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Kurzfassung

Die Bevorzugte Kristallisation von Enantiomeren ist ein effizienter Trennpro-
zess, der derzeit das Thema intensiver Forschungsarbeiten ist. Das Prinzip beruht
auf dem Animpfen einer racemischen, iibersittigten Losung mit dem gewiinschten
Enantiomer, welches anschliefend selektiv kristallisiert. Durch die Realisierung des
Wirbelschichtprozesses in Rohrreaktoren kénnen die Produkteigenschaften effektiv
kontrolliert werden. In den Rohrreaktoren ergibt sich ein spezifisches, von der Geo-
metrie abhéngiges Geschwindigkeitsprofil innerhalb der Kristallisatoren, welches
den klassierenden Abzug bestimmter Kristallgrofien bei gleichzeitiger Enantiome-
rentrennung ermoglicht. Die Positionierung der verschiedenen Kristallfraktionen
im Kristallisator ist dabei komplex und nicht-linear an die Stromungsverhéltnisse
gekoppelt.

In der vorliegenden Studie sollen CFD-DEM-Simulationen (CFD: Computational
Fluid Dynamics; DEM: Discrete Element Method) zum Verstédndnis der Hydrody-
namik beitragen und wertvolle Informationen iiber den Prozess liefern, wie den
Austragungsanteil von Kristallen aus dem Kristallisator sowie Geschwindigkeiten
von fliissiger Phase und Kristallen. Die CFD-DEM-Simulationen eines Einzelkristalli-
sators berticksichtigen alle Wechselwirkungen, die zwischen Kristallen und fluider
Phase auftreten konnen, was bei vielen Partikeln zu einem hohen Rechenaufwand
fithrt. Im untersuchten Prozess sind mehrere Millionen Kristalle vorhanden und die
Prozessdauer betrégt mehrere Stunden. Dementsprechend muss ein Kompromiss
zwischen Anzahl simulierter Partikel und simulierter Rechenzeit gefunden werden.
Die CFD-DEM Simulationen werden somit nicht dazu verwendet den gesamten Pro-
zess zu simulieren, sondern kurze Zeitfenster des Prozesses im Detail zu untersuchen.
Zur Modelvalidierung der verwendeten Simulationsoftware werden in einem speziell
angefertigten Kristallisator aus Makrolon Kameramessungen der Geschwindigkeits-
verteilung einzelner Partikel durchgefiihrt. Die Messergebnisse stimmen in guter
Néherung mit den Simulationsergebnissen iiberein. Die so validierte Software wird
anschliefend fiir theoretische Studien verschiedener Prozessbedingungen und eine

automatisierte, genetische Geometrieoptimierung genutzt.



Abstract

Preferential crystallization of enantiomers is an efficient separation process that is
currently the topic of intensive research. The principle is based on seeding a racemic
supersaturated solution with the desired enantiomer, which selectively crystallizes.
Realizing a fluidized bed process in a tubular crystallizer, the product properties can
be controlled effectively. Within the crystallizer equipped with a conical entrance
section, a geometry-dependent velocity profile develops, which enables a classifying
removal of certain crystal sizes while simultaneously separating the mixture of
enantiomers. The positioning of the various crystal fractions in the crystallizer is
complex and coupled non-linearly to the flow conditions.

In the present study, CFD-DEM simulations (CFD: Computational Fluid Dynamics;
DEM: Discrete Element Method) contribute to the understanding of hydrodynamics
and provide valuable information about the process, e.g. velocities of the liquid phase
as well as the crystals and the proportion of crystals removed from the crystallizer.
The CFD-DEM simulations of a single crystallizer consider all interactions that may
occur between the crystals and the fluid phase. The computational time for the
simulations increases with the number of simulated particles. In the examined process,
several million crystals are present and the process lasts several hours. Accordingly,
this required a compromise between the number of simulated particles and the
computation time. Hence, the CFD-DEM simulations are not utilized to simulate the
entire crystallization process, but to examine a short time frame in detail. To validate
the model in the simulation software used, measurements of the velocity distribution
of individual particles are carried out in a Makrolon crystallizer built specifically
for this purpose. The measurement results agree with the simulation results to an
acceptable approximation. The validated software was then employed for theoretical
studies of various operating conditions and for an automated genetic-based geometry

optimization.
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Fao Widerstandskraft eines Einzelpartikels [Pal
?f Kraft, die die Fliissigkeit auf die Partikel ausiibt [Pal
?ges Gesamtkraft [Pal
?n Normalkraft [Pal
Ft Tangentialkraft [Pal
G Schubmodul [Pal
g Erdbeschleunigung [%]
H1 Variable, Hohe 1 [m]
H2 Variable, Hohe 2 [m)]
H3 Variable, Hohe 3 [m]
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FEinleitung

Die Kristallisation ist ein sehr wichtiger Prozess in der chemischen, pharmazeuti-
schen sowie Lebensmittelindustrie und ist seit Jahrzehnten das Thema intensiver
Forschungsprojekte von [1] und [2]. In fest/fliissig-Kristallisatoren wird das Kristall-
wachstum stark von der Hydrodynamik beeinflusst. Studien dariiber sind von [3, 4]
veroffentlicht worden. Im Vergleich zu fest/gas-Wirbelschichten, die intensiv von [5]
und [6] untersucht worden sind, sind Studien beziiglich fest/fliissig-Wirbelschichten
relativ selten in der Fachliteratur zu finden [7].

In der vorliegenden Arbeit wird ein Wirbelschichtkristallisator untersucht, mit
dem Ziel die Set-up- und Prozessbedingungen zu optimieren. Die Studie ist ein
Teilprojekt des Forschungsprojektes ,,Modellgestiitzte Analyse und Synthese eines
neuartigen vernetzten Prozesses zur kontinuierlichen Trennung von Enantiomeren
(ENANTIOSIM)“ im Rahmen des DFG-Schwerpunktprogrammes ,, Dynamische Si-
mulation vernetzter Feststoffprozesse - DynSim-FP (SPP 1679)”.

ENANTIOSIM besteht aus drei Gruppen, die eng zusammen arbeiten. Die AG
Seidel-Morgenstern (Max-Planck-Institut fiir komplexe dynamische Systeme - MPI
Magdeburg) beschiiftigt sich mit der Trennung von Enantiomeren in gekoppelten Wir-
belschichtkristallisatoren, die AG Janiga (Otto-von-Guericke Universitdt Magdeburg)
untersucht die unbekannte Hydrodynamik sowie das unbekannte Fluidisierungsver-
halten der Kristalle in einem Einzelkristallisator und die AG Mangold (Technische
Hochschule Bingen) fithrt Simulationen im Anlagenkontext durch. Die Abb. 1.1 gibt
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einen Uberblick iiber die Problemstellungen einschlieflich ihrer daraus resultierenden

Projektziele.
AG Seidel-Morgenstern AG Janiga AG Mangold
Max-Planck-Institut Magdeburg Otto-von-Guericke Universitit Technische Hochschule Bingen
Magdeburg
o Unbekannte | Einzelkristallisator-
Enantiomeren- . ;
trennung in Hydrodynamik und modelle aufwendig:
gekoppelten unbekanntes Simulation im
Wirbelschicht- Fluidisierungsverhalten Anlagenkontext
o der Kristalle im erfordert reduzierte
Einzelkristallisator | Modelle
\. i/ - g/ - 4
- ™ B
! Entwicklung eines Entwicklung Automatisierte
Prozesses zur zeitlich und értlich e
i-kontinuier- B :
c!ua51 o m.uler aufgelSster Modellreduktion
lichen enantio- I Modelle zur s
selfektlv.en _ Untersuchung der piiiikelEsesn
Kristallisation Hydrodynamik
; ' g 4 -

Abb. 1.1 — Problemstellungen und Projektziele von ENANTIOSIM.

Enantiomere sind chemische Molekiile, die sich rdumlich wie Spiegelbilder zueinan-
der verhalten. Sie haben identische physikochemische Eigenschaften, unterscheiden
sich aber in ihrem Verhalten in einer chiralen Umgebung (bspw. in lebenden Or-
ganismen). Damit spielt die Verwendung von reinen Enantiomeren eine besonders
wichtige Rolle in der Life-Science-Industrie. Unter bestimmten Bedingungen kann
die Kristallisation fiir die Enantiomerenextraktion verwendet werden. Besonders
vorteilhaft ist es dabei, dass die Kristallisation sowohl hochselektiv ist (was zu hohen
Reinheiten fiihrt) wihrend gleichzeitig ein gezieltes Partikeldesign realisierbar ist. Zur
Herstellung von Feinchemikalien werden in der Regel Batch-Prozesse eingesetzt. Um
jedoch eine konstante Produktqualitét zu gewéhrleisten und um gleichzeitig groflere

Produktionskapazitéten zu ermoglichen (z.B. um Aminoséuren zu produzieren),
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konnen kontinuierliche Kristallisationsprozesse eine sehr attraktive Alternative sein.
Die Entwicklung und Optimierung des Kristallisationsprozesses sind Gegenstand
intensiver Forschungsaktivitéten [8, 9, 10, 11].

Der hier untersuchte Prozess in gekoppelten Wirbelschichtkristallisatoren zielt
darauf ab die Synthese eines gewiinschten Enantiomers als auch die Trennung von
racemischen Mischungen durch selektive Kristallisation zu realisieren. Die Abb. 1.2

zeigt die Grundstruktur des Betriebsprozesses.

beheizte
Leitungen
ur

Feststoftf-
auflésung

Abb. 1.2 — Prinzip des kontinuierlichen Kristallisationsverfahrens fiir die Syn-
these eines gewiinschten Enantiomers nach [12].

Zwei identisch gebaute Kristallisatoren bilden den Hauptteil des Prozesses, der von
[12, 13] und weiterfithrend von [14] untersucht worden ist. Die beiden Kristallisatoren
sind parallel geschaltet und eine Reaktion lduft in beiden Kristallisatoren synchron
ab. Dadurch konnen gleichzeitig zwei Austrittsstrome erzeugt werden, welche je-
weils nur ein einzelnes Enantiomer enthalten. Obwohl typischerweise nur eines der
Enantiomere das Ziel ist, ist die kontinuierliche Herstellung des zweiten auch sehr
attraktiv. Das Gegenenantiomer kann fiir andere Anwendungen verwendet werden (z.
B. als Baustein fiir weitere chirale Molekiile) oder es kann racemisiert und recycelt

werden. Die Kristallisatoren werden kontinuierlich mit einer geséittigten Losung eines
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racemischen Feststoffs {iber einen Feedtank versorgt. Der Einlass befindet sich am
untersten Teil des Kristallisators. Um den Kristallisationsvorgang zu starten, werden
feste Mengen an enantiomerreinen Impfkristallen anfanglich in jeden der beiden
Kristallisatoren gegeben. Somit enthélt ein Kristallisator zunéchst das gewiinschte
Enantiomer, wiahrend der andere Kristallisator das Gegenenantiomer enthélt. Das
selektive Wachstum der Impfkristalle reduziert die Ubersittigung der Losung in
beiden Gefaflen. Die Losung mit den verbleibenden Enantiomeren verlésst den Kris-
tallisator an der Oberseite und wird iiber beheizte Leitungen (um sie aufzuldsen)
dem Vorratsbehélter zugefiihrt, bevor sie wieder zirkuliert. Wahrenddessen werden
Kristalle einer bestimmten Grofle als Suspension im mittleren Teil des Kristallisa-
tors abgezogen. Um sicherzustellen, dass der Prozess kontinuierlich ablauft, werden
Kristalle unterhalb einer bestimmten Groéfle kontinuierlich zum oberen Auslass des
Kristallisators transportiert, wihrend Kristalle grofierer Klassen, die auf den Boden
des Kristallisators sinken, zum unteren Auslass des Kristallisators transportiert wer-
den. Die Kristalle groflerer Klassen werden in einem Ultraschallbad zerkleinert. In
neueren Experimenten wurde das Ultraschallbad durch eine effizienter arbeitende
Miihle ersetzt. Dies hat keinen Einfluss auf die in dieser Arbeit durchgefiihrten
Simulationen des Einzelkristallisators. Die zerkleinerten Kristalle werden zuriick in
den Kristallisator transportiert und fungieren als Keime.

Wesentliche Vorteile des Verfahrens sind das Recycling sowohl von 1) dem un-
erwiinschten Enantiomer als auch von 2) allen Kristallen, die sich nicht im Ziel-
groBenbereich (zu klein oder zu grofl) befinden. Ferner erh6ht die Verbindung der
beiden Kristallisatoren in beiden Fillen die Wachstumsrate des gewiinschten Enan-
tiomers und unterdriickt die Tendenz zur unerwiinschten Keimbildung des Gegenen-
antiomers.

Die Abb. 1.3 zeigt den Versuchsstand von Herrn M.Sc. Jonathan Génsch (AG
Seidel-Morgenstern) am MPI Magdeburg. Die Kristallisatoren sind markiert durch
die gelben Rahmen. Der Feedtank befindet sich im unteren Bereich. Obwohl der
Versuchsstand bereits in Betrieb ist, haben die erhaltenen Ergebnisse noch weiter-
hin Optimierungsbedarf. Ein grofies Problem ist, dass die Position der Kristalle
im Kristallisator als Funktion ihrer Gréfle nicht theoretisch vorhergesagt bzw. ex-
perimentell gemessen werden kann, aufgrund unbekannter Hydrodynamik sowie
schlecht zu charakterisierendem Fluidisierungsverhalten, Begrenzung durch Opazitét

und Instrumentierung. Bedenkt man, dass experimentelle Messungen unter realen
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baugleiche
Wirbelschicht-
kristallisatoren

Feedtank

Abb. 1.3 — Versuchsstand am MPI Magdeburg von Herrn M.Sc. Jonathan
Génsch (AG Seidel-Morgenstern).

Bedingungen extrem schwierig durchfithrbar sind, liefern detaillierte Simulationen
wertvolle Informationen, die zur Prozessverbesserung beitragen und die Tiir fiir die
Prozessoptimierung 6ffnen.

Die Simulationen basieren auf der Kopplung von Numerischer Stromungsmechanik
(Computational Fluid Dynamics: CFD) mit der Diskrete-Elemente-Methode (DEM).
Solche gekoppelten CEFD-DEM-Simulationen stellen einen vielversprechenden Ansatz
fir die Simulation von mehrphasigen Strémungen dar, wie sie bspw. von [15] und [16]
durchgefiihrt worden sind. CFD-DEM Berechnungen gehéren zu den sogenannten

Vier-Wege-Kopplungsmethoden, was laut [17] bedeutet, dass:

1. das Fluid (kontinuierliche Phase) die Partikel beeinflusst,
2. die Partikel einen Einfluss auf das Fluid haben,

3. die Storung des Fluids durch ein Partikel sich lokal auf die Bewegung von
anderen Partikeln auswirkt (eine Wirkung, die oft Partikel-Schwarmeffekt

bezeichnet wird),

4. die Partikel untereinander sowie mit den geometrischen Wénden kollidieren

konnen.
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Der Vorteil von CFD-DEM Simulationen im Vergleich zu einfacheren mehrphasigen
Modellen, bspw. den Diskrete-Phasen-Simulationen (DPM), ist, dass Partikel-Partikel-
Wechselwirkungen direkt beriicksichtigt werden, sowie die Stromungsénderungen
aufgrund der Schwarmeffekte. Im hier betrachteten Wirbelschichtkristallisator machen
sich diese Wechselwirkungen bemerkbar, da die Suspensionsdichte u.U. hoch ist, was
die Notwendigkeit fiir CFD-DEM-Simulationen anstelle von anderen Modellen erklart.
Laut [18] sollten Partikel-Partikel-Wechselwirkungen beriicksichtigt werden, sobald
der Feststoffvolumenanteil hoher als 0,0004 ist. Diese Bedingung ist hier eindeutig
erfiillt.

Diese Arbeit enthélt zunéchst eine Beschreibung des verwendeten CFD-DEM-
Modells. Anschlieflend werden die rechnerischen Details beschrieben. Um die CFD-
DEM-Simulationen zu validieren, werden Validierungsexperimente durchgefiihrt.
Dazu werden Versuche in einem speziell designten Versuchskristallisator unter Ver-
wendung von Glaspartikeln mit einer bekannten, engen Partikelgrofienverteilung
(PSD), anstelle von Kristallen mit einer breiten Kristallgrofenverteilung (CSD)
durchgefiihrt. Kristallisatorbereiche mit ungiinstigen hydrodynamischen Eigenschaf-
ten werden mittels einphasiger CFD-Simulationen identifiziert und Losungsansétze
dazu vorgeschlagen. Die validierten CFD-DEM-Simulationen liefern wertvolle Infor-
mationen zum Prozessverstindnis, wie Geschwindigkeiten (sowohl absolut als auch
relativ) und exakte Positionen der Kristalle im Kristallisator. Da solche Simulationen
rechnerisch anspruchsvoll sind, muss ein Kompromiss zwischen der simulierten Pro-
zesszeit und der Anzahl der simulierten Partikel gefunden werden. Folglich kénnen
nur ein paar Sekunden des Prozesses, der insgesamt mehrere Stunden dauert, nach-
gebildet werden. Die CFD-DEM-Simulationen werden nicht verwendet, um den
gesamten Kristallisationsprozess zu simulieren, sondern ausgewéhlte Themen wie das
Controlling und die Auswirkungen auf das Prozessergebnis zu untersuchen, wobei
der Schwerpunkt auf den Details der Zweiphasenstromung liegt. Im letzten Kapitel
der Arbeit wird eine automatisierte, genetische Geometricoptimierung mittels der

hauseigenen Software Opal++ durchgefiihrt [19].
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Modellbeschreibung

In diesem Abschnitt wird das verwendete Modell beschrieben, welches auf der
Kopplung zwischen der Numerischen Stromungssimulation (Computational Fluid
Dynamics: CFD) mit der Diskrete-Elemente-Methode (DEM) basiert.

2.1 Grundlagen der Diskrete-Elemente-Methode

In der DEM werden die physikalischen Partikel als einzelne, abgeschlossene und
diskrete Elemente betrachtet, wie es von [20] beschrieben wird. Die physikalischen
Partikel werden in der Regel mathematisch als Kugeln betrachtet. Andere Formen
kénnen durch das Verbinden von sphérischen Partikeln prinzipiell dargestellt werden,
jedoch auf Kosten eines deutlich hoheren Rechenaufwands. Um die Berechnungszeit
fiir die aktuellen CFD-DEM-Simulationen in einem realisierbaren Rahmen zu halten,
werden alle Partikel als sphérisch angenommen. Eine Studie von [21] bestéatigt, dass
das Fluidisierungsverhalten nahezu unveréndert bleibt, wenn nicht-kugelformige
Kristalle fluidisiert werden, wahrend sich die erforderliche Berechnungszeit deutlich
erhoht.

Das sogenannte soft sphere contact-Modell nach [22] basiert auf den Korrelatio-
nen von [23] und [24]. Im Gegensatz zum hard sphere contact-Modell sind bei dem
soft sphere contact-Modell virtuelle Uberlappungen der Partikel erlaubt. Die Par-
tikelbewegung basiert bei der DEM auf dem Lagrangschen Ansatz, was bedeutet,
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dass die Trajektorie jedes Partikels im System explizit durch die Verfolgung seiner
Bewegung gelost wird. Die entsprechende Impulsbilanz dient als Grundlage, um die
translationale Beschleunigung jedes Partikels zu berechnen. Fasst man alle Kréfte,

die auf ein Partikel wirken, zusammen, erhélt man laut [25]:
?ges = ?n+ﬁt+?f+?ba (21)

wobei ?n die normale Kontaktkraft (auch Normalkraft), die bei der Abstofung
zwischen zwei Partikel wirkt, ?t die tangentiale Kontaktkraft, die die elastische
tangentiale Verformung der Partikeloberflichen und die Energiedissipation des tan-
gentialen Kontaktes beschreibt, ?f die Kraft, die die Fliissigkeit auf die Partikel
ausiibt und ?b die Korperkraft, die die Schwerkraft sowie mogliche elektrostati-
sche und magnetische Krifte umfasst, darstellt. In den vorliegenden Simulationen
beschreibt F, lediglich die Schwerkraft.

Die Basis fiir die Winkelbeschleunigung einer Kugel ist die entsprechende Impuls-
bilanz,

(1) —
w9 _ MU (2.2)

7@
dt ’

wobei [ das Tragheitsmoment, w die Rotationsgeschwindigkeit des Partikels i, ¢ die
Zeit und M das Drehmoment am Kontaktpunkt zum Partikel j bezeichnen.

Die auf die beiden Kontaktpartner i und j wirkenden Kréfte bestehen, nach [26]
und [20], aus den elastischen und unelastischen (Dampfungs-) Komponenten. Die
normale Kontaktkraft F_>][1 ist mit der Abstoflung zwischen den Partikeln assoziiert
und kann durch die raumliche Uberlappung zwischen den Partikeln Azp, und der

Relativgeschwindigkeit am Kontaktpunkt Awuy erhalten werden:
PO = (6D Azl 4 D Aui) TR ;. (2.3)

Der erste Term der Gleichung (kl(fj )Axl(jj )ﬁ)ij) entspricht der Normalkraft nach Hertz.
Der zweite Term der Gleichung stellt eine fiir die DEM notwendige Erweiterung dar,
da in der Theorie von Hertz keine Dampfung berticksichtigt wird, wie sie durch die

(5)

Umwandlung von Energie in Wérme oder Gerdusche entsteht. Die Koeffizienten ky
und cl(fj ) beschreiben die Federsteifigkeit sowie den Démpfungskoeffizienten.
Da die Hertz-Theorie ausschlieflich das Auftreten von Normalspannungen

beriicksichtigt, wird das Model um die Beriicksichtigung von Tangentialkriften
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erweitert. Die Tangentialkraft ?t beschreibt die elastische tangentiale Verformung

der Partikeloberflichen und die Energiedissipation des tangentialen Kontakts:
B = (1D Az 4 D AT < Ty, (2.4)

Der maximale Wert, den die Tangentialkraft erreichen kann, entspricht gemafi dem

Coloumbschen Gesetz, dem Produkt aus Normalkraft ?1(«1” ) und Reibungskoeffizienten

pp [27].

Das Modell von Hertz und Mindlin beinhaltet iiberwiegend bekannte Materialpara-
meter. Die Komponenten der Kontaktkréfte sind abhéngig von dem Partikelradius r,
dem Elastizitdtsmodul E, dem Schubmodul G und der Poisson-Zahl v. Fiir die

normale und tangentiale Federsteifigkeit gelten folgende Zusammenhénge [28]:

4
b = 2BV, (2:5)

ky =8 G/ T Al‘gj), (2.6)

wobei gilt

. : 1
— 2 + P — ? + J ,— = — +— (27)
‘ ~ Cor ;

Fiir das Elastizitdtsmodul wird ein nicht-realistischer Wert angenommen, was eine
gebréuchliche Praxis in der DEM ist, um Berechnungszeit zu sparen [29]. Der Zusam-
menhang zwischen Elastizitdtsmodul und Schubmodul wird durch die Poissonzahl
definiert, die das Verhéltnis der Langsdehnung zur Querdehnung beschreibt. Das
Schubmodul wird zur Berechnung des Partikelkontaktes verwendet. In manchen
Féllen sind nur Angaben zu dem Elastizitdtsmodul vorhanden, bzw. umgekehrt. Je
nachdem welches mathematische Modell fiir die Simulation eingesetzt wird, wird die-
ser Wert in den anderen umgerechnet. Das Schubmodul GG wird dann folgendermafien

berechnet:
E

G = .
2+ 2v

(2.8)

Der normale und der tangentiale Dédmpfungskoeffizient sind zudem abhéngig von

der Partikelmasse mp und dem Restitutionskoeffizienten e. Sie sind folgendermafien
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definiert:
5 In e (i5)
en = =24/ = ——=1\/ 2B\/rAzp” my, (2.9)
6 VIn? e + 72
5 Ine (1])
¢t = =24/ = ———=1\/ 8G\/rAxp"" m,, (2.10)
6\/InZe + 72
mit
e = M‘ (2.11)
Mp,i + Mp,j

Der Restitutionskoeffizient e ist ein Maf fiir die erhalten gebliebene Energie nach
einem RiickstoB [30] und nimmt einen Wert zwischen 0 (vollkommen plastischer Stof)

und 1 (vollkommen elastischer Stoff) an:

e=——" (2.12)

wobei v; und v; die Geschwindigkeiten zweier zusammenstoflender Korper vor dem
StoB und v} bzw. v}- die Geschwindigkeiten dieser Korper nach dem Stofl bezeichnen.
Die Abb. 2.1 zeigt eine schematische Darstellung von Partikel-Partikel Kontakten

in normaler und tangentialer Richtung.

=
(1)
F

Partikel i

Partikel j

Abb. 2.1 — Schematische Darstellung von Partikel-Partikel Kontakten in nor-
maler und tangentialer Richtung (nach [20]).
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2.2 Grundlagen der Numerischen Stréomungssimulation

Im Modell von Hertz und Mindlin wird das Gleitverhalten und die Steifigkeit der
Partikel berticksichtigt, allerdings nicht die Rollreibung der Partikel. Die Rollreibung
ist laut [31] der Widerstand eines realen Korns gegen eine Rollbewegung, der auf
Grund der nicht-kugelformigen Kornform entsteht. Bei der DEM werden von [32] vier
Klassen von Rollreibmodellen (A bis D) unterschieden. In der vorliegenden Arbeit
m das sehr verbreitete Rollreibmodell C verwendet. Das maximale Drehmoment
MI%Q( wird in diesem Modell limitiert durch den Rollwiderstand. Der Rollwider-
stand entspricht dem Produkt aus der Normalkraft, dem Partikelradius und dem

Rollreibwert 1, (auch Rollreibungsbeiwert oder Rollwiderstandskoeffizient):
M), < urrpﬁgj ) (2.13)

Der Rollreibwert ist experimentell nur unter groflem Aufwand ermittelbar. Die
Simulation eines statischen Zustands ist zur Kalbrierung des Rollreibwertes notwendig,
bei der der Boschungswinkel des Schiittgutes als Anpassungskriterium verwendet
wird. Die Experimente zur Kalibrierung des Rollreibwertes sind auch ein Bestandteil

dieser Arbeit.

2.2 Grundlagen der Numerischen Stromungssimulation

2.2.1 Erhaltungsgleichungen

Die Grundgleichungen, die die Stromung von Fluiden und begleitende Prozesse
beschreiben, sind die Erhaltungsgleichungen. Sie bilden die Basis der Numerischen
Stromungssimulation.

