99.31
1.309 100 100 100 100 99.99 99.98 99.97 99.94 99.87 99.83 99.71
1.455 100 100 100 100 100 99.99 99.99 99.98 99.95 99.93 99.87
1.618 100 100 100 100 100 100 100 100 99.98 99.98 99.96
1.799 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100 99.99
2 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100
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Tabelle G.20: Anzahlverteilung Qg mit x.ecq-Auswerteverfahren - Versuchsnummer 270504B

t[s] : 120 240 360 480 600 720 840 960 1080 1200 1320
dp[mm] Qo

0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.01 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.011 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.012 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0.014 0.03 0.04 0.05 0.04 0.04 0.04 0.04 0.04 0.02 0.04 0.04
0.015 0.1 0.11 0.14 0.13 0.12 0.13 0.12 0.12 0.08 0.11 0.11
0.017 0.19 0.2 0.25 0.23 0.22 0.23 0.23 0.2 0.17 0.19 0.19
0.019 0.31 0.31 0.38 0.34 0.35 0.37 0.36 0.33 0.29 0.29 0.29
0.021 0.45 0.45 0.55 0.49 0.5 0.54 0.51 0.48 0.42 0.42 0.45
0.023 0.59 0.58 0.73 0.63 0.66 0.7 0.66 0.62 0.56 0.51 0.54
0.026 0.71 0.7 0.87 0.76 0.8 0.84 0.77 0.74 0.68 0.62 0.65

0.029 0.84 0.82 1.03 0.9 0.94 1 0.94 0.87 0.81 0.74 0.75
0.032 0.96 0.94 1.18 1.03 1.08 1.15 1.08 0.99 0.92 0.87 0.86
0.036 1.07 1.05 1.32 1.14 1.22 1.34 1.25 1.15 1.05 1 0.96

0.04 1.22 1.18 1.48 1.29 1.37 1.62 1.46 1.4 1.29 1.21 1.11
0.044 1.51 1.37 1.77 1.57 1.57 2.12 1.88 1.74 1.82 1.59 1.34
0.049 2.26 1.77 2.43 2.24 1.98 3.17 2.68 2.39 291 2.33 1.77
0.054 4.18 2.83 3.86 3.68 2.79 5.34 4.23 3.53 4.9 3.58 2.65
0.061 8.63 5.46 6.9 6.8 4.26 9.12 6.93 5.54 8.04 5.87 4.1
0.067 16.44 10.39 12.09 12.25 6.68 14.85 10.92 8.78  12.38 9.37 6.38
0.075 26.75 17.24 18.85 19.21 9.83 21.47 154 12.62 17 12.92 9.18
0.083 3749 24.87 2591 26.28 13.07 27.51 19.33 16.33 20.76 16.39 11.56
0.093 48.02 32.94 33.07 33.15 16.56 33.19 23.02 19.82 23.93 19.59 13.7
0.103 58.27 41.39 40.63 40.16 20.8 38.64 26.89 23.66 26.9 22.77 16.12
0.114 66.25 48.61 47.05 45.89 25.02 43.18 30.18 27.21 29.24 25.57 18.36
0.127 73.15 55.32 53.16 51.21 29.8 47.28 33.65 30.61 31.57 2834 20.79
0.141 79.12 61.76 58.99 56.23 34.88 51.15 37.24 34.03 33.95 30.99 23.24
0.157 84.04 67.91 64.55 61.06 40.22 54.92 41 38.15 36.82 33.8  25.75
0.175 88.07 73.56 69.71 65.55 45.73 58.65 45.04 42.16 39.73 36.74 28.75
0.194 91.35 78.75 7451 69.78 51.18 62.25 49.33 46.05 42.99 39.79 31.65
0.216 93.95 83.35 78.95 73.8 56.75 65.86 53.3 50.05 46.23 42.92 34.83

0.24 9592 8741 83.04 77.67 62.09 69.43 57.56 54.51 49.83 46.17 38.07
0.267 9736 90.76 86.72 81.31 67.3 73.12 61.88 58.76 53.55 50.03 41.84
0.297 98.35 93.48 89.88 84.71 7241 76.54 66.46 63.16 57.69 54.05 45.71

0.33 99.03 9558 92.59 87.82 77.18 80.02 70.79 67.57 61.99 58.06 49.71
0.367 99.46 97.14 94.85 90.68 81.71 83.43 75.29 7233 66.48 62.36 54.37
0.408 99.74 98.37 96.74 93.36 86.22 86.9 79.84 T7.19 71.48 67.3 59.63
0.454 99.89 99.12 98.05 9544 89.98 90.05 84.19 81.82 76.44 72.19 64.87
0.504 99.95 99.55 9891 97.07 93.12 92.78 88.24 86.08 81.09 77.06 70.41
0.561 99.98 99.78 99.44 98.24 95.6  95.02 91.74 90.02 85.54 81.98 76.14
0.623  99.99 99.9 99.73 99.01 97.34 96.88 94.53 93.16 89.66 86.61 81.78
0.693 100 99.96 99.88 99.5 98,51 98.18 96.66 95.63 93.14 90.77 86.89
0.771 100 99.99 99.96 99.77 99.23 9899 98.11 9741 95.76 94.11 91.34
0.857 100 100 99.99 99.9 99.66 99.51 99.04 98.59 97.66 96.69 94.73
0.953 100 100 100 99.97 99.86 99.79 99.55 99.36 98.81 98.27 97.11
1.059 100 100 100 99.99 99.95 99.91 99.8 99.73 99.45 99.17 98.55
1.177 100 100 100 100 99.98  99.97 99.92 99.89 99.77 99.65 99.36
1.309 100 100 100 100 99.99 99.99 99.97 99.96 99.91 99.88 99.72
1.455 100 100 100 100 100 100 99.99 99.99 99.97 99.96 99.89
1.618 100 100 100 100 100 100 100 100 99.99 99.98 99.97
1.799 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100

2 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100
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G.2 Messwerte Partikelfeuchtemessung
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Im Folgenden sind die ermittelten Partikelfeuchten der diskontinuierlichen Probenahme dar-
gestellt. Gleichzeitig sind die zu den entsprechenden Zeitpunkten gemessenen Groflen wie die
Eindiisungsmenge 1, die Gasaustrittstemperatur 9, ,,; sowie die Eintritts- und Austrittsbela-
dungen Y;, bzw. Y,,; aufgefiihrt. Zur vergleichenden Darstellung mit den Adsorptionsisothermen
des Versuchsgutes erfolgte eine Berechnung der relative Luftfeuchte ¢. Dabei wurde die Gas-
austrittstemperatur sowie der arithmetische Mittelwert aus Eintritts- und Austrittsbeladung

zugrunde gelegt.

Tabelle G.21: Messwerte der diskontinuierlichen Partikelfeuchtemessung

Versuch/Probe t[sec] 1inplg/s] Pg.in[°Cl Yinlg/kgl Youslg/kg) &% Xlg/kg]

220404A
1 360 0.127 42.16 7.42 13.78 20.52 40.0
2 480 0.128 40.42 7.44 14.37 23.14 48.5
3 600 0.128 39.77 7.44 14.45 24.03 47.3
4 720 0.128 39.28 7.41 14.46 24.65 48.0
5 840 0.132 39.27 7.45 14.44 24.69 54.3
6 960 0.123 39.23 7.49 14.56 24.91 48.3
7 1080 0.127 39.09 7.50 14.50 25.04 47.3
8 1200 0.128 39.15 7.54 14.42 24.93 48.3
9 1320 0.127 38.93 7.53 14.51 25.31 51.9

220404B
1 360 0.127 42.73 7.57 14.08 20.34 50.6
2 480 0.128 41.00 7.53 14.51 22.67 43.7
3 600 0.128 40.31 7.60 14.66 23.74 46.9
4 720 0.126 40.02 7.72 14.91 24.50 48.5
9 840 0.126 39.92 7.72 14.89 24.62 46.5
6 960 0.129 39.72 7.67 14.89 24.82 46.6
7 1080 0.126 39.66 7.56 14.70 24.58 50.8
8 1200 0.127 39.76 7.59 14.72 24.50 52.3
9 1320 0.127 39.55 7.46 14.78 24.70 45.5

