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Kurzzusammenfassung

In der chemischen und pharmazeutischen Industrie werden zur Verarbeitung von partikularen
Gatern, sowohl zu Zwischen- als auch Endprodukten mit definierten Eigenschaften, haufig Wir-
belschichtanlagen eingesetzt. Derartige Anlagen sind geeignet beispielsweise die Handhabung
von feinen Schittgutern zu verbessern, indem die Partikelgré3e beim Coating erhdht wird. Auch
die Lagerstabilitat von dispergierten Feststoffen kann erhéht werden, indem diesen gleichmaBig
Feuchtigkeit durch Trocknung entzogen wird. Mit der diskontinuierlichen oder kontinuierlichen
Verfahrensweise existieren zwei grundlegende Prozessmdglichkeiten, welche jeweils Vor- und
Nachteile aufweisen. Auf der einen Seite ermdglicht der diskontinuierliche Prozess beispielswei-
se die Produktion von partikularen Gltern mit eng verteilten Zieleigenschaften. Dies ist beim
kontinuierlichen Verfahren, auf Grund des Verweilzeitverhaltens der Partikel in der Wirbelschicht,
kaum zu erreichen. Auf der anderen Seite ist die Produktion im kontinuierlichen Prozess kosten-
glnstiger, da im stationdren Betrieb kaum Stillstandzeiten anfallen. Auf Grund der geringeren
Kosten und des hohen realisierbaren Durchsatzes ist die kontinuierliche Produktion besonders
interessant und wird in der vorliegenden Arbeit genauer betrachtet. Die Herausforderung liegt
darin, das Partikelverweilzeitverhalten derart zu beeinflussen, dass eine moglichst schmale
Verteilung der Partikeleigenschaften im Endprodukt erreicht wird.

Diese Dissertation gliedert sich in sechs Kapitel. Kapitel 1 gibt eine Einleitung in die Wirbel-
schichttechnologie mit verschiedenen technischen Ausfihrungen. Darilber hinaus wird die
Problematik der Verweilzeit der Partikel im kontinuierlichen Prozess genauer erlautert. Anschlie-
Bend werden allgemeine Grundlagen zur Wirbelschichttrocknung und relevante Arbeiten aus
der Literatur vorgestellt. Nachfolgend riickt die Ummantelung von partikularen Guitern, das
sogenannte Coating, in den Fokus, wobei ein Einblick in den derzeitigen Stand des Wissens
gegeben wird. AbschlielBend wird die Zielstellung der Arbeit definiert und sowohl auf die experi-
mentelle Untersuchung als auch auf die mathematische Modellbildung und Simulation der drei
Hauptaspekte — Verweilzeitverhalten, Trocknung und Coating — eingegangen.

In Kapitel 2 wird das experimentelle Setup behandelt. Hierbei wird zunachst die verwendete
Anlagentechnik beschrieben und die eingesetzten Versuchsmaterialien vorgestellt. Im Anschluss
wird die genutzte Messtechnik zur Analyse der partikularen Proben beleuchtet.

Kapitel 3 widmet sich dem Verweilzeitverhalten von Partikeln in Wirbelschichtrinnen. Zunachst
wird die Vorgehensweise zur experimentellen Untersuchung der Verweilzeitverteilung beschrie-



ben und anschlieBend die unterschiedlichen Méglichkeiten der Auswertung der Messdaten
aufgezeigt. Des Weiteren wird auf die experimentelle Variation von Betriebsparametern einge-
gangen und der Einfluss von internen Wehren untersucht. Daraufhin werden eine Korrelation
fur die dimensionslose Bodensteinzahl, abhangig von der gewahlten Wehrkonfiguration, und
eine Korrelation fir die Bettmasse erstellt. Abschlie3end werden hieraus Verweilzeitverteilun-
gen berechnet und mit den experimentell bestimmten Daten verglichen. Es ergibt sich eine
gute Ubereinstimmung von Experiment und Simulation. Demnach ist eine Vorhersage der
Verweilzeitverteilung von Partikeln in der kontinuierlich betriebenen Wirbelschichtrinne méglich.

In Kapitel 4 wird die Trocknung von Partikeln in der Wirbelschichtrinne untersucht. Nach einer
Erlauterung zur Durchflihrung von Trocknungsexperimenten werden theoretische Grundlagen
dargestellt. Nachdem auf die Bestimmung der Feuchte von Einzelpartikeln eingegangen wurde,
wird die experimentelle Variation von Betriebsparametern behandelt, durch die der Einfluss
von Temperatur und unterschiedlicher Wehrkonfiguration auf das Trocknungsergebnis ermittelt
wurde. AnschlieBend wird ein ausfiihrlicher Einblick in die populationsdynamische Berechnung
der Partikelfeuchte gegeben, wobei die Kopplung der in Kapitel 3 erstellten Korrelation der
Verweilzeitverteilung mit dem Trocknungsmodell einen wesentlichen Gesichtspunkt darstellt.
Diese erfolgt sowohl mit Hilfe eines Kaskadenmodells als auch tber die Verweilzeitverteilung
selbst. Anschlie3end werden die Ergebnisse miteinander verglichen. Darliber hinaus wird eine
Studie durchgeflihrt, wobei die Variation der Simulationsparameter deren Einfluss auf das
Trocknungsverhalten der Partikel erkennen lasst. Zuletzt werden die experimentellen Werte den
aus der Simulation hervorgehenden Daten gegenlbergestellt.

In Kapitel 5 wird das Partikelcoating in der Wirbelschichtrinne, die Ummantelung von Parti-
keln mit einem Feststoff, thematisiert. Zunachst findet eine Beschreibung zur experimentellen
Durchfihrung statt. Im Folgenden wird die Analyse von Partikelproben zur Bestimmung der
Verteilung von Schichtdicke und -porositat beschrieben. Dies erfolgt sowohl fir Einzelparti-
kel als auch fur die Verteilung Uber die gesamte Partikelpopulation. Einer experimentellen
Parametervariation folgt die Beschreibung der Modellierung des Coatingprozesses mit Hilfe
von Populationsbilanzgleichungen. Wie in Kapitel 4 erfolgt auch hier zwingend die Einbindung
einer in Kapitel 3 korrelierten Verweilzeitverteilung eines beliebigen Prozesses, unter Annahme
eines Kaskadenmodells. Nach einer Gegentberstellung von experimentellen Ergebnissen und
Simulationsdaten, findet abschlieBend eine Variation von Simulationsparametern statt.

Kapitel 6 fasst die experimentell bestimmten Effekten werden die Abhangigkeiten der berlicksich-
tigten verteilten Partikeleigenschaften vom Partikelverweilzeitverhalten sowie die mathematische
Modellbildung mittels Populationsbilanzen beurteilt. Abgeschlossen wird die Arbeit mit einem
Ausblick auf nachfolgende Untersuchungen, sowohl experimenteller Art als auch zur Modellie-
rung. Darliber hinaus werden eventuell notwendige Anpassungen der abgeleiteten Korrelationen
an weitere Prozesse erlautert.



Abstract

In pharmaceutical and chemical industry the conversion of particulate materials or powders into
intermediates or final products, holding certain properties, is often conducted in fluidized beds.
The general goal is usually to ease the handling during production, e.g. by increasing particle
size via coating, or to increase storage stability of solids, by removing water or other solvents
via fluidized bed drying.

There are discontinuous and continuous processes with different advantages and disadvantages.
The former holds the advantage of a narrow property distribution, which hardly can be reached
in a continuously conducted process, due to its residence time distribution (RTD). The latter,
however, are cost efficient, since they have barely any dead-time in steady-state and low
requirement of maintenance.

Due to its cost efficiency and the high output, and despite the lower product quality, the
continuous process is highly aspired and therefore the focus of the present work. Hence, this
thesis deals with horizontal fluidized beds and the general goal to minimize the negative effects
of the residence time distribution on distributed particle properties.

This work consists of six chapters. Chapter 1 is introducing into fluidized bed technology and the
variety of different plant designs. The problem of the influence of particle residence time behavior
on product quality is illustrated before an overview of fluidized bed drying is given, including
investigations from literature. Following, a summary of the coating process in horizontal fluidized
beds is given together with the current state of the art. Concluding the chapter the overall aim
of this work is defined, which is the experimental investigation as well as the mathematical
modeling and the subsequent simulation of the three key topics - residence time behavior,
drying and coating of particulate products in horizontal fluidized beds.

Chapter 2 describes the experimental background from plant design and used materials to
techniques of measurement to analyse particulate samples. The latter include coulometry and
NMR-spectroscopy, computed tomography and microscopy.

Chapter 3 covers the residence time behavior of particles in horizontal fluidized beds in detail.
After a brief introduction to experimental conduction the different methods to analyze particle
samples are explained. An experimental investigation has been conducted, varying the operating
parameters in two different horizontal fluidized bed plants. In order to minimize particle dispersion
and thus the variance of property distributions, internal baffles have been applied and their



effect is discussed. Based on the experimental data as well as on data from literature, a
correlation for the dimensionless Bodenstein number is established, indicating the ratio of
dispersion to convective particle transport. Therefore, the configuration with internal baffles is
taken into account. Furthermore a correlation for the holdup mass is derived to calculate the
mean residence time. From these correlations, residence time distributions are calculated and
compared to experimentally determined RTDs, indicating a high agreement. This proves that
the prediction of particle RTD in a given horizontal fluidized bed is possible.

Chapter 4 addresses the particle drying in horizontal fluidized beds. After characterizing the
experiments, the theoretical background is presented and the determination of single particle
moisture content is highlighted. Subsequently, an experimental variation of operating parameters
is presented to reveal their effects as well as the effects of internal baffles on the drying results
and, moreover, on the distribution of particle moisture content. Using population balance
equations, a mathematical model is derived considering the coupling with the correlations of
Chapter 3 for different residence time distributions. For this purpose, a tank-in-series model and
the correlated RTD itself are used. To understand the influence of parameters on the simulation
results, a variation is conducted. In the end the experimentally obtained data are compared to
the moisture content distributions from the simulation, indicating a fair agreement.

In Chapter 5 the particle coating process is investigated. At first the experimental conduction is
introduced. Then the analysis of particles regarding the layer thickness distribution on a single
particle and over the population is described. Additionally, the determination of the porosity
distributed over the particle population is shown. After presenting various experiments with
internal baffles, an insight is given to the mathematical modeling, focusing on the layer thickness
distribution over the particle population. The main goal is to include the information from the
residence time correlations of Chapter 3 into the coating model. This is realized using a tank-in-
series model with reflux. After comparison of experiments and simulations, indicating a good
agreement, a variation of simulation parameters is presented, revealing their influence on the
coating layer thickness distribution.

Finally, Chapter 6 concludes the present work. Influences of operating parameters on the
experimentally determined particle transport behavior as well as on the investigated particle
property distributions are summarized. Furthermore a brief insight on the modeling of the latter
is given, using population balance equations and diverse methods for the integration of the
particle residence distribution, which was empirically correlated in Chapter 3.