Als Ausgangspunkt fiir die Herleitung der Erhaltungsgleichungen wird ein Kontroll-
volumen betrachtet, welches durch das Fluid kontinuierlich durchstromt wird. Die
Gesetze zur Massen- und Impulserhaltung! werden umformuliert und man erhélt nach

[33] die allgemeine Erhaltungsgleichung fiir intensive Eigenschaften in Integralform:

b = / podV. (2.14)
Vikm
Eine beliebige extensive Figenschaft & kann somit durch die Integration der

entsprechenden intensiven Eigenschaft iiber das Kontrollvolumen (KV) dargestellt

Lauch als zweites newtonsches Axiom bezeichnet

11



2.2 Grundlagen der Numerischen Stréomungssimulation

werden, wobei Vi fiir das Volumen steht, das die Kontrollmasse einnimmt.
Da die Herleitung der Massen- und Impulserhaltung vielfach in der Literatur zu
finden ist [33], [34], [35], wird an dieser Stelle darauf verzichtet die Erhaltungsgleichun-

gen komplett herzuleiten. Die wichtigsten Schritte werden kurz zusammengefasst:

e Die Massenerhaltungs-Gleichung (in der Stromungsmechanik auch einfach
als Kontinuitdtsgleichung bezeichnet) ergibt sich aus der Kontrollvolumen-
Gleichung, indem man ¢ = 1 setzt. Wendet man auf die sich ergebende
Gleichung das Gaufl-Theorem an und formt das Oberflachenintegral in ein
Volumenintegral um, kann man die koordinatenfreie Differentialform der Kon-
tinuitédtsgleichung erhalten. Man kann die Form auf jedes beliebige Koordi-
natensystem umwandeln, z.B. als Schreibweise mit polar-zylindrischen oder
sphérischen Koordinaten. Hier darstellt ist die Differentialform in kartesischer
Form:

Op , @Opvi) _ Op  (Opva) (Opvy) 4 (Opvz)

o om0t ox 3y 0z

= 0. (2.15)

e Es gibt mehrere Wege die Impulserhaltungs-Gleichung herzuleiten. Einer
davon ist, dass man in der Kontrollvolumengleichung ¢ = u setzt. Man setzt
die sich ergebende Gleichung mit den Kréaften gleich, die auf das Fluid im
Kontrollvolumen wirken. Dabei werden Oberflichen- und Volumenkrifte be-
trachtet. Die Oberflichenkréfte sind molekular gesehen die mikroskopischen
Impulsfliisse durch die KV-Oberflache. Fiir den Fall, dass die Fliisse nicht
durch die Grolen, deren Erhaltung die Gleichungen beschreiben, ausgedriickt
werden konnen, ist das Gleichungssystem nicht geschlossen. Dies kann z.B.
durch eine Vereinfachung umgangen werden. In vielen Fillen kann das Fluid als
newtonsches Fluid? angenommen werden. Der in der Gleichung vorkommende
Spannungstensor 7' stellt die molekulare Transportrate des Impulses dar. Fiir
die Impulserhaltungs-Gleichung wird der viskose Teil des Spannungstensors
verwendet. Wird auf die Gleichung wieder das Gau3-Theorem angewendet,
lautet die Impulserhaltungs-Gleichung, geschrieben in Indexschreibweise fiir

kartesische Koordinaten:

(Opvi) | (Opvjvi) _ Omij _ Op

ot a’Ej aZL‘j 8IZ * PGi- (2'16)

2Fluid, dessen Scherspannung proportional zur Schergeschwindigkeit ist

12



2.2 Grundlagen der Numerischen Stréomungssimulation

Dabei wird noch davon ausgegangen, dass die Schwerkraft die einzige
Korperkraft ist. Die Komponente der Erdbeschleunigung ¢ in Richtung

der kartesischen Koordinate x; wird durch g¢; dargestellt.

2.2.2 Erhaltungsgleichungen in Anwesenheit eines Partikels

Um die Bewegung einer inkompressiblen Fliissigkeit mit Partikeln zu beschreiben,
kann die Massenerhaltungsgleichung und die Impulserhaltungsgleichung wie folgt

geschrieben werden [25]:

d(prcry)

+ V- (pragvr) = 0, (2.17)

+ V- (pfOéf’Ufo) = —afVp+ Rﬂp + V- (Oéfo), (2.18)

wobei oy die Porositidt (Volumenanteil, der durch das Fluid besetzt ist) bezeichnet,
pr die Fluiddichte, t die Zeit, vp die Stromungsgeschwindigkeit, p den Druck, 7 den

Spannungstensor und Ry}, den Impulsaustausch zwischen Fluid und Partikeln.

2.2.3 Widerstandskraft bei sphérischen Partikeln nach DiFelice

Ein Modell zur Berechnung der Widerstandskraft, die zwischen Fluid und Partikeln
wirkt, wurde von [36] entwickelt und wird bei den CFD-DEM-Simulationen dieser
Arbeit verwendet.

Dabei wird von einem Kriftegleichgewicht fiir ein Einzelpartikel in einer fluiden

Umgebung ausgegangen.

dp _

-V Fq+ F.—V
ppg"f_ d+ Fe dz

0, (2.19)

wobei V' das Partikelvolumen bezeichnet, p,, die Partikeldichte, g die Schwerkraft,
Fy die Widerstandskraft und F. die Kontaktkrafte. Der Ausdruck —% ist die
Druckgradientenkraft, die die Beitrdge sowohl von der Fliissigkeit als auch von den
Partikeln enthélt.

Bei der Abwesenheit von anderen Partikeln ist die Widerstandskraft eines Einzel-

partikels Iy, definiert als:
Fao = Cao———, (2.20)

13



2.2 Grundlagen der Numerischen Stréomungssimulation

wobei Cyg der Widerstandsbeiwert ist, pf die Fluiddichte und d der Partikeldurch-
messer.
Fiir kugelformige Partikel sind etablierte Korrelationen fiir den Widerstandsbeiwert

verfiighar, wie z.B. von [37] vorgeschlagen:

2
4.8
Cao = <0.63 + W) , (2.21)

wobei es sich um eine empirische Funktion in Abhéingigkeit von der Reynoldszahl Re

handelt. Die Reynoldszahl ist in diesem Fall definiert ist als:

y
Re = 1% (2.22)

vt

wobei v, die Relativgeschwindigkeit vye) = v — vp, bezeichnet, d;, den Partikeldurch-
messer und vy die Viskositat des Fluids.

Laut [36] kann die Wirkung der benachbarten Partikel auf die Widerstands-
kraft eines bestimmten Partikels nur in Abhéngigkeit von der lokalen Porositit a

beriicksichtigt werden:
Fd = Fdof(@). (223)

In dichten Partikelsystemen, bei denen Partikel-Partikel-Kontaktkréfte auftreten,
fithrt die Wirkung der Reibungskraft zwischen Partikeln und Fluid zu Energiever-
lusten und als Folge davon zu einer Verringerung des Drucks in dem Fluid. Fiir
dichte Partikelsysteme stehen zahlreiche Daten fiir den piezometrischen Druckverlust
Ap zur Verfiigung. Um GIl. (2.23) zu diesem Zweck anzuwenden, kann Gl. (2.19)
umgeformt werden zu:

dp
L = Veeg — e, (2.24)

Fq—V

Die linke Seite der Gleichung reprisentiert die gegenseitige Fluid-Partikel-Wechsel-
wirkungskraft, die auf die Partikel und (in entgegengesetzter Richtung) auf das
Fluid wirkt. Somit kann die Impulsgleichung fiir ein Einheitsvolumen der Fluidphase

geschrieben werden als:

dp\1—a dp
_ S B AR /g 6 — = =0. 2.25
apg ( d de> T (2.25)

14
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Der piezometrische Druckgradient ist definiert als:

dP dp

- £ . 2.9
Pl e (2.26)

Die Umformung von Gl. (2.24) ergibt mit Gl. (2.26):

Fd:ﬂd3< a >AP (2.27)

wobei AP folgendermaflen definiert ist:

AP

AP = .
dz

(2.28)

Einsetzen von Gl. (2.27) in Gl. (2.23) ergibt zusammen mit dem Ausdruck fir Fyq

(2.20):
4 a dAp

B 3Cq0 1 — o pu?L’

f(e) (2.29)

2.2.4 Widerstandskraft bei sphéarischen Partikeln nach Schiller-Naumann

Ein weiteres Modell, das in den CFD-DEM-Berechnungen dieser Arbeit verwendet
wird um die Widerstandskraft zu berechnen, die zwischen Fluid und Partikeln wirkt,
ist das Modell von [38]. Dabei sind die Korrelationen der Ahnlichkeitsmechanik in
Abhéngigkeit von der Reynoldszahl Re der dispersen Phase dargestellt [39]:

(2.30)

c 21(1+0,15Re™%7 0 < Re < 1000,
d pu—
0,44, Re > 1000.

2.2.5 Widerstandskraft bei nicht-sphérischen Partikeln nach Haider-

Levenspiel

Durch Einbezug der Sphérizitdt ¥ kann mit dem Ansatz nach Haider und Leven-
spiel [40] der Widerstandsbeiwert nicht-sphéarischer Partikel berechnet werden. Die
Sphérizitat ist definiert als Verhéltnis der Oberflache einer volumengleichen Kugel
zur Oberfliche eines nicht-sphérischen Partikels. Der Widerstandskoeffizient wird in
Abhéngigkeit der Reynoldszahl Re und der Sphérizitdt ¥ berechnet [39]:

24

24 B
Cq= Rep(1+ARep)+

C

Eay (2.31)
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mit Gleichung 2.22 und

A =8,1716¢=+0665¥ (2.32)
B = 10,0964 + 0, 5565 ¥, (2.33)
C = 73,690e 0746V (2.34)
D = 5,3780e%2122 ¥ (2.35)

2.2.6 Diskretisierungen

Theoretisch kann durch die Navier-Stokes-Gleichungen eine Stromung vollsténdig
beschrieben werden, d.h. auch mit den kleinsten Wirbeln und Turbulenzen. Sie bilden
zusammen ein System von nichtlinearen partiellen Differentialgleichungen zweiter
Ordnung und kénnen deshalb im Allgemeinen nicht analytisch gelost werden. Um
die Gleichungen trotzdem losen zu konnen, werden Annahmen zur Vereinfachung
getroffen und Diskretisierungsmethoden angewandt. Die drei iiblichen Diskretisie-
rungsmethoden sind die Finite-Differenzen-Methode, Finite-Volumen-Methode und
Finite-Elemente-Methode. In dieser Arbeit wird ausschlieBlich die Finite-Volumen-
Methode (FVM) verwendet, die nach [33] folgendermafien beschrieben wird:

Bei der FVM wird das Losungsgebiet in eine endliche Anzahl nicht {iberlappender
Kontrollvolumina (KV) unterteilt. Die Erhaltungsgleichungen werden dann in Inte-
gralform auf jedes KV angewendet.

Im Schwerpunkt eines jeden KV liegt der Rechenknoten, in dem die Variablenwerte
berechnet werden. Um die Variablenwerte der KV-Oberfliche mittels der Knotenwerte
(KV-Zentren) auszudriicken, wird Interpolation angewandt. Die Oberflichen- und
Volumenintegrale werden dann mithilfe passender Quadraturformeln approximiert.
Als Ergebnis erhélt man fiir jedes KV eine algebraische Gleichung, in der die Variablen
aus dem eigenem Rechenknoten sowie aus einigen Nachbar-KV vorkommen.

Der Vorteil der FVM besteht darin, dass sie fiir jeden Gittertyp, somit auch fiir
komplexe Geometrien, geeignet ist. Das Gitter muss nicht auf ein Koordinatensystem
bezogen werden, sondern wird nur durch die Oberflichen der Kontrollvolumina
bestimmt.

Der Nachteil der FVM ist, dass Verfahren, die hoher als zweiter Ordnung sind,
vergleichsweise schwer zu entwickeln sind, besonders im Dreidimensionalen. Der
Grund dafiir sind die drei Approximationsstufen; Interpolation, Differenziation und

Integration, die diese Methode verlangt.
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2.2 Grundlagen der Numerischen Stréomungssimulation

2.2.7 Gittergenerierung

Fiir jedes im vorherigen Abschnitt 2.2.6 erwéhntes Diskretisierungsmodell bildet
das Gitter den Ausgangspunkt fiir die numerische Berechnung. Um das Gitter zu
erstellen, wird das betrachtete geometrische Gebiet (entspricht dem Losungsgebiet)
in eine endliche Anzahl von kleinen Teilgebieten (Elemente, Kontrollvolumina usw.)

unterteilt. Auf drei mogliche Gittertypen soll hier ndher eingegangen werden:

e Ein strukturiertes Gitter besteht aus Sétzen von Gitterlinien, wobei sich die
Mitglieder eines Satzes nicht kreuzen und jedes Mitglied eines anderen Satzes
nur einmal schneiden. Somit ist es moglich die Linien eines gegebenen Satzes
nacheinander zu nummerieren. Durch zwei (in 2D) oder drei Séitze (in 3D) ldsst
sich die Lage eines Gitterpunktes (oder Kontrollvolumens) im Lésungsgebiet

eindeutig definieren.

Es ist die einfachste Gitterstruktur, da sie dquivalent zum kartesischen Gitter
ist. Dabei hat jeder Punkt im Zweidimensionalen vier und im Dreidimensionalen
sechs néchste Nachbarn. Betrachtet man die Indizes, unterscheidet sich der
Index eines Nachbarpunktes von P durch £1 vom entsprechenden Index von P.
Durch diese Nachbarschaftsbeziehungen wird das Programmieren vereinfacht.
Auflerdem kann bei der Entwicklung der Losungstechnik ausgenutzt werden,
dass die Matrix des algebraischen Gleichungssystems eine reguldre Struktur

besitzt.

Allerdings sind strukturierte Gitter nur in geometrisch relativ einfachen
Losungsgebieten einsetzbar. Auflerdem kann es schwierig werden, die Ver-
teilung der Gitterpunkte zu kontrollieren. Man kann schlecht in relevanten
Bereichen verfeinern bzw. sind in nicht-relevanten Bereichen unnétig viele
Gitterpunkte vorhanden. Oft enstehen diinne Gitterzellen, was sich negativ

auf die Konvergenz der Rechnung auswirkt.

e Bei einem blockstrukturierten Gitter wird das Gitter in zwei oder mehrere
Blocke geteilt. Auf diese Weise konnen auch kompliziertere Geometrien vernetzt

werden und es kann in relevanten Bereichen verfeinert werden.

Innerhalb eines jeden Blocks ist ein strukturiertes Gitter definiert. Die Struktur
der Blocke kann irregulédr sein. Jedoch sollte auf die richtige Spezifizierung der

internen Blockbeziehungen geachtet werden.
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Die Gitterauflosungen der einzelnen Blocke konnen auch unterschiedlich sein.
Das Gitter ist dann noch flexibler, aber die Programmierung ist aufwendiger.

Der Loser fiir das strukturierte Gitter kann dann blockweise angewendet werden.

In dieser Arbeit werden ausschlieflich blockstrukturierte Gitter zur Vernetzung

des Wirbelschichtkristallisators verwendet.

e Fiir sehr komplizierte Geometrien werden zumeist unstrukturierte Gitter
verwendet. Es sind die flexibelsten Gittertypen, da sie sich am besten an die
Geometrie des Losungsgebietes anpassen. Die Elemente bzw. KVn kénnen
eine beliebige Form haben und es kénnen beliebig viele Nachbarelemente oder
-punkte verwendet werden. Meistens werden Dreiecke oder Vierecke im Zweidi-
mensionalen und Tetraeder oder Hexaeder im Dreidimensionalen verwendet,
aber es konnen auch Polygone oder Polyeder sind moglich. Die Ortogonalitét
des Gitters kann zumindest teilweise erzwungen werden und die Streckungsfak-
toren konnen leichter als bei blockstrukturierten Gittern kontrolliert werden.
AuBerdem ist es moglich das Gitter in relevanten Bereichen leicht zu verfeinern.
In der Regel sind jedoch die Loser fiir die algebraischen Gleichungssysteme

langsamer als fiir strukturierte Gitter.

2.2.8 Fehlerbetrachtung

Da numerische Ergebnisse stets Ndherungen sind, gibt es immer Unterschiede
zwischen den berechneten Ergebnissen und der Realitdt. Die Ursachen dafiir re-
sultieren aus jedem Teil des Prozesses, den man auf dem Weg zur numerischen
Losung durchléuft. Zusétzlich zu den Fehlern, die im Laufe der Entwicklung des
Losungsverfahrens, beim Programmieren® oder bei der Festlegung der Randbedin-
gungen auftreten konnen, beinhalten numerische Losungen immer drei Arten von

systematischen Fehlern:

e Modellfehler, die als Differenz zwischen der tatsdchlichen Stromung und der

genauen Losung des mathematischen Modells definiert sind;

e Diskretisierungsfehler, definiert als die Differenz zwischen der genauen
Losung der Erhaltungsgleichungen und der genauen Losung, der durch Diskre-

tisierung dieser Gleichungen entstandenen algebraischen Gleichungssysteme:;

3Bei der Verwendung eines validierten Programmes kann normalerweise davon ausgegan-
gen werden, dass Programmierfehler ausgeschlossen werden.
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e Iterationsfehler, definiert als die Differenz zwischen der iterativen und der

genauen Losung der algebraischen Gleichungssysteme.

2.3 Grundlagen der CFD-DEM-Kopplung

Bei der Kopplung zwischen der Diskrete-Elemente-Methode (DEM) und der Nume-
rischen Stromungssimulation (Computational Fluid Dynamics: CFD) wird in der
Praxis, wenn eine sehr grofle Anzahl von Partikeln simuliert wird (wie im vorliegen-
den Fall), ein so genannter nicht aufgeloster Ansatz verwendet [25]. In diesem Fall
sind die Partikel viel kleiner als das Eulersche Gitter, das verwendet wird, um die
Stromung zu berechnen. Folglich werden die einzelnen Partikel nicht explizit in der
CFD-Simulation gelost, jedoch durch die Porositét oy (fiir die fluide Phase) oder
1 — ay (fiir die feste Phase) beriicksichtigt, die fiir jede Gitterzelle des Eulerschen
Gitters bestimmt wird.

Das Verhéltnis vom Gitterzellenvolumen zum Partikelvolumen sollte zwischen 3
und 20 liegen. Das Verhéltnis darf nicht kleiner als 3 sein, da in einer Gitterzelle
eine maximale physikalische Porositdat von 0,7 nicht {iberschritten werden darf. Fiir
die Berechnung der Widerstandskraft verwendet der Solver einen Mittelwert fiir die
Porositét in jeder Gitterzelle. Die Partikelvolumina werden dann {iber das Volumen
von einer Gitterzelle gleichméflig verteilt. Um eine hohe Genauigkeit der Berechnung
zu erreichen, sollte das Verhéltnis vom Gitterzellenvolumen zum Partikelvolumen
nicht hoher als 20 sein. Die Abb. 2.2 zeigt schematisch den Einfluss des Verhéltnisses
zwischen dem Gitterzellenvolumen und dem Partikelvolumen auf die Porositét fiir
ein groberes Gitter (oben) und ein feineres Gitter (unten).

Um die erforderlichen Berechnungsressourcen zu reduzieren, ist das Verhéltnis
zwischen dem Gitterzellenvolumen und dem Partikelvolumen des Eulerschen Gitters
etwa 1000 in der vorliegenden Arbeit. Dieser Wert ist ungewohnlich grof3, was
die Notwendigkeit einer ordnungsgeméafien Gitterunabhingigkeitsstudie sowie eine
Modellvalidierung hervorhebt.

Um den Volumenanteil zu berechnen, ist es notwendig die Partikelvolumina (eine
Lagrangsche Eigenschaft) auf das feste Eulersche Gitter der CFD-Berechnung zu
tibertragen. Drei Ansétze konnen in [41] dazu gefunden werden. Ein einfaches Modell,
das als centered bezeichnet wird, ist es, alle Partikelvolumina zusammenzufassen,

deren Zentrum in einer Gitterzelle liegen. Das Volumen wird dieser Gitterzelle
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2.3 Grundlagen der CFD-DEM-Kopplung

O Porositiit

1

o‘)D a N

N

Abb. 2.2 — Schematische Darstellung des Einflusses des Verhéltnisses zwischen
dem Gitterzellenvolumen und dem Partikelvolumen auf die Poro-
sitét fiir ein grobes Gitter (oben) und ein feines Gitter (unten).
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2.3 Grundlagen der CFD-DEM-Kopplung

zugeordnet, was in der Abb. 2.3 (links) schematisch dargestellt ist.

Abb. 2.3 — Schematische Darstellung der Modelle centered (links) und divided
(rechts).

In einem anderen Modell, das als divided bezeichnet wird, wird das Volumen eines
Partikels durch einen Algorithmus in mehrere Untervolumina zerlegt. Anhand der
Lage des Untervolumenzentrums wird entschieden welcher Gitterzelle es zugeordnet
wird (Abb. 2.3, rechts). Dieser Ansatz ist insbesondere dann genauer, wenn die
Partikelvolumina in Bezug auf die Gitterzellengréfien grofl sind. Jedoch erfordert die
Berechnung dann auch mehr Berechnungszeit.

Da die Partikel im Verhéltnis zu den Gitterzellen sehr klein sind, wird in den
folgenden CFD-DEM-Berechnungen das erste Modell centered fiir die Berechnungen
verwendet.

Diese beiden Modelle centered und divided sind geeignet fiir das beschriebene nicht
aufgeloste Modell, bei dem das Partikelvolumen kleiner ist als das Gitterzellenvolumen.
In Féllen, in denen das Partikelvolumen grofler als die Gitterzellengrofle ist, wird ein
sogenanntes aufgelostes Modell angewandt. Das Modell wird als bigParticle bezeichnet
und eignet sich aufgrund des grofien Rechenaufwands nur fiir Anwendungen mit sehr

wenigen Partikeln [42].
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2.3 Grundlagen der CFD-DEM-Kopplung

2.3.1 Modell von Richardson und Zaki

Das Modell von Richardson und Zaki [43, 44] bezieht auch den Einfluss der Suspen-
sionsdichte auf die mittlere Partikelgeschwindigkeit ein, die laut [12] hierbei definiert
ist als: .

vp = % — Ueq*, (2.36)
wobei V und A den Volumenstrom und die durchstromte Querschnittsfliiche bezeich-
nen. Die Geschwindigkeit veq* (eq fiir engl.: equilibrium), die notwendig ist, um die

Partikel im Schwebezustand zu halten, ist definiert als:
Veq* = Veq™. (2.37)

Dabei ist veq die Fluidgeschwindigkeit, die notwendig ist, um ein Einzelpartikel im

Schwebezustand zu halten:

Reeqﬂf
— 2.38
veq =~ (2.38)
mit 2
Realzz(—{i809+-C&8092+-L832Ar05)a5) , (2.39)
und 3
d —
Ap_ Y pdpg pr) (2.40)
g

Die Porositéit « in Gleichung (2.37) wird potenziert mit dem Exponenten n, fir
den folgender Zusammenhang gilt:

4,8—n

n_24=0ﬂ@Aﬂw. (2.41)
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3

Simulationsumgebung

In der aktuellen Arbeit wird der komplette dreidimensionale Wirbelbettkristallisator
mit realen Abmaflen simuliert, da die Geometrie die Hydrodynamik und das Ergebnis
des kontinuierlichen Prozesses direkt beeinflusst. In den CFD-DEM-Simulationen
werden maximal 200000 Partikel betrachtet. Obwohl dieser Wert sehr hoch ist,
muss im Auge behalten werden, dass der reale Kristallisator typischerweise etwa 170
Millionen Kristalle enthélt.

Die positive Seite ist, dass die Parallelisierung verwendet werden kann, um die
Simulation spiirbar zu beschleunigen. Die Verwendung von 64 anstelle von 8 Pro-
zessoren reduziert die Berechnungszeit um einen Faktor von fast 5. Die negative
Seite ist, dass die Parallelisierung nicht ausreicht, um den gesamten Prozess (mehrere
Stunden) mit der realen Zahl von Partikeln zu simulieren. Unter Beriicksichtigung der
Ergebnisse dieses Kapitels kann abgeschétzt werden, dass eine solche Simulation auf
einem Supercomputer mit hunderten von Prozessoren dennoch mehrere Jahre dauern
wiirde. Wie im Folgenden dargestellt wird, ist es nicht notwendig den gesamten
Prozess in all seiner Komplexitét zu 16sen, um niitzliche Informationen aus solchen
Simulationen zu erhalten. Schon die Simulation eines sehr kurzen Zeitrahmens des
Prozesses (unter Vernachliassigung des Kristallwachstums) mit einer reduzierten
Anzahl von Partikeln liefert sehr wichtige Informationen fiir das Prozessverstandnis
und die Prozessverbesserung.

Um Berechnungszeit einzusparen, werden die meisten durchgefiihrten CFD-DEM-
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3.1 Beschreibung des Stromungsgebietes

Simulationen systematisch mit den Druck- und Geschwindigkeitsfeldern von einer
vorangegangenen CFD-Simulation im stationdren Zustand fiir die kontinuierliche
(fliissige) Phase ohne Partikel initialisiert.

Zunichst liegt der Schwerpunkt der vorliegenden Arbeit auf der exakten Be-
stimmung der Kristallgeschwindigkeiten (sowohl absolut als auch relativ) und den
Positionen innerhalb des Kristallisators als Funktion der Kristallgréfie bei reduzierter
Suspensionsdichte. Ein alternatives Modell fiir hohe Suspensionsdichten und Kristall-
wachstum, aber mit stark vereinfachten Gleichungen fiir die Hydrodynamik wird in
einem Begleitprojekt betrachtet [45]. Die Kombination der Ergebnisse aus beiden

Modellen wird letztlich die Prozessoptimierung ermoglichen.

3.1 Beschreibung des Stromungsgebietes

CFD-Simulationen liefern wertvolle Informationen iiber die Stromungsverhéltnisse
im untersuchten Kristallisator. Daher werden einphasige CFD-Simulationen zunéchst
nur fiir die kontinuierliche Fliissigphase durchgefiihrt und die Partikel vernachléssigt.
Dies entspricht dem Anfangszustand des realen Kristallisationsprozesses, vor der
Zugabe der Impfkristalle in den Kristallisator.

Zwei @hnliche Wirbelschichtkristallisatoren werden untersucht. Setup 1 entspricht
der vollstindigen dreidimensionalen Geometrie des Wirbelbettkristallisators mit
realen Abmaflen. Das Gitter ist von Frau M.Sc. Patricia Ardnyi mittels des Vernet-
zungstools ANSYS ICEM CFD erstellt worden. Das verwendete blockstrukturierte
Rechengitter ist fiir das Setup 1 in der Abb. 3.1 dargestellt. Die Gesamtkristallisa-
torhohe betragt 1,18 m und der Durchmesser des zentralen Kristallisators an der
Produktauslassstutzens betrédgt 0,03 m.

Das verwendete blockstrukturierte Rechengitter fiir das Setup 2 ist in der Abb. 3.2
dargestellt. Es ist mit dem in OpenFOAM integrierten Vernetzungstool blockMesh
erstellt worden. Die Gesamtsdulenhohe (ohne Anschlussschlauch) betrégt 1,04 m und
der Durchmesser des zentralen Kristallisators an der Produktauslassstutzens betréagt

0,025 m.
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3.1 Beschreibung des Stromungsgebietes

Feedtank Messstelle
\ |

/
Produkt- h=1.18m
abzug ’

/

7

Zerkleinerung | Mutterlauge und Seeds

Abb. 3.1 — Kristallisatorgeometrie und blockstrukturiertes Rechengitter fiir
das Setup 1, links: Gesamtansicht, rechts: Details.

Auslass

!

h=1,04m

| Einlass

Abb. 3.2 — Versuchskristallisatorgeometrie und blockstrukturiertes Rechengit-
ter fiir das Setup 2, links: Gesamtansicht, rechts: Details.
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3.1 Beschreibung des Stromungsgebietes

Die zweite Geometrie, die als Setup 2 bezeichnet wird, ist &hnlich wie die Geometrie
in Setup 1, aber in der Gréfie etwas kleiner, vollsténdig zylindrisch anstelle von konisch,
sowie etwas vereinfacht durch die Vernachléssigung von Anschlussstutzen. Das Setup 2
wird verwendet, um experimentelle Geschwindigkeitsmessungen durchzufiihren, die

mit Simulationsdaten verglichen werden.

3.1.1 Charakterisierung der Stromung

Die Fliissigkeit (kontinuierliche Phase) Wasser ist inkompressibel. Zudem ist die
Stromung stets laminar, da die auf dem Durchmesser basierende Reynolds-Zahl in
beiden Setups beim kleinsten Querschnitt (Einlass),

v Diaige 0,171 - 0,008m

Re = = = 1368, (3.1)
Vi 0,000001 2

ist und damit unterhalb des allgemein Wertes, der den Beginn des Ubergangsgebietes
von laminaren zu turbulenten Rohrstromungen charakterisiert. Im oberen Bereich
ist die Reynolds-Zahl viel niedriger aufgrund des erhohten Durchmessers und des
Anschlussstutzens im unteren Bereich des Kristallisators zur Extraktion von Kristallen

zur Zerkleinerung.