220404C
1 360 0.127 36.39 7.10 12.81 26.28 56.6
2 480 0.127 34.20 7.12 13.60 30.84 995.6
3 600 0.128 33.38 7.09 13.69 32.37 54.4
4 720 0.126 32.75 7.09 13.78 33.67 55.0
5 840 0.125 32.37 7.03 13.70 34.18 60.6
6 960 0.128 32.09 7.03 13.67 34.67 62.5
7 1080 0.126 31.79 7.03 13.65 35.23 63.5
8 1200 0.126 31.53 6.97 13.75 35.82 57.1

Weiter auf nachster Seite
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Versuch/Probe t[sec] 1hnplg/s] Vg.in[°Cl Yinlg/kgl Youwrlg/kg)l &% Xlg/kg]

9 1320 0.132 31.45 7.01 13.84 36.20 65.0
220404D
1 360 0.128 35.58 6.93 13.13 27.68 59.7
2 480 0.126 33.64 6.89 13.59 31.44 46.8
3 600 0.126 32.78 6.87 13.65 33.06 49.3
4 720 0.126 32.21 6.89 13.69 34.24 52.6
5 840 0.126 31.85 6.93 13.76 35.14 62.2
6 960 0.130 31.58 6.95 13.81 35.80 53.9
7 1080 0.123 31.21 6.89 13.77 36.38 09.6
8 1200 0.128 31.34 7.00 13.91 36.53 61.9
9 1320 0.125 31.05 7.00 13.93 37.18 65.8
260404A
1 360 0.128 36.95 6.66 13.29 25.54 52.4
2 480 0.128 35.93 6.73 13.68 27.61 52.0
3 600 0.128 35.45 6.73 13.88 28.62 50.6
4 720 0.130 35.06 6.73 13.82 29.16 52.6
5 840 0.126 34.67 6.74 13.87 29.89 50.8
6 960 0.128 34.71 6.80 13.90 29.96 54.1
7 1080 0.127 34.61 6.68 13.91 29.96 57.5
8 1200 0.129 34.56 6.70 13.91 30.06 04.3
9 1320 0.128 34.62 6.68 13.92 29.95 54.2
280404 A
1 360 0.128 38.57 6.01 13.23 22.58 02.4
2 480 0.128 36.25 6.05 13.91 26.54 52.0
3 600 0.128 35.74 6.03 13.82 27.15 50.6
4 720 0.130 35.04 6.09 13.99 28.54 52.6
5 840 0.126 34.75 6.10 14.00 29.03 50.8
6 960 0.128 34.54 6.12 14.02 29.42 04.1
7 1080 0.127 34.35 6.18 14.06 29.88 57.5
8 1200 0.129 34.14 6.10 14.06 30.12 54.3
9 1320 0.128 34.16 6.16 14.13 30.27 54.2
280404B
1 360 0.131 35.09 6.31 13.68 28.34 68.2
2 480 0.132 32.73 6.31 14.08 32.94 53.3
3 600 0.134 31.65 6.34 14.13 35.16 51.9
4 720 0.130 30.92 6.37 14.17 36.76 47.9
b} 840 0.132 30.44 6.38 14.18 37.83 59.2
6 960 0.132 30.11 6.38 14.26 38.70 64.0
7 1080 0.134 29.93 6.37 14.22 39.00 61.6
8 1200 0.132 29.71 6.39 14.18 39.46 72.5

Weiter auf néachster Seite




G.2. MESSWERTE PARTIKELFEUCHTEMESSUNG 165
Versuch/Probe t[sec] 1hnplg/s] Vgin[°Cl Yinlg/kgl Youlg/kgl o[%] Xlg/kg]
9 1320 0.132 29.49 6.39 14.16 39.92 63.8
10 1440 0.137 29.32 6.44 14.18 40.46 73.0
11 1560 0.125 29.36 6.41 14.17 40.27 72.5
280404C
1 360 0.131 34.48 6.47 13.58 29.40 61.5
2 480 0.133 32.32 6.52 14.11 34.11 53.1
3 600 0.131 31.21 6.50 14.23 36.51 61.5
4 720 0.133 30.33 6.52 14.31 38.56 57.0
5 840 0.131 30.45 6.60 14.31 38.43 65.0
6 960 0.133 30.07 6.55 14.33 39.22 66.7
7 1080 0.132 29.57 6.53 14.39 40.44 65.6
8 1200 0.131 29.54 6.53 14.36 40.46 64.7
9 1320 0.131 29.20 6.53 14.30 41.13 63.3
10 1440 0.135 29.11 6.51 14.34 41.39 69.9
11 1560 0.129 28.98 6.55 14.32 41.74 70.9
300404 A
1 360 0.132 39.28 6.00 13.14 21.61 53.3
2 480 0.136 37.33 6.01 13.52 24.49 47.2
3 600 0.134 36.40 6.07 13.65 26.01 995.6
4 720 0.136 35.99 6.12 13.67 26.70 50.4
9 840 0.134 35.45 6.14 13.69 27.55 47.2
6 960 0.133 35.17 6.17 13.76 28.14 54.9
7 1080 0.137 35.06 6.17 13.79 28.34 50.0
8 1200 0.131 34.83 6.21 13.84 28.83 50.0
9 1320 0.134 34.77 6.23 13.82 28.92 53.2
10 1440 0.135 34.72 6.25 13.76 28.94 48.6
11 1560 0.133 34.54 6.22 13.76 29.20 55.1
300404B
1 360 0.134 39.49 6.39 13.31 21.98 56.2
2 480 0.134 37.18 6.42 13.78 25.54 49.2
3 600 0.133 36.32 6.39 13.79 26.73 54.7
4 720 0.132 35.61 6.47 14.02 28.20 58.3
5 840 0.134 35.35 6.53 13.92 28.56 51.4
6 960 0.131 35.14 6.50 14.04 29.02 51.9
7 1080 0.133 34.96 6.50 14.06 29.35 43.2
8 1200 0.132 34.68 6.54 14.01 29.78 47.6
9 1320 0.135 34.86 6.48 13.99 29.38 96.9
10 1440 0.133 34.47 6.58 14.04 30.23 59.7
11 1560 0.132 34.30 6.58 14.09 30.59 60.3
060504A

Weiter auf nachster Seite
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Versuch/Probe t[sec] 1hnplg/s] Vg.in[°Cl Yinlg/kgl Youwrlg/kg)l &% Xlg/kg]

1 360 0.131 42.63 8.45 15.17 22.27 59.7
2 480 0.134 40.05 8.41 16.28 26.65 45.5
3 600 0.134 39.23 8.46 16.58 28.22 46.5
4 720 0.134 38.70 8.49 16.54 29.03 46.7
5 840 0.135 38.39 8.46 16.57 29.52 63.6
6 960 0.134 38.35 8.49 16.63 29.68 49.2
7 1080 0.134 38.26 8.56 16.69 29.98 46.4
8 1200 0.134 38.08 8.51 16.64 30.16 51.5
9 1320 0.134 37.90 8.51 16.59 30.39 55.9
10 1440 0.131 37.86 8.55 16.63 30.54 51.9
11 1560 0.138 37.88 8.52 16.49 30.32 62.1
0605048
1 360 0.134 42.51 8.67 15.86 23.25 39.2
2 480 0.134 40.73 8.69 16.31 26.02 51.3
3 600 0.139 39.90 8.78 16.44 27.42 55.8
4 720 0.128 39.41 8.78 16.39 28.10 48.8
5 840 0.132 39.04 8.83 16.44 28.77 50.8
6 960 0.135 38.75 8.76 16.51 29.23 93.7
7 1080 0.133 38.57 8.78 16.44 29.45 49.6
8 1200 0.134 38.30 8.85 16.53 30.07 o7.7
9 1320 0.134 38.61 8.82 16.45 29.44 58.4
10 1440 0.133 38.52 8.83 16.63 29.81 57.1
11 1560 0.136 38.38 8.90 16.55 30.02 48.0
180504 A
1 360 0.128 42.88 8.05 16.15 22.51 95.2
2 480 0.128 40.66 8.06 16.64 25.81 39.7
3 600 0.128 39.69 8.09 16.76 27.34 44.2
4 720 0.128 38.94 8.03 16.84 28.48 50.3
) 840 0.131 38.61 8.07 16.81 29.00 99.3
6 960 0.135 38.01 8.13 17.15 30.42 56.3
7 1080 0.117 37.82 8.13 17.22 30.82 56.6
8 1200 0.127 37.64 8.23 17.20 31.22 51.9
9 1320 0.127 37.44 8.19 17.35 31.70 49.3
180504B
1 360 0.128 41.03 7.78 16.19 24.58 57.3
2 480 0.125 39.34 7.80 16.62 27.38 01.7
3 600 0.128 38.50 7.78 16.80 28.83 58.1
4 720 0.127 37.93 7.76 16.72 29.61 60.2
5 840 0.128 37.74 7.72 16.94 30.12 58.4
6 960 0.125 37.36 7.76 16.89 30.75 56.0