The work is completed with an outlook concerning possible future investigations, the adjustment
of the derived correlations to other processes, such as agglomeration, and suggestions for
further experimental investigations and modeling further processes.
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1 Einleitung

1.1 Allgemeines

In der Lebensmittelindustrie sowie der chemischen oder pharmazeutischen Industrie missen
partikulare Guter zur Weiterverarbeitung oder zur finalen Anwendung haufig bearbeitet oder
umgewandelt werden. Hierbei kann es sich um sehr unterschiedliche Ausgangsbedingungen,
bspw. um PartikelgréBe oder -feuchte handeln, wobei die Zielsetzungen der Modifikationen
divers sind. Gegenstand solcher Prozesse kénnen unter anderem feine Stdube oder grobe
Partikel mit unterschiedlichen Feuchtebeladungen sein. Bei einem Anwendungsfeld dieser Breite
existiert eine Vielzahl an Verfahren mit unterschiedlichen charakteristischen Anforderungen an
Produkt und Prozess.

Bei der Trocknung von partikularen Gitern werden, je nach Qualitatsanspruch an das fertige
Produkt oder nach spezifischen Anforderungen des Edukts, unterschiedliche Apparate- und
Anlagenausfiihrungen genutzt. Fir besonders feine Partikel, welche in Lésung oder Suspen-
sion vorliegen, werden haufig Sprihtrockner verwendet. Darin wird eine Flissigkeit verspriiht
und das Lésungsmittel durch einen temperierten Gasstrom verdampft, wodurch der trockene,
feindisperse Feststoff zurtickbleibt.

FUr anspruchsvolle partikulare Produkte, bei denen beispielsweise bereits bei geringer Bean-
spruchung mechanischer Abrieb entsteht, kénnen Bandtrockner eingesetzt werden. Hierbei
kann das zu trocknende Gut entweder konvektiv mithilfe eines Gasstroms durch das perforier-
te Transportband oder mit Heizern durch Strahlung getrocknet werden, wobei der mdgliche
Feststoffdurchsatz von wenigen Gramm bis hin zu einigen Tonnen pro Stunde variieren kann.

Partikelschittungen werden des Weiteren oft in Teller- oder Trommeltrocknern verarbeitet.
Der Vorteil dieser Apparate liegt in den unterschiedlichen Dimensionen, in welchen sie ge-
baut werden kénnen und somit im variablen Feststoffdurchsatz. In diesen robusten Prozessen
werden fUr thermostabile Materialien Ublicherweise Gasbrenner zur Trocknung eingesetzt.
Bei thermolabilen Gitern kommen Lufter mit Heizern zum Einsatz, welche sensibel auf den
stabilen Temperaturbereich des Produktes abgestimmt werden kénnen. Granulation, Ummante-
lung/Coating oder Agglomeration von Partikeln kébnnen mit diesen Anlagen realisiert werden,
indem Suspensionen, Lésungen oder Schmelzen Uber Disen in das System eingebracht
werden.
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Abbildung 1.1: Diagramm zur Partikelklassifizierung nach Geldart (1973).

Wenn ein intensiver Warme- und Stofftransport flr die Verarbeitung notwendig ist, kénnen
Wirbelschichtapparate eingesetzt werden. Hierbei wird eine Partikelschiittung vertikal von einem
Gas durchstrémt und somit fluidisiert. Mit diesem Prinzip I&sst sich eine verhaltnismanig kleine
Bauweise des Prozessraums umsetzen. Das Verfahren der Wirbelschicht ist dabei begrenzt
durch die PartikelgréBe und -dichte, da sich zu feine Staube oder zu gro3e Partikel nicht mehr
oder nur unter hohem Energieaufwand fluidisieren lassen. Die Klassifizierung nach (Geldart
(1973) eignet sich zur Einordnung unterschiedlicher Materialien und PartikelgréBen, indem die
Partikel in verschiedene Bereiche abhangig von PartikelgréBe und der Differenz aus Partikel-
und Fluiddichte eingeteilt werden, wie in Abbildung[1.1] veranschaulicht wird.

Partikelschittungen aus den Gruppen B und D lassen sich meist problemlos fluidisieren,
wohingegen fir Partikel der Gruppe C eine Fluidisierung nicht méglich ist. Partikel der Gruppe
A lassen sich teilweise fluidisieren, jedoch muss hierflr haufig etwa eine Strahlschicht oder
ein Steigrohr mit erhéhter Gasgeschwindigkeit, also Sonderausfihrungen einer Wirbelschicht,
eingesetzt werden.

Aufgrund der genannten Eigenschaften und der vielseitigen Einsatzmdglichkeiten hinsichtlich
der umsetzbaren Prozesse, seien es Granulation, Ummantelung/Coating oder Agglomeration,
wird zunehmend auf die Wirbelschichttechnologie zuriickgegriffen.
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1.2 Einfuhrung in die Wirbelschichttechnologie

Grundsétzlich wird bei der Wirbelschichttechnologie ein partikulares Gut durch einen aufwérts
gerichteten Gasstrom in einen fluidisierten Zustand versetzt. Dies geschieht in einem Reaktor,
welcher nach unten mit einer perforierten oder gesinterten Gasverteilerplatte begrenzt ist. Die
Begrifflichkeit des fluidisierten Zustandes ergibt sich aus den im Prozess fluid- oder flissigkeits-
ahnlichen Eigenschaften des Feststoff-Gas-Gemisches. Durch den Warme- und Stoffaustausch
zwischen partikularer Phase und der Gasphase erfolgt die Trocknung des fluidisierten Fest-
stoffes. Eine weitere Verarbeitungsmdglichkeit ist das Einbringen von fllissigen Medien, wie
Schmelzen, Suspensionen oder Lésungen, Uber eingebaute Disen. Hierbei verfestigt sich
die Schmelze bzw. verdampft das Losungsmittel aus Suspension oder Lésung, wobei sich
die enthaltenen Feststoffe auf den wirbelnden Kernpartikeln absetzen und diese somit ein
schichtweises Wachstum erfahren. Beim Einbringen von kerneigenem Material handelt es sich
um Granulation. Bei der Zuflhrung von kernfremden Materialien spricht man von Ummantelung
bzw. Coating. Werden Bindemittel in die fluidisierte Schicht eingedlst, welche die Kernpartikel
nicht ummanteln, kébnnen Feststoffbriicken zwischen Kernpartikeln gebildet werden, womit ein
Partikelwachstum generiert wird. Bei diesem Prozess spricht man von Agglomeration.

Die Geschichte der Wirbelschichttechnologie reicht nahezu ein Jahrhundert zurlick und hat ihren
Ursprung in der Optimierung des Haber-Bosch Prozesses zur groBtechnischen Herstellung von
Ammoniak. Um ein reines Synthesegas zu erzeugen nutzte Winkler| (1922) einen Wirbelschicht-
apparat, den sogenannten Winkler-Generator, zur Vergasung feinkdrniger Braunkohle.

Es folgten weitere Prozessentwicklungen auf Grundlage der Wirbelschichttechnik wie das Fluid
Catalytic Cracking, welches von Mitarbeitern der Standard Oil of New Jersey Company 1940
patentiert wurde und der Umwandlung langkettiger Erdélfraktionen in kurzkettige Olefine und
Benzin zur militdrischen Versorgung im zweiten Weltkrieg diente (Campbell u. a.| (1948)).

Viele weitere Verfahren folgten Uber die Jahre von der Kalzinierung von Kalkstein (Barret| (1949)),
der Polymerisierung beispielsweise von Ethylen zu Polyethylen als thermoplastischer Kunststoff
(Ziegler u. a.| (1955, [1960); [Natta und Mazzanti| (1962)), der Agglomeration von léslichem Kaffee
(Davies u.a. (1973)), der Granulation von Harnstoff (Niks u.a.| (1980)) oder zur Trocknung
partikularer Feststoffe (Hertz| (1975)).

1.3 Unterschiedliche Ausfiihrungen von Wirbelschichten

Es bedarf unterschiedlichster Verfahren und Anlagen flr die diversen Anforderungen an ver-
schiedene Prozesse. Grundsétzlich kbnnen Wirbelschichtprozesse jedoch in zwei Kategorien
eingeteilt werden - einerseits die kontinuierliche und anderseits die diskontinuierliche Verfah-
rensweise. Im diskontinuierlichen Fall wird die partikulare Schiittung vor Beginn des Prozesses
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der Wirbelkammer zugefiihrt und nach Prozessende zeitgleich aus der Wirbelschicht entfernt.
In diesem Fall verbleiben alle Partikel exakt dieselbe Zeit im Prozessraum.

Der Vorteil einer solchen Prozessfuhrung liegt in der einheitlichen Prozesszeit der einzelnen
Partikel und in der Méglichkeit einzelne Chargen klar voneinander zu trennen. Ersteres be-
glnstigt das Bestreben einheitlicher Eigenschaften aller Partikel, wie etwa einer einheitlichen
Austrittsfeuchte bei der Trocknung oder PartikelgréBe bei der Granulation, der Agglomeration
oder dem Coating. Letzteres ist gerade bei Pharmaprodukten von Vorteil, da jede Charge auf
die besonders hohen Vorgaben und Auflagen untersucht werden kann. Konnten bestimmte Qua-
litditsmerkmale nicht eingehalten werden, kann die gesamte Charge verworfen oder Uberarbeitet
werden, bevor sie in den Handel gerét.

Der Nachteil bei dieser Verfahrensweise liegt in Stillstandszeiten zwischen den einzelnen
Chargen und der damit verbundenen Arbeitskraft, beispielsweise zum Beflllen, Entleeren oder
Reinigen des Wirbelschichtreaktors. Darlber hinaus mussen fir hohe Feststoffdurchsatze
mehrere oder sehr grof3e Apparate genutzt werden, was sowohl mit erhéhtem Arbeitsaufwand
als auch mit erhéhten Investitions- und Betriebskosten verbunden ist.

Im kontinuierlichen Fall werden Partikel fortwahrend der Wirbelkammer zugefiihrt und gleichzei-
tig aus dem System abgezogen. Dies flhrt dazu, dass Partikel, welche zeitgleich in das System
eintreten, dieses zu unterschiedlichen Zeitpunkten wieder verlassen. Die hierdurch entstehende
verteilte Partikelverweilzeit wirkt sich direkt auf die erzeugten Partikeleigenschaften aus und
fuhrt ihrerseits zu deren Verteilung. Partikel, welche mit derselben Feuchte oder Gré3e dem
System zugefiihrt wurden, werden dieses aufgrund ihrer unterschiedlichen Prozessverweildauer
mit unterschiedlicher Feuchte oder Gro3e verlassen. Diese verteilten Partikeleigenschaften
kénnen zu groBen Problemen bei der Lagerung, Weiterverarbeitung oder finalen Anwendung
fihren. Bei der Lagerung von getrockneten Lebensmitteln kénnen einige wenige zu feuchte
Partikel zu Schimmel oder bakteriellem Befall fihren und diese verderben. Zu feuchte oder
kleine Partikel kénnen Anbackungen und Verstopfungen von Rohrleitungen und Férderbéndern
verursachen oder moglicherweise Staubexplosionen hervorrufen.