3.1.2 Abschétzung der Verweilzeit

Die Verweilzeit (oder auch Durchflusszeit) 7 eines Fluidteilchens im Kristallisator
wird verwendet um abzuschétzen nach welcher physikalischen Gesamtzeit sich ein
quasi-stationérer Zustand der Stromung einstellt. Dieser ldsst sich berechnen indem
man das Kristallisatorvolumen durch den Volumenstrom teilt:

V. 5,3-107'm?

T===——"-—=~212s.

Voo2,5-10748-
Beim Setup 2 sind die Volumenstrome zur Fluidisierung von schwereren Glaspartikeln
hoher als im Vergleich zu Kristallen, weshalb sich eine kiirzere Verweilzeit ergibt:

V. 53-107*m?

FT=a— =20~ 65s.
vV oo8,6-10-4m
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3.2 Losungsalgorithmus

3.2 Losungsalgorithmus

Fiir alle in dieser Arbeit diskutierten einphasigen Stromungssimulationen wird die
C++-Open-Source-Software OpenFOAM (Open Field Operation and Manipulation
[46] verwendet. Es werden die Softwareversionen 2.2.1 und 3.0.x genutzt, weil die
aktuellen Softwareversionen der Kopplungssoftware [41] auf ihnen basieren. Fiir die
CFD-Simulationen wird hauptséchlich der transiente Solver pisoFoam verwendet.
Dieser Solver basiert auf dem PISO Algorithmus (Pressure Implicit with Splitting of
Operator), der eine Erweiterung des SIMPLE-Algorithmus (Semi-implicit method
for pressure linked equations) ist, von [47] eingefiihrt und von [48] weiterentwickelt
wurde. Neben pisoFoam wird fiir einige einphasige Simulationen der stationére Solver
simpleFoam verwendet, der auf dem SIMPLE-Algorithmus basiert.

Die gekoppelten CFD-DEM-Simulationen werden mit der Open-Source-Software
CFDEMcoupling [41] durchgefiihrt. Die Software CFDEMcoupling wurde durch
die Kombination von zwei bekannten bestehenden C-++-Open-Source-Softwares
entwickelt: OpenFOAM und LIGGGHTS (LAMMPS Improved for General Granular
and Granular Heat Transfer Simulations, das auf LAMMPS basiert (Large Atomic and
Molecular Massively Parallel Simulator) [28], einem Open-Source Software Code fiir
Molekular Dynamik [49]; fiir DEM). Ein effizienter Algorithmus detektiert paarweise
Interaktionskréfte, was wichtig ist, da dieser Schritt die meiste Berechnungszeit der
DEM-Simulation in Anspruch nimmt. Die Losung fiir die Mehrphasenstromung wird
durch die Kombination der Berechnungen der Fliissigkeit (CFD) und der Partikel
(DEM) unter Verwendung dieser zwei separaten Codes erhalten. Die Interaktion
wird durch den Austausch von relevanten Informationen mit einem vorgegebenen
Zeitschritt realisiert [50].

Der Losungsalgorithmus, der innerhalb CFDEMcoupling angewandt wird, 1auft
wie folgt ab [25]:

1. Der DEM-Solver berechnet die Positionen und Geschwindigkeiten der Partikel.
2. Fiir jedes Partikel wird die entsprechende Zelle im CFD-Gitter bestimmt.

3. Fiir jede Zelle wird die Porositéit sowie eine mittlere Partikelgeschwindigkeit

bestimmt.

4. Auf Grundlage dieser Informationen kann der Impulsaustausch zwischen der

fluiden Phase und der Feststoffphase ausgewertet werden.
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3.3 Numerische Methoden und Gitterqualitét

5. Mit dem Impulsaustausch wird die Strémung der Fliissigkeit berechnet.

6. Die auf die Partikel wirkenden Fluidkrafte werden berechnet und an den

DEM-Solver geschickt.
7. Die Prozedur beginnt erneut von 1.

Die Wechselwirkung wird durch den Austausch von Feldern in einem vorgegebenen

Zeitintervall umgesetzt. Der Losungsalgorithmus wird durch Abb. 3.3 veranschaulicht.

DEM CFD-DEM coupling ®
Der DEM-Solver ' Die Porositit und die mittlere
berechnet Partikel- Partikelgeschwindigkeit wird fiir jede
positionen und Gitterzelle bestimmt. Der
| -geschwindigkeiten. | Impulsaustauschterm der fliissigen und der
- festen Phase werden berechnet.

CFD-DEM coupling ®

[ Die auf die Partikel S0

einwirkenden Fluidkrifte - d fir d L h
werden berechnet und an den |Mlt em Wert en Impulsaustausc

\ DEM-Solver gesendet \ wird das Stromungsfeld berechnet.

-

Abb. 3.3 — Losungsalgorithmus bei der CFD-DEM-Kopplung.

Durch Message Passing Interface (MPI) Parallelisierung ist der Solver vollsténdig

parallelisierbar.

3.3 Numerische Methoden und Gitterqualitét

Nachdem die Navier-Stokes-Gleichungen, wie im Kapitel 2.2.6 beschrieben, dis-
kretisiert werden, werden die Ableitungen und Integrale der Gleichungen mithilfe
von entsprechenden Approximationen gelost. Die bei der Simulation verwendeten
Approximationsschemen sind in der Tab. 3.1 dargestellt.

Das edge ratio (dt. Kantenldngenverhéltnis) ist das Verhéltnis aus lingster Kante

der Zelle geteilt durch die Kiirzeste. Ein Wiirfel besitzt ein edge ratio von 1. Das ma-
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3.4 Zeitschrittabschétzung

Tab. 3.1 — Die verwendeten numerischen Schemata.

Ausdruck verwendetes
Diskretisierungsschema

Zeitableitung instationar, % #0
impliziter Euler
Gradienten V 2. Ordnung
GauBsche Integration

Divergenz V- 2.0rdnung
GauBsche Integration
Laplace V2 2.0rdnung

Gauflsche Integration

ximale edge ratio der Kristallisatorgitterzellen ist 14,4, was in diesem Fall vertretbar
ist.

Die skewness (dt. Schrége), ist ein MaB fiir die geometrische Verzerrung einer
Zelle. Im Idealfall hat die Zelle keine geometrische Verzerrung. Die skewness ist
dann gleich 0. Der maximale Wert, den die skewness erreichen kann, liegt bei 1.
Der kritische Bereich beginnt bei etwa 0,9. Die maximale skewness betragt beim
Kristallisatorgitter 0,873 und liegt somit unterhalb des kritischen Bereichs.

Ein weiteres Maf§ fiir die Abweichung vom der idealen Wiirfelgitterzelle ist die
non-orthogonality (dt. Nicht-Orthogonalitét), die sich auf die Abweichung der Par-
allelitdten der Flachennormalenvektoren bezieht. Die maximale nonOrthogonalitdt
liegt bei 63,5 (durchschnittlich 11,7), was einem durchschnittlichen Wert entspricht
und die Konvergenz der Berechnungen auch ohne die Verwendung von nNonOrtho-
gonalCorrectors erzielt.

Die Anzahl der verwendeten Piso-Korrekturen betriagt 2, was der iiblichen Anzahl

entspricht.

3.4 Zeitschrittabschatzung

3.4.1 Abschiatzung des CFD-Zeitschrittes

Um bei der Berechnung numerische Stabilitdt zu erreichen, ist es notwendig die
Zeitschrittweite abzuschitzen. Die Abschédtzung kann mithilfe der Courant-Friedrichs-
Lewy-Zahl (oder auch Courant-Zahl) Co erfolgen, welche bei der Diskretisierung

zeitabhangiger partieller Differentialgleichungen verwendet wird. Die Courant-Zahl
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3.5 Berechnungszeiten

Co ist das Verhéltnis zwischen dem Betrag der Geschwindigkeit |v| durch eine Zelle,

dem Zeitschritt At und der Zelllinge Az entlang der Richtung der Geschwindigkeit:

ECIRRAY:

Co AL

(3.2)

Die Courant-Bedingung sagt aus, dass das explizite Euler-Verfahren fiir Co < 1 stabil
ist. Um dieses Kriterium auch zu erfiillen, werden die hochste auftretende Geschwin-
digkeit und die kleinste vorhandene Zellenlénge fiir die Berechnung verwendet.
Stellt man die Gleichung (3.2) nach At um und setzt die entsprechenden Werte
ein, erhélt man eine maximale Zeitschrittweite At = 0,015 s fiir das verwendete
Berechnungsgitter. Fiir die durchgefithrten Simulationen konvergierten die Berech-
nungen erst mit Co < 0,01. Der Zeitschnitt der einphasigen CFD-Rechnung liegt in
den meisten Simulationen bei At = 1 - 1073 s. Aufgrund sténdiger Verdnderung des
Stromungsfeldes durch die Partikel, kann bei den gekoppelten CEFD-DEM-Rechnungen
prinzipiell keine Konvergenz erreicht werden. Bei einem CFD-seitigen Zeitschritt von

At =1 -107% s laufen die gekoppelten Simulationen stabil.

3.4.2 Abschétzung des DEM-Zeitschrittes

Falls der DEM-Zeitschritt zu grof gewihlt ist, konnen Uberlappungen der Partikel
bzw. Partikel-Wand-Uberlappungen unerkannt bleiben. Grund dafiir ist, dass dann
ein Bewegungsschritt des Partikels berechnet wird, der zu grof§ ausfillt [22]. Erfah-
rungsgemif ist die Simulation stabil bei einem DEM-Zeitschritt, der einen Wert

zwischen 10 % bis 30 % der sogenannten Rayleigh-Zeit hat. Diese ist folgendermafien

definiert [5]:
T T'p,min"\/ %
0,1631 v + 0, 8766

Dabei bezeichnen 7p, min den minimale Partikelradius, p, die Feststoffdichte, G

tRayleigh = (33)

das Schermodul und v die zugehorige Poisson-Zahl. Da die Partikeldurchmesser
im Mikrometerbereich liegen, lag bei den durchgefiithrten Simulationen der DEM-
Zeitschritt bei At =5 - 1077 s.

3.5 Berechnungszeiten

CFD-DEM Simulationen sind rechnerisch sehr anspruchsvoll, was entweder die Anzahl

der simulierten Partikel oder die Dauer der Simulation begrenzt. Fiir CFD-DEM
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3.6 Fehlerbetrachtung CFD

Simulationen mit vielen Partikeln sind Parallelrechner absolut notwendig, da der
Rechenaufwand fiir solche Simulationen, die serial berechnet werden, nicht mehr
akzeptabel ist [51]. Der Vorteil von Parallelisierung fiir den relevanten Kristallisator
in Setup 1 ist in der Abb. 3.4 dargestellt. Die angegebenen Berechnungszeiten (in

Stunden) entsprechen einer realen Prozesszeit von nur 1 Sekunde.

(O8]
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|

[\
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T
|

Berechnungszeit (h)
)
ot )
T T
| |

—_
(e
T
|

10 20 30 40 50 60

Anzahl an Prozessoren (—)

ot
T

Abb. 3.4 — Berechnungszeit iiber der Anzahl von Prozessoren, die fiir die Kris-
tallisatorberechnung verwendet werden.

Die Berechnungszeiten einiger ausgewéhlter Simulationen mit unterschiedlichen
Partikelanzahlen sind in der Tab. 3.2 zusammengestellt.

Alle Simulationen im Originalmafistab werden auf Linux-Clustern auf min-
destens 8 Prozessoren (2100 Ghz / Quad-Prozessor mit High-Speed-Infiniband-
Netzwerkverbindung: Ressource Karman) oder auf mindestens 8 Prozessoren (16

core-Nodes je 256GB, 2 x Xeon E5-2630v3 (Haswell) Prozesoren: Ressource Neumann)
durchgefiihrt.

3.6 Fehlerbetrachtung CFD

Die Abschéitzung der im Abschnitt 2.2.8 beschriebenen Fehler soll in folgender Reihen-
folge geschehen: Zuerst werden die Iterationsfehler, dann die Diskretisierungsfehler

und schliellich die Modellfehler abgeschétzt. Jede dieser Fehlerarten sollte eine
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3.6 Fehlerbetrachtung CFD

Tab. 3.2 — Berechnungszeiten einiger ausgewéhlter Simulationen.

Simulation physikal.  Berech- Berech- Partikel- Ressource
Zeit nungszeit nungszeit/ 1s  anzahl  (Prozessoren)
Saule fein 28 s 479,6 h 17,1 h 100000 Karman
(32 Kerne)
K-3d-ohne- 4s 234,2 h 58,6 h 70 000 Karman
renumberMesh (8 Kerne)
K-3d-ohne- 4s 235,2 h 58,8 h 70000 Karman
renumberMesh- (8 Kerne)
overrelaxation
K-3d- 4s 231,6 h 57,9 h 70000 Karman
renumberMesh (8 Kerne)
K-3d- 4s 232,6 h 58,1 h 70000 Karman
renumberMesh- (8 Kerne)
cohesion
K-3d- 4s 140,4 h 35,1 h 70000 Karman
renumberMesh (16 Kerne)
K-3d- 4s 79,6 h 19,9 h 70 000 Neumann
renumberMesh (16 Kerne)

Groflenordnung kleiner als die Folgende sein, da sonst die Abschitzung der Fehler

auf der nédchsten Ebene nicht zuverldssig wird.

3.6.1 Iterationsfehler

Die diskretisierten Gleichungssysteme werden normalerweise iterativ gelost. Um zu
entscheiden wann der Iterationsprozess anhalten soll, wird ein Konvergenzkriterium
(Toleranz) eingefithrt. Beim Ergebnis jedes Iterationsschrittes werden dabei nicht
die Absolutwerte fiir die gelsten Gleichungen betrachtet, sondern die Residuen! der
einzelnen Parameter. Der Iterationsprozess wird solange fortgesetzt, bis das Niveau
der Residuen um den Betrag der vorgegebenen Toleranzen reduziert worden ist oder
die Rechnung durch Erreichen einer vorgegebenen Gesamtberechnungszeit gestoppt
wird. Die Konvergenzkriterien der verwendeten Parameter Geschwindigkeit v und

Druck p sind in Tabelle 3.3 zusammengestellt.

L Als Residuum wird die Grofle bezeichnet, um die eine Gleichung nicht erfiillt ist, wenn
man eine Niherung der Losung einsetzt; im Gegensatz zum Fehler, also den Abstand
der N&herung zur Losung.
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3.6 Fehlerbetrachtung CFD

Tab. 3.3 — Die Konvergenzkriterien (Toleranzen) fiir die verwendeten Parame-
ter Geschwindigkeit v und Druck p.

Parameter Toleranz

Druck p 1075
Geschwindigkeit v 1075

Fiir die einphasige CFD-Simulation werden die Konvergenzkriterien sogar bei einer
stationdren Simulation nach relativ wenigen Iterationen erreicht, wie durch Abb. 3.5

und Abb. 3.6 veranschaulicht wird.

0,1

0,01

le-3

Residual

le-4

le-5 .

le_6 | | | 1
0 200 400 600 800 1000

Iteration

Abb. 3.5 — Residuenverlauf fiir den Druck fiir die stationédre Berechnung des
einphasigen Kristallisators.

Die Residuen fiir den Druck und die Geschwindigkeit nehmen nach etwa 200
Iterationen stetig ab. Allerdings schwanken die Verldufe kurz vor Erreichen der
Konvergenzkriterien noch einmal, was darauf hindeutet, dass das Stromungsfeld nicht
komplett stationér ist, sondern Oszillationen vorhanden sind, was durch instationére

Simulationen auch bestétigt wird.
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3.6 Fehlerbetrachtung CFD

Vy
Vz
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Abb. 3.6 — Residuenverlédufe fiir die Geschwindigkeit in x-,y- und z-Richtung
fiir die stationére Berechnung des einphasigen Kristallisators.

Im Gegensatz zu einer einphasigen CFD-Simulation, wird bei einer zweiphasigen
CFD-DEM-Simulation die Konvergenz niemals erreicht. Der Grund dafiir ist, dass
die Partikel stdndig das Stromungsfeld storen. Die Residuen kénnen nur iiber einen
langeren Zeitraum beobachtet werden, wobei Schwankungen erlaubt sind, aber
Divergenz ausgeschlossen werden muss. Die Residuenverlaufe fiir den Druck und die
Geschwindigkeit fiir die instationdre Berechnung des Kristallisators mit Kristallen

sind in den Abbildungen 3.7 und 3.8 dargestellt.
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3.6 Fehlerbetrachtung CFD
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Abb. 3.7 — Residuenverlauf fiir den Druck fiir die instationéire Berechnung des
zweiphasigen Kristallisators.
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Abb. 3.8 — Residuenverlédufe fiir die Geschwindigkeit in z-,y- und 2-Richtung
fiir die instationédre Berechnung des zweiphasigen Kristallisators.
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3.6 Fehlerbetrachtung CFD

3.6.2 Diskretisierungsfehler

Durch die Verfeinerung des Gitters kann der Diskretisierungsfehler in der Regel
verringert werden. Im Idealfall wird das Gitter so weit verfeinert, dass bei der
Berechnung eine gitterunabhéngige Losung erreicht wird. Der Diskretisierungsfehler
wird nur fiir die einphasige CFD-Simulation abgeschétzt.

Im ersten Teil der Gitterunabhingigkeitsstudie wird der Diskretisierungsfehler
durch die Richardson-Extrapolation abgeschétzt, wie in [33] beschrieben. Fiir die
Abschétzung werden mindestens drei verschiedene Rechnungen auf unterschiedlich
feinen Gittern bendtigt. Die Losungen sollen dabei monoton sein. Die Richardson-
Extrapolation wird mithilfe der folgenden Gleichung durchgefiihrt:

$1— P2

~ . 3.4
o~ 2L (34)

Die Variablen ¢3, ¢2 und ¢ stellen eine ausgewihlte Untersuchungsgrofie des grobsten,

des mittelfeinen und eine des feinsten Gitters dar. Die Ordung o ist folgendermafien

definiert:
P2—0¢3
o M (3.5)
- logxy ' ’

wobei y den Faktor bezeichnet, um den die Gitterdichte von einer Ebene zur nichsten
erhoht wird (hier x = 2). In der Abb. 3.9 sind die fiir die Richardson-Extrapolation ver-
wendeten blockstrukturierten Gitter dargestellt mit jeweils 30080, 240640, 1976 065
Gitterzellen.

Abb. 3.9 — Die fiir die Richardson-Extrapolation verwendeten blockstrockstu-
rierten Gitter im Querschnitt, links - grobstes Gitter mit 30 080
Gitterzellen, mitte - zweitfeinstes Gitter mit 240 640 Zellen, rechts -
feinstes Gitter mit 1976 065 Gitterzellen.
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3.6 Fehlerbetrachtung CFD

Da es sich um eine dreidimensionale Betrachtung handelt, verachtfacht sich die An-
zahl der Gitterzellen bei jeder Verfeinerung. Das feinste Gitter beinhaltet bereits eine
Gitterzellenanzahl von fast 2 Millionen. Es wird keine weitere Verfeinerung vorgenom-
men, denn erfahrungsgeméf ist der Fehler mit dieser hohen Anzahl bereits sehr gering
und eine weitere Verdoppelung hétte eine Erhohung der Gitterzellen auf iiber 15 Mio.
zur Folge. Als Untersuchungsgrofie ¢ wird die zeitlich gemittelte Geschwindigkeit
iitber den Querschnitt bei einer Sdulenhéhe von 0,5 m ausgewahlt. Die ermittelten
Geschwindigkeiten der konvergierten laminaren Stromungssimulationen betragen
vm,30080 = 0,0173751 7, v 240640 = 0,0173856 = und v 1976065 = 0,0173878 . Mit
der Formel (3.4) ergibt sich ein Diskretisierungsfehler von 0,00006 %. Die ermittelte
Geschwindigkeit mit dem feinsten Gitter plus 0,00006 % wiirde also einem gitter-
unabhéngigeren Wert entsprechen. Demzufolge ist bei der Verwendung des feinsten
Berechnungsgitters ein duflerst geringer Diskretisierungsfehler zu erwarten. Die Be-
rechnung der Geschwindigkeit mit dem feinsten Gitter sollte nahezu gitterunabhéngig
sein.

Da die Berechnungszeiten bei der Kopplung mit der DEM allerdings duflerst lang
sind (siehe Abschnitt 3.2) ist das feinste Gitter nicht zweckméBig fiir die Berechnungen
und es wird iiberpriift ob der Diskretisierungsfehler auch bei der Verwendung eines
Gitters mit rund 250 000 Gitterzellen vertretbar ist. Dazu werden im zweiten Teil
der Gitterunabhéngigkeitsstudie systematische Simulationen von Setup 2 mit einem
injizierten Volumenstrom von 25,1 % durchgefiihrt, bei denen das Gitter schrittweise
verfeinert wird (30080, 240 640 und 470000 Gitterzellen). Es wird der relative Fehler
bestimmt, der sich ergibt, wenn man die Losung fiir die Untersuchungsgrofie auf dem
untersuchten Gitter mit der Losung des feinsten Gitters (hier 470 000 Gitterzellen)
ins Verhéltnis setzt.

Im Vergleich zur Referenzlosung auf dem feinsten Gitter mit 470,000 Gitterzellen,
hat die iiber den Querschnitt gemittelte Geschwindigkeit, die unter Verwendung
des Gitters mit nur 30080 Zellen erhaltenen wird, einen relativen Fehler von 2,6 %.
Die Geschwindigkeit im Querschnitt wird bei einer Sdulenhohe von 0,5 m (halbe
Hohe der Sdule) bestimmt, auf dem Niveau, wo Partikel spéiter in den begleitenden
Validierungsexperimenten injiziert werden. Dieser Unterschied ist nicht sehr grof,
aber immer noch zu grof fiir eine genaue Simulation. Unter Verwendung des Gitters
mit 240640 Zellen erhélt man einen relativen Fehler von nur weniger als 0,2 %

im Vergleich mit der Referenzsimulation auf dem feinsten Gitter, was vollstandig
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3.7 Simulation nicht-sphéarischer Partikel

akzeptabel ist. Eine Gitterauflosung mit etwa 200000 Zellen wird somit fiir die
spateren Simulationen beibehalten. Die erhaltene Zellgrofle wird dann identisch

gehalten bei den Simulationen von Setup 1.

3.6.3 Modellfehler

Der am schwierigsten abzuschéitzende auftretende Fehler ist wahrscheinlich der
Modellfehler.

Es kann davon ausgegangen werden, dass die Geschwindigkeits- und Druckfelder
fiir die einphasige Stréomung mit hoher Genauigkeit vorausgesagt werden konnen, da
sie der einer laminaren Rohrstrémung gleicht.

Auf den Modellfehler, der sich bei der Berechnung der partikelbeladenen Stromung

ergibt, wird im Kapitel noch genauer eingegangen.

3.7 Simulation nicht-sphérischer Partikel

Die Asparaginmonohydratkristalle, die in der Realitét prismische Volumina haben
(Abb. 3.10 (links)), werden in den CFD-DEM-Simulationen als Kugeln approximiert
(Abb. 3.10 (rechts), was den Rechenaufwand erheblich reduziert.

?? ( ‘)C/ "

Abb. 3.10 — Links - Nahansicht von Asparaginmonohydratkristallen [12];
rechts - Geometrieapproximierung durch sphérische Partikel, wie
sie in der CFD-DEM-Simulation iiblicherweise verwendet werden.

Durch CFD-DEM-Simulationen nicht-sphérischer Kristalle mittels der kommer-
ziellen Software StarCCM+ wird iiberpriift, ob die Kugelform im Allgemeinen
ausreichend ist bzw. durch ihre Einfachheit geeignet ist, auch komplexe Formen

zu reprasentieren [21]. Zum direkten Vergleich wird dasselbe Setup wie fiir die
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3.7 Simulation nicht-sphérischer Partikel

Simulation mit Kugeln aufgesetzt. Lediglich die Form der konstruierten Kristalle
ist unterschiedlich sowie das verwendete Widerstandsmodell (Abschnitt 2.2.5). Als
Vergleichskriterium dient die Kristallgeschwindigkeit.

Eine Kugel ist mathematisch gesehen die einfachste Form zur Darstellung eines
Partikels. Die Angabe des Durchmessers bzw. Radius und die Mittelpunktkoordinaten
reichen aus, um diese vollstindig zu beschreiben. Nicht-sphérische Partikel werden
dargestellt, indem mehrere sphérische Partikel eine CAD-Hiille fiillen, die fiir die
Darstellung einer Kristallform zuvor erstellt worden ist. Wird mehr als eine Kugel
fiir den Bau eines nicht-sphérischen Partikels generiert (wie dies fiir die Nachbildung
eines Asparaginkristalls der Fall ist), sind mehr Informationen notwendig und der
Rechenaufwand steigt stark an. In der durchgefiithrten Untersuchung wird eine
Minimalanzahl an Kugeln verwendet, die fiir das Fiillen des Asparaginkristalls
notwendig sind. In der Abb. 3.11 ist das nicht-sphérische Partikel (links) innerhalb
der Originalform (Mitte links) und zum Vergleich die Originalform (Mitte rechts)

sowie die Konturlinien (rechts) dargestellt.

il

Abb. 3.11 — Komposit eines nicht-sphérischen Partikels aus fiinf Kugeln und
Originalform des Asparaginmonohydrat-Kristalls [21].

Eine nicht-kugelférmige Form kann hinreichend durch fiinf verwendete Kugeln
erstellt werden. Das nicht-sphérische Partikel hat eine Spharizitdt ¥ = 0.9. Es
wére moglich noch mehr Partikel einzusetzen, um die Ecken besser aufzufiillen und
die Oberflache besser anzupassen, was sich allerdings negativ auf die Simulations-

zeit auswirkt. Das Volumen, die Flache und die Sphérizitit einer Kugel und eines
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3.7 Simulation nicht-sphéarischer Partikel

Kristallkomposits sind in der Tab. 3.4 zusammengestellt.

Tab. 3.4 — Volumen, Flache und Sphérizitit einer Kugel und eines Kristallkom-

posits.

Kugel Kristall Relation
Volumen [m?] 1,77 -1072 1,76 - 10712 99,6 %
Fliche [m?] 7,07-107%  783-107% 1108 %
Sphérizitat [-] 1 0,9 90, %
Durchmesser [pm] 230 (langster) 150 153,3 %

Die Kugeln der Kristallkomposite sind gleich grofl und haben einen Durchmesser
von 54.4 pum. Die ldngste Abmessung des Kristalls ist 230 wm. Das Volumen der
Komposite stimmt zu 99.6 % mit einer Kugel iiberein, die einen Durchmesser von
150 um hat. Die Fliche des Kristalls ist in diesem Fall rund 11 % grofier.

Im Gegensatz zu den anderen CFD-DEM-Simulationen in dieser Arbeit, in denen
stets eine Partikelgroflenverteilung angenommen wird, wird bei diesen Simulationen
nur eine Partikelgrofle verwendet. Insgesamt werden 10 000 Partikel simuliert. Fiir
die DEM-seitige skin muss die langste Abmessung beriicksichtigt werden, d.h fiir die
sphérischen Partikel 150 wm und fiir die Kristallkomposite 230 wm. Die Angaben
zu dem CFD- und DEM-Solver sowie die Berechnungszeiten sind in der Tab. 3.5 zu
finden.

Tab. 3.5 — Konfiguration der Solver fiir die Simulation sphérischer und nicht-
sphérischer Partikel und Berechnungszeiten.