Weiter auf nachster Seite
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Versuch/Probe t[sec] 1hnplg/s] Vgin[°Cl Yinlg/kgl Youlg/kgl o[%] Xlg/kg]

7 1080 0.127 37.25 7.73 16.68 30.63 64.0
8 1200 0.128 37.09 7.67 16.72 30.87 65.8
9 1320 0.126 36.95 7.66 16.71 31.08 60.6

190504A
1 360 0.124 38.67 6.25 14.64 24.35 56.6
2 480 0.128 36.32 6.28 15.51 28.82 48.9
3 600 0.128 35.19 6.26 15.62 30.79 58.8
4 720 0.187 34.56 6.30 15.67 32.01 57.8
5 840 0.069 34.04 6.33 15.71 33.07 62.0
6 960 0.135 33.82 6.32 15.68 33.40 62.2
7 1080 0.120 33.58 6.28 15.61 33.69 59.5
8 1200 0.130 33.41 6.27 15.57 33.93 63.6
9 1320 0.126 33.10 6.27 15.44 34.33 65.0

190504B
1 360 0.127 37.98 5.98 14.47 24.74 62.1
2 480 0.128 35.48 6.00 15.24 29.43 52.9
3 600 0.125 34.48 6.07 15.37 31.40 58.4
4 720 0.129 33.89 6.07 15.44 32.55 64.7
b 840 0.127 33.57 6.13 15.50 33.31 56.7
6 960 0.126 33.17 6.14 15.44 34.01 66.4
7 1080 0.128 32.86 6.18 15.50 34.75 69.0
8 1200 0.125 32.81 6.18 15.38 34.66 66.3
9 1320 0.127 32.57 6.18 15.45 35.24 70.3

260504 A
1 360 0.134 36.95 6.66 13.29 25.54 26.1
2 480 0.131 35.93 6.73 13.68 27.61 38.2
3 600 0.131 35.45 6.73 13.88 28.62 56.3
4 720 0.136 35.06 6.73 13.82 29.16 57.9
5 840 0.128 34.67 6.74 13.87 29.89 57.1
6 960 0.134 34.71 6.80 13.90 29.96 52.6
7 1080 0.131 34.61 6.68 13.91 29.96 60.1
8 1200 0.137 34.56 6.70 13.91 30.06 55.2
9 1320 0.128 34.62 6.68 13.92 29.95 55.2
10 1440 0.128 41.27 6.70 8.13 15.11 56.4
11 1560 0.134 44.89 6.72 6.76 11.40 60.6

260504B
1 360 0.134 38.57 6.01 13.23 22.58 25.6
2 480 0.135 36.25 6.05 13.91 26.54 37.9
3 600 0.135 35.74 6.03 13.82 27.15 55.9
4 720 0.143 35.04 6.09 13.99 28.54 57.8

Weiter auf néchster Seite
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Versuch/Probe t[sec] 1hnplg/s] Vg.in[°Cl Yinlg/kgl Youwrlg/kg)l &% Xlg/kg]

5 840 0.121 34.75 6.10 14.00 29.03 56.6
6 960 0.132 34.54 6.12 14.02 29.42 52.5
7 1080 0.133 34.35 6.18 14.06 29.88 59.6
8 1200 0.136 34.14 6.10 14.06 30.12 54.6
9 1320 0.143 34.16 6.16 14.13 30.27 55.1
10 1440 0.151 40.90 6.14 8.00 14.71 95.9
11 1560 0.102 45.14 6.17 6.39 10.49 60.2
270504A
1 360 0.134 37.93 6.25 14.72 25.43 50.9
2 480 0.135 35.50 6.26 15.29 29.82 55.2
3 600 0.133 34.40 6.29 15.40 31.90 37.6
4 720 0.134 33.86 6.38 15.51 33.18 60.8
) 840 0.136 33.31 6.37 15.59 34.31 54.3
6 960 0.133 32.96 6.37 15.62 35.04 62.2
7 1080 0.137 32.84 6.42 15.77 35.59 60.1
8 1200 0.131 32.51 6.42 15.60 35.97 56.5
9 1320 0.135 32.12 6.39 15.51 36.59 46.5
10 1440 0.130 31.96 6.39 15.54 36.98 58.8
11 1560 0.144 31.86 6.45 15.63 37.43 01.1
270504B
1 360 0.132 38.66 6.15 13.63 23.08 57.6
2 480 0.134 35.17 6.14 15.09 29.92 33.8
3 600 0.133 33.85 6.17 15.34 32.63 52.6
4 720 0.125 33.06 6.19 15.41 34.23 67.0
) 840 0.142 32.50 6.15 15.45 35.34 69.0
6 960 0.134 32.21 6.19 15.39 35.89 66.3
7 1080 0.133 31.89 6.16 15.50 36.66 96.3
8 1200 0.132 31.61 6.12 15.34 36.92 63.9
9 1320 0.125 31.47 6.12 15.38 37.29 75.5
10 1440 0.143 31.30 6.09 15.45 37.70 64.1
11 1560 0.131 31.07 6.12 15.42 38.22 72.8

G.3 Vergleich Messung - Simulation

G.3.1 Validierung des Agglomerationsmodells

Die im Folgenden dargestellten Ergebnisse wurden mit der im Abschnitt 4.4.2.1] beschriebenen
Methode berechnet. Die verwendeten Agglomerationskonstanten sind in der Tabelle 4.7 zusam-
mengefasst.
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Abbildung G.1: Vergleich Messung und Simulation der Anzahldichteverteilung ¢y - Versuch

220404A
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Abbildung G.5: Vergleich Messung und Simulation der Anzahldichteverteilung ¢y - Versuch

260404 A
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Abbildung G.9: Vergleich Messung und Simulation der Anzahldichteverteilung ¢o - Versuch
300404 A
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Abbildung G.10: Vergleich Messung und Simulation der Anzahldichteverteilung ¢y - Versuch
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Abbildung G.11: Vergleich Messung und Simulation der Anzahldichteverteilung ¢o - Versuch
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G.3.2 Validierung des Wirme- und Stofftransportmodells



186

o Experiment
— Simulation

25

800 1200
ts]

0 460 1600
Abbildung G.17: Vergleich zwischen der be-

rechneten und gemessenen Gastemperatur
Versuch: 220404 A

30

o Experiment
—— Simulation

25P

10}
P
3
5t B . . - . [«
§
o I 1 1
0 400 800 1200 1600
t]s]

Abbildung G.19: Vergleich zwischen dem si-
mulierten und gemessenen Gasmassendurch-
satz Versuch: 220404 A

ANHANG G. MESSWERTE UND SIMULATIONSERGEBNISSE

6 | o Experiment Austritf

o Experiment Eintritt

— Simulation
0 400 800
ts]