Der Vorteil eines kontinuierlichen Prozesses liegt in der kompakten Bauweise und geringen
Investitionskosten bei gleichzeitig hohem Feststoffdurchsatz. Da die wirtschaftlichen Vorteile
in viele Fallen Gberwiegen, werden die oben genannten Nachteile haufig in Kauf genommen.
Zusatzlich werden vermehrt urspringlich diskontinuierliche Prozesse auf kontinuierliche Verfah-
ren umgestellt, um bei steigendem Kostendruck und zunehmender Konkurrenz marktfahig zu
bleiben. Zudem ist eine permanente Optimierung der Steuerung und Prozessflhrung hilfreich,
da somit die Breite der Eigenschaftsverteilungen weiter verringert werden kann. Dies entspricht
einer Qualitatssteigerung des Gesamtproduktes.

Einen Vergleich beider Verfahrensweisen stellen|Teunou und Poncelet (2002) an, was in Tabelle
dargestellt ist. Es ist zu sehen, dass der Feststoffdurchsatz geringer, die Anlage- bzw.
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Tabelle 1.1: Vergleich zwischen kontinuierlichem und diskontinuierlichem Coatingprozess (siehe
Teunou und Poncelet| (2002)).

Diskontinuierlich (Wurster) Kontinuierlich (WSR)
Volumen 120 | 120 |
Durchsatz 50 kg/h 100 kg/h
Anschaffungskosten 1100000 € 610 000 €
Betriebskosten 2,1 €/kg 0,6 €/kg
Produktqualitat exzellent vertretbar
GleichmaBige Beschichtung UngleichmaBige Beschichtung
Gleichférmiger Batch Heterogenes Produkt

Betriebskosten aber auch die Produktqualitat beim diskontinuierlichen Wurstercoating, einer
Sonderausfiihrung der Wirbelschicht mit internem Steigrohr, héher sind als beim kontinuierlichen
Prozess, bei selbem Reaktorvolumen.

Kontinuierliche Wirbelschichtapparate lassen sich grob in zwei unterschiedliche Bauweisen
einteilen. Zum einen in einen Rundreaktor, wie er haufig im diskontinuierlichen Prozess ver-
wendet wird. Hierbei besteht die Mdglichkeit des kontinuierlichen Partikeleintrags Uber eine
Schleuse sowie des Austrags von Partikeln, welcher haufig Uber ein zentrales Steigrohr realisiert
wird. Dabei ergibt sich das Partikelverweilzeitverhalten eines ideal durchmischten Rihrkessels
(engl.: CSTR - continuously-stirred tank reactor), wobei die Partikelkonzentration tGber die Zeit
exponentiell fallt.

Zum anderen gibt es Wirbelschichtrinnen. In diesen kanalartigen Apparaten, fir gewéhnlich mit
einem Langen-Breitenverhaltnis > 1, werden dem Prozess auf einer Seite Ausgangspartikel
mithilfe von Férderschnecken oder Zellenradschleusen kontinuierlich zugefihrt. Der Abzug
der Partikel erfolgt, nachdem diese das System durchquert haben, an der anderen Seite des
Apparates durch eine Schleuse oder mit Hilfe eines Uberlaufwehrs. Durch die Kontrolle des
Schleusendurchsatzes oder die Hohe des Uberlaufwehres kann hierbei auf die Partikelmas-
se im System bzw. auf die Partikelverweilzeit Einfluss genommen werden. Der Vorteil einer
solchen Wirbelschichtrinne liegt im Verweilzeitverhalten der Partikel, welches bei vergleich-
barer Bettmasse enger verteilt ist als das von Rundreaktoren. Im Idealfall wiirde dieses der
Verweilzeitverteilung einer Kolbenstrdémung (engl.: PFTR - plug flow tubular reactor) gleichen,
welches einem Peak um die mittlere Verweilzeit mit einer Varianz von Null gleicht. In realen
Wirbelschichtrinnen wird dies jedoch nicht erreicht.



1 EINLEITUNG

1.4 Verweilzeitverhalten in Wirbelschichtrinnen

Wie in Abschnitt [T.3]beschrieben, liegt das Verweilzeitverhalten von Partikeln in Wirbelschicht-
rinnen zwischen dem eines ideal durchmischten Rihrkessels (CSTR) und dem eines Reaktors
mit idealer Kolbenstrémung (PFTR). Die genaue Information daruber ist von groBem Interesse,
etwa beim Anlagenbau und -design sowie bei der Herstellung von partikularen Produkten.

Fdr einen kontinuierlich betriebenen idealen Rihrkessel, welcher mit einer Schleuse flr die
Partikelzufuhr und zumeist mit einem zentralen Rohr fiir den Partikelaustrag ausgestattet ist,
kann die Verweilzeitverteilung gut vorausgesagt werden. Die analytische Lésung lautet

E0)=e?, (1.1)

wobei E der dimensionslosen, normierten Konzentration und 6 der dimensionslosen Zeit
entsprechen. In der vorliegenden Arbeit ist die laut Definition volumenbezogene Konzentration
jedoch massenbezogen und wird deshalb im Folgenden als Massenbeladung mit der Einheit
kg/kg bezeichnet. Die dimensionslose Zeit

0=t/% (1.2)

ergibt sich aus der Zeit r und der mittleren Verweilzeit 7. Die dimensionslose normierte Massen-
beladung
E(0)=7E(t) (1.3)

|asst sich wiederum aus den dimensionsbehafteten GréBen mittlere Verweilzeit T und E-Funktion
E(t) bestimmen. Die normierte Massenbeladung

C(1)

E(t) — a

(1.4)

gleicht dem Quotienten aus Tracermassenbeladung C(¢) zum Zeitpunkt ¢ und der gesamten
Tracermassenbeladung C;,;, welche in das System eingebracht wurde.

In der Arbeit von Cunaus (2011) wird der exponentielle Abfall der Massenbeladung Uber die
Zeit aus Gleichung[1.1] experimentell nachgewiesen.

Die Verweilzeit in einem Reaktor mit idealer Kolbenstrémung ist stattdessen nicht verteilt. Dies
resultiert aus der laut Definition fehlenden axialen Riickvermischung,

E(6)=0 far 6 #£1 (1.5)
E(0) = oo far 6 =1,
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Dimensionslose Konzentration E(®) [-]
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Abbildung 1.2: Darstellung der Verldufe der Massenbeladung Uber die dimensionslose Ver-
weilzeit fir die idealen Falle mit totaler (CSTR) und ohne Rickvermischung
(PFTR).

was einem unveranderten Mischungszustand zwischen Ein- und Austritt des Reaktors entspricht.
Die Verlaufe der Massenbeladung beider idealen Falle sind in Abbildung[1.2]dargestellt.

Anders als bei den beiden idealen Fallen, kann die Verweilzeitverteilung flr den realen Fall
der Wirbelschichtrinne gegenwartig nicht vorausgesagt werden. Aus diesem Grund ist die
Untersuchung der Partikelverweilzeit in Wirbelschichtrinnen nach wie vor ein wichtiger wissen-
schaftlicher Beitrag, mit dem Ziel diese vorhersagen bzw. steuern zu kénnen.

Im Jahr 1978 veréffentlichte [Reay| (1978) eine Arbeit zur Verweilzeitverteilung von Partikeln in
Wirbelschichtrinnen, mit dem Fokus auf der experimentellen Variation von Anlagendimensionen
wie Lange, Breite und Héhe, der Anstrémgeschwindigkeit des Gases, der Art des Verteilerbo-
dens sowie der Partikeleigenschaften GroBe und Dichte. Es wurde nachgewiesen, dass sich
die von |Levenspiel (1972) vorgeschlagenen Methoden und Gleichungen fiir die Berechnung der
Verweilzeitverteilung in einer FlUssigkeitsstrdmung auch auf deren Berechnung in Wirbelschicht-
rinnen anwenden lassen. Hierflr wird die verwendete molekulare Diffusion durch die partikulare
Dispersion ersetzt. Als Maf3 fir die axiale Partikeldispersion dient der Dispersionskoeffizient D,
welcher den Grad der Spreitung der Verweilzeitverteilung beschreibt. Die Schlussfolgerung aus
der experimentellen Untersuchung ergab eine Unabhangigkeit der Partikeldispersion von den
Anlagendimensionen, wobei angemerkt wird, dass sich dies bei deutlich gréBeren industriellen
Anlagen abweichend verhalten kénne. Mit zunehmender Leerrohrgasgeschwindigkeit ug steigt
auch die Partikeldispersion D, weshalb Reay diese zum gréBten Einflussfaktor erklart und seine
Korrelation

D:0717-%
1>
mf

(1.6)

allein hierauf und auf die minimale Fluidisationsgeschwindigkeit u,, s stitzt. Die angegebenen
Geschwindigkeiten und der Dispersionskoeffizient D weisen die Einheiten [cm/s] und [cmz/s]
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auf. Allerdings wird in der Arbeit auch angefihrt, dass das Anwenden aller Schlussfolgerungen
auf Wirbelschichtbetten tiefer als 10 cm nicht ratsam ist, da sich vollkommen unterschiedliche
Fluidisationsmuster ausbilden kénnen.

In einer weiteren Publikation Uber die experimentelle Untersuchung der Verweilzeitverteilung in
einer Vibrationswirbelschichtrinne stellten|Satija und Zucker| (1986) fest, dass neben zahlreichen
anderen Betriebsparametern eine Zunahme der Vibrationsamplitude den gréBten Einfluss auf
die mittlere Verweilzeit (Abnahme) und die Partikeldispersion (Zunahme) hat. Zusétzlich wurde
sowohl das Héhenprofil der Wirbelschicht im Hinblick auf diverse Betriebsparameter als auch
der Einbau von internen Wehren zur Beeinflussung der Verweilzeitverteilung untersucht. Eine
Erhéhung der Wehranzahl flhrte hierbei zu einer erhéhten mittleren Verweilzeit. Mit Zunahme
des Feststoffdurchsatzes konnte keine signifikante Anderung der Bettmasse Mp,;; festgestellt
werden, was wiederum zu einer direkten Abnahme der mittleren Verweilzeit fihrte.

Experimentelle Ergebnisse von Nilsson| (1986) sowie [Nilsson und Wimmerstedt| (1988) zeigen
das Transportverhalten von Sand und Apatitpartikeln in einer Wirbelschichtrinne der Lange
Lpeys = 2,1 m und Breite Bpe;; = 0,2 m bzw. 0,1 m. Aus den gemessenen Daten wurde eine
Korrelation fir den Dispersionskoeffizienten

1 1,49 0,01 (Hgey —0,05) +0,00165 - pg - (1t — thny )| Ly
o 0,33
Uyt

(1.7)

erstellt, in welche &hnlich zur Korrelation Reay neben den GréBen der Gasgeschwindigkeit ug
und der minimalen Fluidisationsgeschwindigkeit u,, s auch die mittlere Partikelgeschwindigkeit
itp, die Gasdichte pg und die Betthdhe Hp,, in primdren Sl-Einheiten eingehen. Eine Variation
des Ortes der Tracerinjektion, die der Datengewinnung dient, sowie der Tracermasse ergab
dabei keinen Einfluss auf den Dispersionskoeffizienten. Die Ergebnisse zeigen weiterhin eine
Erhdéhung des Dispersionskoeffizienten mit zunehmender Betthéhe. Eine Zunahme der Gas-
geschwindigkeit sowie die Reduzierung von Partikelgré3e oder -dichte bewirkten den selben
Effekt.