Sphérische Nicht-spérische  Nicht-sparische

Partikel Partikel Partikel
(1 Kugel) (5 Kugeln) (18 Kugeln)
Widerstandsmodell Schiller- Haider- Haider-
Naumann 2.2.4 Levenspiel 2.2.5 Levenspiel 2.2.5
CFD-Zeitschitt [s] 1073 1073 1073
DEM-Zeitschritt [s] 10-¢ 106 10-¢
Berechnungszeit fiir 25 40 60

0,1 s physikal. Zeit [min]
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3.8 Simulation von Kohésionseffekten

3.8 Simulation von Kohéasionseftekten

Die Kohésion (lat.: cohaerere zusammenhéngen) wird auch als Zusammenhangskraft
bezeichnet und umfasst sowohl chemische Bindungskrafte im Molekiil, als auch
physikalische (Van-der-Waals-)Krifte, die innerhalb eines Stoffes wirken [52]. Sie
wirken in Fliissigkeiten oder in Festkérpern und fithren an den Oberflichen eines
Stoffes zur Oberflichenspannung. Die Adhésion (auch Anhangskraft) beruht hingegen
auf Bindungskriften zwischen zwei unterschiedlichen Phasen.

Kohésionskréafte konnen in den CFD-DEM-Simulationen durch das Modell von
Johnson, Kendall und Roberts (simplified JKR model - sjkr) berticksichtigt werden.
Wenn zwei Partikel in Kontakt sind, wird hierbei eine zusétzliche Normalkraft
hinzugefiigt, die dazu neigt, den Partikelkontakt zu halten [28].

Bei den Versuchen mit dem Stoffsystem Asparaginmonohydrat konnten bislang
keine Kohésionseffekte beobachtet werden, obwohl Kohésion fiir gewthlich bei Parti-
keln zu beobachten ist, die kleiner als 100 pm sind. Um das Modell so vollstdndig
wie moglich zu gestalten und weil keine wesentliche Einsparung von Berechnungs-
zeit erfolgt, wenn Kohésion vernachlassigt werden wiirde, wird in den CFD-DEM-
Simulationen das Modell zur Beriicksichtigung von Kohésionen von Johnson, Kendall
und Roberts (in LIGGGHTS: cohesion sjkr) verwendet.

3.9 Anwendbarkeit von reduzierten CFD-DEM-Modellen

Im untersuchten Prozess sind mehrere Millionen Kristalle vorhanden und die Prozess-
dauer betragt mehrere Stunden. Dementsprechend musste ein Kompromiss zwischen
der Anzahl simulierter Partikel und der simulierten Berechnungszeit gefunden wer-
den. Die CFD-DEM-Simulationen werden somit nicht dazu verwendet, den gesamten
Prozess zu simulieren, sondern kénnen nur relativ kleine Zeitfenster des Prozesses im
Detail abbilden.

Die Anzahl von 100000 bis 200000 Partikeln reichte aus, um die verwendete
Software zuverlédssig zu validieren und den Prozess bei geringen Suspensiondichten zu
simulieren. Allerdings lagen die Simulationszeiten in diesem Fall im Wochenbereich.
Fiir einige ausgewahlte Simulation z.B. zur Modellvalidierung sind sehr lange Be-
rechnungszeiten vertretbar. Fiir eine CFD-DEM-basierte geometrische Optimierung,
bei der zahlreiche Individuen berechnet werden miissen, sind die Berechnungszeiten

allerdings zu lang. Als eine Moglichkeit, um Berechnungszeiten bei den CFD-DEM-
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3.9 Anwendbarkeit von reduzierten CEFD-DEM-Modellen

Rechnungen einzusparen, wird lediglich ein Ausschnitt des Kristallisators simuliert.
Dieser Ansatz wird auch bei der CFD-DEM-basierten geometrische Optimierung
verwendet.

Allerdings sind auch bei einem sehr kleinen Ausschnitt im realen Kristallisator
noch Millionen von Kristallen vorhanden. Da es derzeit aufler Reichweite liegt die
reale Anzahl von Partikeln bei hohen Suspensionsdichten zu simulieren, wird die

sogenannte Coarse graining-Methode (dt.: grobe Kérnung) auf ihre Eignung gepriift.

3.9.1 Simulation eines zentralen Ausschnitts des Kristallisators

Die Berechnungszeiten bei der dreidimensionalen CFD-DEM-Simulation des Kris-
tallisators in realen Abmaflen liegen trotz Parallelisierung im Bereich von Wochen,
wie im Abschnitt 3.2 erlautert worden ist. Um Berechnungszeit einzusparen wird
ein Ansatz untersucht, bei dem lediglich ein zentraler Ausschnitt des Kristallisators
simuliert wird. Bei dem Ausschnitt entsprechen Hohe und Breite des Kristallisators
den realen Abmafen, allerdings betrégt die Tiefe nur eine Gitterzelle (= 3 mm). Der
Ausschnitt mit blockstrukturiertem CFD-Gitter ist in der Abb. 3.12 dargestellt.
Die griin markierten Flachen (Vorder- und Riickseite) haben periodische Randbe-
dingungen fiir die CFD- und die DEM-Berechnung. DEM-seitig werden die Partikel,
die die Grenzfliche des Simulationsgebietes iiberschreiten, an der gegeniiberliegenden
Flidche wieder ins Simulationsgebiet eingefiigt. An diesen Grenzflachen existiert fiir
die Stromung keine Wand, sondern eine unendliche Ausdehnung. Weil sich bei glei-
chem Volumenstrom ein verschiedenes Strémungsfeld zum dreidimensionalen Modell
ergibt (aufgrund der unterschiedlichen Querschnittflichen), werden die Geschwindig-
keitsprofile an unterschiedlichen Hohen im Kristallisator fiir das Ausschnittsmodell
mit denen des dreidimensionalen Modells verglichen und die Volumenstréme am
Einlass (bzw. Einlassgeschwindigkeiten) angepasst. Die Simulationsergebnisse sind

im Abschnitt 5.4 dargestellt.

3.9.2 Simulation eines Ausschnitts in Produktauslasshohe

Prinzipiell ist es auch denkbar nur einen sehr kleinen Ausschnitt des Kristallisator
mit hohen Suspensionsdichten zu simulieren, allerdings wéren auch bei einem kleinen
Ausschnitt noch Millionen Partikel vorhanden. Deshalb sind zwar Simulationen des

relativ kleinen Kristallisatorausschnitts durchgefiithrt worden, jedoch bei geringeren
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3.9 Anwendbarkeit von reduzierten CEFD-DEM-Modellen

-—_—_—_—-__—__—————.

Abb. 3.12 — Zentraler Ausschnitt des Kristallisators mit blockstrukturiertem
CFD-Gitter.

Suspensionsdichten als der realen Suspensionsdichte. Dadurch kann zumindest eine
Tendenz der Partikeldynamik bei hohen Suspensionsdichten abgeleitet werden.

Bei dem simulierten Ausschnitt handelt es sich um den Bereich auf Hohe des
Produktabzugsstutzens (Hohe x Breite x Tiefe ~ 50 mm x 35 mm x 3 mm), wie in

der Abb. 3.13 dargestellt.
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&x

Abb. 3.13 — Ausschnitt des Kristallisators auf Produktauslasshohe mit
blockstrukturiertem CFD-Gitter.

Die griin markierten Flachen haben periodische Randbedingungen fiir die CFD-
und die DEM-Berechnung, wie sie auch schon im vorangegangen Abschnitt 3.9.1
verwendet worden sind. Die Einlass- und Auslassflichen sind schwarz markiert.
Partikel, die diese Flichen iiberschreiten, werden geloscht. Der Ansatz hat den
Vorteil, dass im Simulationsgebiet nur in Schwebe gehaltene Partikel verbleiben und
zu leichte bzw. zu schwere Partikel, die auch im realen Kristallisator nach oben
ausgetragen werden bzw. zu Boden sinken, nicht beriicksichtigt werden. Ein Problem
dieses Ansatzes ist, dass das darunter liegende Stromungsfeld nicht erfasst wird. Aus
diesem Grund wird als Randbedingung am Einlass das Geschwindigkeitsprofil der
einphasigen CFD-Simulation auf Héhe des Produktabzugsstutzens implementiert.

Es werden drei verschiedene Suspensionsdichten untersucht. Die Ergebnisse sind

im Abschnitt 5.2.4 dargestellt.

3.9.3 Anwendbarkeit der Ahnlichkeitstheorie

Beim sogenannten Coarse graining wird die Partikelzahl bei gleichzeitiger Erhhung
des Partikeldurchmessers verringert. Das Ziel beim Coarse graining ist es dennoch, das

echte Verhalten durch Anpassung der physikalischen Parameter beizubehalten. Zur
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3.9 Anwendbarkeit von reduzierten CEFD-DEM-Modellen

Validierung des Coarse Graining-Modells bedarf es adaquater Vergleichsexperimente,
die das makroskopische Verhalten messbar widerspiegeln. Zudem ist die Kalibrierung
der Parameter fiir die Anwendung von Coarse Graining bei Wirbelschichten ist sehr
komplex und es gibt viele verschiedene Herangehensweisen [53, 54, 55, 56, 57, 58, 59,
60] und

Ein Ansatz zur Simulation von zweiphasigen Wirbelschichtprozessen wird von [61]
vorgeschlagen. Die relevanten Groflen bei diesem Ansatz sind der Partikeldurchmesser
dy, die kinematische Viskositit der Fliissigkeit vy und die Partikelfeststoffdichte pp,
die im Folgenden abgeschétzt werden.

Angenommem im Kristallisator befinden sich schitzungsweise N, =170 Millionen
Partikel mit einem durchschnittlichen Sauter-Durchmesser von etwa d;, =200 pum,

was folgendem Feststoffvolumen entspricht:
L .5 5.3
Vo,ges = Np - éﬂ'dp ~ 8,910 °m". (3.6)

Als realisierbare Anzahl an Partikeln die im Rahmen einer vorgegebenen Gesamt-
berechnungszeit von 60 s simuliert werden kénnen, werden rund 20 000 angenommen.
Das Volumen fiir ein neues Einzelpartikel betrégt dann V, neu ~ 2,4 - 1079 m3. Der

Durchmesser dieses neuen Einzelpartikels berechnet zu:

A 2mm. (3.7)

Der Parameter k beschreibt das Verhéltnis von beiden Partikelgrofien (Index 1 -

Experiment; Index 2, skalierte Simulation):

dp,2 = C : dp,l; (38>

und betrédgt in diesem Fall ( = 10.
Zunichst wird davon ausgegangen, dass die Geschwindigkeit der minimalen Fluidi-

sierung und die Reynoldszahl konstant sind:

Remer - ve1 Remea - g
Umf,1 = Umf,2 = do = o . (39)
D, P,
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3.9 Anwendbarkeit von reduzierten CEFD-DEM-Modellen

Damit ist die dynamische Viskositédt des Fluids fiir die Simulation gegeben als:

dp,QVf,l

¥ =( Vgl. (3.10)
p,1

Vfo =

Es wird angenommen, dass die Fluiddichte in der Simulation konstant bleibt
und gleich der des Experiments ist. Zur Berechnung der Partikeldichte kann die

Archimedes-Zahl angewendet werden:

g-dp1-(pp1—pi1) _ 9 dp2 - (Pp2 — pt2)
Vf,12 A Vf,22 " P2

. (3.11)

Nach Vereinfachung und Verwendung des Verhéltnisses ¢ ergibt sich die folgende

Gleichung;:
Pf2 Pp,1 — Pf1
Pp,2 = TPT + pr2- (3.12)
Es ergeben sich fiir:
d2 =10 d1 ~ 2 mm, (3.13)
m?2
Vg =101 = 1-107° —, (3.14)
s
kg
pp,2 = 1,045 pgo = 1045 3 (3.15)

Eine CFD-DEM-Simulation mit diesen angepassten Stoffwerten mit 100 Partikeln
und eine Vergleichssimulation mit 100000 Partikeln mit realen Stoffparametern
werden durchgefithrt. Die Abb. 3.14 zeigt die gemittelte Vertikalgeschwindigkeit
v, von fluidisierten Asparaginkristallen als Funktion ihrer radialen Position im
Kristallisator fiir die nicht-skalierte CFD-DEM-Simulation und die skalierte CFD-
DEM Simulation gemittelt {iber die Zeitpunkte t = 5 s, 10 s, 15 s und 20 s. Die
Fehlerbalken zeigen die Standardabweichung um den Mittelwert.

Da nur sehr wenige skalierte Partikel fluidisiert werden, befinden sich zum einen
Partikel nur im Kristallisatorzentrum (aufgrund der Initialisierung) und zum anderen
gibt es einen auffilligen Wert bei r &~ 3 mm, bei dem nur wenige Partikelgeschwin-
digkeiten einbezogen werden. Die Geschwindigkeiten stimmen aber tendenziell mit
sehr guter Niherung iiberein. Allerdings sollte laut [61] das Verhéltnis & zwischen
dem gefilschten und dem realen Partikeldurchmesser niedriger als 3 sein, um ein
dghnliches physikalisches Ergebnis zu erzielen wie in Wirbelschichten mit hohen

Suspensionsdichten.
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Abb. 3.14 — Vergleich der gemittelten Vertikalgeschwindigkeit von fluidisierten
Asparaginkristallen als Funktion ihrer radialen Position im Kris-
tallisator - nicht-skalierte CFD-DEM-Simulation (rote Kreise) und
skalierte CEFD-DEM Simulation (blaue Sterne); die Fehlerbalken
zeigen die Standardabweichung um den Mittelwert.

Daher wiirde hier ein erweiterter Coarse graining-Ansatz erforderlich sein und es
miissten wiederum aufwéndige Validierungsversuche durchgefiihrt werden. Zudem
erscheint das erweiterte Coarse-graining-Modell mit seiner grofien Zahl an unbekann-
ten Parametern auch ungeeignet fiir die geometrische Optimierung. Es wird daher in

dieser Arbeit darauf verzichtet diesen Ansatz weiter zu verfolgen.
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4

Modellvalidierung und Kalibrierung

Aufgrund der Komplexitit des verwendeten Simulationsmodells ist eine geeignete
Validierung des entwickelten Ansatzes unbedingt erforderlich. Allerdings hat sich
die Identifizierung eines geeigneten Messverfahrens, um die Partikelgeschwindigkei-
ten zu ermitteln, als eine grofle Herausforderung erwiesen. Alle verfiigbaren In-line
Messsonden, die oft in Kristallisatoren verwendet werden (z.B. Endoskopie, Focused
Beam Reflectance Measurement), beeinflussen merklich die Hydrodynamik im Kris-
tallisator und werden daher nicht als zweckméfBig erachtet. Die Abb. 4.1 zeigt eine
Focused-Beam-Reflectance-Measurement-Sonde, die in den Kristallisator hineinragt.

Da die Winde transparent (Glas) sind, wére die Verwendung von nicht-intrusiven,
bildbasierten Messtechniken von aulen im Prinzip moglich. Die Abb. 4.2 (a) zeigt ein
Experiment im Kristallisator mit Glaspartikeln unterschiedlicher Farbe und Grofle
(dm violett = 150 - 180 pm; dm orange = 90 - 125 pum). Die Abb. 4.2 (c) zeigt die
CFD-DEM-Simulation zum Beginn (¢ = 2 s) und die Abb. 4.2 (b) zeigt die CFD-
DEM-Simulation nach 30 s. Vergleicht man die Abbildungen 4.2 (a) und 4.2 (b), so
stellt man qualitativ eine gute Ubereinstimmung fest. Der Separationsprozess grofier
und kleiner Partikel ist im Experiment und in der Simulation beobachtbar.

Doch mit dem realen Kristallisatordesign (Setup 1) erweist sich eine optische
Outline-Messung zur Quantifizierung der Partikelgeschwindigkeiten als nicht an-
wendbar, da die Aufnahmen eine unzureichende Qualitit aufgrund der starken

Lichtbrechungen an der Kristallisatorwand aufweisen. Der Kristallisator besitzt einen
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4 Modellvalidierung und Kalibrierung

FBRM-Sonde

a b C

Abb. 4.2 — (a) - Experiment mit Glaspartikeln unterschiedlicher Farbe und
GroBe (dm violett = 150 - 180 um; di orange = 90 - 125 pm), (b) -
CFD-DEM-Simulation mit 100,000 Partikeln nach einer physi-
kalischen Zeit von 30 s, (c¢) - Anfang der CFD-DEM-Simulation
t=2s.
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4 Modellvalidierung und Kalibrierung

Doppelmantel, der fiir die Temperaturregelung verwendet wird. Demzufolge kommt es
zur Lichtbrechung an vier stark gekriimmten Phasengrenzen (von auen nach innen:
Luft - Glas - Wasser - Glas - Wasser), was zu einer nicht akzeptablen Verzerrung der
Lichtstrahlen fiihrt.

Um dieses Problem zu 16sen, wird ein Versuchskristallisator gebaut, mit etwas
kleineren Abmessungen, aber dhnlich denen des realen Kristallisators in Setup 1. Der

Versuchskristallisator ist in der Abb. 4.3 gezeigt.
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Abb. 4.3 — Versuchskristallisator zur Modellvalidierung (Setup 2).

Der speziell designte Kristallisator besteht aus einer einwandigen Sédule aus Makro-
lon mit einem Innendurchmesser von 26 mm und einer Héhe von 1050 mm. Dieses
zylindrische Rohr ist in einen umgebenden, transparenten rechteckformigen Kanal
mit einer Seitenbreite von 100 mm eingebettet. Der Raum zwischen der zylindrischen
Séule und dem umgebenden Kanal ist mit Wasser gefiillt. Somit wird die Anderung
des Brechungsindex nur auf die geringe Differenz zwischen dem Wasser und der
diinnen Makrolonwand begrenzt (Brechnungsindex Wasser: 1,33; Brechnungsindex

Makrolon: 1,59). Der grofie Unterschied zwischen dem Brechungsindex von Luft und
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4.1 Charakterisierung der verwendeten Glaspartikel

Makrolon spielt keine Rolle mehr, da die Kamera Bilder senkrecht zur Grenze des
rechteckformigen Mantels aufnimmt. Alles in allem wird auf diese Weise in Setup 2

eine ausgezeichnete Signalqualitéit erhalten.

4.1 Charakterisierung der verwendeten Glaspartikel

Um das experimentelle Arbeiten zu vereinfachen, werden inerte farbige Glaspartikel
bei den Validierungsversuchen verwendet. Offensichtlich ist bei diesen Versuchen
kein Partikelwachstum beriicksichtigt, aber die Versuche sind zweckméfig, um die
Partikeltrajektorien zu iiberpriifen und zu quantifizieren, ob das numerische Modell
in der Lage ist, das richtige Fluidisierungsverhalten zu reproduzieren.

Die Partikelgroflenverteilung (PSD) @3 der verwendeten Glaspartikel wird mittels
des CAMSIZER XT (Retsch GmbH, Haan, Deutschland) vermessen und ist in der
Abb. 4.4 dargestellt. Fiir die CFD-DEM-Simulation wird die gleiche in 22 gleichméBig

verteilte Klassen diskretisierte PSD verwendet.

100

8.10720.1 0.12 0.14 0.16 0.18
d [mm]

Abb. 4.4 — Gemessene kumulative PartikelgroBenverteilungsfunktion @03 der
Glaspartikel.

Fiir einige Versuche werden zudem Glaspartikel unterschiedlicher Gréflen und
Farbe verwendet. Es werden fiir zwei verschiedene Glaspartikelfraktionen zwei Farben
ausgewahlt, die klar iiber den RGB-Farbraum (R: Rot, G: Griin, B: Blau) unter-

scheidbar sind, und zwar Griin und Rot. Die beiden Glaspartikelfraktionen werden
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4.1 Charakterisierung der verwendeten Glaspartikel

zuvor durch Siebung klassiert. Die vom Hersteller angegebene Absolutdichte der Glas-
partikel betragt 2500 % (Sigmund Lindner GmbH, Produktdatenblatt V20/2016).
Um diese Angabe zu iiberpriifen, wird die Absolutdichte der Glaspartikel einmalig
mittels des Dichtemessgerédtes Minidens (Grabner Instruments, Wien, ()sterreich)
bestimmt. Zudem wird der Vollstandigkeit halber die Schiittgutdichte bestimmt. Die

Ergebnisse der Dichtemessungen sind in der Tabelle 4.1 dargestellt.

Tab. 4.1 — Groflenbereiche, Absolutdichten und Schiittdichten der Glaspartikel-

fraktionen).
Partikelfarbe Griin Rot
GroBenbereich 90 - 125 pm 180 - 212 pm
Absolutdichte 2524 % 2515 %
Abweichung von 0,96 % 0,60 %
Herstellerangabe
Schiittdichte 1460 & 1450 &

Die ermittelten Abweichungen der Absolutdichtewerte von den Herstellerangaben
liegen unter einem Prozent, was als zufélliger Fehler gewertet wird. Fiir die CFD-
DEM-Simulationen wird ein Feststoffdichtewert von 2500 rlr{T% verwendet.

Die Sphérizitdt ¥ der Glaspartikel wird mit einem CAMSIZER XT (Retsch GmbH,
Haan, Deutschland) bestimmt. Sie betrégt fiir die griinen (leichten) Partikel 94,7 %
und fiir die roten (schweren) Partikel 90,4 %. Die Abweichungen von der Kugelform
(¥ = 100 %) ergeben sich moglicherweise durch Partikelagglomerationen. Da die
meisten Partikel eine Sphérizitiat von 100 % aufweisen, was in der Abb. 4.5 dargestellt

ist, werden bei den Simulationen perfekt runde Partikel angenommen.
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4.1 Charakterisierung der verwendeten Glaspartikel
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Abb. 4.5 — Spérizitatsverteilung zwei verschiedener Glaspartikelfraktionen.

Alle weiteren DEM-Simulationsparameter fiir die Modellvalidierung sind in der
Tab. 4.2 zusammengestellt. Die DEM-Parameter (Elastizitdtsmodul, Poisson-Zahl,
Rollreibungsbeiwert, Wandreibwert, Boschungswinkel und Restitutionskoeffizient)
werden aus Erfahrungswerten abgeschétzt, weil in den Modellvalidierungsversuchen
relativ geringe Suspensionsdichten vorliegen und somit wenige Partikelkontakte zu
erwarten sind. Der Aufwand fiir eine vollstéindige experimentelle Bestimmung der

DEM-Parameter wie fiir Asparaginmonohydrat wire in diesem Fall unverhéltnisméaBig

grofi.

Tab. 4.2 — DEM-Simulationsparameter fiir die Modellvalidierung in Setup 2.

DEM-Zeitschritt 0,5 ps
Elastizitatsmodul 107 Pa
Poisson-Zahl 0,3
Rollreibungsbeiwert 0,2
Wandreibwert 0,13
Boschungswinkel 31°

Restitutionskoeffizient 0,2
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4.2 Sinkversuche

4.2 Sinkversuche

Bei den Sinkversuchen fallen die Partikel durch den Versuchskristallisator ohne eine
Anstromung von unten. Bei einer Hohe von 0,5 m wird die Partikelbewegung mit
einer Kamera (EOS 600 D, Canon, Bildwechselfrequenz: 25 fps) aufgezeichnet. Die
Partikelgeschwindigkeiten von 50 griinen und 50 roten Partikeln werden mittels der
Open-Source-Software Kinovea rekonstruiert. Bei diesem Experimenten werden nur
sehr wenige Partikel (= 10000; Suspensionsdichte ~ 0,00048 < 0,001) verwendet,
um sicherzustellen, dass Partikelschwarmeffekte vernachléssigt werden konnen und
eine CFD-DEM-Simulation mit sehr wenigen Partikeln fiir den Vergleich genutzt
werden kann.

In der Tab. 4.3 sind die Sinkgeschwindigkeiten von griinen und roten Partikeln
fiir das Experiment und die CFD-DEM-Simulation aufgelistet. Fiir die CFD-DEM-
Simulation werden das Modell von [36] und das Modell von [62] zur Beschreibung der
Widerstandskraft verglichen. Die kinematische Viskositét hat einen groflen Einfluss
auf die Sinkgeschwindigkeit, weshalb neben der Viskositét fiir Wasser mit einer Tem-
peratur von 15°C [63] (reale Bedingung beim Experiment) noch die Viskositéten fiir
20°C und fiir 5°C fiir die CFD-DEM-Simulationen verwendet werden. Im Diagramm
4.6, 4.7 and 4.8 sind die Sinkgeschwindigkeiten fiir 7" = 15°C, T' = 20°C und T' =
5°C dargestellt. Erwartungsgemafl nimmt die Sinkgeschwindigkeit mit abnehmender
Viskositat zu. Mit dem Experiment stimmt die CFD-DEM-Simulation am besten
iiberein, bei der das Widerstandsmodell von Di Felice verwendet wird, weshalb fiir
weitere Simulationen dieses Modell verwendet wird.

Im Diagramm 4.9 sind zusammenfassend die Sinkgeschwindigkeiten dargestellt, die
mit dem analytischen Modell von Richardson und Zaki und dem Widerstandsmodell
von Di Felice (CFD-DEM-Simulation) ermittelt worden sind und die am besten mit

dem Experiment iibereinstimmen.
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4.2 Sinkversuche

Tab. 4.3 — Sinkgeschwindigkeiten von Glaspartikeln in Wasser - Experiment
und CFD-DEM-Simulation.

tsink tsink tsink tsink
( ) ( ) | (d =180 wm) | (d =212 wm)
Experiment 86 s 40 s 28 s 22's
(T = 15°C) (v =10,007 ) (v=0,0157%) | (v=0,021"7%) | (v=0,027 )
Simulation 65,5 s 36,4 s 19,4 s 14,9 s
KochHill (v =10,00916 Z) | (v = 10,0165 ) | (v = 10,0308 &) | (v = 0,0402 )
v(T = 15°C)
= 1,14.1076 2
Simulation 72,8 s 42,6 s 23,7 s 18,3 s
DiFeliceDrag (v =10,00824 ) | (v=0,0141 ) | (v = 10,0253 ) | (v =0,0327 )
Archimedes
v(T = 15°C)
=1,14-1070 =
Simulation 97,7 s 32.6s 176 s 14.0 s
KochHill (v =0,0104 ) | (v=10,0184 ) | (v =0,0341 ) | (v = 0,0428 )
v(T = 20°C)
_ —6 m’
= 11070 o
Simulation 65,2 s 38,7 s 21,8 s 16,9 s
DiFeliceDrag (v =0,0092 &) | (v =0,0155 %) | (v =0,0275 %) | (v=0,0355 )
Archimedes
v(T = 20°C)
_ 2
=1.1070 =
Simulation 84,5 s 45,8 s 23,9 s 17,5 s
KochHill (v =0,0071 ) | (v =10,0131 %) | (v =0,0251 ) | (v = 0,0341 )
v(T = 5°C)
= 1,5-1076 =
Simulation 92,3 s 52,6 s 28,6 s 21,6 s
DiFeliceDrag (v =10.0065%) | (v=0,0114 &) | (v = 10,0210 ) | (v = 0,0278 )
Archimedes
v(T = 5°C)
— 11,5106 =
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4.2 Sinkversuche
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Abb. 4.6 — Sinkgeschwindigkeiten von Glaspartikeln in Wasser - Experiment
und CFD-DEM-Simulation, v (T’ = 15°C) = 1,14-107% =%,
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Abb. 4.7 — Sinkgeschwindigkeiten von Glaspartikeln in Wasser - Experiment
und CFD-DEM-Simulation, v (T = 20°C) = 1.1076 2%,
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4.2 Sinkversuche
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Abb. 4.8 — Sinkgeschwindigkeiten von Glaspartikeln in Wasser - Experiment
und CFD-DEM-Simulation, v (T = 5°C) = 1,5-107° m{
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Abb. 4.9 — Sinkgeschwindigkeiten von Glaspartikeln in Wasser - Experiment,
CFD-DEM-Simulation, v (T = 15°C) = 1,14-107° %2 und analyti-
sche Losung.
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4.3 Rekonstruktion der minimalen und maximalen Partikelgeschwindigkeiten

4.3 Rekonstruktion der minimalen und maximalen Partikelge-

schwindigkeiten

Als ersten Versuch, um die Glaspartikelgeschwindigkeiten im Versuchskristallisator im
fluidisierten Zustand zu bestimmen, werden Kameramessungen (EOS 600 D, Canon)
durchgefiithrt und 50 Partikelbahnlinien werden (wie bei den Sinkversuchen) aus
einem Kameravideo (Bildwechselfrequenz: 25 fps) mittels der Open-Source-Software
Kinovea rekonstruiert (Abb. 4.10 (a)). Die Kamera fokussiert die Sdule auf einer
Hoéhe von 0,5 m. Die vertikalen Partikelgeschwindigkeiten in der Séule reichen von
0,0187 = (Maximalwert aufwérts) bis -0.0140 = (Maximalwert abwérts).