1260 1600
Abbildung G.18: Vergleich zwischen der be-

rechneten und gemessenen Gasbeladung Ver-
such: 220404A

60
5571 : : o
50t
457
— 40
o
=
§35 r
>< 30 -
25}

20}

15¢ : - | o Experiment]| -
—— Simulation

10 - ;
800 1200

t[s]

0 460 1600
Abbildung G.20: Vergleich zwischen der be-

rechneten und gemessenen mittleren Parti-
kelbeladung Versuch: 220404A



G.3. VERGLEICH MESSUNG - SIMULATION

o Experiment|
— Simulation

0 400 800 1200 1600
t[s]

Abbildung G.21: Vergleich zwischen der be-
rechneten und gemessenen Gastemperatur
Versuch: 2204048

30

o Experiment
—— Simulation

25p

10t
b
5r q
q
0 1 1 1
0 400 800 1200 1600
t[s]

Abbildung G.23: Vergleich zwischen dem si-
mulierten und gemessenen Gasmassendurch-
satz Versuch: 220404B

6 o Experiment Austritf
o Experiment Eintritt
— Simulation
4 . - .
0 400 800 1200 1600
t[s]

Abbildung G.22: Vergleich zwischen der be-
rechneten und gemessenen Gasbeladung Ver-
such: 220404B

60

55|
50 |
45}
— 40
o
V4
335(
><30.
251

20}

15¢ : - | o Experiment]| -
—— Simulation

10

800 1200
ts]

0 460 1600
Abbildung G.24: Vergleich zwischen der be-

rechneten und gemessenen mittleren Parti-
kelbeladung Versuch: 220404B

187



188

50

o Experiment
—— Simulation

[°C]

9

25

800 1200
ts]

0 460 1600
Abbildung G.25: Vergleich zwischen der be-

rechneten und gemessenen Gastemperatur
Versuch: 220404C

30

o Experiment
—— Simulation

25¢
b

10}
3
5 -
o I 1 1
0 400 800 1200 1600
t]s]

Abbildung G.27: Vergleich zwischen dem si-
mulierten und gemessenen Gasmassendurch-
satz Versuch: 220404C

ANHANG G. MESSWERTE UND SIMULATIONSERGEBNISSE

6 | o Experiment Austritf

o Experiment Eintritt

— Simulation
0 400 800
ts]

1260 1600
Abbildung G.26: Vergleich zwischen der be-

rechneten und gemessenen Gasbeladung Ver-
such: 220404C

80

70}

o Experiment] |
—— Simulation

800 1200

t[s]

0 400 1600

Abbildung G.28: Vergleich zwischen der be-
rechneten und gemessenen mittleren Parti-
kelbeladung Versuch: 220404C



G.3. VERGLEICH MESSUNG - SIMULATION

50

o Experiment|
—— Simulation

[°C]

25

0 400 800 1200 1600
t[s]

Abbildung G.29: Vergleich zwischen der be-
rechneten und gemessenen Gastemperatur
Versuch: 220404D

30

o Experiment
—— Simulation

25}

10t
<]
5 -
D
0 I 1 1
0 400 800 1200 1600
t[s]

Abbildung G.31: Vergleich zwischen dem si-
mulierten und gemessenen Gasmassendurch-
satz Versuch: 220404D

16
6 | o Experiment Austritf
o Experiment Eintritt
— Simulation
4 : : :
0 400 800 1200 1600
ts]

Abbildung G.30: Vergleich zwischen der be-
rechneten und gemessenen Gasbeladung Ver-
such: 220404D

80

70}

o Experiment] |
—— Simulation

800 1200
ts]

0 400 1600

Abbildung G.32: Vergleich zwischen der be-
rechneten und gemessenen mittleren Parti-
kelbeladung Versuch: 220404D

189



190

[°C]

9

ANHANG G. MESSWERTE UND SIMULATIONSERGEBNISSE

o Experiment

30 , ) | — Simulation
: : : 6 | o Experiment Austritf
o Experiment Eintritt
— Simulation
25 . - ’ 4 . : ’
0 400 800 1200 1600 0 400 800 1200 1600
t[s] t[s]

Abbildung G.33: Vergleich zwischen der be- Abbildung G.34: Vergleich zwischen der be-

rechneten und gemessenen Gastemperatur rechneten und gemessenen Gasbeladung Ver-
Versuch: 260404 A such: 260404A
30 70

Ab

o Experiment]
—— Simulation

o Experiment
—— Simulation

25} 60+

[e

§

0 400 800 1200 1600 0 400 800 1200 1600
t[s] ts]

bildung G.35: Vergleich zwischen dem si- Abbildung G.36: Vergleich zwischen der be-

mulierten und gemessenen Gasmassendurch- rechneten und gemessenen mittleren Parti-

sat

z Versuch: 260404A kelbeladung Versuch: 260404 A



G.3. VERGLEICH MESSUNG - SIMULATION

[°C]

9

30 :
o Experiment
—— Simulation
25 - ;
0 400 1200 1600

800
t[s]

Abbildung G.37: Vergleich zwischen der be-
rechneten und gemessenen Gastemperatur
Versuch: 280404A

30

o Experiment
—— Simulation

25}

10t
P
D
5 -
0 I 1 1
0 400 800 1200 1600
t[s]

Abbildung G.39: Vergleich zwischen dem si-
mulierten und gemessenen Gasmassendurch-
satz Versuch: 280404 A

16

14t

12t
§ o Experiment Austritf
S 10 o Experiment Eintritt
'>__' — Simulation

g P

6

1200

0 400

860 1600
ts]
Abbildung G.38: Vergleich zwischen der be-

rechneten und gemessenen Gasbeladung Ver-
such: 280404A

70

60|

o Experiment]
—— Simulation

800 1200
ts]

0 400 1600

Abbildung G.40: Vergleich zwischen der be-
rechneten und gemessenen mittleren Parti-
kelbeladung Versuch: 280404 A

191



192

50

o Experiment
—— Simulation

[°C]

9

25 - -
900 1350

0 450
ts]

1800
Abbildung G.41: Vergleich zwischen der be-

rechneten und gemessenen Gastemperatur
Versuch: 2804048

30

o Experiment
—— Simulation

253

10§
b
5 L
B
o 1 1 1
0 450 900 1350 1800
t[s]

Abbildung G.43: Vergleich zwischen dem si-
mulierten und gemessenen Gasmassendurch-
satz Versuch: 280404B

ANHANG G. MESSWERTE UND SIMULATIONSERGEBNISSE

16
14t
12t
§ o Experiment Austritt
S 10 o Experiment Eintritt
'>__' — Simulation
8t

900 1350
t[s]

0 450 1800
Abbildung G.42: Vergleich zwischen der be-

rechneten und gemessenen Gasbeladung Ver-
such: 280404B

90

80

301
201 ' ' | o Experiment] ]
—— Simulation
10 ' ' '
0 450 900 1350 1800
t[s]

Abbildung G.44: Vergleich zwischen der be-
rechneten und gemessenen mittleren Parti-
kelbeladung Versuch: 280404B



G.3. VERGLEICH MESSUNG - SIMULATION

50

o Experiment|
—— Simulation

[°C]

9

25 : : :
0 450 900 1350 1800
ts]
Abbildung G.45: Vergleich zwischen der be-
rechneten und gemessenen Gastemperatur

Versuch: 280404C

30 .
b o Experiment
—— Simulation

25¢ i :

20 9 : : : : R
I ——
Q 15 - B . B o . B 4

[=2]
=
10t
D
D
5 L
0 1 1 1
0 450 900 1350 1800

t[s]

Abbildung G.47: Vergleich zwischen dem si-
mulierten und gemessenen Gasmassendurch-
satz Versuch: 280404C

o Experiment Austritf
o Experiment Eintritt
— Simulation

0 450 960 13.50 1800
t(s]
Abbildung G.46: Vergleich zwischen der be-
rechneten und gemessenen Gasbeladung Ver-

such: 280404C

90

201 ' ' | o Experiment] ]
—— Simulation

900 1350
ts]