Die Gleichungen und[1.7]sind in der Lage, Daten der experimentellen Untersuchung der
jeweiligen Autoren gut vorherzusagen, weichen jedoch beim Versuch, Daten des jeweils anderen
Autors abzubilden, deutlich von den experimentellen Werten ab, wie in Abbildung [.3] ersichtlich
wird.

Eine weitere Mdglichkeit die Partikeloewegung in der Wirbelschicht zu untersuchen, bietet das
"Magnetic Monitoring". Hierflr verwendeten |ldakiev und Morl (2015) einen Marker in kontinu-
ierlichen und diskontinuierlichen Wirbelschichten, um seine Position in x-, y- und z-Richtung
sowie seine raumliche Ausrichtung zu messen, woraus Bewegungskennwerte fiir verschiedene
Apparate- und Betriebsparameter ermittelt wurden. Ein Ziel stellt dabei das Verstédndnis der



1.4 VERWEILZEITVERHALTEN IN WIRBELSCHICHTRINNEN

0.0025
0.002
)
~
é 0.0015 A
% 0.001
)
) A Daten Nilsson und
0.0005 Korrelation Reay
ODaten Reay und
0 Korrelation Nilsson

0 0.0005 0.001 0.0015 0.002 0.0025
D korr. [m?/s]

Abbildung 1.3: Experimentelle Daten von Reay (o) sowie von Nilsson und Wimmerstedt (A)
Uber den Ergebnissen der Korrelation der jeweils anderen Autoren.

Bewegung einzelner Partikel dar, um in Zukunft ganzheitlich auf die Partikeldispersion schlie3en
zu kénnen

Um Verweilzeitverteilungen abbilden zu kénnen, wurden im Laufe der Zeit diverse mathe-
matische Modelle erstellt. Wahrend das Verweilzeitverhalten fir einen ideal durchmischten
Ruhrkessel in Gleichung [1.1] trivial aus der Massenbilanz hergeleitet werden kann, war die
Beschreibung anderer Apparate komplexer. Im Jahr 1935 verdffentlichten MacMullin und We+
ber| (1935) die Ldsung fir ein Kaskadenmodell ohne Rickvermischung zur Berechnung der
dimensionslosen normierten Massenbeladung

E(0) :MQNCSTR—Ie—NCSTRO (1.8)

(Ncstr — 1)!
flr eine beliebige Anzahl N¢srg ideal durchmischter Rihrkessel. Hierbei geht die dimensi-
onslose Verweilzeit 8 aus Gleichung als Variable und die Anzahl der ideal durchmischten
Rihrkessel Ncstr als einziger Parameter ein. Darauf aufbauend verdffentlichten |Gilliland und
Mason| (1952) sowie Danckwerts (1953) sowohl experimentelle Untersuchungen als auch ma-
thematische Zusammenhange zur Beschreibung des Verweilzeitverhaltens in Systemen mit

kontinuierlichem Durchfluss.

Eine weitere Mdglichkeit zur Beschreibung von Verweilzeitverteilungen sind Modelle wie von
Charlou| (2014), welcher Markow-Ketten nutze. Bei Kenntnis eines Zustandes zu einem beliebi-
gen Zeitpunkt kann in der Theorie jeder Zustand zu jedem nachfolgenden Zeitpunkt berechnet
werden. In dem postulierten Modell werden zwei Parameter, zum einen ein Riickflusskoeffizient



1 EINLEITUNG

R und zum anderen die Partikelmasse Mp verwendet, um jede Zelle eines Gitters, welches den
Apparat beschreibt, zu berechnen.

Eine dritte Methode, um das Verweilzeitverhalten von Partikeln in einer Wirbelschichtrinne
zu beschreiben, ist das Dispersionsmodell. Anhand einer partiellen Differenzialgleichung wird
hierbei die Anderung der normierten Massenbeladung E (iber der Zeit mit Hilfe eines konvektiven
und eines dispersiven Terms beschrieben.

Hierfir kann die Anderung der normierten Massenbeladung E (iber die dimensionslose Zeit 6
mit der Dispersions-Konvektions-Gleichung

JE(0) 1 3°E(6) JE(6)
96  Bo 9(2 9L

fur verschiedene Randbedingungen sowohl analytisch als auch numerisch berechnet werden.

(1.9)

Die Bodensteinzahl Bo gibt hierbei das Verhéltnis von konvektivem zu dispersivem Partikeltrans-
port an, wobei { die dimensionslose Ortskoordinate darstellt.

An den Systemgrenzen ist Partikeldispersion theoretisch a) nur am Eintritt (offen-geschlossen),
b) nur am Austritt (geschlossen-offen), ¢) an beiden Grenzen (offen-offen) oder d) gar nicht
(geschlossen-geschlossen) méglich. Eine Zusammenfassung méglicher analytischer Lésungen
findet sich in der Arbeit von Van Genuchten und Alves| (1982).

Es wurden somit einige Versuche unternommen, das komplexe Transportverhalten von partikula-
ren Produkten und deren Verweilzeitverteilung in Wirbelschichtrinnen zu klaren. Im Hinblick auf
das Anlagendesign oder die Herstellung von spezifischen Schittgltern ist es jedoch notwendig,
das Verweilzeitverhalten von Partikeln genauer zu kennen, um den immer gréBer werdenden
Qualitatsanspriichen an die Anlagentechnik und Produkte gerecht zu werden.

1.5 Trocknung in Wirbelschichtrinnen

Die Trocknung von partikuldaren Gutern stellt einen wesentlichen Prozess auf dem Gebiet der
Wirbelschichttechnik dar. Aus diesem Grund ist es nicht verwunderlich, dass bereits zahlreiche
Veréffentlichungen zu diesem Bereich in der Literatur zu finden sind.

Im Rahmen von diskontinuierlichen Wirbelschichten beschéftigten sich Burgschweiger u. a.
(1999) mit der konvektiven Trocknung von pordsem Material. Der Ansatz war die separate
Betrachtung von intrapartikuldren Trocknungskinetiken und Sorptionsgleichgewicht, welche
in ein Modell mit gekoppeltem Wéarme- und Stoffaustausch integriert wurden. Um den Abfall
der Trocknungsrate wahrend des Prozesses zu beschreiben, wurde zwischen zunehmender
intrapartikuld@rer Limitierung durch erhéhten Stofftransportwiderstand und der Abnahme durch
Anderung im Sorptionsgleichgewicht unterschieden, indem ein modifiziertes Konzept der nor-
mierten Trocknungskurve von van Meel (1958) genutzt wurde. Als Ergebnis steht eine gute
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1.5 TROCKNUNG IN WIRBELSCHICHTRINNEN

Ubereinstimmung von experimentell ermittelten und modellierten Daten.

Weiterflhrend untersuchten [Fyhr u. a.[ (1999) das Trocknungsverhalten von Weizen und Zeolith
experimentell und erstellten ein Modell sowohl fir den diskontinuierlichen als auch fir den
kontinuierlichen ideal durchmischten Rundreaktor. Die Héhe der Wirbelschicht wurde hierbei
in Schichten eingeteilt, in welchen jeweils ein Partikel, reprasentativ fir alle in dieser Schicht
befindlichen Partikel, von der kontinuierlichen Gasphase umstromt wird. Im Sinne einer ideal
durchmischten Wirbelschicht ist es Partikeln méglich, sich in vertikaler Richtung zwischen den
einzelnen Schichten zu bewegen. Um den Fall der kontinuierlichen Wirbelschichttrocknung
zu simulieren, wurden die Partikel in einer der Schichten in gewissen zeitlichen Abstanden
durch neue feuchte Partikel ersetzt, was zu einer guten L"Jbereinstimmung von Simulation und
experimentellen Werten fihrt.

Auch Burgschweiger und Tsotsas| (2002) beschéaftigten sich mit der kontinuierlichen Trocknung
in einer ideal durchmischten Wirbelschicht. Sie wiesen die anndhernd ideale Durchmischung
experimentell nach und erstellten ein Modell zur Berechnung sowohl der dynamischen als auch
der stationdren Zustande. Hierzu wurde ein populationsdynamisches Modell mit der Verweil-
zeit als interne Koordinate genutzt, um die Partikelverweilzeitverteilung bei der Berechnung
von Partikelfeuchte und -temperatur zu berlcksichtigen. Der Vergleich der simulierten und
experimentellen Daten ergab eine gute Ubereinstimmung.

Annlich zu Burgschweiger untersuchte auch (Cun&us| (2011) das Trocknungsverhalten in der
ideal durchmischten kontinuierlichen Wirbelschicht mit zentralem Uberlaufrohr fiir den Parti-
kelaustrag. Er zeigte erstmals experimentelle Ergebnisse zur Feuchteverteilung von Partikeln
am Austritt der Wirbelschicht und deren gute Ubereinstimmung mit simulierten Daten. Auch
die analytische Lésung von Peglow u. a.| (2011) fir das vorliegende Problem Uberzeugt mit
adaquater Genauigkeit.

Fir die Modellierung der Trocknung von Weizen in einer kontinuierlichen Wirbelschichtrinne
griffen [Fyhr und Kemp| (1999) das eigene Modell fir den Rundreaktor (Fyhr u. a./ (1999)) auf
und erweiterten es durch ein Kaskadenmodell in Reihe geschalteter Rundreaktoren, mit der
Anzahl N¢csrr gleicher Reaktoren, wie bereits MacMullin und Weber| (1935). Die Anzahl Ncsrr
wurde aus Lange und mittlerer Verweilzeit der Wirbelschichtrinne sowie dem Dispersionsko-
effizienten D nach Nilsson| (1986) sowie Nilsson und Wimmerstedt| (1988) bestimmt. Hierbei
wurde die Annahme getroffen, dass ein hohes Verhaltnis von konvektivem zu dispersivem
Partikeltransport entlang axialer Richtung in der Wirbelschichtrinne vorliegt. Die Validierung der
simulierten Daten mit experimentellen Werten aus einer Laborwirbelschichtrinne ergab eine
gute Ubereinstimmung.

Baker u. a.[(2006) formulierten ein analytisches Modell fiir die Beschreibung der Trocknung in
einer Wirbelschichtrinne. Sie nutzten eine in Reihe geschaltete Kaskade von Trocknungszellen,
welche ihrerseits aus einer gewissen Anzahl in Reihe geschalteter ideal durchmischter Rihr-
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kessel bestehen. Jede Trocknungszelle wurde nun iterativ unter Berlcksichtigung der erflllten
Warmebilanz gelést. Die axiale Dispersion aus der Gleichung von |Nilsson| (1986) geht hierbei in
die Anzahl ideal durchmischter Rihrkessel ein, wobei die Anzahl der Trocknungszellen auf 28
festgesetzt wurde. Die Anzahl von 28 ist dem Kompromiss zwischen relativ glatter Kurvenverlau-
fe von Feuchte und Temperatur entlang der Wirbelschichtrinne und der Rechenzeit geschuldet.
Die Autoren berechneten den Verlauf von Feuchte, Temperatur und spezifischem Energiever-
brauch Uber die Lange der Wirbelschichtrinne wie auch den Gesamtenergieverbrauch. Die
Simulationen ergaben, dass der Effekt der Dispersion vernachlassigbar ist.