Fiir die dquivalente CEFD-DEM-Simulation liegen die vertikalen Partikelgeschwin-
digkeiten im Bereich von 0,016 = (aufwérts) bis -0.0154 = (abwérts). Die Abb. 4.10
(b) zeigt die Simulation im dem Bereich, in dem auch die Geschwindigkeiten ausgewer-
tet werden, und zwar bei einer Sdulenhéhe von 0,5 m. Das Diagramm 4.11 zeigt die
Partikelgeschwindigkeiten von Experiment, CFD-DEM-Simulation und analytischer
Losung (Modell von Richardson und Zaki, Kapitel 2.3.1).

v Z(m/s)
0.0167-

0.01

-0.01

-0.0154

(a) (b)

Abb. 4.10 — Versuchskristallisator fokussiert auf einer Hohe von 0,5 m mit
fluidisierten Partikeln, (a) - Trajektorien von drei beliebig aus-
gewdhlten Partikeln, (b) - fluidisierte Glaspartikel.
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4.3 Rekonstruktion der minimalen und maximalen Partikelgeschwindigkeiten
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Abb. 4.11 — Geschwindigkeiten von fluidisierten Partikeln in Wasser - Experi-
ment, Simulation und analytische Losung.

Sowohl fiir die CFD-DEM-Simulation als auch fiir die analytische Losung stim-
men die Geschwindigkeiten der fluidisierten Partikel gut mit den im Experiment
bestimmten iiberein. Die Ergebnisse des Richardson-Zaki-Modells weichen noch et-
was mehr von den ermittelten experimentellen Geschwindigkeiten ab. Ein méglicher
Grund ist, dass in diesem Modell kein Stromungsprofil berechnet wird (vp = %) Die
Geschwindigkeiten bei der CFD-DEM-Simulation werden leicht unterschétzt.

Grund dafiir konnte sein, dass im Experiment die griinen und roten Glaspartikel
keinen homogenen Durchmesser (wie in der CFD-DEM-Simulation angenommen),
sondern Verteilungen aufweisen. Um die Genauigkeit der Ergebnisse zu verbessern
ist es deshalb notwendig eine CFD-DEM-Simulation durchzufiihren, in der eine reale
Verteilung der Glaspartikel implementiert ist. Weil die farbliche Unterscheidung keine
Rolle mehr spielt, wird nur die monodisperse Verteilung von griinen Glaspartikel
verwendet.

Um die Genauigkeit der experimentellen Ergebnisse zu verbessern, ist es notwendig
die Anzahl der rekonstruierten Partikelgeschwindigkeiten (bisher 50) zu erhéhen und
zu automatisieren. Zudem wird die Messgenauigkeit erhéht, indem ein Highspeedka-

merasystem fiir die Aufnahmen verwendet wird und die s.g. Shadowgrafie-Technik
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4.4 Shadowgrafie-Messungen

angewandt wird, die bei diesen Versuchen vielversprechend scheint. Die Vorgehens-

weise und Ergebnisse der Shadowgrafie-Messungen sind in [64] verdffentlicht worden.

4.4 Shadowgrafie-Messungen

Die Shadowgrafietechnik ist in der Lage Schwebeteilchen durch die Aufnahme ihrer
Schattenbilder zu verfolgen. Der Shadowgraphy Messaufbau ist in der Abb. 4.12
dargestellt.

/7 \

= |

k 8

Abb. 4.12 — Shadowgraphie-Versuchsaufbau fiir die Validierungsversuche im
speziell designten Kristallisator (1), Dedocool-Wolframlichtkopf
(2) mit optischer Diffusorplatte (3), Kamera (4), pumpen-
geforderter Wasserkreislauf (5), Durchflussmesser (6) und Was-
serreservoire (7 und 8), Zeichnung von Dipl.-Ing. C. Roloff, LSS,
ISUT, OvGU Magdeburg.

Der Kristallisator (1) ist mit einer Zahnradpumpe (ISMATEC ISM405A) (5) ver-
bunden, um die Stromung in einer kontrollierten Art und Weise und konstant vom

unteren (7) zum oberen Wasserreservoir (8) zu fordern. Der kontinuierliche Durch-
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4.4 Shadowgrafie-Messungen

fluss wird durch einen Ultraschall-Durchflussmesser (Sonotec, Halle, Deutschland) (6)
iiberwacht. Fine homogene Hintergrundbeleuchtung wird fiir die Partikelverfolgung
durch einen Dedocool-Wolframlichtkopf (Dedotec, Ashley Falls, USA) (2) in Kom-
bination mit einer optischen Diffusorplatte (3) realisiert. Eine Kamera (ImagerPro
HS, LaVision, Gottingen, Deutschland) (4) erfasst die Partikelschatten in der zur
Lichtquelle entgegengesetzten Richtung in der Mitte der Kristallisatorhohe.

Vor der Messung miissen die Kamerabilder entzerrt und skaliert werden. Zu diesem
Zweck wird ein Halbzylinder mit einem bekannten gedruckten Punktmuster (Abb.

4.13) hergestellt, in der wassergefiillten Séule positioniert und abgebildet.

Abb. 4.13 — Gerét zur Kamerakalibrierung.

Alle Messungen erfolgen mit einem konstanten Volumenstrom von 25,1 % Eine
Gesamtmasse von 2,5 mg Glaspartikeln, die etwa 100000 Partikeln entspricht, wird
auf mittlerer Hohe der Sdule mittels einer Pipette eingespritzt. Nach der Injektion
beginnt die manuelle Auslésung des Kamerasystems und die Messung, die fiir einen
einzigen Durchlauf insgesamt 300 s dauert, wobei die Kamera alle 5 s Doppelbilder
aufzeichnet.

Diese relativ lange Zeitverzogerung zwischen der Erfassung von zwei Bildpaaren
erfolgt aufgrund der langsamen Partikelgeschwindigkeiten im Versuchskristallisator
und verhindert die Uberlagerung von demselben Partikel. Die Zeitverzogerung zwi-
schen den Doppelbildern eines Paares wird auf 5 ms eingestellt, was eine Bildrate von
200 Hz ergibt, die eine zuverldssige Partikelverfolgung ermoglicht. Fiir die Nachbear-
beitung und die Datennalyse wird das Partikel-Master-Shadowgraphy-Softwarepaket
von DaVis 8.2 (LaVision, Géttingen, Deutschland) zur Partikelidentifizierung, Seg-

mentierung, Gréfenbestimmung und Geschwindigkeitsschitzung verwendet.
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4.4 Shadowgrafie-Messungen

Glaspartikel unter 100 pm neigen gewohnlich dazu zu agglomerieren. Fiir die
Konsistenz der automatischen Verarbeitung werden alle verarbeiteten experimentellen
Bilder manuell tiberpriift. Ein Grund ist, dass tatsidchlich Partikel gefunden werden,
die agglomerierten. Diese isolierten Agglomerate werden nicht in die Vergleiche
eingeschlossen, da zu beobachten war, dass diese Agglomerate bereits wéihrend
der Injektion gebildet werden und nicht aus Kollisionen im Versuchskristallisator
resultierten.

In den Abbildungen 4.14 (Versuch) und 4.15 (CFD-DEM-Simulation) sind die
vertikalen Geschwindigkeiten v, aller fluidisierten Partikel, die in der Mitte der Hohe
des Versuchskristallisators (z = 0,5 m) beobachtet werden, iiber eine Gesamtdauer

von 55 s als Funktion ihrer radialen Position aufgetragen.

0.04 - ; 0.04 - T T T T ;
_ Hagen-Poiseuille _ Hagen-Poiseuille
0.03 velocity profile 0.03 1 velocity profile
0.02 + 0.02 -
0.01 - 0.01 -
- =
= =
A, 0 a8 0
= =
-0.01 ¢ -0.01 +
-0.02 1 -0.02 i|g fit function to particles with D < 0.1075 mm
.03k i 003k H* fit function to particles with 0.1075 <= D < 0.1425 mm
«D = 0.1 mm oeD=015mm QD=02mm # fit function to particles with D >= 0.1425 mm
~0.04 ! ! ! ! ! ! ~0.04 ! | ! ! | !
0 2 4 6 8 10 12 0 2 4 6 8 10 12

R [mm)] R [mm]
(a) (b)

Abb. 4.14 — Gemessene Partikelvertikalgeschwindigkeit v, als Funktion der ra-
dialen Position im Versuchskristallisator, die Grofle der Markie-
rung ist proportional zum quadrierten Durchmesser; (a) - die ge-
strichelte Linie stellt die analytische Losung des erwarteten Hagen-
Poiseuille Geschwindigkeitsprofil dar; (b) - Die Symbollinien stel-
len die quadratischen Fitkurven fiir Partikel dar mit 95 -100 um
(oberste Linie), 120 - 125 pm (mittlere Linie), 140 -155 um (un-
terste Linie).
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Abb. 4.15 — Simulierte Partikelvertikalgeschwindigkeit v, als Funktion der ra-
dialen Position im Versuchskristallisator, die Grofle der Markie-
rung ist proportional zum quadrierten Durchmesser; (a) - die ge-
strichelte Linie stellt die analytische Losung des erwarteten Hagen-
Poiseuille Geschwindigkeitsprofil dar; (b) - Die Symbollinien stel-
len die quadratischen Fitkurven fiir Partikel dar mit 95 -100 um
(oberste Linie), 120 - 125 pm (mittlere Linie), 140 -155 um (un-
terste Linie).

Die Grofle der verwendeten Marker ist dabei proportional zum Quadrat der
Durchmesser der Partikel, sodass es leicht moglich ist zwischen kleinen und grofien
Partikeln zu unterscheiden. Diese beiden Werte konnen verwendet werden, um das
Fluidisierungsverhalten der Partikel in der Sdule zu untersuchen. Von links nach rechts,
von der Saulenachse in Richtung der Aulenwand, konnen in beiden Abbildungen
abnehmende Steiggeschwindigkeiten der Partikel beobachtet werden, die, wie erwartet,
grob dem parabolischen Profil einer laminaren Strémung in einem zylindrischen Rohr
folgen. GroBere Partikel haben grofitenteils niedrigere Geschwindigkeiten, wahrend
kleinere Partikel sowohl niedrige als auch hohe Geschwindigkeiten haben. Aufféllige
Ausreifler erscheinen nur an den beiden frithesten Zeitpunkten, wo der Einfluss der
anfanglichen Partikelinjektion die Partikelbewegung dominiert.

Im Allgemeinen scheinen die Geschwindigkeiten der Partikel in der CFD-DEM-
Simulation und dem Experiment sehr dhnlich zu sein. Diese Ubereinstimmung kann
mit Hilfe von Abb. 4.16 weiter quantifiziert werden, wobei die gemittelten Verti-
kalgeschwindigkeiten v, von fluidisierten Glaspartikeln als Funktion ihrer radialen

Position dargestellt ist (diskretisiert in Absténden von 0,25 mm).

63



4.4 Shadowgrafie-Messungen

0.04

0.031

0.0z

0.0

-0.01

-0.02

v [mis)
B Mttt
et
—e—t
e
b
=
—
N
H——
P
e |
e |
e~
-
=
L
=i
i
|
I

0,03 L 1 1 L
0 z 4 3 8 10 12

r [mim]

Abb. 4.16 — Vergleich der gemittelten Vertikalgeschwindigkeit v, von fluidi-
sierten Glaspartikeln als Funktion ihrer radialen Position im Ver-
suchskristallisator - Experiment (schwarze Kreuze), CFD-DEM
Simulation (rote Kreise); die Fehlerbalken zeigen die Standardab-
weichung um den Mittelwert.

Qualitativ sind die Trends identisch, vor allem in Bezug auf die vertikalen Ge-
schwindigkeiten im Zentrum des Versuchskristallisators, wo die Partikel steigen.
Um eine radiale Position von ~ 9,5 mm, beginnen einige Partikel die Richtung
zu dndern (einige steigen, einige sinken), im Experiment wie in der Simulation.
Quantitativ iiberlappen sich numerische und experimentelle Beobachtungen bei der
Beriicksichtigung der Standardabweichung. Numerische Diffusion kénnte die stiarkeren
Unterschiede in Wandnéhe erkléren, da die Gitterwandauflosung einen hohen Einfluss
hat, wie von [65] untersucht wurde. Um diesen Punkt zu priifen, wéren jedoch extrem
zeitintensive Simulationen notwendig. Der Aufwand dafiir wire unverhaltnisméflig
hoch.

In Anbetracht der perfekten qualitativen Ubereinstimmung, der genauen Identifi-
zierung des Ubergangs zwischen Aufwiirts- und Abwirtsbewegung der Partikel und
der akzeptablen quantitativen Ubereinstimmung der Partikelgeschwindigkeiten, kann
der entwickelte Ansatz fiir die Simulation des Kristallisators in Setup 1 eingesetzt

werden.
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4.4 Shadowgrafie-Messungen

4.4.1 Vergleich mit Simulationsergebnissen der Software StarCCM+

Die Ergebnisse der Shadowgrafie-Messungen werden auch mit den Ergebnissen
der CFD-DEM-Simulation mittels der kommerziellen Software StarCCM+ 10.02
verglichen [21].

In der Abb. 4.17 sind sowohl die mit OpenFOAM als auch die mit StarCCM+
ermittelten Vertikalgeschwindigkeiten v, der fluidisierten Glaspartikel dargestellt.
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Abb. 4.17 — Vergleich der gemittelten Vertikalgeschwindigkeit v, von fluidi-
sierten Glaspartikeln als Funktion ihrer radialen Position im Ver-
suchskristallisator - Experiment (schwarze Kreuze), CFD-DEM-
Simulation mittels OpenFOAM (rote Kreise) und CFD-DEM Si-
mulation mittels StarCCM+ (blaue Sterne); die Fehlerbalken zei-
gen die Standardabweichung um den Mittelwert.

Qualitativ ist die Ubereinstimmung auch bei den Simulationsergebnissen von
StarCCM+ gut. Quantitativ werden die Geschwindigkeiten in mittleren Bereich
unterschétzt, dafiir stimmen sie in Wandnéhe eher mit dem Experiment iiberein.

Der Vergleich zeigt, dass die Partikelgeschwindigkeiten von beiden Softwares nicht
identisch vorhergesagt werden. Ein Grund dafiir kénnte sein, dass unterschiedliche

Widerstandmodelle bei den Simulationen verwendet werden. Bei der Simulation
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4.5 Kalibrierung der DEM-Parameter

mittels OpenFOAM wird das Widerstandsmodell von Di Felice verwendet, weil die
experimentell bestimmten Sinkgeschwindigkeiten durch das Modell von Di Felice am
besten vorhergesagt werden konnten, wihrend bei der Simulation mittels StarCCM-+
das Widerstandmodell von Schiller und Naumann verwendet wird (Abschnitt 2.2.4).
Die Unterschiede sind fiir dieses komplexe Problem insgesamt klein. Da eine Open-
Source-Losung angestrebt wird, werden alle folgenden Ergebnisse mit der Software

CFDEMcoupling errechnet.

4.5 Kalibrierung der DEM-Parameter

Bestimmte fiir die DEM-Simulationen relevante Parameter, wie z. B. die Coulombsche
Reibung (auch Partikelreibung genannt) und die Rollreibung kénnen nicht direkt
durch Messungen erhalten werden. Diese Parameter konnen nur durch Kalibrie-
rungssimulationen erhalten werden. Dabei werden die relevanten Parameter solange
systematisch variiert, bis das Verhalten des Schiittgutes dem simulierten Verhalten
des Schiittguts entspricht.

Bei den Kalibrierungssimulationen wird die Coarse graining-Methode angewandt,
wie sie von [31] und [66] beschrieben wurde. Im Abschnitt 3.9.3 ist gezeigt worden, dass
Coarse graining-Methoden bei den zweiphasigen Simulationen des Kristallisators
nicht praktikabel sind, weil duflerst umfassende Validierungsversuche notwendig
wéren. Im Gegensatz dazu ist die hier verwendete Coarse graining-Methode fiir
einphasige Simulationen schon sehr gut in der Praxis etabliert [67], [68]. Bei dem hier
angewandten Ansatz werden Partikel vergroflert, um die Masse und die Eigenschaften
vieler Partikel mit einem einzigen Partikel zu simulieren. Die Reibung zwischen der

Wand und den Partikeln wird durch eine direkte Messung erhalten.

4.5.1 Charakterisierung des Feststoffes

Der eigentliche Prozess beinhaltet Asparaginmonohydrat-Kristalle im Kristallisator.
Das Kristallschiittgut kann als relativ raue Oberflache mit harten und scharfen
Kanten beschrieben werden. Aufgrund dieser Kanten wird erwartet, dass der Rei-
bungswiderstand zwischen den Partikeln hoch ist. Die scharfen Kanten der Kristalle
sind in der Abb. 3.10 (links) deutlich zu sehen.

In dieser Arbeit werden zwei in unterschiedlichen Messungen bestimmte CSD des

Produktes verwendet. Die &ltere Bestimmung der CSD (Messung 1) erfolgte mittels
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4.5 Kalibrierung der DEM-Parameter

Siebklassierung und ist durch 8 Klassen diskretisiert. Die Verteilung der Kristalle g3
ist in der Abb. 4.18 dargestellt. Die Kristallgroflen liegen im Bereich von 50 bis 365

pnm. Diese Verteilung wird fiir alle Simulationen in Setup 1 verwendet.
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Abb. 4.18 — Gemessene CSD Funktion g3 fiir die Asparaginmonohydrat-
Kristalle (Messung 1) von Dipl.-Ing Antje Bartz.

Fiir alle Simulationen, die mit der CFD-DEM-basierten Geometrieoptimierung zu-
sammenhéngen, wird die neuere (und etwas breitere) CSD g3 der Asparaginmonohydrat-
Kristalle verwendet (Messung 2). Diese wird ebenfalls mittels Siebklassierung be-
stimmt und ist in Abbildung 4.19 dargestellt. Die Kristallgrofien liegen im Bereich
von 45 bis 450 pm und sind durch 9 Klassen diskretisiert.
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4.5 Kalibrierung der DEM-Parameter
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Abb. 4.19 — Gemessene CSD Funktion g3 fiir die Asparaginmonohydrat-
Kristalle (Messung 2) von M.Sc. Jonathan Gaensch.

Die Feststoftfdichte der Asparaginmonohydratkristalle betrdgt 1540 %.

Der Restitutionskoeffizient (siche Abschnitt 2.1) miisste fiir die verwendeten Parti-
kel in Wasser bestimmt werden, was nur unter sehr hohem experimentellen Aufwand
realisierbar wére. Zudem ist kein grofler Einfluss durch den Restitutionskoeffizienten
durch den grofleren Auftrieb in Wasser zu erwarten. Fiir die nicht-sphérischen As-
paraginmonohydratkristalle wird ein sehr kleiner Wert von 0,2 angenommen. Die
Poisson-Zahl v hat ebenfalls keinen groflen Einfluss bei den DEM Simulation. Bei
der Anwendung des Soft-sphere-Ansatzes (Abschnitt 2.1) ist es eine weit verbreitete
Praxis fiir das Elastizitdtsmodul £ und das Schubmodul G sehr kleine Werte anzu-
nehmen, um die Berechnungszeit zu reduzieren. Die entsprechenden Werte sind in

der Tab. 4.4 aufgefiihrt.

Tab. 4.4 — Werte fiir Restitutionskoeffizient, Poisson-Zahl, Elastizitdtsmodul
und Schubmodul.

Restitutionskoeffizient v 0,2
Poisson-Zahl v 0,3
Elastizitdtsmodul FE 1-107 Pa

Schubmodul G 2,6-107 Pa
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4.5 Kalibrierung der DEM-Parameter

4.5.2 Wandreibung

Der Wandreibungswert ist einer der Simulationsparameter, die durch direkte Messun-
gen mit zwei separaten Methoden erhalten werden kénnen. Die erste Messung wird
durchgefiihrt, indem einfach die Neigung einer Ebene erhéht wird. Diese Methode
bestimmt den Wert der Haftreibung, da nur der Wert der ersten Bewegung erfasst
wird. Fiir die Simulation eines kontinuierlichen Schiittgutstroms ist die Gleitreibung
wichtiger. Dieser Wert wird mit einer Jenike-Scherzelle gemessen [69] und betrigt in
drei verschiedenen Messungen (mit nassem Material) 0,34523, 0,34261 und 0,34698,

woraus sich ein mittlerer Wert von 0,34494 ergibt.

4.5.3 Boschungswinkel

Als einer der wichtigsten Tests fiir die Kalibrierung der Simulation ist der
Boschungswinkel (engl.: angle of repose, Abk.: AOR) in der Abb. 4.20 dargestellt. Zur
Bestimmung des AOR wird das Schiittgut in einen Zylinder (Durchmesser ~ 100 mm,
Volumen ~ 1,5 dm?) gefiillt, der dann mit einer definierten Geschwindigkeit von 8
=7 nach oben bewegt wird. Der Béschungswinkel wird mittels Bildanalyse bestimmt
und betrigt bei drei Messungen 35°, 35° und 36°, woraus sich ein durchschnittlicher

Wert von 35,3° ergibt.

Abb. 4.20 — Experiment zur Bestimmung des statischen Boschungswinkels von
Asparaginmonohydrat.
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4.5 Kalibrierung der DEM-Parameter

Der Rollreibungsbeiwert p, muss aus Kalibrierungssimulationen ermittelt wer-
den (wiederum diejenigen mit dem sich bewegenden Zylinder). Dafiir werden die
Parameter variiert bis das beobachtete Verhalten des Schiittgutes in der Simulation
korrekt wiedergegeben wird. in der Abb. 4.21 sind die AOR-Werte aus Simulationen
mit systematischer Variation der Partikelreibung und der Rollreibung dargestellt.
Die Variation der Partikelreibung und der Rollreibung fiithrt zu Konturlinien mit
unterschiedlichen Reibwerten, aber demselben AOR. Die Vorgehensweise entspricht

der von [31] vorgestellten Methode.

Hp [

Abb. 4.21 — Boschungswinkelsimulationen des statischen Experiments fiir die
DEM-Kalibrierung.

Der Zielwinkel von 35,3° fithrt zu einer unendlichen Anzahl von Parameterkom-
binationen aus Partikelreibung und Rollreibung. Diese Parameter kénnen anhand
der entsprechenden Konturlinie identifiziert werden. Aus der Kornformanalyse in der
Abb. 3.10 (links) ist ersichtlich, dass die Rollreibung aufgrund der sehr unregelméfig
geformten Partikel hoher sein muss als die Coulombsche Reibung. Basierend auf

diesen Informationen wird der Parametersatz in der Abb. 4.21 auf die untere Halfte
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4.5 Kalibrierung der DEM-Parameter

des Diagramms reduziert. Um den korrekten Parametersatz zu identifizieren, ist
ein zweiter Versuch erforderlich. Daher wird der Materialausflussprozess aus einem
Trichter verwendet, um den dynamischen AOR zu messen. Das Experiment ist in

der Abb. 4.22 gezeigt.

Abb. 4.22 — Versuchsaufbau fiir das Ausflussverhalten (links) und den daraus
resultierenden Boschungswinkel (rechts) fiir 5 g Asparaginmonohy-
drat.

Der Trichter wird dabei 50 mm iiber dem Boden angeordnet und mit 5 g Aspara-
ginmonohydrat gefiillt. Innerhalb von weniger als 3 Sekunden durchlief das gesamte
Asparaginmonohydrat den Trichter, der den Materialfluss leitete. Die resultierenden
AOR betragen 20°, 20° und 19° und der Durchschnitt 19,7°. Somit war der dynami-
sche Winkel niedriger als der statische AOR. Die Simulation wird unter Verwendung
eines Satzes von 100 Parameterkombinationen durchgefiihrt, was zu dem in der Abb.
4.23 gezeigten Diagramm fiihrt.

Um die beste Kombination zu finden, die die Anforderungen beider Experimente
erfiillt, wird der Schnittpunkt der Konturlinien fiir die experimentell ermittelten
Boschungswinkel (statisch und dynamisch) von dem Diagramm 4.21 und dem Dia-
gramm 4.23 betrachtet. Der Schnittpunkt ist in der Abb. 4.24 gezeigt.

Die Kalibrierungssimulationen fiihrten zu einer Gleitreibung der Partikel p;, von
0,425 und einer Rollreibung p, von 0,375. Das resultierende Ergebnis wird mit der
Testmessung fiir den statischen AOR in der Abb. 4.25 verglichen.
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Abb. 4.23 — Boschungswinkelsimulationen aus dem dynamischen Experiment
fiir die DEM-Kalibrierung.

In einer neueren erweiterten Studie zur Bestimmung der Partikelrollreibung und
-gleitreibung wird der Boschungswinkel mittels einer Scherbox bestimmt [68]. Ent-
sprechnend dieser vorgeschlagenen Praxis wird eine Scherbox aus Glas mit den
Abmaflen 5 cm x 5 cm x 2 cm mit Asparaginmonohydrat gefiillt und in drei Versu-
chen der resultierende statische AOR bestimmt (35°, 34° und 35°). Die Simulation
mit den gleichen Randbedingungen wird unter Verwendung eines Satzes von 100
Parameterkombinationen durchgefiihrt.

Analog zu dem vorangegangen Vergleich (Abb. 4.24) wird die Konturlinie in dem
ermittelten Diagramm gekennzeichnet (Abb. 4.26), wobei ein Toleranzbereich von £1°
zugelassen wird, da die Konturlinien andernfalls keinen Schnittpunkt aufweisen. Im
Diagramm iiberschneiden sich die Konturlinien an zwei Bereichen: (pp: 0,6; pir: 0,325),
(pp: 0,45 pr: 0,325). Unter Beriicksichtigung der vorangegangen Untersuchungen
(einschlieBlich Kornformanalyse) werden die Werte fiir die Partikelgleitreibung (s, =
0,425) und die -rollreibung (p, = 0,375) bestétigt. Das resultierende Ergebnis wird
mit der Testmessung fiir den statischen AOR (Scherbox) in der Abb. 4.27 verglichen.
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Abb. 4.24 — Schnittpunkt der Konturlinien fiir die experimentell ermittelten
Boschungswinkel fiir den statischen (rot) und dynamischen AOR

(griin).

Abb. 4.25 — Vergleich von experimentell bestimmtem Boschungswinkel und
DEM-Simulation.
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Abb. 4.26 — Schnittpunkt der Konturlinien fiir die experimentell ermittelten
Boschungswinkel fiir den dynamischen AOR (griin) und statischen
AOR (Zylinderversuch, rot und Scherbox, blau).

Abb. 4.27 — Vergleich von experimentell bestimmtem statischen
Boschungswinkel (Scherbox) und DEM-Simulation.
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9

Ergebnisse

5.1 Identifizierung und Analyse von hydrodynamischen Storstellen

innerhalb des Kristallisators

Als Ausgangspunkt fiir die Identifizierung von hydrodynamischen Storstellen im
Kristallisator bieten einphasige CFD-Simulationen niitzliche Informationen, entspre-
chend der Bedingungen die herrschen, bevor die Kristallkeime injiziert werden. Die
gesamte physikalische Simulation fiir die reine CFD-Simulation umfasst 180 s, was
der Durchflusszeit von zwei Fliissigkeitsmassen durch den Kristallisator bei hohen

Volumenstromen entspricht.