0 450 1800
Abbildung G.48: Vergleich zwischen der be-

rechneten und gemessenen mittleren Parti-
kelbeladung Versuch: 280404C

193



194

o Experiment
— Simulation

900 1350

0 450
ts]

1800
Abbildung G.49: Vergleich zwischen der be-

rechneten und gemessenen Gastemperatur
Versuch: 300404 A

30

o Experiment
—— Simulation

25p

900 1350
t[s]

0 450

1800

Abbildung G.51: Vergleich zwischen dem si-
mulierten und gemessenen Gasmassendurch-
satz Versuch: 300404A

ANHANG G. MESSWERTE UND SIMULATIONSERGEBNISSE

16
14t
12t
§ o Experiment Austritt
10 o Experiment Eintritt
> R — Simulation
8t
G

900 1350
t[s]

0 450

1800

Abbildung G.50: Vergleich zwischen der be-
rechneten und gemessenen Gasbeladung Ver-
such: 300404A

70

o Experiment]
—— Simulation

60|

900 1350

t[s]

0 450 1800
Abbildung G.52: Vergleich zwischen der be-

rechneten und gemessenen mittleren Parti-
kelbeladung Versuch: 300404A



G.3. VERGLEICH MESSUNG - SIMULATION

o Experiment|
— Simulation

1350 1800

0 450

900
t[s]

Abbildung G.53: Vergleich zwischen der be-
rechneten und gemessenen Gastemperatur
Versuch: 300404B

30

o Experiment
—— Simulation

25}

10k
5 L
p
o0& - - -
0 450 900 1350 1800
t[s]

Abbildung G.55: Vergleich zwischen dem si-
mulierten und gemessenen Gasmassendurch-
satz Versuch: 300404B

195

o Experiment Austritf
o Experiment Eintritt
— Simulation

0 450 960 13.50 1800
t(s]
Abbildung G.54: Vergleich zwischen der be-
rechneten und gemessenen Gasbeladung Ver-

such: 300404B

70

60|

o Experiment]
—— Simulation

0 450 960 13.50 1800
t[s]

Abbildung G.56: Vergleich zwischen der be-

rechneten und gemessenen mittleren Parti-

kelbeladung Versuch: 300404B



196

o Experiment
— Simulation

800 1200
ts]

0 460 1600
Abbildung G.57: Vergleich zwischen der be-

rechneten und gemessenen Gastemperatur
Versuch: 190504 A

30

o Experiment
—— Simulation

25}

10t
B
5 L 4
o
9
b S
o 1 1 1
0 400 800 1200 1600
t[s]

Abbildung G.59: Vergleich zwischen dem si-
mulierten und gemessenen Gasmassendurch-
satz Versuch: 190504A

ANHANG G. MESSWERTE UND SIMULATIONSERGEBNISSE

o Experiment Austritt
o Experiment Eintritt
—— Simulation

0 400 800 1200 1600
ts]

Abbildung G.58: Vergleich zwischen der be-
rechneten und gemessenen Gasbeladung Ver-
such: 190504 A

80

o Experiment]
—— Simulation

70}

800 1200

t[s]

0 460 1600
Abbildung G.60: Vergleich zwischen der be-

rechneten und gemessenen mittleren Parti-
kelbeladung Versuch: 190504 A



G.3. VERGLEICH MESSUNG - SIMULATION

o Experiment|
— Simulation

0 400 800 1200 1600
ts]
Abbildung G.61: Vergleich zwischen der be-
rechneten und gemessenen Gastemperatur

Versuch: 190504B

30

o Experiment
—— Simulation

25}

800 1200
t[s]

0 460 1600
Abbildung G.63: Vergleich zwischen dem si-

mulierten und gemessenen Gasmassendurch-
satz Versuch: 190504B

§ 12y o Experiment Austritf
s 9 o Experiment Eintritt
'>__'10 s — Simulation
8
6
4 . ;
0 400 1200 1600

800
t[s]

Abbildung G.62: Vergleich zwischen der be-
rechneten und gemessenen Gasbeladung Ver-
such: 190504B

80

o Experiment]
—— Simulation

70}

800 1200
ts]

0 460 1600
Abbildung G.64: Vergleich zwischen der be-

rechneten und gemessenen mittleren Parti-
kelbeladung Versuch: 190504B

197



198

o Experiment
— Simulation

900 1350
ts]

0 450 1800
Abbildung G.65: Vergleich zwischen der be-

rechneten und gemessenen Gastemperatur
Versuch: 260504 A

30 .
o Experiment
—— Simulation
25} o :
20t
)
9 15 - B . B o . B B
o W
= 5
10t
P
D
5 -
o 1 1 1
0 450 900 1350 1800
ts]

Abbildung G.67: Vergleich zwischen dem si-
mulierten und gemessenen Gasmassendurch-
satz Versuch: 260504A

ANHANG G. MESSWERTE UND SIMULATIONSERGEBNISSE

18 : = -
o Experiment Austritd
o Experiment Eintritt
16| “'| — Simulation
14+
=12}
x~
~
2
> 10

0 450 960 13.50 1800
t[s]
Abbildung G.66: Vergleich zwischen der be-
rechneten und gemessenen Gasbeladung Ver-

such: 260504A

70

o Experiment]
—— Simulation

60|

900 1350

t[s]

0 450 1800
Abbildung G.68: Vergleich zwischen der be-

rechneten und gemessenen mittleren Parti-
kelbeladung Versuch: 260504A



G.3. VERGLEICH MESSUNG - SIMULATION

o Experiment|
— Simulation

0 450 900 1350 1800
t[s]

Abbildung G.69: Vergleich zwischen der be-
rechneten und gemessenen Gastemperatur
Versuch: 260504B

30

o Experiment
—— Simulation

25}

900 1350
t[s]

0 450 1800

Abbildung G.71: Vergleich zwischen dem si-
mulierten und gemessenen Gasmassendurch-
satz Versuch: 260504B

18 T = ™
o Experiment Austritt
o Experiment Eintritt
16} “'| — Simulation

4
0 450

960 1350 1800
t(s]
Abbildung G.70: Vergleich zwischen der be-
rechneten und gemessenen Gasbeladung Ver-
such: 260504B

70

o Experiment]
—— Simulation

60|

900 1350
ts]

0 450 1800

Abbildung G.72: Vergleich zwischen der be-
rechneten und gemessenen mittleren Parti-
kelbeladung Versuch: 2605048

199



200

o Experiment
— Simulation

900 1350
ts]

0 450 1800
Abbildung G.73: Vergleich zwischen der be-

rechneten und gemessenen Gastemperatur
Versuch: 270504 A

30

o Experiment
—— Simulation

25}

10}
o
J
5 -
o I 1 1
0 450 900 1350 1800
t[s]

Abbildung G.75: Vergleich zwischen dem si-
mulierten und gemessenen Gasmassendurch-
satz Versuch: 270504A

ANHANG G. MESSWERTE UND SIMULATIONSERGEBNISSE

18
16}
14+
? 12 .8 o Experiment Austritg
2 ° o Expelrlment Eintritt
L —— Simulation
> 10
8 [P\
6
4 . . .
0 450 900 1350 1800
t[s]

Abbildung G.74: Vergleich zwischen der be-
rechneten und gemessenen Gasbeladung Ver-
such: 270504 A

90

80

301
201 ' ' | o Experiment] ]
—— Simulation
10 ' ' '
0 450 900 1350 1800
t[s]

Abbildung G.76: Vergleich zwischen der be-
rechneten und gemessenen mittleren Parti-
kelbeladung Versuch: 270504A



G.3. VERGLEICH MESSUNG - SIMULATION

o Experiment|
— Simulation

p O 0.0

0 450 900 1350 1800
t[s]
Abbildung G.77: Vergleich zwischen der be-
rechneten und gemessenen Gastemperatur

Versuch: 270504B

30

o Experiment
—— Simulation

25}

10}
P
P
5.
0s : : :
0 450 900 1350 1800
tfs]