Basierend auf dem Modell von Burgschweiger und Tsotsas (2002) erstellten Alaathar u. a.
(2013) ein FlieBbild-Simulationstool, welches die Simulation der Trocknung von verschiedenen
Feststoffen, sowie flr deren Mischungen, in einem kontinuierlich betriebenen Wirbelschichtreak-
tor fur eine ganzzahlige Anzahl CSTR ermdglicht. Es erfolgt die Berechnung der Gasfeuchte und
-temperatur sowie der Verteilung der Partikelfeuchte und -temperatur, unter Berticksichtigung der
Verteilung von Partikelfeuchte, -temperatur und -gréBe. Die Validierung der Simulation anhand
der experimentellen Ergebnisse von [Peglow u. a. (2007) ergab eine gute Ubereinstimmung.

Die Integration der Partikelanzahldichte Uber die Verweilzeit fir eine Rihrkesselkaskade er-
mdglicht darlber hinaus die Berechnung des Trocknungsverhaltens von Partikeln in einer
Wirbelschichtrinne. Um eine Berechnung einer realen Wirbelschichtrinne durchzufiihren, muss
hierfir jedoch die Anzahl ideal durchmischter Rihrkessel so gewahlt werden, dass eine Uber-
einstimmung der Simulationsergebnisse an die experimentellen Daten erreicht wird. Eine
Parameterstudie bezlglich des Langen-Breiten-Verhéltnisses wurde simulativ durchgefihrt,
um dessen Effekt auf die Partikelfeuchteverteilung zu untersuchen. Die simulierten Daten zur
Trocknung in der Wirbelschichtrinne wurden jedoch nicht experimentell validiert.

Auf den ersten Blick scheint es eine Fllle an Veréffentlichungen in der Literatur zu geben,
welche sich mit der Trocknung in Wirbelschichten befassen. Obwohl einiges an experimentellen
Daten bezlglich der diskontinuierlichen Wirbelschichttrocknung zur Verfligung steht, gibt es
nur wenige experimentelle Untersuchungen zur kontinuierlichen Trocknung in Wirbelschichten.
Experimentelle Studien zur kontinuierlichen Trocknung in Wirbelschichtrinnen sind hingegen
in der wissenschaftlichen Literatur noch weniger vertreten. Experimentelle Daten bezlglich
der verteilten Partikelfeuchte am Austritt eines solchen Apparates existieren bisher nur in
der Arbeit von |Chen u. a. (2017). Die hier vorgestellten Trocknungsversuche stammen aus
der vorliegenden Dissertation und wurden an einer Wirbelschichtrinne, unter Variation der
Austrittswehrhéhe sowie mit und ohne internen Einbauten durchgefliihrt, wobei lediglich ein
kleiner Teil der relevanten Betriebsparameter abgedeckt wurde.

Ahnlich verhalt es sich mit wissenschaftlichen Arbeiten zur Simulation kontinuierlicher Wir-
belschichtrinnen. Haufig werden Kaskadenmodelle mit ganzzahliger Anzahl von Rlhrkesseln
verwendet, wobei die Anpassung von Simulation an Experimente erforderlich ist, oder grobe
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1.6 COATING IN WIRBELSCHICHTRINNEN

Annahmen, wie gro3em Langen-Breiten-Verhéltnis oder sehr geringer Partikeldispersion (Kol-
benstrémung der Partikel) getroffen werden missen. Auch hierfir findet sich eine Lésung in der
Arbeit von|Chen u. a.|(2017), in Form einer 1D und einer 2D Modellierung des Trocknungspro-
zesses, wobei die 1D Modellierung Bestandteil der vorliegenden Dissertation ist. Als Resultat
konnte eine zufriedenstellende Abbildung der experimentellen Daten erreicht werden.

Ziel war es somit die vorhandene Informationslicke bezlglich der experimentellen Untersu-
chung in Wirbelschichtrinnen sowie der Modellierung des Trocknungsverhaltens von Partikeln,
unter Berlcksichtigung verteilter Partikelfeuchte, zu fillen, um zukinftig die Trocknung partiku-
larer Glter in der kontinuierlich betriebenen Wirbelschichtrinne mit hinreichender Genauigkeit
vorhersagen zu kénnen.

1.6 Coating in Wirbelschichtrinnen

Grundsatzlich kénnen partikelbildende Prozesse in der Wirbelschicht in drei Formulierungs-
prozesse eingeteilt werden. Bei der Agglomeration werden feine Partikel durch Einsatz von
Bindemitteln aneinander gebunden, wodurch neue und gréBere Partikel entstehen und mit
fortlaufender Prozesszeit und mit weiteren Partikeln weiter wachsen kdénnen.

Bei der Granulation werden Partikel mit einer artgleichen Flissigkeit, beispielsweise einer
Schmelze, Suspension oder Lésung, beaufschlagt. Durch Erstarren der Schmelze oder Ver-
dampfen der FlUssigkeit oder des Lésungsmittels wachsen diese schichtweise an, da sich
der enthaltene Feststoff auf ihnen abscheidet. Die finalen Partikel unterscheiden sich hierbei
nicht von den urspringlichen Partikeln bezuglich ihrer Materialzusammensetzung. Dies ist der
primare Unterschied zum Coating bzw. zur Ummantelung von Partikeln, wobei die Kernpartikel
aus einem anderen Material als die entstehende Coatinghllle bestehen. Dennoch verhalten
sich Granulations- und Coatingprozesse ahnlich, weshalb im Folgenden auf beide Prozessmodi
eingegangen wird.

Das Wirbelschichtcoating oder das Ummanteln von partikuldren Gutern in der Wirbelschicht fand
urspringlich hauptsachlich im Bereich der Pharmaindustrie statt. Gerliche oder Geschmacker
konnten hierdurch mit einer neutralen Huille maskiert, pharmazeutische Wirkstoffe durch eine
sich langsam zersetzende Schicht kontrolliert freigesetzt oder empfindliche Materialien durch
eine Schutzschicht von der AuBenwelt abgeschirmt werden. In den 1960er Jahren meldeten
Wurster| (1963, 1966) sowie Wurster und Lindlof| (1964, 1965) mehrere Verfahren und Apparate
zum Patent an, welche noch heute Anwendung finden. Aufgrund der besonderen Apparate-
bauweise mit mittigem Steigrohr in der konischen Anlage lieBen sich auch sehr feine Partikel
in der Wirbelschicht beschichten. Der Gasverteilerboden war hierbei durch unterschiedliche
Offnungsverhaltnisse so gestaltet, dass eine Erhéhung des Gasstroms in Richtung Zentrum
erfolgte. Darliber hinaus kann eine besonders gleichmaBige Beschichtung im Wurster-Betrieb
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erreicht werden.

Daraufhin schlugen Scott u. a. (1964) sowie |Rankell u. a.| (1964) Méglichkeiten zum Design
von Anlagen und zur Umsetzung von Coatingprozessen im kontinuierlichen Betrieb vor, indem
sie eine bereits bestehende diskontinuierliche Wirbelschichtanlage mit zwei Schleusen aus-
statteten, um einen kontinuierlichen Partikelein- und -austrag zu ermdglichen. Sowohl fir den
diskontinuierlichen als auch far den kontinuierlichen Fall lie3 sich das Partikelwachstum derart
einstellen, dass anschlieBendes Mahlen von Grobgut Uberfliissig war. Auch die Partikelfeuchte
konnte in beiden Fallen so eingestellt werden, dass ein nachfolgender Trocknungsprozess
entfiel. Es folgten weitere Arbeiten, welche sich hauptsachlich mit Parametereinfliissen und
deren Auswirkungen auf den Coatingprozess befassten.

So untersuchten|Ormoés u. a.| (1973d|c,b,a) die Partikeleigenschaften, wie Abriebfestigkeit und
Porenvolumen, betrachteten bereits bestehende Methoden und deren Anwendbarkeit auf die in
diskontinuierlichen Wirbelschichten hergestellten Granulate und schlugen ihrerseits Methoden
zur Charakterisierung von Partikeln vor. Daraufhin stellten sie Parameter, wie Bindermenge
und -durchsatz sowie die Eigenschaften von Disenluft und auch des Verteilerbodens in den
Mittelpunkt ihrer Arbeit.

Weitere Untersuchungen zum Einfluss verschiedener Parameter auf das Coatingergebnis
folgten beispielsweise von Thurn|(1970) und |Banks| (1981).

Erst spater wurde die Wirbelschichttechnologie auch in anderen Bereichen, wie der chemischen
oder Lebensmittelindustrie angewendet. |Dewettinck und Huyghebaert (1999) schrieben eine
Abhandlung Uber das Coating in der Lebensmittelindustrie, wobei sie auf Allgemeines und
Grundlagen aber auch Prozessvariablen (Dewettinck und Huyghebaert| (1998)), Wettereinfliisse,
Prozesskontrolle, mdgliche Agglomeration als Nebeneffekt, das Coating aus Schmelzen und
letztendlich die eigentliche Anwendung im Lebensmittelbereich eingehen. Bis zu Beginn des 21.
Jahrhunderts fokussierten sich wissenschaftliche Arbeiten hauptséchlich auf experimentelle Un-
tersuchungen in diskontinuierlichen Wirbelschichten (Wesdyk u. a.| (1993); Hemati u. a.| (2003))
und den Einfluss von Betriebsparametern auf die Granulatcharakteristik.

Eine neue Methode zur Einbringung vom Warme in der Wirbelschicht wurde von [[dakiev u. a.
(2018) vorgestellt. Sie verglichen experimentell das konvektive und induktive Heizen wahrend
des Coating Prozesses, wobei dhnliche Ergebnisse erzielt werden konnten. AbschlieBend
wurden die Vor- und Nachteile der induktiven Warmeeinbringung diskutiert und ihre Limitierung
aufgezeigt.

Ein Beitrag von|Teunou und Poncelet (2002) behandelt den Vergleich von diskontinuierlichem
und kontinuierlichem Coating in der Lebensmittelindustrie, wobei sie zum Ergebnis kamen, dass
der kontinuierliche Prozess, neben vielen Nachteilen auf Ebene der Partikelqualitat, das deutlich
wirtschaftlichere Verfahren ist. Dies ist besonders in der chemischen und Lebensmittelindustrie
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von besonderem Interesse. Hier sind die Gewinnmargen deutlich kleiner, als beispielsweise im
Pharmabereich, weshalb die Produktion aufgrund héheren Durchsatzes kostenglnstiger sein
muss.