5.1.1 Produktabzugsstutzen

Die mittels CED ermittelten Geschwindigkeiten (Magnitude) im gesamten Kristalli-
sator sind in der Abb. 5.1(a) dargestellt. Die Abb. 5.1 (b) zeigt die mittlere vertikale
Ebene, die die Produktabzugsstutzen schneidet, bei einer physikalischen Zeit von 180 s
(Ende der Simulation). Wie erwartet werden aufgrund der reduzierten Durchmesser,
die hochsten Geschwindigkeitsmagnituden am Kristallisatoreingang und -ausgang
gefunden, wiahrend die niedrigsten Geschwindigkeitsmagnituden in der oberen Hélfte
des Kristallisators gefunden werden, die auf der Ebene der Produktabzugsstutzen

beginnt. Es ist in der Abb. 5.1 (b) erkennbar, dass die Produktabzugsstutzen lokal zu

75



5.1 Identifizierung und Analyse von hydrodynamischen Storstellen innerhalb des
Kristallisators
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Abb. 5.1 — (a) - Geschwindigkeitsmagnituden in der zentralen Schnittebene
des Kristallisators bei 180 s, (b) - Nahansicht der Geschwindig-
keitsmagnituden im Kristallisator in mittlerer Hohe nahe der Pro-
duktabzugsstutzen, (c) - Nahansicht des Produktabzugsstutzens
im Experiment mit Glaspartikeln als Tracer, (d) - Geschwindig-
keitsmagnitude in der zentralen Ebene des Kristallisators mit ge-
schlossenen Produktabzugsstutzen bei 180 s, (e) - Nahansicht des
Geschwindigkeitsfeldes im Kristallisator mit geschlossenen Produkt-
abzugsstutzen auf mittlerer Hohe nahe der Produktabzugsstutzen,
(f) - Geschwindigkeitsmagnitude in der zentralen Ebene des Test-
kristallisators (Setup 2) bei 180 s.

einer Stromungsverzerrung fithren, und zwar stromabwérts von der Verbindung mit
dem zentralen Kristallisator. Grofiskalige Strukturen erscheinen dort und fiithren zu
instationdren Stromungseigenschaften, bevor sie dissipiert werden und die Strémung
weiter nach oben zu einem vollstdndig laminaren Stromungszustand zuriickkehrt.
Diese inhomogene Stromung ist ein unerwiinschtes Merkmal fiir den betrachteten
Prozess.

Um dieses Problem zu untersuchen, werden Experimente im Kristallisator in
realen GroBendimensionen (Setup 1) mit farbigen, monodispersen Glaspartikeln
durchgefiihrt, die eine direkte Visualisierung der Bahnlinien erlauben. Die Glaspartikel
werden durch einen Produktabzugsstutzen mit einer Spritze injiziert. Die Abb. 5.1
(c) zeigt eine Nahansicht des Produktauslassstutzens bei einem solchen Experiment.
Selbst wenn die Produktabzugsstutzen wéhrend des Prozesses geschlossen sind,
wirken sie immer noch als eine plétzliche Zunahme des Stromungsquerschnitts auf

dieser Hohe, was zu einer Verringerung der Stromungsgeschwindigkeit fithrt und
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Rezirkulationszonen hinter den Diisen induzieren. Dies fiithrt zu einer signifikanten
Anderung in der Wirbelschichthohe. Nachdem dieses Problem identifiziert worden
ist, ist ein neues Dichtungssystem fiir die Produktabzugsstutzen entwickelt worden,
sodass die lokale Stromung vollig ungestort bleibt, wenn die Produktabzugsstutzen
geschlossen sind.

Ein perfektes Abdichtungssystem wiirde die Diisen fiir das geschlossene Gehause
biindig abschliefen und jegliche Querschnittsdnderung ausschliefen. Um dies zu
untersuchen, wird eine Simulation in einer Geometrie mit vollstdndig geschlossenem
Produktabzugsstutzen (dquivalent zu einem Fall ohne Produktabzugsstutzen) durch-
gefiihrt, die in der Abb. 5.1 (d) und (e) dargestellt ist. Wenn man die Abbildungen
(e) und (b) miteinander vergleicht, kann eine Abnahme der Geschwindigkeit nahe
der Wand erkannt werden. Zudem ist das Stromungsprofil in e) mehr parabolisch
und sieht eher wie ein laminares Profil im Vergleich zu b) aus. Dennoch erscheinen
wieder Wirbelstrukturen (Oszillationen) im zentralen Teil des Kristallisators. Eine
Ursache konnte die Verbindung zum unteren Auslass zur Zerkleinerung sein, da in der
ansonsten dquivalenten Geometrie von Setup 2 die Stromung stabil laminar ist (Abb.
5.1 (f)). Diese erste Studie zeigt, wie CFD geholfen hat im Wirbelschichtkristallisator

auftretende Probleme zu identifizieren und zu losen.

5H.1.2 Konischer Teil im unteren Bereich des Kristallisators

Ein weiterer sehr kritischer Bereich im Kristallisator ist der untere konische Bereich,
in dem der zentrale Kristallisator durch den Anschlussstutzen, der zur Zerkleinerung
fithrt, verbunden ist. Dieser liegt in unmittelbarer Ndhe zum Einlass (Abb. 5.2) wo
ein Volumenstrom von 31 % in den zentralen Kristallisator injiziert wird. Zugleich
wird davon ausgegangen, dass wahrend des normalen Betriebs ein Volumenstrom
von 22 % (mehr als 70 % der injizierten Menge) den Kristallisator zur Zerkleinerung
entweicht. Dies fiihrt zu einem extrem hohen Geschwindigkeitsgradienten im unteren
Teil des Kristallisators, da sich grole Durchflussmengen in nahezu entgegengesetzter
Richtungen in dieser Region bewegen. Dies ist in der Abb. 5.2 (links) dargestellt,
die die Magnitude des Geschwindigkeitsfeldes im unteren Teil des Kristallisators
zeigt. Ein grofler Teil der injizierten Losung wird abgelenkt und entweicht dem
Kristallisator sofort in Richtung der Zerkleinerung, ohne am Prozess teilzunehmen

(short-cut), was starke Auswirkungen auf die Prozesseffizienz hat.
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Abb. 5.2 — Momentangeschwindigkeitsaufnahme zu einer Zeit von 180 s im un-
teren, konischen Teil des Kristallisators mit Kristallisatoreinlass
und Anschlussstutzen, der den zentralen Kristallisator mit der Zer-
kleinerung verbindet, links - offener Anschlussstutzen, rechts - ge-
schlossener Anschlussstutzen.

Abb. 5.2 (links) zeigt, dass groBe Wirbelstrukturen in der Néhe des Anschluss-
stutzen zur Zerkleinerung auftreten, wenn der Betrieb des Systems wie geplant
durchgefiihrt wird. Dies bedeutet, dass instationdre Stromungsstérungen im unteren
Teil des Kristallisators zu erwarten sind. Um diesen Punkt zu untersuchen, wird
in einer zweiten Simulation angenommen, dass der Anschlussstutzen, der zur Zer-
kleinerung fithrt, nun geschlossen ist und nur die Differenz zwischen den beiden
Volumenstromen injiziert wird: 9 % (=31 % - 22 %) Wie erwartet, erhdlt man unter
diesen Bedingungen eine duflerst regelméflige, laminare Stromung, was zeigt, dass
fiir die beobachteten Stromungsinstabilitédten die Anschlusstutzen zur Zerkleinerung
verantwortlich sind. Um die beobachtete Differenz zu quantifizieren, sind die Ge-
schwindigkeiten entlang der vertikalen Mittelachse des Kristallisators im Vergleich in

der Abb. 5.3 dargestellt.
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Abb. 5.3 — Momentangeschwindigkeitsaufnahme entlang der vertikalen Mit-
tellinie innerhalb des Kristallisators, (gestrichelte Linie) - offener
Anschlussstutzen, (durchgezogene Linie) - geschlossener Anschluss-
stutzen.

Offensichtlich unterscheiden sich die beiden Kurven deutlich im unteren, konischen
Teil des Kristallisators. Mit einer aktivierten Zerkleinerung treten signifikant héhere
Geschwindigkeitsspitzen und Gradienten bis zu einer Hohe von 0,3 m auf, mit viel
komplexeren hydrodynamischen Eigenschaften, wie sie durch die oszillierende Kurve
dargestellt ist. Im oberen Bereich werden die zwei Kurven jedoch identisch. Dies
zeigt, dass bei den reduzierten Modellen der AG Mangold [45] das Vorhandensein
des Anschlussstutzens zur Zerkleinerung vernachléssigt werden kann, wenn sich die
Studien auf den zentralen Teil des Kristallisators konzentrieren, wo die Produktex-
traktion stattfindet. Wenn hingegen versucht wird, die Stromungsverhéltnisse in dem
unteren Teil des Kristallisators zu verbessern, miissen mindestens die unteren 0,3 m

des zentralen Kristallisators in vollem Umfang beriicksichtigt werden.

5.2 Fluidisierung von Asparaginkristallen im Kristallisator

5.2.1 Vertikale Geschwindigkeiten der Kristalle

Die Abb. 5.4 zeigt die vertikale Kristallgeschwindigkeit v, in Abhéngigkeit von der
vertikalen Position im Kristallisator z und dem Kristalldurchmesser d bei einer
physikalischen Zeit von 40 s. Bei dieser Simulation ist die Zerkleinerung aktiviert
und der Produktabzugstutzen geschlossen. Uber die gesamte Simulationszeit werden

100000 Kristalle bei einer Hohe von h = 0,2 m - 0,3 m kontinuierlich eingefiigt.
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v, inm/s

150

-0.2 100

0 50 din pm

Abb. 5.4 — Vertikale Kristallgeschwindigkeit v, in Abhéngigkeit von der Hohe
im Kristallisator z und dem Kristalldurchmesser d fiir acht Klassen:
50, 65, 125, 165, 225, 265, 325 und 365 wm, Momentaufnahme bei
einer physikalischen Zeit von 40 s

Die griine Ebene stellt die Position des Produktabzugsstutzens bei einer Hohe
von z = 0,525 m dar. Sieben der acht Partikelklassen sind in grau dargestellt (50,
65, 125, 165, 265, 325 und 365 pwm). Die Klasse mit dem Durchmesser 225 pm
ist rot dargestellt, da es sich hierbei um die Kristallfraktion mit dem gewiinschten
Zieldurchmesser handelt.

Eine zweidimensionale Darstellung in der die vertikale Geschwindigkeit {iber die
Hohe im Kristallisator aufgetragen ist zeigt die Abb. 5.5. Es ist zu erkennen, dass
die Partikel mit geringerem Durchmesser (50 und 65 pm) eher im oberen Teil der
Kristallisators fluidisiert werden. Die Geschwindigkeiten liegen in einem engen Wer-
tebereich und weisen sowohl positive als auch negative Werte auf, was durch das
Stromungsprofil zu erklaren ist. Im mittleren Teil des Kristallisators werden die
Kristalle eher nach oben beférdert und in Wandnéhe sinken sie eher nach unten
(siehe Abschnitt 4.4). Bei den beiden kleinsten Durchmessern (50 und 65 pm) tre-

ten die hoheren vertikalen Geschwindigkeiten bei der Hohe A <1 m aufgrund des

80



5.2 Fluidisierung von Asparaginkristallen im Kristallisator

d= 50 pm
‘E 0.2 T - T T T
c or 3
N 02 I 1 I 1 1 1
4] 0.2 0.4 0.6 0.8 1 1.2
zim m
d = 65pum
‘E 0.2 T T T T
c o T
N 02 I 1 I 1 1 1
4] 0.2 0.4 0.6 0.8 1 1.2
zim m
" d =125 pm
£ 0.2 T T T T
ok J
(=
0.2 | = 1 | 1 I I
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 1.2
zimm
d =165 pm
E‘ 0.2 T N T T T T
c of i -
o2 L& I I I 1 1
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 1.2
zimm
d =225 pm
‘E 0.2 T T T T T
c o W |
N .02 I 1 I 1 1 1
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 1.2
zimm
d =265 pm
L o2 T T T T T
£ o
- ol % o —
0.2 | 1 | 1 I I
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 1.2
zimm
d =325 pm
Z 02 T T T T T T
£ }» .
c 0 me @ Sodes Sho &
N 02 I 1 I 1 1 1

4] 0.2 0.4 0.6 0.8 1 1.2
zim m

Abb. 5.5 — Vertikale Kristallgeschwindigkeit v, in Abhéngigkeit von der Hohe
im Kristallisator z fiir acht Klassen: 50, 65, 125, 165, 225, 265 und
325 um, Momentaufnahme bei einer physikalischen Zeit von 40 s

Auslasses im oberen Bereich des Kristallisators auf. Mit zunehmendem Durchmes-
ser werden die Partikel eher im unteren Bereich des Kristallisators fluidisiert und
weisen auch negative Geschwindigkeiten auf. Der breitere Wertebereich ist durch
den Einfluss des Einlasses und der Zerkleinerung zu erkldren was im Einklang mit
den Ergebnissen im Abschnitt 5.1.2 ist. Anhand der Abb. 5.4 kann man ableiten,
dass nur Partikel mit geringem Durchmesser den Kristallisator am oberen Auslass
verlassen und nur Partikel mit sehr grofem Durchmesser im unteren Bereich des
Kristallisators verweilen bzw. am Auslass zur Zerkleinerung ausgetragen werden. Dies
ist positiv hinsichtlich des Klassiereffektes im Kristallisator zu beurteilen. Allerdings
wird durch die Darstellung auch deutlich, dass bei einem Produktabzug (auf Hohe
des Abzugsstutzens) zusétzlich zu Partikeln mit gewiinschtem Durchmesser (d =
225 wm) auch viele andere Partikelgrofen vorhanden sind. Hier besteht also noch

Optimierungsdbedarf hinsichtlich der Klassierung im Kristallisator.
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5.2 Fluidisierung von Asparaginkristallen im Kristallisator

5.2.2 Relativgeschwindigkeiten der Kristalle

Die Abbildungen 5.6 und 5.7 stellen die vertikale Relativgeschwindigkeit v, o =
Uy fluid — Vzcrystal der fluidisierten Asparaginkristalle in Abhéngigkeit von ihrer ra-
dialen Position in dem Kristallisator R dar, und zwar bei einem Betrieb mit einer

aktivierten Zerkleinerung bzw. einer nicht aktivierten Zerkleinerung. Die Rela-

0.03
0.02 1

|
0.01F i —

= | 4]

-0.01 | !

% ;= 0.05 mm e dy= 0.065 mm o d;= 0.125 mm
-0.02 } 3 ods= 0.165 mm Qds= 0.225 mm () d¢= 0.265 mm

: Od?z 0.325 mm OdNZ 0.365 mm
-0.03 :

0

5 10 15
R [mm]

Abb. 5.6 — Vertikale Relativgeschwindigkeit fluidisierter Asparaginkristalle
U, rel in Abhéngigkeit von ihrer radialen Position im Kristallisator
R bei nicht aktivierter Zerkleinerung auf Hohe der Schnittebene
des Produktabzugsstutzens (z = 0,525 m); die Grofle der Marker
der Kristalle ist quadratisch proportional zu ihrem Durchmesser.
Die durchgezogenen Linien zeigen die linearen Fit-Kurven fiir Par-
tikel von 50, 65, 125, 165, 225 und 265 pwm (von der unteren Zeile
bis zur oberen Zeile). Da es sehr wenige Partikel der Grofie 325 pm
und 365 wm gibt, sind diese nicht in die Analyse einbezogen.

tivgeschwindigkeit der Kristalle ist eine der wichtigsten physikalischen Gréflen fiir
den Prozess, da das Kristallwachstum davon direkt beeinflusst wird [3, 4]. Die
Relativgeschwindigkeiten der Kristalle als Funktion ihrer radialen Position im Kris-
tallisator sind in den Abbildungen 5.6 und 5.7 auf Hohe des Produktabzugsstuzens
(z = 0,525 m) dargestellt. Die Grofle eines jeden Markers ist hierbei proportional

zum Quadrat des Durchmessers eines Partikels. Diese Ergebnisse werden bei einer
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Abb. 5.7 — Vertikale Relativgeschwindigkeit v, ,¢ fluidisierter Asparaginkristal-
le in Abhéngigkeit von ihrer radialen Position im Kristallisator bei
aktivierter Zerkleinerung auf Hohe der Schnittebene des Produkt-
abzugsstutzens (z = 0,525 m); die Groe der Marker der Kristalle
ist quadratisch proportional zu ihrem Durchmesser. Die durchgezo-
genen Linien zeigen die linearen Fit-Kurven fiir Partikel von 50, 65,
125, 165, 225 und 265 pm (von der unteren Zeile bis zur oberen Zei-
le). Da es sehr wenige Partikel der Grofle 325 pm und 365 pm gibt,
sind diese nicht in die Analyse einbezogen.

physikalischen Zeit von 15 s aufgetragen. Die durchgezogenen Linien zeigen die
linearen Fit-Kurven fiir Partikel mit d = 50, 65, 125, 165, 225 und 265 pwm (von der
unteren Line bis zur oberen Linie). Da es sehr wenige Partikel der Grofie 325 pm
und 365 wm gibt, sind diese nicht in die Analyse einbezogen.

Die meisten groflen Kristalle (iber 265 pm) sinken in beiden Féllen nach unten
und nur wenige grofle Kristalle erscheinen auf dieser Ebene nach 10 s. Im Gegensatz
dazu sind Kristalle unterhalb dieser kritischen Grofle fluidisiert und zeigen daher
charakteristische vertikale Relativgeschwindigkeiten als Funktion des Kristalldurch-
messers. Die grofiten Kristalle zeigen die hochste vertikale Relativgeschwindigkeit.
Diese Relativgeschwindigkeit nimmt mit abnehmendem Durchmesser ab. So kénnen
Kristallfraktionen mit identischem Kristalldurchmesser durch die Relativgeschwindig-
keit identifiziert werden, unter der Bedingung, dass die Partikel sphérisch sind und die
Fluidgeschwindigkeit genau bekannt ist. Zudem wird beobachtet, dass die vertikale

Relativgeschwindigkeit v, der Kristalle an dieser Position durch das Offnen oder
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5.2 Fluidisierung von Asparaginkristallen im Kristallisator

Schlielen des Zugangs zur Zerkleinerung nicht merklich beeinflusst wird, wodurch
die Abb. 5.3 bestétigt wird.

Die entsprechenden Geschwindigkeits- und Druckfelder fiir den Fall einer akti-
vierten Zerkleinerung sowie einer nicht aktivierten Zerkleinerung in Anwesenheit

von 100000 Kristallen sind in der Abb. 5.8 und 5.9 dargestellt. Wie erwartet sind
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Abb. 5.8 — Geschwindigkeitsmagnituden und Druckfeld in Anwesenheit von
Kristallen fiir den Fall einer aktivierten Zerkleinerung.

die maximalen Geschwindigkeitsmagnituden im Fall einer aktivierten Zerkleinerung
groBer (Umagmax = 0,336 ) als bei der nicht aktivierten Zerkleinerung (vmag,max =
0,0998 %*). Allerdings sind die Geschwindigkeitsmagnituden im oberen Kristallisator-
bereich gleich (wie im Fall ohne Kristalle, siehe Abschnitt 5.1.2). Die Druckfelder
unterscheiden sich insofern, dass die Maxima und Druckdifferenzen unterschiedlich
sind. Zudem entsteht im Fall der aktivierten Zerkleinerung ein Unterdruck und zwar

direkt am Auslassstutzen zur Zerkleinerung.
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Abb. 5.9 — Geschwindigkeitsmagnituden und Druckfeld in Anwesenheit von
Kristallen fiir den Fall einer nicht aktivierten Zerkleinerung.

5.2.3 Zeitliche Entwicklung der CSD

Ein weiterer wichtiger Punkt ist es abzuklaren, ab welchem Zeitpunkt die CSD auf
Hohe des Abzugsstutzens annidhernd konstant bleibt. Dazu werden die Kristalle in
der Nihe des Kristallisatoreinlasses bei einer Héhe von h = 0,15 - 0,2 m initialisiert
und iiber einen Zeitraum von 180 s fluidisiert. Zum Zeitpunkt ¢ = 0 s befinden sich
auf Hohe des Produktauslasses demzufolge noch keine Partikel. Im Abstand von 30 s
werden die Verteilungen bestimmt und sind in der Abb. 5.10 dargestellt.

Man erkennt, dass zum Zeitpunkt ¢ = 30 s noch sehr wenige Kristalle mit groflem
Durchmesser in Produktauslassnéhe sind (rote Kreuze). Nach 60 s befinden sich
wesentlich mehr grofiere Kristalle in Produktauslassnihe (magenta Kreuze). Besonders
der Anteil an Kristallen mit einem Durchmesser von d = 166 wm ist angestiegen.
Im weiteren zeitlichen Verlauf schwanken die Verldufe etwas, allerdings sind keine
wesentlichen Verdnderungen zu beobachten. Die Schwankungen der CSD lassen sich
darauf zuriickfithren, dass es sich um Momentaufnahmen handelt, bei denen etwa
200 Partikel berticksichtigt werden. Um eine aussagekriftigere Verteilung zu erhalten,
wird diese bei den weiterfiihrenden Optimierungssimulationen iiber sechs Zeitpunkte

gemittelt.

85



5.2 Fluidisierung von Asparaginkristallen im Kristallisator

0.5 T T T T T T
—»—30s
0.45 - —#—B0s | o
90 s
120 s
0.4 - —#—150 5| ]
—=—180 s
0.35 - —
— 03 |
=]
——
L025+ e
0.2 -
0.15 -
01 -
0.05 -
0 | | X | | | |
50 100 150 200 250 300 350

d [um]

Abb. 5.10 — Zeitliche Entwicklung der CSD auf Hohe des Produktabzugs.

Insbesondere die CSD bei t = 150 s ist sehr &hnlich zu der CSD bei ¢t = 60 s. Eine
Gesamtsimulationszeit von tges = 60 s sollte demzufolge ausreichen, um eine relativ
konstante CSD am Produktauslass zu erreichen, unter der Vorraussetzung einer
konstanten Initialisierung der Kristalle am Einlass und ohne Beriicksichtigung von
Wachstum. Uber einen lingeren Zeitraum betrachtet, ist es mdglich, dass noch mehr
Partikel in der Nahe des Produktauslasses angeh&duft werden, weil sie in Schwebe
gehalten werden. Allerdings wiirden noch ldngere Simulationen die realisierbare

Berechnungzeit bei den Optimierungssimulationen {ibersteigen.

5.2.4 Simulationen bei variierter Suspensionsdichte

Als klassifizierendes Ma#f fiir den tatséchlich vorliegenden Fliissigkeitsraum im Kristal-
lisator dient die Porositét « (auch Fliissigkeitsvolumenanteil oder Liickenvolumenanteil,
engl.: voidage fraction). Sie ist eine dimensionslose Messgrofie und stellt das Verhéltnis
von Fliissigkeitsvolumen zu Gesamtvolumen eines Stoffes oder Stoffgemisches dar.
Die mittlere Porositéit im Kristallisator berechnet sich demnach nach folgender

Formel:
. VKrist — VFeststoff

VKristallisator
Fluidisiert man 100 000 Kristalle, die einen Durchmesser d = 150 pm haben, wiirde
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sich der folgende Fliissigkeitsvolumenanteil ergeben:

5,3-107%m3 — 1,810 "m3
o =
5,3-104m3

=0,9997.

Laut [18] sollten Partikel-Partikel-Wechselwirkungen ab einem Fliissigkeitsvolumenanteil
kleiner als 0,9996 beriicksichtigt werden. Diese Bedingung ist hier global nicht ganz
erfiillt, aber lokal schon, wenn man beriicksichtigt, dass die Kristalle im Kristallisator
nicht gleichverteilt sind und die lokalen Fliissigkeitsvolumenanteile teilweise hoher
liegen als der mittlere Fliissigkeitsvolumenanteil.

In der Abb. 5.11 ist der Fliissigkeitsvolumenanteil im Kristallisator (Ausschnitt der
vertikalen zentralen Schnittebene auf Hohe des Produktabzugsstutzens, z = 0,525

m) dargestellt, bei nicht aktivierter bzw. aktiverter Zerkleinerung.

FlUssigkeitsvolumenanteil Filissigkeitsvolumenanteil

T T
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Abb. 5.11 — Fliissigkeitsvolumenanteil im Kristallisator, Ausschnitt der verti-
kalen zentralen Schnittebene auf Hohe des Produktabzugsstutzens
(z = 0,525 m) mit Darstellung fluidisierter Asparaginkristalle (wei-
e Punkte). Momentaufnahme bei einer physikalischen Zeit von 40
s, links - bei aktivierter Zerkleinerung, rechts - bei nicht aktivier-
ter Zerkleinerung.

Die weiflen Punkte stellen die Asparaginkristalle dar. Dabei wird das Volumen
jedes Partikels auf die Zelle veranschlagt, in der sich das Zentrum des Partikels
befindet (siche Abschnitt 2.3). Die Werte liegen im Bereich zwischen 0,997 (fiir
den Fall der nicht aktivierten Zerkleinerung) bzw. 0,995 (fiir den Fall der aktiven
Zerkleinerung) und 1 (keine Anwesenheit von Partikeln in der jeweiligen Gitterzelle).

Die Abweichungen zum berechneten mittleren Fliissigkeitsvolumenanteil ergeben sich
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daraus, dass der lokale Fliissigkeitsvolumenanteil im zentralen Teil des Kristallisators
hoher ist als im oberen Bereich des Kristallisators. Zu beachten ist auflerdem, dass
es sich bei den Darstellungen um Momentaufnahmen bei einem Zeitpunkt von 40 s
handelt und sich den Fliissigkeitsvolumenanteil an jeder Position des Kristallisators,
durch die Partikelbewegung bedingt, stéindig dndert. Pro Sekunde erfolgen in dieser
Simulation etwa 2000 Partikelkontakte.

Mit steigender Suspensionsdichte erhoht sich nicht nur die Anzahl der Kolli-
sionen zwischen den Partikeln, sondern, laut der Kontinuitatsgleichung, auch die
Geschwindigkeit der Partikel. Halt man in der Kontinuitédtsgleichung (Q = A - v)
den Volumenstrom der Fliissigkeit konstant, sollte sich fiir die Geschwindigkeit ein
hoherer Wert ergeben, wenn die Querschnittsflache verringert wird, durch eine héhere
Anzahl von Partikeln. Demzufolge ergibt sich nicht nur fiir die Fliissigkeit eine hohere
Geschwindigkeit, sondern auch fiir die Partikel.

Um die Abhéngigkeit bei den CFD-DEM-Simulationen zu iiberpriifen, werden
drei Simulationen mit unterschiedlichen Suspensionsdichten durchgefiihrt. Dazu
wird das in Abschnitt 3.9.2 beschriebene Ausschnittsmodell verwendet, um den
Rechenaufwand iiberschaubar zu halten.

Es werden jeweils 10 000, 50 000 und 100 000 Partikel eingefiigt. Das Volumen des
Ausschnitts (Summe aus Partikelvolumen und Fliissigkeitsvolumen) betrégt 4,482
- 1075 m3. Mit dem jeweiligen Feststoffvolumen ergeben sich die entsprechenden

Liickenvolumen und Porositédten, die in der Tab. 5.1 zusammengestellt sind.