Abbildung G.79: Vergleich zwischen dem si-
mulierten und gemessenen Gasmassendurch-
satz Versuch: 270504B

o Experiment Austritf
o Experiment Eintritt
— Simulation

0 450 960 13.50 1800
ts]
Abbildung G.78: Vergleich zwischen der be-
rechneten und gemessenen Gasbeladung Ver-

such: 270504B

90

201 ' ' | o Experiment] ]
—— Simulation

900 1350
ts]

0 450 1800
Abbildung G.80: Vergleich zwischen der be-

rechneten und gemessenen mittleren Parti-
kelbeladung Versuch: 270504B

201



Literaturverzeichnis

[Baskakov u.a. 1973]

Baskakov, H.A. ; BErG, B.V. ; VirT, O.K. ; FILIPPOVSKY, N.F. ; KIRAKOSYAN, V.A. ;
GOLDOBIN, J.M. ; MASKAEV, V.K.: Heat transfer to objects immersed in fluidized beds . In:
Powder Technology 8 (1973), S. 273-282

[Bathen u. Breitbach 2001]
BATHEN, D. (Hrsg.) ; BREITBACH, M. (Hrsg.): Adsorptionstechnik. 1. Auflage. Berlin : Springer-
Verlag, 2001

[Bauer u.a. 1993]
BAUER, K.H. (Hrsg.) ; FROMMING, K.H. (Hrsg.) ; FUHRER, C. (Hrsg.): Pharmazeutische
Technologie. 4. Auflage. New York : Georg Thieme Verlag Stuttgart, 1993

[Bleck 1970]
BLECK, R.: A fast, approximate method for integrating the stochastic coalescence equation.
In: Journal of Geophysics Research 75 (1970), S. 5165-5171

[Bramley u. a. 1996]

BrAMLEY, A.S. ; HounsLow, M.J. ; RyaLL, R.L.: Aggregation during precipitation from
solution: A method for extracting rates from experimental data. In: Journal of colloid and
interface science 183 (1996), S. 155-165

[Brunauer u. a. 1938]
BRUNAUER, S. ; EMMIT, P.H. ; TELLER, E.: Adsorption of gases in multimolecular layers. In:
Journal of the American Chemical Society 20 (1938), S. 309-319

[Burgschweiger 2000]

BURGSCHWEIGER, J.: Modellierung des statischen und dynamischen Verhaltens von kontinu-
ierlich betriebenen Wirbelschichttrocknern / VDI-Verlag. Diisseldorf : VDI-Verlag, 2000 (665).
— VDI-Fortschrittsbericht, Reihe 3. ISBN 3-18-366503-4

[Churchill u. Chu 1975]
CHURCHILL, S.W. ; CHu, H.H.S.: Correlating Equations for Laminar and Turbulent Free
Convection from a Horizontal Cylinder. In: International Journal of Heat Mass and Transfer
18 (1975), S. 1049-1053

[Dennis 1977]
DENNIs, J.E.: Nonlinear Least Squares. In: State of the Art in Numerical Analysis (1977), S.
269-312

202



LITERATURVERZEICHNIS 203

[Ding u. a. 2004]

Ding, A. ; Bigas, C.A. ; HounsLow, M.J: Population balance model selection for activated
sludge flocculation modelling. In: Proceedings 2™¢ International Conference on Population
Balance Modelling (2004)

[Ennis 1996]
ENNis, B.J.: Agglomeration and size enlargement - Session summary paper. In: Powder Tech-
nology 88 (1996), S. 203-225

[Ennis u. a. 1990]

EnnNis, B.J. ; TARDOS, G. ; PFEFFER, R.: The influence of viscosity on the strenght of an
axially strained pendular liquid bridge. In: Chemical Engineering Science 45 (1990), Nr. 10, S.
3071-3088

[Ennis u. a. 1991]
Ennis, B.J. ; TARDOS, G. ; PFEFFER, R.: A microlevel-based characterization of granulation
phenomena. In: Powder Technology 65 (1991), S. 257272

[Geldart 1973]
GELDART, D.: Types of gas fluidization. In: Powder Technology 7 (1973), S. 285-292

[Gluba u. Antkowiak 1988]
GLUBA, T. ; ANTKOWIAK, W.: Auswirkung von Benetzung auf die Abriebfestigkeit von Grana-
lien. In: Aufbereitungstechnik (1988), Nr. 2, S. 76-80

[Gliick 1986]
GLUCK, B. (Hrsg.): Zustands- und Stoffwerte - Wasser, Dampf, Luft - Verbrennungsrechnung.
3. Auflage. Berlin : VEB Verlag fiir Bauwesen, 1986

[Gnielinski 1980)]
GNIELINSKI, V:: Kapitel: Warme- und Stoffiibertragung in Festbetten. 9. Auflage. Diisseldorf
: VDI-Verlag, 1980. — VDI-Wéarmeatlas. — Gf1-Gf3 S. ISBN 3-540-41201-8

[Gore u. a. 1985]

GORE, A.Y. ; MCFARLAND, D.W. ; BATUYI0S, N.H.: Fluid-bed granulation: Factors affecting
the process in laboratory development and production scale-up. In: Pharm Tech 9 (1985), S.
114-122

[Groenewold u. Tsotsas 1997]
GROENEWOLD, H. ; TsoTsAs, E.: A new model for fluidized bed drying. In: Drying technology
15 (1997), Dezember, Nr. 1, S. 1687-1698

[Groenewold u. Tsotsas 1998]
GROENEWOLD, H. ; TsoTsAS, E.: Predicting apparent Sherwood numbers for fluidized beds.
In: Drying ’98 - Proceedings of 11th International Drying Symposium A (1998), S. 192-199

[Henneberg 2004]

HENNEBERG, M.: Untersuchung des Flissigkeitseintrages auf die Temperaturverteilung in
Gas/Feststoff- Wirbelschichten. Deutschland, Otto-von-Guericke-Universitdt Magdeburg, Diss.,
2004



204 LITERATURVERZEICHNIS

[Hilligardt u. Werther 1986]
HILLIGARDT, K. ; WERTHER, J.: Local bubble gas hold-up and expansion of gas/solid fluidized
beds. In: German Chemical Engineering 9 (1986), S. 215-221

[Hounslow 1990a]
HounsrLow, M.J.: A discretized population balance for simultaneous nucleation, growth and
aggregation, University of Adelaide, Diss., Mérz 1990

[Hounslow 1990b]
HounsrLow, M.J.: Nucleation, growth, and aggregation rates from steady-state experimental
data. In: AIChE - Journal 36 (1990), November, Nr. 11, S. 1748-1752

[Hounslow u. a. 2001]

HounsrLow, M.J. ; PEARSON, J. M. K. ; INSTONE, T.: Tracer studies of high shear granulation:
II. population balance modeling. In: AICRE - Journal 47 (2001), September, Nr. 9, S. 1984—
1999

[Hounslow u. a. 1988]

HounsLow, M.J. ; RyarLL, R.L. ; MARSHALL, V.R.: A discretized population balance for
nucleation, growth and aggregation. In: AIChE - Journal 38 (1988), November, Nr. 11, S.
1821-1832

[Hulburt u. Katz 1964]
HuLBURT, H.M. ; KATZ, S.: Some problems in particle technology. A statistical mechanical
formulation. In: Chemical Engineering Science 19 (1964), Nr. 1, S. 555-578

[Ihlow 2003]
THLow, M.: Beitrag zur Adsorption in fliissigkeitsbediisten Wirbelschichten. Deutschland, Otto-
von-Guericke-Universitdt Magdeburg, Diss., 2003

[Thlow u. a. 2002]
InLow, M. ; HEINRICH, S. ; HENNEBERG, M. ; PEGLOW, M. ; MORL, L.: Probleme bei der

Flachenberechnung in fliissigkeitsbediisten Wirbelschichten. In: Chemie Ingenieur Technik 73
(2002), Nr. 3, S. 197202

[Hievski u. Hounslow 1995]
ILIEVSKI, D. ; HouNsLow, M.J.: Agglomeration during precipitations: II. Mechanism deduction
from tracer data. In: AIChE - Journal 41 (1995), November, Nr. 3, S. 525-535