In der Arbeit von [Hampel u. a.[ (2013) wird das klassische Wurster-System in der konischen
Wirbelschicht im kontinuierlichen Betrieb betrachtet. Als Partikelsystem wurde mikrokristalline
Zellulose als Kernpartikel und wassrige Natriumbenzoatlésung als Coatingflissigkeit verwendet.
Der Partikelaustrag erfolgte Uber zwei getaktete Schleusen und ein nachgeschaltetes Sichter-
rohr. Partikel mit einer gewissen Gré3e und entsprechender Sinkgeschwindigkeit fallen hierbei
zu Boden in einen Auffangbehélter, wohingegen kleine Partikel mit dem aufwarts gerichteten
Luftstrom mitgerissen und erneut der Wirbelschicht zugeflhrt werden. Zusatzlich zur experi-
mentellen Untersuchung wurde ein populationsdynamisches Modell zur Vorausberechnung der
PartikelgroBenverteilung erstellt und mit den experimentelle Daten verglichen.

Schmidt u. a.| (2015alb) untersuchten die Granulation von Natriumbenzoatpartikeln in einer
runden, kontinuierlichen Wirbelschicht. Es wurden dabei Prozesse mit zwei Klassiervarianten
betrachtet: zum einen mit interner Klassierung Uber ein vertikal mit Luft durchstromtes Fall-
rohr im Zentrum der Wirbelschicht; zum anderen mit externer Klassierung tber zwei Siebe,
welche das ausgetragene Gut in Uberkorn, Produkt und Unterkorn aufteilen. Das als zu grof3
befundene Uberkorn wurde anschlieBend durch eine Miihle zerkleinert und mit dem zu feinen
Unterkorn erneut der Wirbelschicht zugefiihrt. Es wurde gezeigt, wie sich sowohl die Trock-
nungsbedingungen, der Durchsatz der Granulationslésung, der Fluidisationsgasmassenstrom
und -temperatur, als auch die Gasgeschwindigkeit im Klassierrohr und die Gré3e bzw. Masse
des Partikelzustroms auf die Stabilitdt des Prozesses auswirken. Der Partikelzustrom wurde
hierbei lediglich durch Overspray bzw. durch Zerkleinern der Uberkorns in der Miihle generiert.
Abhangig von den Prozessbedingungen konnten Oszillationen der PartikelgréBenverteilung
Uber die Prozesszeit festgestellt werden.

Fir die Qualitat eines Produktes sind dessen Eigenschaften und deren Verteilung ausschlagge-
bend. Aus diesem Grund beschéftigten sich Rieck u. a.[(2015) mit der experimentellen Untersu-
chung der Porositat von mit Natriumbenzoat beschichteten Glas- und y-Aluminiumoxidpartikeln.
In einer diskontinuierlichen, runden Wirbelschicht im Labormafstab wurde die Gastemperatur
am Eintritt sowie der Durchsatz der Coatingfliissigkeit einer wassrigen Lésung aus Natriumben-
zoat variiert und eine empirische Gleichung fir die Korrelation der Porositat abgeleitet. Hierflr
wurde ein Term eingefiihrt, welcher als gasseitiges Trocknungspotential bezeichnet und aus dem
Verhaltnis der Differenz von geséttigter und Austrittsgasfeuchte zur Differenz von gesattigter und
Eintrittsgasfeuchte berechnet wird. Basierend auf Populations-, Warme- und Massenbilanzen
wurde die erstellte Korrelation in ein Modell zur Berechnung des Partikelwachstums integriert,
wobei eine gute Ubereinstimmung von experimentellen Daten und Simulation erzielt wurde.

Im selben Jahr untersuchten |Hoffmann u. a.[(2015) die Porositat von Natriumbenzoatpartikeln
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bei der kontinuierlichen Granulation in einer runden Wirbelschicht mit internem Klassierrohr.
Auch in dieser Arbeit wurde auf Prozessstabilitat und die Eigenschaften des im System durch
Overspray generierten Partikelzustroms eingegangen, wobei das Hauptaugenmerk jedoch auf
der Berechnung des Partikelwachstums lag. Hierfiir wurde ein Zwei-Zonen-Modell mit Popu-
lationsbilanzen genutzt, wobei das gesamte System in eine Spriih- und eine Trocknungszone
aufteilt wurde. In der Arbeit wurde die Korrelation von |Rieck u. a. (2015) verwendet, wodurch
eine gute Ubereinstimmung von Simulation und Experiment erzielt wurde.

Im Laufe der Zeit konzentrierten sich die anfanglich noch sehr experimentell ausgerichteten
Untersuchungen immer mehr auf Modellierung und Simulation. Dies hatte den Vorteil, dass
Parameter und deren Einflisse sowohl auf die Stabilitdt des Prozesses, als auch auf das
Ergebnis der Granulation bzw. des Coatings einfacher, schneller und deutlich kostengtinstiger
untersucht werden konnten.

Aus diesem Grund erstellten Vreman u. a.[ (2009) mit Hilfe von Populationsbilanzen ein Gra-
nulationsmodell fiir einen kontinuierlichen Wirbelschichtreaktor. Die Autoren entdeckten, dass
unter der Bedingung einer zu gro3en Fraktion an durch Overspray generierten Keimen, kein
stationarer Zustand existierte. FUr den Fall eines stationdren Zustandes berechneten sie die
PartikelgréBenverteilung des Produktes analytisch. Der transiente Bereich wurde numerisch
berechnet, bis dieser in den stationaren Betrieb konvergierte, wobei sich fir den instabilen Fall
anhaltende Oszillationen der PartikelgréBenverteilung ausbildeten.

Dieses oszillierende Verhalten der PartikelgréBenverteilung wurde zuvor bereits simulativ und
ebenfalls populationsdynamisch von[Heinrich u. a. (2002) beobachtet. Es wurde jeweils ein konti-
nuierliches System mit interner und externer Separation betrachtet. Bei der internen Separation
wurde eine Trennung durch ein senkrechtes mit Luft durchstrémtes Fallrohr simuliert, wobei die
externe Separation durch eine Miihle und zwei Siebe fiir Uber- und Unterkorn sowie Produkt er-
reicht wurde. Die Autoren beschrieben fir beide Falle ein sehr unregelmaBiges Anlaufverhalten
des Prozesses, womit die spateren Oszillationen begriindet wurden. Im Gegensatz zu Vreman
u.a. (2009) argumentierten |Heinrich u. a.[(2002) jedoch mit zu kleinen generierten Keimen als
Problemfaktor fiir einen oszillierenden jedoch stabilen Prozess.

Durch das zunehmende Interesse an Arbeiten zur Modellierung solcher Granulations- und
Coatingprozesse, riickten zunehmend andere GréBen als die bisher untersuchten Betriebspara-
meter in den Fokus.

So simulierten |Fries u. a.| (2011) den Granulationsprozess flr einen Wurstercoater und eine
Wirbelschicht im Top-Spray-Betrieb mit Hilfe gekoppelter DEM-CFD (Discrete Element Method
- Computational Fluid Dynamics) Modellierung. Mit dieser sehr rechenintensiven Methode
wird die Bewegung der einzelnen Partikel durch die DEM erfasst, wobei die kontinuierliche
Gasphase durch die Navier-Stokes Gleichungen beschrieben und mit dem klassischen Ansatz
der CFD gel6st wird. Aus den Ergebnissen konnte das Feststoffvolumen in der Spriihzone, also
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dem Bereich in dem Partikel mit der Granulationsfliissigkeit benetzt werden, abgeleitet werden.
Zuséatzlich wurde der Einfluss der Apparategeometrie auf die Homogenitat der Partikelbenetzung
analysiert. Dabei stellte sich simulativ heraus, dass eine deutlich homogenere Benetzung der
Partikel im Wursterapparat erreicht wurde als dies im Top-Spray Wirbelschichtprozess der Fall
war.

Mit Hilfe einer flachen, ”quasi”’-2-dimensionalen Wirbelschicht, einer hochauflésenden Hochge-
schwindigkeitskamera und der passenden Bildverarbeitung untersuchten Borner u. a.| (2011)
die Verweilzeiten von Partikeln in den jeweiligen Zonen flr die Benetzung und Trocknung. In der
Arbeit wurden vier Félle, eine Wirbelschicht mit Top-Spray, eine Strahlschicht und jeweils ein
Wurstercoater mit und ohne internes Steigrohr gewahlt. Eine Zunahme der Gasgeschwindigkeit
bewirkte fallibergreifend eine Abnahme der Partikelverweilzeit in der Spriihzone.

In einer spateren Publikation befassten sich |Borner u. a.[(2014) mit der Messung von Partikel-
verweilzeiten in den unterschiedlichen Zonen, verwendeten aber ein anderes Messsystem als
zuvor. Mit Hilfe einer faseroptischen Sonde wurden sowohl eine flache ’quasi”’-2-dimensionale
als auch eine runde Wirbelschicht in verschiedenen Héhen und bei unterschiedlichen Tiefen
untersucht. So war es mdéglich, Partikelfraktionen sowie Partikel- und Blasengeschwindigkeiten
innerhalb der unterschiedlichen Bereiche der Wirbelschicht zu bestimmen.

Die Verdffentlichung von Buck u. a.| (2016b) befasst sich ebenfalls mit den von Heinrich u. a.
(2002) sowie [Vreman u. a. (2009) beschriebenen Oszillationen der PartikelgréBenverteilung
bei der kontinuierlichen Wirbelschichtgranulation mit externer Klassierung durch einen Sieb-
Mahl-Kreislauf. Nach ihrem Urteil ist die Stabilitat des Prozesses nicht allein abhéngig von den
partikelbildenden Betriebsparametern, sondern vielmehr von der Auspragung der verschiedenen
Zonen im System. Daher wurde eine systematische modellgestitzte Untersuchung durchge-
fihrt und eine Beurteilung fir den Fall der Top-Spray-Granulation und einen Wurster-Apparat
abgegeben. Die Wahrscheinlichkeit einer Oszillation war fir den Wurster-Apparat mit externer
Klassierung am gréBten. Fir die Top-Spray-Granulation waren das Verhaltnis von Trocknungs-
zu Spruhzone, bzw. die Verweilzeit in erster Linie ausschlaggebend fir die Stabilitat. Waren
diese GroBen zu klein gewahlt, hatten die Partikel nur wenig Zeit zum Trocknen, da sie sich
hauptsachlich in der Sprihzone aufhielten. Hierdurch wurde ebenfalls oszillierendes bzw. insta-
biles Prozessverhalten hervorgerufen. Dariliber hinaus gaben Buck u. a.[(2016b) tabellarisch
eine Zusammenfassung von Arbeiten aus der Literatur an, welche sich mit der Bestimmung der
Volumenfraktionen von Sprih- oder Trocknungszonen bzw. der Partikelverweilzeiten innerhalb
dieser Zonen befassen. Weiterhin beschéaftigten sich Blick u. a.[(2015) sowie Buck u. a.|(2016a)
mit unterschiedlichen Ansatzen zur modellgestlitzten Kontrolle von Partikeleigenschaften mit
dem Ziel die instabilen Gleichgewichtszustande zu stabilisieren.