Tab. 5.1 — Feststoffvolumen, Liickenvolumen und Porositét bei Simulationen
mit unterschiedlicher Partikelanzahl

Partikelanzahl [-] 10000 50 000 100000
Viest [M?] 2,236- 1078 1,102- 1077 2,198 1077
Vi [m?] 4,460 - 1075 4372 -107% 4,262 - 1076
oY [g—i] 0,9950 0,9754 0,9510

Im Kristallisator mit realen Abmaflen wiirde ein Fliissigkeitsvolumenanteil von
0,9510 einer Partikelanzahl von rund 11800000 entsprechen. Eine Simulation mit
einer physikalischen Gesamtzeit von 30 s wiirde eine wochenlange Berechnungszeit in
Anspruch nehmen. Die Abb. 5.12 zeigt die CFD-DEM-Simulation eines Ausschnitts

in Produktabzugshohe bei unterschiedlichen Suspensionsdichten zum Zeitpunkt
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t = 30 s. Die Partikel sind dabei nach ihrem Durchmesser eingeférbt. Bei hoheren

2.25e-05-

Abb. 5.12 — CFD-DEM-Simulation eines Ausschnitts in Produktabzugshéhe
bei unterschiedlichen Suspensionsdichten zum Zeitpunkt ¢ = 30
s, links - 10 000 Partikel, Mitte - 50 000 Partikel, rechts - 100 000
Partikel. Die Partikel sind nach ihrem Durchmesser eingeférbt.

Suspensionsdichten werden Partikelformationen sichtbar, die sich ldngs der Strémung
ausrichten (mittleres Bild) oder Wirbel bilden sich aus (rechtes Bild), obwohl in
diesem Fall kein Turbulenzmodell (da, Re < 1000) berticksichtigt wird.

Die Partikel sind in der Abb. 5.13 fiir unterschiedliche Suspensionsdichten nach
der Geschwindigkeitsmagnitude eingefiarbt. Bei hoher Suspensiondichte (Abb. 5.13,
rechts) weisen die Partikel auch in Wandnéhe hohere Geschwindigkeiten auf. Die
Partikelgeschwindigkeiten scheinen mit hoheren Suspensionsdichten zu steigen. Quan-
tifizieren lésst sich dies zum Beispiel mittels graphischer Darstellung der mittleren
bzw. maximalen Partikelgeschwindigkeit iiber die Zeit (Abb. 5.14 und Abb. 5.15).
Beriicksichtigt werden dabei die Geschwindigkeiten aller Partikel im Simulationsge-
biet. Die mittlere Partikelgeschwindigkeit vp;tier liegt in allen drei Féllen zu Beginn
der Simulation bei etwa 0,009 . Dann steigt sie in allen drei Fallen (bei 10000
Partikel auf etwa 0,016 7, bei 50000 Partikel auf etwa 0,0195 %+ und bei 100 000
Partikel auf etwa 0,0235 %) und schwankt iiber die gesamte Simulationszeit. Es
ist deutlich erkennbar, dass die Geschwindigkeiten bei hoheren Suspensionsdich-
ten deutlich iiber den Geschwindigkeiten bei niedrigen Suspensionsdichten liegen.
Das gleiche Phénomen ist zu beobachten, wenn man die Verlaufe iiber die Zeit fiir

die maximalen Partikelgeschwindigkeiten in der Abb. 5.15 betrachtet. Zu Beginn
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Abb. 5.13 — CFD-DEM-Simulation eines Ausschnitts in Produktabzugshohe
bei den unterschiedlichen Suspensionsdichten zum Zeitpunkt
t = 30 s, links - 10000 Partikel, Mitte - 50 000 Partikel, rechts -
100000 Partikel. Die Partikel sind nach der Geschwindigkeitsma-
gnitude eingefarbt.
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Abb. 5.14 — Mittlere Partikelgeschwindigkeit vyte iber die Zeit fiir die Par-
tikelanzahlen 10000 Partikel (schwarze Kreuze), 50000 Partikel
(rote Kreise), 100000 Partikel (blaue Sterne).
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Abb. 5.15 — Maximale Partikelgeschwindigkeit v, tiber die Zeit fiir die
Partikelanzahlen 10000 Partikel (schwarze Kreuze), 50 000 Par-
tikel (rote Kreise), 100000 Partikel (blaue Sterne).

der Simulation liegen die maximalen Partikelgeschwindigkeiten vy bei etwa 0,02
. Danach schwanken die Verldufe. Besonders aufféllig sind sehr hohe maximale
Geschwindigkeiten, die bei hohen Suspensionsdichten erreicht werden, die auf die
starken lokalen Schwankungen der Suspensionsdichte im Wirbelbett zuriickzufiithren
sein konnten. Zusammenfassend kann man feststellen, dass das CFD-DEM-Modell
bei zunehmenden Suspensionsdichten den Anstieg von Partikelgeschwindigkeiten

wiedergibt.

5.2.5 Simulation von Asparaginkristallen mit Wachstum

Allein die Variation der Betriebsbedingungen beeinflusst die Prozessleistung erheblich,
weshalb CFD-DEM-Simulationen zunéchst ausschlieflich ohne Wachstum durch-
gefithrt worden sind. Die Temperatur- und Konzentrationsgradienten der fliissigen
Phase werden konstant gehalten, da schon allein bei dieser Annahme wertvolle
Prozessinformationen erhalten werden und bislang keine erweiterte Implementie-
rung in der verwendeten Software (CFDEMcoupling [41]) verfiighbar war. Einfache
Wachstumskinetiken kénnen aber prinzipiell fiir die Kristalle DEM-seitig vorgegeben
werden. Das lineare Wachstum, das bei der Simulation vorgegeben wird, betrégt

3,4 ”Tm Dabei handelt es sich nicht um eine realistische Wachstumsrate, sondern

91



5.2 Fluidisierung von Asparaginkristallen im Kristallisator

das Kristallwachstum wird stark beschleunigt, um deutliche Verdnderungen in der
begrenzten Simulationszeit beobachten zu kénnen. Bei einer realistischen Wachstums-
rate von etwa 0,0133 “Tm wiirden die Kristalle nach 300 s Simulationszeit nur etwa
4 wm wachsen. Um eine Simulation iiber eine langere Zeitspanne (At = 300 s) reali-
sieren zu konnen, wird eine Simulation mit Wachstum mit dem Ausschnittsmodell
realisiert, das im Abschnitt 3.9.1 beschrieben worden ist.

Zu Beginn der Simulation liegt der Bereich der CSD bei d = 45 ... 450 pum. Sie
entspricht in dieser Simulation der in Messung 2 bestimmten CSD (siche Abb. 4.19).

Die Abb. 5.16 zeigt die CFD-DEM-Simulation mit Wachstum zum Zeitpunkt ¢ =
300 s wobei die Partikel nach ihrem Durchmesser eingefarbt sind. Dargestellt ist
der untere Bereich des Kristallisators, wobei der weifle Rahmen den Bereich der
Partikelinitialisierung markiert. Es werden kontinuierlich 100 Partikel pro s eingefiigt.
Die Partikel sind zur besseren Erkennbarkeit in dieser Abbildung dreifach vergrofert

worden.
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Abb. 5.16 — CFD-DEM-Simulation mit beschleunigtem Wachstum zum Zeit-
punkt ¢t = 300 s.
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5.2 Fluidisierung von Asparaginkristallen im Kristallisator

Die Kristalle wachsen iiber die gesamte Simulationszeit von 190 wm auf bis zu
1032 wm. Der klassierende Effekt nach der Kristallgrofle im Kristallisator ist gut
erkennbar. Das stark beschleunigte Wachstum fiihrt dazu, dass auch die anféinglich
kleinen Kristalle schnell zu Boden sinken.

Die Abb. 5.17 links zeigt den eingefiigten Massenstrom und den Massenstrom, der
den Kristallisator am unteren Auslass verlésst iiber die Zeit. Die Abb. 5.17 rechts
zeigt die Anzahl der Partikel, die eingefiigt werden und diejenigen, die aus dem

Kristallisator austreten iiber die Zeit.
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Abb. 5.17 — Links - eingefiigter Massenstrom (schwarz) und Massenstrom, der
den Kristallisator am unteren Auslass verlédsst (rot) {iber die Zeit,
rechts - Anzahl der Partikel, die eingefiigt werden (schwarz) und
aus dem Kristallisator austreten (rot) iiber die Zeit.

Die Abb. 5.17 links lasst erkennen, dass die Masse der Kristalle in 300 s annédhernd
linear wichst um fast 20 g. Die Abb. 5.17 rechts zeigt, dass alle eingefiigten Partikel
den Kristallisator mit einem Zeitversatz vor ca. 10 s wieder verlassen.

Insbesondere die Start-CSD und die vorgegebene Wachstumskinetik beeinflussen
die Ergebnisse entscheidend. Bislang ist es DEM-seitig nicht moglich automatisch die
gleiche Masse an ausgetragenen Kristallen direkt wieder in den Prozess aufzunehmen.
Eine gewiinschte Masse kann im Kristallisator nur konstant gehalten werden, indem

die Masse zunéchst bilanziert wird und anschliefend die Einfiigerate angepasst wird.
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5.2 Fluidisierung von Asparaginkristallen im Kristallisator

Zusammenfassend kann man sagen, dass CFD-DEM-Simulationen mit Wachstum
prinzipiell moglich sind, wie hier gezeigt worden ist. Allerdings gibt es noch viel
Untersuchungspotential, da die Simulation des gesamten Prozesses sehr rechenintensiv

und komplex ist.

5.2.6 Simulation von nicht-sphérischen Partikeln

In diesem Abschnitt wird analysiert, wie das Fluidisierungsverhalten von nicht-
sphérischen Partikeln (Abschnitt 3.7) im Vergleich zu sphérischen Partikeln ist und
ob sphiérische Partikel die Kristalle realitdtsnah substituieren kénnen [21].

Der Zustand der Fluidisierung von sphérischen und nicht-sphérischen Partikel im

Bereich des Einlasses ist in der Abb. 5.20 zu sehen.
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Abb. 5.18 — Zustand der Fluidisierung der Partikel in der Sdule (Setup 2)
nach 30 s physikalischer Zeit; links: sphérische Partikel; rechts:
nicht-sphérischen Partikeln; in fiinffacher Vergrofierung der
tatsdchlichen Partikelgrofie [21].

Qualitativ ist ein dhnliches Fluidisierungsverhalten erkennbar, da sich die Ausbrei-
tungsradien fiir die beiden Félle kaum unterscheiden. Die Kristallanzahl ist durch
Austrag am oberen Kristallisatorauslass zu 32 % und die Anzahl der Kugeln ist zu
35 % dezimiert worden. Die Abnahme der Partikel in beiden Simulationen ist damit

fast gleich.
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5.2 Fluidisierung von Asparaginkristallen im Kristallisator

Werden die z-Partikelgeschwindigkeiten der Kristallsimulation mit der Kugelsimu-
lation {iber die Zeit verglichen, ergibt sich der in der Abb. 5.19 dargestellte Verlauf.

Die Indizes ns stehen fiir nicht-sphérisch bzw. s fiir sphérische Partikel. Die gemesse-
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Abb. 5.19 — Vertikale Partikelgeschwindigkeit v, der 150 um Kristalle und Ku-
geln [21].

nen vertikalen Partikelgeschwindigkeiten v, zeigen ein nahezu kongruentes Verhalten
im Durchschnitt (v ps und vpyg). Die Minimal- (Umin ns und vmin s) und Maximalge-
schwindigkeiten (Umaxns und vmaxs) schwanken zwar unterschiedlich, bewegen sich
jedoch in einem &hnlichen bzw. fast gleichem Spektrum. Die Verlaufe konnen als
gleich angesehen werden. Die Betrachtung der gemittelten Partikelgeschwindigkeiten
in der Tab. 5.2 bestétigt das Flieiverhalten aus der Abb. 5.19. Dieses Resultat wird
auch durch die Fachliteratur gestiitzt: Die Studie von [70] zeigt gleiche Partikel-

geschwindigkeiten bei Simulation mit spérischen und nicht-sphérischen Partikeln.

Die gemittelte Durchschnittsgeschwindigkeit der Asparaginkugeln ist 10 % hoher
als die der Asparaginkristalle. Der Durchschnittswert der Maximumgeschwindigkeiten
ist quasi identisch und die durchschnittliche Minimumgeschwindigkeit der Kugeln ist
etwa 4 % hoher als die der Kristalle. Uber die 30 s Simulationszeit lisst sich erkennen,
dass die Geschwindigkeit im Durchschnitt konstant bleibt und die Extremwerte um

einen Durchschnitt schwanken und nicht mehr fallen oder steigen. Die Simulation
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5.2 Fluidisierung von Asparaginkristallen im Kristallisator

Tab. 5.2 — Vergleich der vertikalen Partikelgeschwindigkeiten v, von Kristallen
und Kugeln sowie Berechnungszeiten fiir 10 000 Partikel [21].

Durchschnitt Maximum Minimum Berechnungszeit

Kugel 0.0111 2 0.1032 & -0.0381 = 125 h
Kristall 0.0101 0.1030 & -0.0397 % 200 h
Relation 0,91 1,00 1,04 1,6

mit nicht-sphérischen Partikeln dauerte 200 h, diejenige mit sphérischen Partikeln
nur 125 h insgesamt und war damit mehr als ein Drittel schneller. Um einen aussa-
gekriftigen Vergleich zuzulassen, variiert bei den Berechnungen ausschliefllich die
Partikelform und das Widerstandsmodell (Haider-Levenspiel und Schiller-Naumann).
Der verwendete Loser, die Randbedingungen, sowie die Anzahl der Partikel werden
nicht verdndert.

Die in diesen Untersuchungen gewonnenen Ergebnisse lassen Riickschliisse darauf
zu, dass das Partikelverhalten in diesem Fall zwar nicht identisch ist, jedoch aufgrund
der festgelegten Bedingungen sehr dhnlich ist. Die am Max-Planck-Institut verwendete
Kristallform (Abschnitt 3.7) weicht nur relativ gering von einem nicht-sphérischen
Partikel ab, da ihre Sphérizitdt ¥ = 0,9 sehr nahe an 1 liegt. Dennoch ist die
Oberflache grofler, welche zur Berechnung der Widerstandskraft in der Software
verwendet wird. Wiirden Kristallformen mit noch geringerer Sphérizitdat W < 0,9
simuliert werden, miissten diese im Einzelfall gepriift werden. Es lésst sich feststellen,
dass der Nutzen der Einsparung an Simulationszeit als viel wertvoller eingestuft
werden kann, als dass ein Zugewinn durch préziseres Partikelverhalten aufgrund
genauerer Oberflichen zu erreichen wére.

Der Zustand der Fluidisierung von nicht-sphérischen Partikel im Bereich des
Auslasses, bei unterschiedlicher initialen Ausrichtung, ist in der Abb. 5.20 zu sehen.
Die geometrische Form des Auslasses ist zum Zeitpunkt der Untersuchung noch
abweichend von der in Abschnitt 3.1 dargestellten Geometrie gewesen. Die Abmafie
der Saule sind allerdings identisch. Man erkennt deutlich, dass sich die Partikel,
die in zufélligen Richtungen initialisiert werden, auch nach 30 s Simulationszeit in
keine einheitlichen Richtung ausrichten. Im Gegensatz dazu dndern die Partikel, die
langs der Stromungsrichtung initialisiert werden, ihre Ausrichtung hauptséchlich im
Zentrum der Saule auch nach 30 s nicht.

Da die Gesamtsimulationszeit auf 30 s beschrankt ist, ist noch nicht klar welche

Tendenz generell bei der Ausrichtung der Partikel besteht. In der Fachliteratur sind
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Abb. 5.20 — Zustand der Fluidisierung von nicht-sphérischen Partikeln in
der Sdule (Setup 2) nach 30 s physikalischer Zeit in fiinffacher
VergroBlerung der tatsédchlichen PartikelgréBe; links: Partikel
in zufélligen Richtungen initialisiert; rechts: Partikel ldngs der
Stromungsrichtung initialsiert [21].

sowohl Studien zu finden, bei der sich die Kristalle langs der Stromungsrichtung
ausrichten, als auch Studien, bei denen sich die Kristalle im Stromungsfeld drehen.
Beispielsweise richten sich bei den Simulationen von [71] die Partikel lings der
Stromungsrichtung aus und minimieren damit ihren Stromungswiderstand. Hinge-
gen drehen sich bei den Simulationen von [70] die Partikel im Stromungsfeld und
maximieren damit ihren Auftrieb.

Um das auftretende Phénomen abschlieSend zu klaren, wird ein Fallversuch mit
nadelformigen Partikeln in der Sdule (Setup 2) durchgefiihrt. Dabei wird beobachtet,
dass sich die Partikel in der Strémung drehen. Es kommt zu hdufigen Wandkontakten
und eine Ausrichtung senkrecht zur Fallrichtung wird von den Partikeln bevorzugt.
Der Fallversuch ist 20 mal durchgefiihrt worden und die nadelférmigen Partikel sind
in jedem Fall lings zur Fallrichtung in die Stréomung initialisiert worden.

Bei den Simulationen spielt das verwendete Widerstandsmodell von Haider und
Levenspiel bei der Ausrichtung der Partikel in der Stromung wahrscheinlich eine
entscheidende Rolle. Dieses Modell beriicksichtigt die bevorzugte Liangsausrichtung

in der Stréomung nicht.
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5.3 Simulation von Guaifenesinkristallen in Losung

5.3 Simulation von Guaifenesinkristallen in Losung

Zusétzlich zu Simulationen mit dem Stoffsystem Asparaginmonohydrat und Wasser
sind Simulationen mit einem zweiten Stoffsystem (Guaifenesin und Wasser) durch-
gefithrt worden. Die Kristalle werden im Kristallisator fluidisiert wie in Setup 1
(Abschnitt 3.1). Die fiir die Simulation verwendeten experimentell bestimmten Daten
einer gesattigten Guaifenesinlosung bei unterschiedlichen Temperaturen sind in der

Tab. 5.3 zusammengefassst. Fiir die durchgefiihrten Simulationen wird die Verteilung

Tab. 5.3 — Daten zu einer geséttigten Guaifenesinlosung bei unterschiedlichen

Temperaturen.
Temperatur 36°C 38°C 40°C
Dichte der Losung 1,0281 % % 1,1085 %

dynamische Viskositét 1,2072 mPa-s 1,0705 mPa-s 3,2802 mPa-s
kinematische Vikositat 1,1742 - 1076 22 30356 - 106 2= 29591 - 106 2=

S S

Dichte des Feststoffs 12-13 25 12-13 25 12-13 25

durch 29 Klassen approximiert. Die Summenverteilung ()3 und die Dichteverteilung
g3 der Guaifenesin-Kristalle (CSD) wird durch optische Messung mit einem CAM-
SIZER XT (Retsch GmbH, Haan, Deutschland) bestimmt und ist in der Abb. 5.21
dargestellt. Als weitere DEM-Parameter werden diejenigen von Asparagin angenom-
men, da die Simulationen in dieser Studie bei geringen Suspensionsdichten erfolgen
und der Aufwand fiir Kalibrierungsversuche unverhéltnisméflig grofl wére.

Die Abb. 5.22 zeigt die CFD-DEM-Simulation von fluidisierten Guaifenesin-
Kristallen bei 36°C, 38°C und 40°C und nicht aktivierter Zerkleinerung bei einer
physikalischen Zeit von 32 s. Die Kristalle sind dabei eingefarbt nach Partikelradius
und zur besseren Sichtbarkeit um den fiinffachen Partikelradius vergroflert darge-
stellt. Zu Beginn der Simulation (¢ = 0 s) sind die Kristalle im oberen Bereich des

Kristallisator initialisiert (Abb. 5.22 links).
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Abb. 5.21 — Gemessene CSD Function Q3 fiir die Guaifenesin-Kristalle.
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Abb. 5.22 — CFD-DEM-Simulation von fluidisierten Guaifenesin-Kristallen bei
36°C, 38 °C und 40°C und nicht aktivierter Zerkleinerung bei ei-
ner physikalischen Zeit von 32 s; Einfarbung der Kristalle nach
Partikelradius und optische VergroBerung um den fiinffachen Par-
tikelradius.
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5.3 Simulation von Guaifenesinkristallen in Losung

Beim Vergleich der drei Simulationsergebnisse stellt man fest, dass die Kristalle mit
steigender Temperatur eher dazu tendieren nach oben zu steigen. Grund dafiir ist die
vergroBerte Auftriebskraft, die aus der verringerten Differenz zwischen Feststoffdichte
und Fluiddichte resultiert.

Eine vergréflerte Darstellung der CFD-DEM-Simulation von fluidisierten Guaifenesin-

Kristallen bei 36°C zeigt die Abb. 5.23. Bei einer animierten Darstellung ist deutlich
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Abb. 5.23 — Zoomdarstellung der CFD-DEM-Simulation von fluidisierten
Guaifenesin-Kristallen bei 36°C und nicht aktivierter Zerklei-
nerung bei einer physikalischen Zeit von 32 s; Einfarbung der
Kristalle nach Partikelradius und optische Vergréferung um den
fiinffachen Partikelradius.

zu erkennen, dass kleinere Partikel tendentiell nach oben ausgetragen werden und
groflere Partikel vorwiegend in der Schwebe gehalten werden.

Da in Experimenten haufig eine Austragung von Guaifenesin-Kristallen (auch
bei geringen Fluidisationsgeschwindigkeiten) beobachtet wurde, ist vor allem die

vertikale Geschwindigkeit der fluidisierten Guaifenesin-Kristalle von grofiem Interesse.
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5.3 Simulation von Guaifenesinkristallen in Losung

Die Abb. 5.24 zeigt die vertikalen Geschwindigkeiten v, der fluidisierten Guaifenesin-
Kristalle in Abhéangigkeit von ihrer radialen Position im Kristallisator bei jeweils
36°C, 38°C und 40°C, bei nicht aktivierter Zerkleinerung auf Hohe der Schnittebene
des Produktabzugsstutzens (z = 0,525m). Die Fehlerbalken indizieren die Standardab-

weichung um den Mittelwert. Die Darstellung lasst darauf schlieflen, dass die Kristalle

0.015

I

r[mm]

Abb. 5.24 — Vergleich der vertikalen Geschwindigkeit, v,, fluidisierter
Guaifenesin-Kristalle in Abhéngigkeit von ihrer radialen Position
im Kristallisator bei 36°C, 38 °C und 40°C auf Hohe der Schnit-
tebene des Produktabzugsstutzens (z = 0,525m); die Fehlerbalken
indizieren die Standardabweichung um den Mittelwert.

tendenziell bei allen drei Temperaturen nach oben bewegt werden. Im Experiment
ist allerdings zu beobachten, dass auch einige Kristalle im Kristallisator bleiben.
Dies ist fiir die Simulation erst erkennbar, wenn nicht die Standardabweichung der
Geschwindigkeiten betrachtet wird, sondern die vertikalen Geschwindigkeiten fiir
einzelne Kristalle. Dazu zeigen die Abbildungen 5.25, 5.26 und 5.27 die vertikalen
Geschwindigkeiten v, der fluidisierten Guaifenesin-Kristalle in Abhéngigkeit von
ihrer radialen Position im Kristallisator bei jeweils 36°C, 38°C und 40°C auf Hohe
der Schnittebene des Produktabzugsstutzens (z = 0,525m). Die Grofle der Marker

der Kristalle ist dabei quadratisch proportional zu ihrem Durchmesser.
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von Guaifenesinkristallen in Losung
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Abb. 5.25 — Vertikale Geschwindigkeit, v,, fluidisierter Guaifenesin-Kristalle

Abb. 5.26 -

in Abhéngigkeit von ihrer radialen Position im Kristallisator bei

36°C auf Hohe der Schnittebene des Produktabzugsstutzens (z =
0,525m); die GroBle der Marker der Kristalle ist quadratisch pro-

portional zu ihrem Durchmesser.
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Vertikale Geschwindigkeit, v, fluidisierter Guaifenesin-Kristalle
in Abhéngigkeit von ihrer radialen Position im Kristallisator bei
38°C auf Hohe der Schnittebene des Produktabzugsstutzens (z =
0,525m); die Grofle der Marker der Kristalle ist quadratisch pro-
portional zu ihrem Durchmesser.
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Abb. 5.27 — Vertikale Geschwindigkeit, v, fluidisierter Guaifenesin-Kristalle
in Abhéngigkeit von ihrer radialen Position im Kristallisator bei
40°C auf Hohe der Schnittebene des Produktabzugsstutzens (z =
0,525m); die GroBe der Marker der Kristalle ist quadratisch pro-
portional zu ihrem Durchmesser.

Am stérksten erfolgt die Aufwértsbewegung bei einer Temperatur von 40°C, auf-
grund des verminderten Dichteunterschieds und der vergroferten Auftriebskraft. Bei
der geringsten Temperatur von 36°C verbleiben noch relativ viele grofle Kristalle
im Kristallisator. Die Untersuchungen zeigen, dass der Temperatureinfluss auf das
Fluidisierungsverhalten der Kristalle einen relativ starken Einfluss hat. Weiterhin
muss bedacht werden, dass bei dem Simulationsmodell die Kristallform der Guai-
fenesinkristalle durch Kugeln approximiert worden ist. Im Gegensatz zu den im
Abschnitt 5.2.6 untersuchten Asparaginkristallen (Sphérizitat ¥ < 0,9) weichen
die nadelférmigen Guaifenesinkristalle stark von der Kugelfom ab. Es ist also zu

erwarten, dass die Widerstandskraft der Kristalle in der Realitdt noch grofler ist.

5.4 Simulation eines zentralen Ausschnitts des Kristallisators

Zur Berechnungszeiteinsparung wird insbesondere fiir die automatisierte genetische
Optimierung der Kristallisatorgeometrie ein vereinfachtes Modell verwendet, das
unter Abschnitt 3.9.1 beschrieben worden ist. Die Untersuchungen zu diesem Modell

erfolgten in der Versuchssiule (Setup 2), die auch fiir die Modellvalidierung verwendet
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wurde (Kapitel 4).

Die Einlassgeschwindigkeit (bzw. der Volumenstrom) muss bei diesem Modell
angepasst werden (siehe Kapitel 3.9.1). Bei der Anpassung der Einlassgeschwindigkeit
sind die horizontalen Geschwindigkeitsprofile der einphasigen CFD-Simulation bei
unterschiedlichen vertikalen Positionen der Versuchssaule verglichen worden, die in
der Abb. 5.28 als horizontale Linien eingezeichnet sind. Die Hohen betragen 0,2 m,

0,5 m und 0,8 m iiber dem Einlass der Versuchssaule.
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vmag[mfs]
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Abb. 5.28 — Geschwindigkeitsmagnitude der fluiden Phase in der Versuchssaule
bei einer Simulation ohne Partikel, links - dreidimensionale Simu-
lation mit einer Einlassgeschwindigkeit von 0,192 %, Mitte - Aus-
schnittssimulation (zweidimensional) mit einer Einlassgeschwindig-
keit von 0,192 7, rechts - Ausschnittssimulation (zweidimensional)
mit einer Einlassgeschwindigkeit von 0,069 .

Die Abb. 5.29 zeigt die Geschwindigkeitsprofile der dreidimensionalen Simula-
tion und der zweidimensionalen Simulation mit urspriinglicher und angepasster

Einlassgeschwindigkeit.
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Abb. 5.29 — Geschwindigkeitsprofile der dreidimensionalen Simulation und der
zweidimensionalen Simulation mit urspriinglicher und angepasster
Einlassgeschwindigkeit bei einer vertikalen Position in der Ver-
suchsséule von links - 0,2 m, Mitte - 0,5 m, rechts - 0,8 m.

Eine Einlassgeschwindigkeit, die 36 % der urspriinglichen Einlassgeschwindigkeit

entspricht, ergab beim Vergleich mit den Geschwindigkeitsprofilen der dreidimen-
sionalen Simulation die beste Ubereinstimmung. Bei einer urspriinglichen Einlassge-
schwindigkeit von 0,192 7 entspricht dies einer angepassten Einlassgeschwindigkeit
von 0,069 7.