[Iveson 2002]
IveEson, S.M.: Limitations of one-dimensional population balance model of wet granulation
processes. In: Powder Technology 124 (2002), S. 219-229

[Iveson u. Litster 1998]
IVESON, S.M. ; LITSTER, J.D.: Growth regime map of liquid-bound granules. In: AIChE -
Journal 44 (1998), Juli, Nr. 7, S. 1510-1518

[Kapur 1972]
KAPUR, P.C.: Kinetics of granulation by non-random coalescence mechanism. In: Chemical
Engineering Science 27 (1972), S. 18631869



LITERATURVERZEICHNIS 205

[Krauss 1994]
KraAuss, R.: Kapitel: Stoffwerte von Luft. 9. Auflage. Diisseldorf : VDI-Verlag, 1994. —
VDI-Wirmeatlas. — Dbb1-Dbb13 S. ISBN 3-540-41201-8

[Kumar u. Ramkrishna 1996a)

KUMAR, S. ; RAMKRISHNA, D.: On the solution of population balance equations by discreti-
zation - I. A fixed pivot technique. In: Chemical Engineering Science 51 (1996), Nr. 8, S.
1311-1332

[Kumar u. Ramkrishna 1996b]

KUMAR, S. ; RAMKRISHNA, D.: On the solution of population balance equations by discreti-
zation - II. A moving pivot technique. In: Chemical Engineering Science 51 (1996), Nr. 8, S.
1333-1342

[Litster u.a. 1995]
LITSTER, J.D. ; SmiT, D.J. ; HoUNsLow, M.J.: Adjustable discretized population balance for
growth and aggregation. In: AIChE - Journal 41 (1995), Mérz, Nr. 3, S. 591-603

[Lucas u. Luckas 1994]
Lucas, K. ; Luckas, M.: Kapitel: Berechnung von Stoffeigenschaften. 9. Auflage. Diisseldorf
: VDI-Verlag, 1994. — VDI-Wérmeatlas. — Dal-Dal2 S. ISBN 3-540-41201-8

[Martin 1994]
MARTIN, H.: Kapitel: Warmeiibergang in Wirbelschichten. 9. Auflage. Diisseldorf : VDI-Verlag,
1994. — VDI-Warmeatlas. — Mf1-Mf8 S. ISBN 3-540-41201-8

[May 1959]
May, W.G.: Fluidized bed reactor studies. In: Chemical Engineering Programm 55 (1959), S.
40-56

[van Meel 1958]
MEEL van: Adiabatic convection batch drying with re-circulation of air. In: Chemical Engi-
neering Science 9 (1958), S. 36-44

[Molerus 1982]
MOLERUS, O.: Interpretation of geldart’s type A, B, C and D powders by taking into account
interparticle cohesion forces. In: Powder Technology 33 (1982), S. 81-87

[Morl u. a. 1977]
MORL, L. ; MITTELSTRASS, M. ; SACHSE, J.: Zum Kugelwachstum bei der Wirbelschichttrock-
nung von Suspensionen und Losungen. In: Chemische Technik 29 (1977), Nr. 10, S. 540-541

[Ormos u. a. 1973]

ORMOS, Z. ; PATAKI, K. ; B.CSUKAS: Studies on granulation in a fluidized bed II. The effects
of the amount of the binder on the physical properties of granules formed in a fluidized bed.
In: Hungarian Journal of Industrial Chemistry 1 (1973), S. 307-312

[Ramkrishna 2000]
RAMKRISHNA, D. (Hrsg.): Population balances - Theory and applications to particulate systems
in engineering. 1. Auflage. New York : Academic Press, 2000



206 LITERATURVERZEICHNIS

[Randolph u. Larson 1971]
RANDOLPH, A.D. (Hrsg.) ; LARSON, M.A. (Hrsg.): Theory of particulate processes. 1. Auflage.
New York : Academic Press, 1971

[Reh 1977]
REH, L.: Trends in Research and Industrial Application of Fluidization. In: Verfahrenstechnik
11 (1977), S. 381-384

[Richardson u. Zaki 1954]
RICHARDSON, J.F. ; ZAKI, W.F.: Sedimentation and Fluidization: Part 1. In: Transactions of
the Institution of Chemical Engineers 32 (1954), S. 35-53

[Rumpf 1959]
RumPF, H.: Das Granulieren von Stduben und die Festigkeit der Granulate. In: Staub 5 (1959),
S. 150-160

[Rumpf 1974]
RumpPF, H.: Die Wissenschaft des Agglomerierens. In: Chemie Ingenieur Technik 46 (1974),
Nr. 1, S. 1-11

[Rumpf u. Hermann 1970]
RumpF, H. ; HERMANN, W.: Eigenschaften, Bindungsmechanismen und Festigkeit von Agglo-
meraten. In: Aufbereitungstechnik (1970), Nr. 11, S. 117-127

[Sastry 1975]

SASTRY, K.V.S: Similarity size distribution of agglomerates during their growth by coalescence
in granulation or green pelletization. In: International Journal of Mineral Processing 2 (1975),
S. 187-203

[Schaafsma 2000]
SCHAAFSMA, S.: Down-scaling of a fluidised bed agglomeration process, Rijksuniversiteit Gro-
ningen, Diss., September 2000

[Schirmer 1938]
SCHIRMER, R.: Die Diffusionszahl von Wasserdampf-Luftgemischen und die Verdampfungsge-
schwindigkeit. In: VDI Beiheft Verfahrenstechnik (1938), S. 170

[Schubert 1973]
SCHUBERT, H.: Kapillardruck und Zugfestigkeit von feuchten Haufwerken aus kérnigen Stoffen.
In: Chemie Ingenieur Technik 45 (1973), Nr. 6, S. 396-401

[Schubert 1979]
SCHUBERT, H.: Grundlagen des Agglomerierens. In: Chemie Ingenieur Technik 51 (1979), Nr.
4, S. 266277

[Schubert 1982]
ScHUBERT, H. (Hrsg.): Kapillaritit von pordsen Feststoffsystemen. 1. Auflage. Berlin :
Springer-Verlag, 1982



LITERATURVERZEICHNIS 207

[Schubert 1990]
SCHUBERT, H.: Instantisieren pulverformiger Lebensmittel. In: Chemie Ingenieur Technik 62
(1990), Nr. 11, S. 892-906

[Scott 1968]
ScorT, W.T.: Analytic studies of cloud droplet coalescence 1. In: Journal of the Atmospheric
Sciences 25 (1968), S. 5465

[Shampine u. Hosea 1996]
SHAMPINE, L.F. ; HosEA, M.E.: Analysis and implementation of TR-BDF2. In: Applied
Numerical Mathematics (1996), Nr. 20

[Shampine u. Reichelt 1997]
SHAMPINE, L.F. ; REICHELT, M.W.: The MATLAB ODE Suite. In: SIAM - Journal on
Scientific Computing 18 (1997), S. 1-22

[Shi 1997]
SHI, D.: Fluiddynamik und Wirmeiibergang in einer zirkulierenden Wirbelschicht / VDI-
Verlag. Diisseldorf : VDI-Verlag, 1997 (466). — VDI-Fortschrittsbericht, Reihe 3

[Tan u.a. 2004]
TaN, H.S. ; SALMAN, A.D. ; HounsLow, M.J.: Kinetics of fluidised bed melt granulation IV.
Selecting the breakage model. In: Powder Technology 144 (2004), S. 65-83

[Thurn 1970]
THURN, U.: Mischen, Granulieren und Trocknen pharmazeutischer Grundstoffe in heterogenen
Wirbelschichten, ETH Ziirich, Diss., 1970

[Uhlemann u. Mérl 2000]
UHLEMANN, H. (Hrsg.) ; MORL, L. (Hrsg.): Wirbelschicht-Sprihgranulation. 1. Auflage. Berlin
: Springer-Verlag, 2000