Bertin u. a.| (2011) erstellten ein Modell zur Beschreibung des Wachstumsprozesses von Harn-
stoffpartikeln zur Dingemittelherstellung aus einer Schmelze in der Wirbelschichtrinne und
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I6sten dieses numerisch. Hierflir wurden Populations-, Massen- und Energiebilanzen genutzt
und drei Wachstums- und Kiihlkammern der Wirbelschichtrinne als Kaskadenmodell beschrie-
ben, in welchem jede Kammer als eigenstandiger, ideal durchmischter Rihrkessel betrachtet
wurde. Es wurde ein Granulationsprozess als Grundlagenversuch betrachtet und jeweils ei-
ne Stérung in Form einer Erhéhung von 10% (Sprungfunktion) des Partikeldurchsatzes, des
Eintrages der Schmelze sowie des mittleren Partikeldurchmessers am Eintritt und dessen
Varianz veranlasst. Auch eine Anderung des Ricklaufverhéaltnisses, also wie viel des finalen
und zu groben Produktes in einer Mihle zerkleinert und erneut dem Partikeleintrittsmassen-
strom zugefiihrt wurde, war Teil der Untersuchung. Es stellte sich heraus, dass ein geringes
Rucklaufverhaltnis der Stabilitdt des Prozesses zutraglich ist und die PartikelgréBenverteilung
am Zulauf den gréBten Einfluss auf die Gré3enverteilung des finalen Produktes am Austritt hat.
Eine Abnahme des Partikelmassenstroms und eine Zunahme des Stroms fllissiger Schmelze
begtinstigen ebenfalls schnelleres Partikelwachstum.

In einer weiteren Publikation von |Bertin u.a. (2013) wurde ein Granulationsmodell fiir die
kontinuierliche Wirbelschichtrinne im stationdren Zustand prasentiert. Hierbei wurde die Wir-
belschichtrinne, wie zuvor bei|Bertin u. a. (2011), als Kaskade ideal durchmischter Rihrkessel
betrachtet und der Effekt des Austrags feiner Partikel mit dem Fluidisationsgasmassenstrom
bertcksichtigt. Partikelmassenstréme von einer zur nachsten Kammer wurden aus den Gilei-
chungen von Bernoulli und der Differenz der Betth6hen in den einzelnen Kammern abgeleitet,
wodurch der Rickfluss von Partikeln in eine vorherige Kammer ausgeschlossen wurde. Das
Modell fir den Granulationsprozess kann analytisch flr eine beliebige PartikelgréBenvertei-
lung am Eintritt gelést werden, wobei der Partikeldurchmesser als interne Gré3enkoordinate
verwendet wird. Um den Austrag der besonders kleinen Partikel zu berlcksichtigen, wurde
eine Austragskonstante bestimmt, was durch Anpassen der Simulationsdaten an experimen-
telle Werte erreicht wurde. Die Vergleiche von Simulation und Experiment belegen eine gute
Ubereinstimmung.

Diese Abhandlung sollte die Entwicklung des Granulations- und Coatingprozesses Uber die
vergangenen Jahre aufzeigen und verdeutlichen, dass eine Vielzahl an experimentellen Untersu-
chungen in der Literatur hinsichtlich der Betriebsparameter auf das finale Produkt hauptséchlich
im diskontinuierlichen Prozess existiert. FUr den Fall der kontinuierlichen Granulation oder des
Coatings nimmt die Zahl der verfigbaren Veréffentlichungen auf experimenteller Ebene jedoch
stark ab, wobei verlassliche experimentelle Daten zum kontinuierlichen Coating in der Wirbel-
schichtrinne selten sind. In der Arbeit von Bachmann u. a.| (2019), welche Teil der vorliegenden
Dissertation ist, werden jedoch experimentelle Daten an einer Wirbelschichtrinne erhoben und
auf die PartikelgroBen- und Schichtdickenverteilung sowie die Schichtporositét analysiert. Ahn-
lich verhalt es sich mit der Simulation und Modellbildung dieser Prozesse. Obwohl es Modelle
zur Beschreibung des Coatingprozesses in Wirbelschichtrinnen gibt, sind die Simulationsdaten
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1.7 ZIELSTELLUNG

kaum bis gar nicht durch experimentelle Daten validiert. Darliber hinaus wird auch der Einfluss
der Partikelverweilzeit im System unzureichend diskutiert, weshalb es unmdglich ist, deren
Einfluss auf das Coatingergebnis, wie z.B. der PartikelgréBenverteilung, unabhangig vom Ein-
fluss anderer Faktoren, wie Zonenbildung, Betriebsparametern oder Materialeigenschaften, zu
bestimmen. Auch dies ist als Teil der gegenwartigen Dissertation in der Arbeit von Bachmann
u.a.[(2019) verdffentlicht, wobei hierbei Simulationsergebnisse eines 1D und eines 2D Modells
mit den experimentellen Messwerten verglichen wurden.

Es bedarf weiterer Forschungsarbeit, um letztendlich in der Lage zu sein, Coatingprozesse
hinreichend gut vorher zu berechnen, um in Zukunft ein qualitativ hochwertiges partikulares
Produkt kostenglinstig herstellen oder ein gesamtes Anlagenkonzept erstellen zu kénnen.

1.7 Zielstellung

Der Markt fur partikulare Guter, sei es im chemischen, lebensmitteltechnischen oder pharma-
zeutischen Bereich, ist immens und nahezu uniiberschaubar. Im Sinne der Wirtschaftlichkeit ist
der Trend vom diskontinuierlichen Betrieb zur kontinuierlichen Verfahrensweise erkennbar. Ein
Grof3teil von Ausgangs- oder Zwischenprodukten liegt in den betrachteten Industriezweigen in
feuchtem Zustand vor, weshalb eine Trocknung der Giter erforderlich ist. Weitergehend kann
es notwendig sein die hergestellten Produkte zu beschichten, um beispielsweise eine definierte
Arzneimittelfreisetzung zu realisieren oder lediglich um bestimmte Inhaltsstoffe von &uf3eren
Einflissen zu schitzen. Um eine hohe Qualitat der finalen Produkte zu gewéhrleisten, ergeben
sich neue Anspriche an den Herstellungsprozess dieser Produkte sowie bei Planung, Ausle-
gung, Bau und Design der Apparatetechnik. Dabei wird das Interesse an der standardmagigen
Erfassung von Mittelwerten der Partikeleigenschaften, wie etwa der Partikelfeuchte bei der
Trocknung oder der PartikelgréBe beim Coating von der Kenntnis der verteilten Partikeleigen-
schaften abgel6st. Hierflr ist das Verstandnis des Zusammenhangs von Partikelverweilzeit im
System und der sich andernden Partikeleigenschaften notwendig, welche im Wesentlichen die
Produktqualitat bestimmen.

Das Ziel dieser Arbeit ist daher, diesen Zusammenhang experimentell zu ermitteln und ihn
modellbasiert zu berechnen. Hierfir sollen in einem ersten Teil Verweilzeitmessungen an zwei
Wirbelschichtrinnen, im Labor- und Technikumsmafstab, durchgeflhrt werden. Die gemessenen
Verweilzeitverteilungen sollen weitergehend analysiert und auf ihren konvektiven und dispersiven
Anteil untersucht werden. Das Verhaltnis beider Terme entspricht der Bodensteinzahl, welche
mit Hilfe einer zu erstellenden empirischen Gleichung dimensionslos korreliert werden soll.
Auch eine Korrelation der mittleren Verweilzeit soll erfolgen. Mit beiden korrelierten Gré3en soll
es zukunftig mdglich sein, die Verweilzeitverteilung eines beliebigen kontinuierlichen Prozesses
in einer Wirbelschichtrinne beliebiger Dimension zu berechnen und somit vorher zu sagen.
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1 EINLEITUNG

Im zweiten Teil dieser Arbeit soll der Zusammenhang der korrelierten Verweilzeitverteilungen
mit den verteilten Partikeleigenschaften geschaffen werden. Hierfir sollen zunachst Messdaten
zur Trocknung von feuchten Partikeln generiert werden. Proben am Eintritt sowie am Austritt
der Wirbelschichtrinne sollen auf die Feuchte der Einzelpartikel untersucht werden, woraus sich
die verteilte Partikelfeuchte Uber die Population ergibt.

Neben der experimentellen Untersuchung sollen auch Berechnungen zur Trocknung von Par-
tikeln in der Wirbelschichtrinne durchgefiihrt werden. Hierflr soll ein auf Populationsbilanzen
gestitztes Modell erstellt werden, welches Verweilzeitverteilungen aus der im ersten Teil erstell-
ten Korrelation einbezieht. Nach einer Diskretisierung und Implementierung soll die Simulation
erfolgen, welche mit den experimentell bestimmten Daten bezlglich der Partikelfeuchtevertei-
lung verglichen werden soll.

Zusétzlich zur Partikelfeuchte soll im dritten Teil der Arbeit auch der Einfluss der Verweilzeitver-
teilung auf eine weitere Partikeleigenschaft, die PartikelgréBe beim Coating, bestimmt werden.
Zu diesem Zweck sollen experimentelle Untersuchungen zum Partikelcoating durchgefiihrt
werden. Der Durchmesser mehrerer Einzelpartikel soll daher sowohl vor Eintritt in die Wir-
belschichtrinne als auch am Austritt aus dem System bestimmt werden, woraus die mittlere
Schichtdicke der Einzelpartikel bestimmt werden soll, was wiederum zur verteilten Schichtdicke
Uber die gesamte Partikelpopulation fihrt. Um die Qualitat der Beschichtung zu beurteilen,
sollen weiterhin einzelne Partikelschichten auf deren GleichmaBigkeit hin untersucht werden.

Ein populationsdynamisches Modell soll dariiber hinaus fur die Berechnung der Endverteilung
der Partikelschichtdicke herangezogen werden. Hierfiir soll eine vorgegebene, aus der zuvor
erstellten Korrelation bestimmte Verweilzeitverteilung genutzt und die Ergebnisse im Anschluss
mit den experimentellen Daten verglichen werden.

Die erzielten Ergebnisse sollen zukunftig eine zuverldssigere und schnellere Auslegung von Wir-
belschichtrinnen und gezieltere, auf spezielle Anwendungen abgestimmte apparative Lésungen
ermoglichen.

Neben den Herstellern solcher Wirbelschichtrinnen sollen auch deren Anwender einen Vor-
teil aus den wissenschaftlichen Ergebnissen erfahren. Beispielsweise soll eine Abschéatzung
von zukiinftigen Investitionen in weitere Anlagentechnik oder eine mégliche Uberpriifung von
Angeboten erleichtert und beschleunigt werden. Auch fir die Mdglichkeit der Umrlistung oder
Anpassung bestehender Anlagentechnik, zur Prozessoptimierung und Erhéhung der Wirtschaft-
lichkeit, soll diese Arbeit eine Grundlage bilden.