Fiir alle drei Hohen sind die Tendenzen @hnlich. Die Werte fiir die Maxima der
Profile sind nahezu identisch, was darauf zuriickzufiihren ist, dass die Versuchssaule
an allen drei Hohen den gleichen Querschnitt aufweist. Die Profile der urspriinglichen
dreidimensionalen Simulation (schwarz) haben eine perfekte Ubereinstimmung zu
den Profilen der zweidimensionalen Simulationen mit angepassten Einlassgeschwin-
digkeiten (griin gestrichelt). Die Profile der zweidimensionalen Simulationen mit
nicht-angepassten Einlassgeschwindigkeiten weichen wesentlich davon ab. Thre Maxi-

ma sind etwa dreimal so grof.
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5.4 Simulation eines zentralen Ausschnitts des Kristallisators

Da die einphasige CFD-Simulation noch keine Information dariiber liefert wie
sich die Partikel bei der Ausschnittssimulation verhalten, werden die gemittelten
Vertikalgeschwindigkeiten v, von fluidisierten Glaspartikeln verglichen. Die Referenz
sind dabei die experimentell ermittelten Geschwindigkeiten (Abb. 4.16), die iiber
mehrere Zeitpunkte gemittelt worden sind. Die Abb. 5.30 zeigt den Vergleich der
gemittelten Vertikalgeschwindigkeit v, fiir das Experiment, fiir die dreidimensionale

CFD-DEM Simulation und fiir die Ausschnittsimulation.
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Abb. 5.30 — Vergleich der gemittelten Vertikalgeschwindigkeiten, v,, von fluidi-
sierten Glaspartikeln als Funktion ihrer radialen Position im Ver-
suchskristallisator - Experiment (schwarze Kreuze), dreidimensio-
nale CFD-DEM Simulation (blaue Sterne), Ausschnittssimulation
(rote Kreise); die Fehlerbalken zeigen die Standardabweichung um
den Mittelwert.

Im Zentrum der Versuchssédule werden die Partikelgeschwindigkeiten durch das
Ausschnittsmodell etwas iiberschétzt. Auffillig ist, dass die Standardabweichungen
grofler werden, je ndher die Partikel in Wandnéhe riicken. Bei dem vorletzten Feh-

lerbalken in Wandnéhe scheint die Abweichung vom Experiment stark, allerdings
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5.4 Simulation eines zentralen Ausschnitts des Kristallisators

befanden sich in diesem Bereich wenige Partikel. Durch das dreidimensionale Modell
werden die Geschwindigkeiten in Wandnéhe eher iiberschétzt. Das zweidimensionale
Modell trifft mit dem Mittelwert zum Teil perfekt das Experiment, wie zum Beispiel
direkt in Wandnéhe, allerdings sind die Schwankungen grofler. Jedoch iiberdecken
sich die Fehlerbalken in jedem Fall und die Tendenzen sind absolut identisch. Daher
kann das Ausschnittsmodell sicher fiir die weiterfiihrenden Optimierungssimulationen

verwendet werden.
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6

CFD-basierte Geometrieoptimierung

eines Wirbelschichtkristallisators

Die Ziele des in Kapitel 1 beschriebenen Prozesses sind es:
e die Produktivitat bzw. Produktausbeute zu verbessern
e die Reinheit des Produktes zu maximieren und

e cine gewiinschte CSD (mit moglichst grofien Enatiomerkristallen und enger

Verteilung) zu erhalten.

Die Optimierung des Prozesses kann mit Modellen unterschiedlicher Komplexitit
durchgefiihrt werden. Die Stérke eindimensionaler Simulationen ist die zugehorige
kurze Rechenzeit, die mit der Echtzeit-Prozesssteuerung kompatibel ist [72]. Der
Nachteil solcher Simulationen ist, dass sie keine detaillierten Informationen iiber die
Hydrodynamik und die CSD liefern.

Komplexere CFD-DEM-Modelle kénnen die CSD innerhalb des Kristallisators
zusammen mit dem Geschwindigkeitsprofil identifizieren. Jedoch ist der zugehorige
Rechenaufwand zu hoch, um den gesamten Prozess zu simulieren, der Millionen von
Kristallen wihrend Stunden einbezieht. Die fortgeschrittenen Modelle ersetzen somit

nicht die eindimensionalen Simulationen, sondern liefern erginzende Informationen.
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6.1 Grundlagen der Optimierung

Da allein schon durch die Variation der Betriebsbedingungen die Prozessleistung
beeinflusst, sind CFD-DEM-Simulationen zunéchst in einer bereits bestehenden,
bew#hrten Geometrie durchgefithrt worden (Kapitel 5). Bei der Geometrieoptimierung
werden Volumenstrom (Referenz der originalen experimentellen Geometrie mit V =
9 %, Vout = 0,012 ) und Produktabzugshshe (z = 0,525 m) konstant gehalten.

Fiir die automatisierte genetische Optimierung der Wirbelschichtkristallisatorgeo-

metrie wird die in-house entwickelte Software Opal++ eingesetzt [19], [73].

6.1 Grundlagen der Optimierung

6.1.1 Genetische Optimierung

Genetische Algorithmen sind semi-stochastische Methoden und basieren auf ei-
ner Analogie zur natiirlichen Selektion. Jedes Design wird als ein Individuum mit
Gleitkommazahl-codierten oder binér codierten Variablen (auch als Gene bezeichnet)
betrachtet. In der durchgefithrten Optimierung werden nur Gleitkommazahl-codierte
Variablen verwendet. Eine Population setzt sich aus einer bestimmten Anzahl an In-
dividuen zusammen. Basierend auf dieser Population wird ein neuer Satz von Designs
(Nachkommen) mit einem Satz genetischer Operatoren (z. B. Mutation, Kreuzung)
erzeugt. Da die besten Individuen bevorzugt werden, wird sich die Population zu
besseren Losungen entwickeln.

Es gibt viele verschiedene Optimierungsalgorithmen. Hier wird der s.g. GEN ETIC'1-
Algorithmus nach [73] verwendet. Bei diesem Algorithmus enthélt jede Ge-
neration eine konstante Anzahl von Individuen. Zur Auswahl der Individu-
en wird ein Vergleich zwischen zwei Zyklen verwendet. Die Konfiguration mit
dem besseren Wert der Zielfunktion wird fiir die Kreuzung ausgewéhlt. Es
wird die gleiche Kreuzung wie bei dem Optimierungsalgorithmus NSGAII
Non dominating Sorting Genetic Algorithm — I verwendet, der in [74] beschrieben
worden ist.

Es konnen mehrere Ziele gleichzeitig optimiert werden (Multi-objective optimizati-
on) oder nur eine Zielfunktion (Single-objective optimization), wie bei der folgenden
Optimierung. Oft miissen einige zusétzliche Einschriankungen, die so genannten
Constraints, einhalten werden. Da es sich hier um ein Optimierungsproblem mit nur
drei unabhéngigen Variablen und einer Zielfunktion handelt, sind keine zusétzlichen

Constraints notwendig.
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6.1 Grundlagen der Optimierung

6.1.2 Designvariablen

Die beiden Grenzfille fiir die Geometrieoptimierung sind an die Wirbelschichtkris-
tallisatorgeometrien angelehnt, die von [72] untersucht worden sind. Diese beiden

Wirbelschichtkristallisatorgeometrien sind in Abb. 6.1 dargestellt.

Konfiguration 1

R2

Konfiguration 2

R2
H3
H3
= R2
R2
H2
H2
R1 R1
H1 H1

Abb. 6.1 — Die beiden Wirbelschichtkristallisatorgeometrien, die als Grenzfille
fiir die Geometrieoptimierung angenommen werden.

Die eine Kristallisatorgeometrie ist relativ hoch gebaut und mit geringem Durch-
messer und die andere Kristallisatorgeometrie verfiigt iiber eine geringe Hohe und
einen grofien Durchmesser.

Die drei Variablen, die optimiert werden sollen, sind die Hohen H2 und H3 sowie

der Radius R2 (angegeben in m), wobei gilt:
H2 € [0, 4;0, 6]

H3 € [0,2;0,7]

R2 € [0,01;0,021].
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6.1 Grundlagen der Optimierung

Die Variablen Hohe H1 und Radius R1 werden hier konstant gehalten bei 0,01 m
und 0,0075 m. Alle drei Variablen werden simultan optimiert und sind voneinander

unabhéngig, was durch Abb. 6.2 ersichtlich wird. Im unteren linken Bereich der
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Abb. 6.2 — Die Abhéngigkeiten der Variablen von der Zielfunktion und jeweils
untereinander.

Darstellung erkennt man die Abhéngigkeiten der Variablen von der Zielfunktion und
jeweils untereinander. Die Abhéngigkeiten werden fiir die letzte berechnete Generati-
on (Generation 18) iiberpriift, die Generation, die im Rahmen der Rechenkapazitit
in rund 3 Monaten (mit Wartezeiten) berechnet werden konnte. Im oberen rechten
Bereich der Darstellung sind die Koeffizienten fiir die linearen Fitkurven angegeben.
Die Koeffizienten geben keine Auskunft dariiber wie stark die Parameter von der
Zielfunktion und untereinander abhéngig sind. Allerdings wiirde ein Koeffizient in
der Néhe der Wertes 1 auf eine lineare Abhéngigkeit zwischen zwei Parametern unter-

einander Auskunft geben, welche dann durch einen Parameter bei der Optimierung

112



6.1 Grundlagen der Optimierung

ersetzt werden sollte. Dies ist hier allerdings nicht der Fall.

6.1.3 Zielfunktion

Ziel ist es die CSD der Produktes so zu optimierieren, dass méglichst groie Enatiomer-
kristallen mit enger Verteilung vorhanden sind. Die Anzahl der Kristalle im Produkt
mit grofem Durchmesser (grofier als 100 pm) soll also erhoht werden. Kristalle mit
zu groflem Durchmesser (grofier als 266 pum) verbleiben in jedem Fall aufgrund des
klassierenden Effektes im unteren Bereich des Kristallisators und werden somit nicht
in der Formulierung der Zielfunktion beriicksichtigt.

Betrachtet wird die Anzahl der Kristalle N mit einem Durchmesser d > 100 pum
und die Gesamtanzahl der Kristalle Nges und zwar im Bereich des Produktauslasses
(z=0,5m ... 0,55 m). Der Bereich des Produktauslasses ist in Abbildung 6.1 rot
gekennzeichnet. Offensichtlich handelt es sich bei dem Optimierungsproblem um ein

Maximierungsproblem:
N(d > 100um)

N, ges

— mazx. (6.1)

Da sich in diesem Bereich zu einem beliebigen Zeitpunkt zwischen 40 und 60 s nur
ca. 250 Kristalle befinden, wird das Ergebnis fiir verschiedene Zeitpunkte gemittelt.
Bis zum Zeitpunkt ¢ = 30 s sind noch keine Kristalle im betrachteten Produkt-
auslassbereich vorhanden, weil die Kristalle bei der Simulation im unteren Bereich
des Kristallisators initialisiert werden und erst langsam mit der Stromung in den
oberen Bereich stromen. Ab dem Zeitpunkt ¢ = 40 s werden die Kristallanzahlen im
Abstand von 4 s betrachtet, da somit ausgeschlossen wird, dass Kristalle doppelt
gezahlt werden. Damit ist also ¢ = 40 s der erste betrachte Zeitpunkt, t = 44 s der
zweite betrachte Zeitpunkt, ¢ = 48 s der dritte betrachtete Zeitpunkt, usw. bis zum
Ende der Simulation zum Zeitpunkt ¢ = 60 s. Somit ergibt sich die Zielfunktion zu:

Ni(d > 100pm)
Nges,i

— max, (6.2)
mit ¢+ = 1, ..., 6. Die Variablen N und Ny werden auch als deried varibales

bezeichnet, weil ihr Wert selbst nicht direkt vom Optimierungsprozess verwendet

wird.
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6.1 Grundlagen der Optimierung

6.1.4 Optimierungsprozess

Die verwendete Software OPAL++ ist ein objektorientiertes Optimierungssystem,
das an der Otto-von-Guericke-Universitiat Magdeburg entwickelt wurde. OPAL++
ist grundsétzlich darauf ausgelegt mehrere Ziele zu optimieren, allerdings kann auch
Single-objective optimization damit realisiert werden. Die Software unterstiitzt die
parallele Ausfithrung sowohl auf der Evaluierungs- als auch auf der CFD-Ebene.

Alle Einstellungen, die z.B. die Optimierungsdefinitionen, Simulationsauswertung,
usw. betreffen, sind in einer Skriptdatei gespeichert. Diese Datei wird der Software
angegeben, die die parallele Ausfiihrung auf MPI-Basis (Message Passing Inter-
face) durchfiithrt. Ein einzelner Knoten (Master-Knoten) fiihrt alle Operationen
der Genetischen Optimierung aus, erzeugt neue Individuen und sendet sie an die
Arbeiter-Knoten.

Die parallelisierte Optimierung ist auf dem Rechencluster der Otto-von-Guericke-
Universitat Magdeburg (Neumann) mit 16 bis 20 Knoten (16 core-Nodes je 256GB,
2 x Xeon E5-2630v3 Haswell-Prozesoren) durchgefiihrt worden.

Da die Rechenzeit fiir ein einzelnes Individuum bei der genetischen Optimierung
im Stundenbereich liegen sollte, ist es notwendig gewesen einen Kompromiss zwischen
Anzahl simulierter Partikel und simulierter Rechenzeit zu finden. Es wird deshalb
das unter Abschnitt 5.4 beschriebene Ausschnitts-Modell angewendet.

Ein wichtiger Teil des Optimierungsprozesses ist die Definition der Bewertungskette
fiir die einzelnen Individuen. Nachdem eine neue Generation erstellt worden ist, wird

fiir jedes Individuum folgender Ablauf durchgefiihrt:
e Senden des Individuums zur Bewertung an néchsten freien Arbeitsknoten

e Anderung des vorbereiteten ANSYS ICEM CFD -Templates (.tcl-Skript) mit

den entsprechenden Werten der Designvariablen

e Erstellen des Berechnungsgitters in ICEMCFD und Uberpriifung der Qualitét
(wenn das Netz nicht erfolgreich erstellt werden kann, wird das Individuum

ungiiltig und es erfolgt keine Bewertung)

e Durchfiihrung der gekoppelten CFD-DEM-Berechnung mittels CFDEMcoupling
(OpenFOAM-LIGGGHTS)

e Berechnung der Zielfunktion.
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6.2 Ergebnisse

Pro Generation sind 20 Individuen und die entsprechenden Zielfunktionen vollau-
tomatisiert berechnet worden. Insgesamt sind bei dieser Optimierung 360 Individuen
(18 Generationen) bewertet worden. Die Berechnungszeit fiir ein Individuum auf

einem Knoten lag in etwa zwischen 16 und 42 Stunden.

6.2 Ergebnisse

Die Abb. 6.3 zeigt den Plot der Variablen H2, H3 und R2 fiir die 360 Individuen.
Die Farbe der Marker gibt den Wert fiir die Zielfunktion an, die optimiert werden
soll (gelb). Zur besseren Orientierung sind Verldangerungslinien eingezeichnet. Man
erkennt, dass Individuen mit besonders guter Zielfunktion, dann erreicht werden,
wenn H2 und R2 grof§ werden. Die Zielfunktion scheint relativ unabhéngig von H3

ZU sein.
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Abb. 6.3 — Plot der Variablen H2, H3 und R2 fiir 360 Individuen (18 Genera-
tionen), die Farbe der Marker gibt den Wert fiir die Zielfunktion
an, die optimiert werden soll (gelb).

Die Abb. 6.4 zeigt den gleichen Plot der Variablen H2, H3 und R2, allerdings
gezoomt im Bereich H3 = 0,55 - 0,6 m. Der rote Kreis markiert das Individuum mit
der hochsten Zielfunktion.

Die Abb. 6.5 zeigt die beiden Konfigurationen, die sich mit ihren Designvariablen

besonders stark voneinander unterscheiden, also die beiden Grenzfélle (siche Abb.
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6.2 Ergebnisse

Abb. 6.4 — Plot der Variablen H2, H3 und R2 fiir 360 Individuen (18 Genera-
tionen), die Farbe der Marker gibt den Wert fiir die Zielfunktion
an, die optimiert werden soll (gelb), Zoomdarstellung im Bereich
H3 = 0,55 - 0,6 m.

6.1) bei einer physikalischen Zeit von ¢ = 60 s. Die Zielfunktion der Konfiguration
1 betriagt 5,96 % und ihre Variablenwerte liegen bei H2 = 0,4 m, H3 = 0,7 m und
R2 = 0,01 m. Die Zielfunktionen der Konfiguration liegt bei 17,37 % und ihre
Variablenwerte betragen H2 = 0,6 m, H3 = 0,2 m und R2 = 0,021 m.

Die Abb. 6.6 zeigt die Konfiguration mit der besten Zielfunktion. Sie betréigt
18,83 % und ist somit um 1,46 % verbessert worden im Vergleich zur Konfigurati-
on 2. Dieser Wert scheint zunéchst klein. Allerdings wird durch die systematische
Optimierung zum einen nachgewiesen, dass es ein Optimum im vorgegebenen Va-
riablenbereich gibt und zum anderen die Konfiguration 2 bestétigt, die von [72] als
optimierte Geometrie vorgeschlagen wurde. Dies wird deutlich, wenn man die Varia-
blen der optimierten Konfiguration betrachtet H2 = 0,5947 m, H3 = 0,2444 m und
R2 = 0,0196 m, die mit ihren Werten nahe den Variablenwerten der Konfiguration 2
liegen.

In der Abb. 6.7 sind die Anzahlverteilungen der beiden Konfigurationen, die als
Grenzfille angenommen werden und die optimierte Konfiguration dargestellt und
deren Zielfunktionen. Bei der optimierten Konfiguration sind nicht nur die meisten
grofften Partikel vorhanden, sondern auch die meisten Kristalle, was darauf hindeutet,
dass bei dieser Konfiguration die meisten Partikel in Schwebe gehalten werden, was

fiir den Prozess gewiinscht ist.

116



6.2 Ergebnisse

Radius (m)
0.000225-g

fos

2259705}‘”
t=60s

Abb. 6.5 — Die Konfiguration 1 (links) und die Konfiguration 2 (rechts) bei
einer physikalischen Zeit von ¢t = 60 s.

H3=02444m

R2=10,0196 m

H2=0,5947T m

R1=10,0075 m

H1=0,01 m

Abb. 6.6 — Geometrische Konfiguration mit der besten Zielfunktion.
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Abb. 6.7 — Absolute Anzahlverteilung der Kristalle, blau - Konfiguration 1,

griin - Konfiguration 2, gelb - Konfiguration mit der besten Ziel-
funktion.

Die Tatsache, dass die optimierte Konfiguration dhnlich zu Konfiguration 2 ist,
konnte darauf hinweisen, dass der gewéahlte Parameterbereich zu klein ist. Eine
neue Optimierung mit einem breiteren Parameterbereich (mit groBleren zulissigen

Werten fiir H2 und R2) wiére interessant, konnte aber aus Zeitgriinden nicht mehr
durchgefiihrt werden.
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7

Zusammenfassung und Ausblick

In dieser Arbeit wurde ein Wirbelschichtkristallisator mittels gekoppelter CFD-DEM-
Simulationen untersucht. Die Untersuchung bestand aus den folgenden Einzelschrit-

ten:

1. Fiir das Stromungsgebiet des Kristallisators wurde ein entsprechendes Be-
rechnungsgitter generiert. Das Stromungsgebiet wurde charakterisiert und die
Verweilzeit des Fluids wurde abgeschétzt. Der solver fiir eine einphasige Si-
mulation wurde ausgewéhlt und die entsprechenden Randbedingungen und
physikalischen Eigenschaften wurden implementiert. Die Konvergenzkriterien
wurden fiir die einphasige Simulation vollsténdig erfiillt. Ein zweites Berech-
nungsgitter wurde generiert, das fiir einen Versuchskristallisator (mit #hnlichen
AbmafBlen des urspriinglichen Kristallisators, aber etwas vereinfachter) zur
Modellvalidierung verwendet wurde. Mittels dieses Gitters wurde eine Gitter-
unabhéngigkeitsstudie durchgefiihrt. Diese bestimmte das geeignete Gitter fiir
die Hauptsimulationen, welches den besten Kompromiss zwischen Genauigkeit

und effizienter Berechnungszeit darstellte.

2. Es erfolgte eine Studie zur Kalibrierung der DEM-Parameter des Feststoffes
Asparaginmonohydrat, wobei die Partikelreibung und die Rollreibung mit-
tels eines Boschungswinkelversuches bestimmt wurde. Die Bestimmung der

Wandreibung erfolgte mittels einer Jenike-Scherzelle.
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7 Zusammenfassung und Ausblick

3. Zur Validierung des gekoppelten CFD-DEM-Modells wurden Versuche mit Glas-
perlen in einem speziell designten Kristallisator durchgefiihrt. Zunéchst wurden
Sinkversuche durchgefiihrt, anhand derer das geeignete Widerstandsmodell aus-
gewdhlt wurde. Zudem wurden die Sinkgeschwindigkeiten und die Geschwindig-
keiten der fluidisierten Partikel mit den Ergebnissen des Modells von Richardson
und Zaki verglichen, welche die in guter Naherung iibereinstimmten. Die Ge-
schwindigkeitsschwankungen der fluidisierten Partikel sind beim Modell von Ri-
chardson und Zaki geringer, weil kein Stromungsprofil erfasst wird, welches sich
dann direkt auf die Partikelgeschwindigkeit auswirkt. Unter Beriicksichtigung
von 100000 Partikeln zeigten die Vergleiche mit experimentellen High-Speed-
Kameraaufnahmen, dass CFD-DEM-Simulationen gut dazu geeignet sind die
Partikelpositionen und -geschwindigkeiten vorherzusagen. Insbesondere wird
der Ubergangspunkt zwischen den Partikeln, die zum oben liegenden Auslass
transportiert werden (im Bereich der zentralen Kristallisatorachse), und Kris-
tallen, die nach unten sinken (in der Ndhe der Wénde), durch die Simulation

gut reproduziert.

4. Um kritische hydrodynamische Bereiche im Kristallisator zu identifizieren,
wurden einphasige CFD-Simulationen durchgefiihrt. Diese zeigten, dass der
urspriingliche Produktabzugsstutzen einen negativen Einfluss auf die lokale
Hydrodynamik hatte. Dieses Problem wurde durch eine entsprechende Kon-
struktionsdnderung gelost. Zusatzlich tritt im unteren Bereich des Kristallisa-
tors der Zuflussstrom mit dem Auslass zur Zerkleinerung zusammen, was zu
Stromungsschwankungen fithrt. Durch die CFD-Simulationen konnte nachge-
wiesen werden, dass sich die komplexen Stréomungsbedingungen, die im unteren
Bereich des Kristallisators vorherrschen, nicht merklich auf das Prozessergebnis
iitber z > 0,3 m auswirken. In der Nahe des Produktauslasses sollten die redu-
zierten Modelle demnach in der Lage sein, eine genaue Schitzung zu liefern.
Diese Beobachtung wird fiir die aktuelle Geometrieoptimierung verwendet und

unterstiitzt die eindimensionalen Modelle der AG Mangold.

5. Der reale Prozess beinhaltet Millionen von Kristallen im Mikrometerbereich
und ist damit eine grofle Herausforderung fiir die Simulation mittels Kopplung
zwischen CFD und DEM. Das Hauptproblem bei der Simulation war es einen
Kompromiss zwischen simulierter Partikelanzahl und Berechnungszeit zu fin-

den. 100000 Partikel reichten aus, um das verwendete Modell zu validieren.
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7 Zusammenfassung und Ausblick

Es ist dabei ein guter Kompromiss zwischen Rechendauer und simulierter
physikalischer Zeit entstanden, da die Simulation etwa eineinhalb Monate
rechnete, um 60 s physikalischer Zeit zu simulieren. Bei den Simulationen des
Kristallisators mit realen Abmaflen wurde im Vergleich zum realen Prozess
ebenfalls eine reduzierte Suspensionsdichte angenommen. Fiir Simulationen mit
hohen Suspensionsdichten wurde ein Ausschnittsmodell des Kristallisators mit
periodischen Randbedingungen entwickelt. Bei der geometrischen Optimierung,
bei der zahlreiche Individuen berechnet werden miissen, musste die Berech-
nungszeit von mehreren Tagen auf Stunden reduziert werden. Dies erfolgte

mittels eines Ausschnittsmodells des Kristallisators.

. Das validierte CFD-DEM-Modell wurde verwendet, um die Geschwindigkeit
und die Positionen der Asparagin-Kristalle innerhalb des Kristallisators mit
realen Abmaflen zu bestimmen. Dies sind zwei wesentliche Parameter bei der
Steuerung des Prozesses. Es wurden Simulationen mit variierter Suspensions-
dichte durchgefiihrt, die zeigten, dass die Suspensionsdichte einen Einfluss auf
die Geschwindigkeit hat. Durch die kurzen realisierbaren Berechnungszeiten
wiirden sich die Simulationsergebnisse mit realistischen Kristallwachstumsraten
nur duert geringfiigig von den Simulationsergebnissen ohne Beriicksichtung
von Wachstum unterscheiden, weshalb Wachstum bei den meisten Simulatio-
nen vernachléssigt wurde. In einen Fallbeispiel wurde eine stark beschleunigte
Wachstumsrate implementiert, um zu priifen wie sich die Partikeldynamik
verdindert. Wéare der gesamte Prozess bereits berechenbar, durch grofiere Re-
chenleistung, ware eine Beriicksichtigung von Kristallwachstum bereits moglich.
Die Simulation von nicht-sphérischen Asparaginkristallen zeigte, dass die Par-
tikelform in dem Prozess nur einen sehr geringen Einfluss auf die Partikelge-
schwindigkeit hat. Wenn die Stoffwerte bekannt sind, ist die Beriicksichtigung
einer konstanten Temperatur im Kristallisator bei den Simulationen moglich.
Bei der Simulation von Guaifenesinkristallen in Losung zeigte sich, dass die

Temperatur bei diesem Stoffsystem einem sehr grofien Einfluss hat.

. Es wurde fiir die Kristallisatorgeometrie eine genetische Optimierung mittels
der In-house-Software Opal++ realisiert. Es erfolgte dabei die vollautomati-
sierte, parallelisierte Berechnung von 360 Individuen und deren entsprechenden
Zielfunktionen, inklusive einer Gittergenerierung und einer Gitteriiberpriifung.

Dabei stellte sich eine kiirzere und breitere Geometrie als vorteilhaft heraus.
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7 Zusammenfassung und Ausblick

Ein grofler Vorteil von Simulationen ist es im Idealfall einen Prozess kostengiinstig
und schnell zu testen. Die bisherigen Rechenleistungen, die zur Verfiigung stehen,
reichten jedoch nicht aus, um den Kristallisationsprozess mit realer Kristallanzahl und
iiber eine langere Zeit, relativ zeitnah mittels CFD-DEM-Simulationen abzubilden.
Allerdings steigen die Rechnerleistungen enorm und somit konnte auch dieser Prozess,
der heute noch nicht vollstéandig berechenbar ist, in einigen Jahren mittels CFD-
DEM-Kopplung vollstdndig berechenbar sein.

Das verwendete validierte CFD-DEM-Modell ist ein detailliertes und genaues
Modell zur Simulation partikelbeladener Stromungen. Dennoch kénnen komplexe
Prozessziele wie die Produktivitdt und die Reinheit nur unter Beriicksichtigung von
Konzentrationsgradienten innerhalb der fliilssigen Phase oder reaktiver Stromungen
optimiert werden. Diese Modellerweiterungen standen bei der Anfertigung dieser
Arbeit noch nicht zur Verfiigung, konnten aber in Zukunft in das Modell implementiert
werden.

Insbesondere die automatisierte Optimierung mit OPAL++ birgt grofles Potential.
Schon allein durch Erweiterung des Parameterbereichs konnten neue Erkenntnisse
gewonnen werden. Zudem konnte das Optimierungsmodell erweitert werden z.B.
durch eine veranderliche Produktabzugshohe, einen verdnderlichen Volumenstrom

oder durch die Einbeziehung weiterer Parameter.
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