[Wagner u. Kruse 1998]
WAGNER, W. (Hrsg.) ; KRUSE, A. (Hrsg.): Properties of water and steam. The industrial
standard IAPWS-IF97. 3. Auflage. Berlin : Springer-Verlag, 1998

[Walcher 1989]
WALCHER, W.: Praktikum der Physik. 1. Auflage. Stuttgart : B.G. Teubner, 1989. — For-
schungsbericht

[Waldie 1991]
WALDIE, B.: Growth mechanism and the dependence of granule size on drop size in fluidized-
bed granulation. In: Chemical Engineering Science 46 (1991), Nr. 11, S. 2781-2785

[Watano u. a. 1996]
WATANO, S. ; FUKUSHIMA, T. ; MivanaMI, K.: Heat transfer and rate of granule growth in
fluidized bed granulation. In: Chemical and Pharmaceutical Bulletin 44 (1996), S. 572-576

[Winkler 1926]
WINKLER, F.: Verfahren zum Herstellen von Wasserglas. In: Patentschrift DE 437 (1926)



208 LITERATURVERZEICHNIS

[Wynn 1996]
WYNN, E.: Improved accuracy and convergence of discretized population balance of Lister et
al. In: AIChE - Journal 42 (1996), November, Nr. 7, S. 2084-2086



Lebenslauf

Name
Geburtsdatum
Geburtsort

Schulbildung
1981-1986
1986-1989
1989-1992

1992-1993

‘Wehrdienst
1993-1994

Studium

1994-2000

Tatigkeit nach
dem Studium
06/2000-10/2000

10/2000-10,/2001
10/2001-10/2004

11/2004
04/2005
Auszeichnungen

2000

2000

Mirko Peglow
13. November 1974
Magdeburg

Wolodja-Dubinin POS Magdeburg

Anna-Seghers POS Magdeburg

Spezialschule fiir naturwissenschaftlich-technische Richtung Werner-
von-Siemens Gymnasium Magdeburg

Immanuel-Kant Gymnasium Magdeburg

Grundwehrdienst

Otto-von Guericke Universitit Magdeburg, Studium zum Dipl.-

Wirtsch.-Ing. Verfahrens- und Energietechnik

Otto-von Guericke Universitit Magdeburg, Lehrstuhl Systemverfahrens-
technik, Wissenschaftlicher Mitarbeiter

Niigata-Universitdt Japan, Forschungsaufenthalt

Otto-von Guericke Universitit Magdeburg, Lehrstuhl Chemischer Ap-
paratebau, Wissenschaftlicher Mitarbeiter

Mitarbeiter am Fraunhofer-Institut IFF Magdeburg

Otto-von Guericke Universitidt Magdeburg, Lehrstuhl Thermische Ver-
fahrenstechnik, Oberassistent

Fakultétspreis fiir Verfahrens- und Systemtechnik der Otto-von-Guericke
Universitat Magdeburg 2000
Forschungsstipendium des Japanischen Bildungsministeriums Monbusho

209



	Vorwort
	Inhaltsverzeichnis
	Nomenklatur
	1 Einleitung
	1.1 Allgemeines
	1.2 Stand des Wissens
	1.2.1 Einflussparameter auf den Agglomerationsprozess
	1.2.2 Agglomerationsmechanismen

	1.3 Motivation und Zielstellung

	2 Populationsbilanzen
	2.1 Die kontinuierliche Populationsbilanz für Aggregation
	2.1.1 Entstehungsrate der Aggregation 
	2.1.2 Schwundrate der Aggregation

	2.2 Erweiterung der Eigenschaftskoordinaten
	2.3 Analytische Lösungen für Populationsbilanzen
	2.3.1 Analytische Lösungen für Dichtefunktionen
	2.3.2 Analytische Lösungen für Momentenverlauf

	2.4 Numerische Methoden zur Lösung von Populationsbilanzen
	2.4.1 Die diskrete Populationsbilanz
	2.4.2 Diskrete Modelle für Aggregation
	2.4.3 Diskretes Modell für Wachstum

	2.5 Diskretisierung der erweiterten Eigenschaftskoordinaten
	2.5.1 DTMD Hounslows
	2.5.2 Neues Modell zur Berechnung der DTMD
	2.5.3 Vergleich der DTMD-Modelle

	2.6 Inverses Problem
	2.6.1 Methoden zur Bestimmung der Kinetiken
	2.6.2 Bestimmung der Kinetiken bei monodisperser Keimbildung
	2.6.3 Neues Modell zur Bestimmung der Kinetiken bei polydisperser Keimbildung


	3 Wirbelschicht-Sprühagglomeration
	3.1 Das Wirbelschichtmodell
	3.1.1 Bilanzgleichungen der Gasphase
	3.1.2 Bilanzgleichungen der Partikel
	3.1.3 Bilanzgleichungen der Wand

	3.2 Die Kinetiken
	3.2.1 Stoff- und Wärmeübergang zwischen Partikeln und Suspensionsgas
	3.2.2 Stoff- und Wärmeübergang zwischen Suspensions- und Bypassgas
	3.2.3 Stoff- und Wärmeübergang zwischen Gas und Wand sowie Partikeln und Wand
	3.2.4 Wärmeübergang zwischen Wand und Umgebung
	3.2.5 Stoffübergang zwischen Düse und Partikeln
	3.2.6 Agglomerationskinetik

	3.3 Strömungsverhalten der Wirbelschicht
	3.3.1 Das Expansionsverhalten
	3.3.2 Der Bypassanteil

	3.4 Simulationsergebnisse
	3.4.1 Numerisches Lösungsverfahren
	3.4.2 Simulationsparameter
	3.4.3 Simulation der Trocknung
	3.4.4 Simulation der Eindüsung
	3.4.5 Simulation der Agglomeration
	3.4.6 Simulation des vollständigen Prozesses


	4 Experimentelle Untersuchungen
	4.1 Versuchsanlage
	4.2 Labormesstechnik
	4.2.1 Feuchtigkeitsanalysator
	4.2.2 Partikelgrößenanalysator
	4.2.3 Adsorptionswaage

	4.3 Versuchsbeschreibung
	4.3.1 Versuchsgut
	4.3.2 Versuchsdurchführung
	4.3.3 Versuchsparameter

	4.4 Versuchsergebnisse
	4.4.1 Messunsicherheiten
	4.4.2 Vergleich Messung Modell


	5 Zusammenfassung
	A Mathematischer Anhang
	A.1 Die Dirac-Delta-Verteilung
	A.2 Herleitung der diskreten Terme für DPBE
	A.3 Momentenerhaltung für Aggregation
	A.4 Momentenerhaltung für Wachstum
	A.5 Herleitung der Momentenerhaltung für Tracer
	A.6 Massenerhaltung für neues DTMD-Modell

	B Stoffwerte und Stoffkonstanten
	B.1 Konstanten
	B.2 Stoffwerte reiner Komponenten
	B.2.1 Stoffwerte der trockenen Luft
	B.2.2 Stoffwerte von Wasser
	B.2.3 Stoffwerte von Wasserdampf


	C Stoff- und Wärmeübergangskoeffizienten
	C.1 Stoff- und Wärmeübergang in der Wirbelschicht
	C.1.1 Stoff- und Wärmeübergang zwischen Partikeln und Suspensionsgas
	C.1.2 Wärmeübergang zwischen Partikeln und Wand
	C.1.3 Wärmeübergang zwischen Wand und Umgebung
	C.1.4 Wärmeübergang zwischen Gas und Wand


	D Durchflussmessung mittels Blende
	E Normierte Partikelgrößencharakterisierung
	E.1 Normierte Summen- und Dichteverteilung
	E.2 Momentenbegriff

	F Ermittlung des Messfehlers
	G Messwerte und Simulationsergebnisse
	G.1 Messwerte Partikelgrößenverteilung
	G.2 Messwerte Partikelfeuchtemessung
	G.3 Vergleich Messung - Simulation
	G.3.1 Validierung des Agglomerationsmodells
	G.3.2 Validierung des Wärme- und Stofftransportmodells


	Literaturverzeichnis
	Lebenslauf