Die vorliegende Arbeit soll Bindeglied zwischen Apparate-, Verfahrens- und Produktentwicklung
sein und deren bisher separate Betrachtung in ihrer Gesamtheit erméglichen.
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2 Experimentelles Setup

Im Folgenden wird auf den Aufbau von Wirbelschichtrinnen sowie auf Gemeinsamkeiten und Un-
terschiede der in dieser Arbeit verwendeten Wirbelschichtapparate eingegangen. Des Weiteren
werden die genutzten Materialien sowie die Messtechnik zur Partikelanalyse vorgestellt.

2.1 Aufbau der verwendeten Wirbelschichtrinnen

Eine kontinuierliche Wirbelschichtrinne besteht, wie nahezu alle Wirbelschichtapparate, im
Wesentlichen aus einer Wirbelkammer, welche nach unten durch einen Loch- oder Sinter-
metallboden zur homogenen Gasverteilung abgegrenzt ist. Fir die Luftversorgung kénnen
verschiedene Arten von Ventilatoren, sowohl vor der Wirbelschichtkammer (druckseitig) als
auch danach (saugseitig) installiert sein, wobei fir kleinere Anlagen im Labormafstab auch
die Versorgung aus dem Druckluftsystem méglich ist. Auch Inertgase kénnen zur Fluidisation
genutzt werden, indem diese im Kreislauf durch das System geférdert werden. Eine Integration
von Heizern in den luftdurchstrémten Leitungen ermdglicht das Erwarmen des Prozessgases,
um beispielsweise eine Steigerung der Kapazitat zur Flissigkeitsaufnahme zu bewirken.

Im Anschluss an die Wirbelkammer durchstrémt das Gas im Allgemeinen einen Zyklon, einen
Filter oder beides in Reihe, um feine Feststoffpartikel, welche vom Fluidisationsgasmassenstrom
mitgerissen wurden, von diesem abzutrennen. Abhangig vom Prozess besteht die Mdglichkeit,
den abgetrennten und staubigen Feststoffanteil Gber Rohrleitungen und eine Schleuse erneut
der Wirbelschichtkammer zuzufiihren. Um vom Fluidisationgas aufgenommene Flissigkeiten
wieder abzuscheiden, kénnen Kondensatoren nach der Feststoffabscheidung genutzt werden.

Im Gegenteil zu diskontinuierlichen Apparaten weisen kontinuierliche Anlagen Partikelschleusen
auf, wie beispielsweise Férderschnecken oder Zellenradschleusen, um den kontinuierlichen
Partikelein- und -austrag zu ermdglichen und das System von den Umgebungsdruckverhalt-
nissen abzudichten. Im Gegensatz zu zylindrischen, kontinuierlichen Wirbelschichten, bei
welchen der Partikelaustrag haufig durch ein zentrales, vertikales Abzugsrohr realisiert wird,
sind die kanaldhnlichen Wirbelschichtrinnen am Partikelaustritt entweder mit Uberlaufwehren
und anschlieBender Schleuse oder direkt mit einer Schleuse ausgestattet.

Die Schichthdhe im System kann demnach auf zwei Arten eingestellt werden. Zum einen
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2 EXPERIMENTELLES SETUP
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Abbildung 2.1: Skizze der Wirbelschichtrinne im Technikumsmafstab (Glatt GmbH, GF/Procell
20).

iiber die Héhe eines Uberlaufwehres am Austritt der Wirbelschichtrinne (WSR) und zum
anderen Uber den Partikeldurchsatz der Schleuse am Boden der WSR. Durch diese kann die
Bettmasse gesteuert werden, da die Schleusendrehzahl wéhrend des laufenden Prozesses
kontrolliert werden kann. Abbildung zeigt den schematischen Aufbau der verwendeten
Technikumsanlage mit allen wichtigen Bestandteilen.

Es ist darlber hinaus méglich, die Technikumsanlage fur bestimmte Anwendungen zu mo-
difizieren. Der Einbau von Zweistoff-Bottom-Spray Diisen (Schlick GmbH, Durchmesser des
Flussigkeitskanals = 2,3 mm) in den Verteilerboden (Abbildung [2.2] A), zum Einbringen von
Flissigkeiten beim Coating- oder Agglomerationsprozess, kann realisiert werden. Auf3erdem
kénnen interne Wehre fiir den Uberlauf sowie fiir den Unterlauf in die Wirbelschichtrinne in-
tegriert werden. Im Uberlaufmodus (AbbildungB) kénnen Partikel von einer Kammer zur
nachsten nur tber die internen Wehre transportiert werden, da diese mit der Gasverteilerplatte
nach unten abschlieen. Beim Unterlaufmodus (Abbildung 2.2/ C) sind die Wehre hingegen so
hoch, dass ein Partikeltransport dartiber hinweg nicht stattfinden kann, jedoch durch einen Spalt
zwischen Wehr und Gasverteilerplatte méglich ist. Durch den Einsatz solcher internen Wehre
kann Einfluss auf das Partikelverweilzeitverhalten in der kontinuierlichen Wirbelschichtrinne
genommen werden. Die Steuerung der Zellenradschleuse am Eintritt sowie der Ventilatorleis-
tung erfolgt jeweils Uber einen Frequenzumrichter. Die Zellenradschleuse am Austritt rotiert
mit maximaler Geschwindigkeit, da Partikel, welche das Uberlaufwehr am Austritt passiert
haben, direkt ausgetragen werden missen, um die Verweilzeitmessung am Austritt nicht zu

22



2.2 VERWENDETE MATERIALIEN

Abbildung 2.2: Skizze der Wirbelschichtrinne im Labormaf3stab (Kaltmodell Eigenbau). Darge-
stellt sind die drei Bereiche: (A) Bottom-Spray Zweistoffdise, (B) Uberlaufwehr
und (C) Unterlaufwehr.

verfalschen.

In Abbildung ist die Wirbelschichtrinne im Labormafstab schematisch dargestellt, wobei
nur die notwendigsten Elemente integriert wurden. Die Ventilatorleistung wird ebenfalls per
Frequenzumrichter gesteuert, wobei die Zellenradschleusen am Partikelein- und -austritt jeweils
mit maximaler Rotationsgeschwindigkeit laufen. Eine Dosierung von Partikeln erfolgt Gber eine
Vibrationsrinne, welche zuvor auf ihre Férdermenge kalibriert wurde.

Die wesentlichen Parameter der fiir die experimentellen Untersuchungen verwendeten Wirbel-
schichtrinnen sind in Tabelle 2.1 aufgefiihrt. Beide Anlagen sind mit Differenzdrucksensoren zur
Bestimmung des Druckverlustes der Gasverteilerplatte sowie der Schichtmasse ausgestattet.
Auch Temperaturelemente zur Bestimmung der Temperatur am Gasein- und -austritt sowie in
der Schicht sind an beiden Anlagen installiert. Der Produktdurchsatz eines jeden Experimentes
kann mit Waagen am Austritt nachvollzogen werden.

2.2 Verwendete Materialien

Das in dieser Arbeit untersuchte Partikelsystem besteht aus kugelférmigen y-Aluminiumoxid.
Hierbei handelt sich um einen wei3en, geruchlosen Feststoff, welcher auch als Tonerde be-
zeichnet wird. In industrieller Anwendung findet sich dieser hdufig als Adsorbens bei der
Chromatographie, als Katalysatormaterial oder aufgrund seiner hohen Porositat als Trager
unterschiedlicher Katalysatoren wieder. Fir die experimentelle Untersuchung der Verweilzeitver-
teilung kamen zwei verschiedene Chargen der Firma Sasol zum Einsatz, Partikel mit mittlerem
Sauterdurchmesser von 1,8 mm und 3,0 mm. Fir die anschlieBenden Untersuchungen zur
Wirbelschichttrocknung sowie zum -coating wurden die 1,8 mm Partikel genutzt. Die verwende-
ten Partikel weisen eine hohe Sphérizitéat von 0,96 und eine enge PartikelgréBenverteilung auf.
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Abbildung 2.3: Skizze der Laborwirbelschichtanlage.

Tabelle 2.1: Vergleich zwischen den genutzten Wirbelschichtrinnen: Technikumsanlage und
Laboranlage (siehe Abbildungen und .

Technikumsanlage

Laboranlage

Luftverteilerplatte

Offnungsverhaltnis
Luftversorgung Ventilator

Dimensionen (L x B x H)

Feststoffdurchsatz
Feststoffabscheidung

Lufterhitzer
Kondensator

Partikelaustrag

Staubrickfihrung
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Lochboden

6,4% offene Flache
druck- und saugseitig

100 cm x 20 cm x 55 cm
0,4 — 2 kg/min
Zyklon + Filter

ja
nein
Uberlaufwehr +

Zellenradschleuse
maoglich

Lochboden

6,4% offene Flache
druckseitig

64 cm x 8 cm x 55 cm
0,1 —-0,5 kg/min
Filter
nein
nein
Uberlaufwehr +

Zellenradschleuse
nein



2.3 GERATE UND MESSTECHNIK ZUR PARTIKELANALYSE

Des Weiteren ist eine hohe Porositat festzustellen, welche bei der Trocknungsuntersuchung
von Vorteil ist. Die Partikel kénnen viel Wasser aufnehmen, wodurch sich der Trocknungspro-
zess Uber einen langen Zeitraum erstreckt, was im kontinuierlichen Betrieb mit hoher mittleren
Partikelverweilzeit notwendig ist. Hiermit wird sichergestellt, dass eine Feuchteverteilung detek-
tiert wird, welche zum Vergleich mit anderen Experimenten herangezogen werden kann. Bei
ubermaBiger Trocknung wirden alle Feuchteverteilungen, unabhangig von den eingestellten
Betriebsparametern oder Wehrkonfigurationen, auf Héhe der Gleichgewichtsfeuchte liegen.

Um Tracerpartikel fir die Untersuchung der Verweilzeitverteilung herzustellen, wurde ein Teil des
urspriinglich wei3en Ausgangsstoffs mit Pigmenten gefarbt. Bei den gewéahlten, wasserldslichen
Pigmenten handelte es sich um Indigokarmin (Blau), Chinolingelb (gelb) und Azorubin (rot).

Als Coatingflissigkeit wurde eine 30-massenprozentige Natriumbenzoatlésung verwendet. Bei
Natriumbenzoat handelt es sich um einen weif3en, geruchlosen und kristallinen Feststoff, mit
einer Dichte von 1,44 g/cm3, welcher gut und in groBen Mengen in Wasser I8slich ist. Die
Substanz ist kostengulnstig und problemlos zu erhalten. Aufgrund seiner bakterio- und fungista-
tischen Wirkung wird der Stoff als Zusatzstoff E211 zur Konservierung von Lebensmitteln oder
in Kosmetika eingesetzt. In der Pyrotechnik findet Natriumbenzoat als Brennstoff Anwendung.

2.3 Gerate und Messtechnik zur Partikelanalyse

Bei der Bestimmung der Partikelverweilzeitverteilungen wurden Proben mit einer Masse von
etwa 80 g im Minutentakt entnommen. Da die gefarbten Tracerpartikel handisch ausgezahit
wurden, wurden bei der hohen Anzahl an Proben die einzelnen Proben mittels Rotations-
probenteilers LABORETTE 27 der Firma Fritsch GmbH reprasentativ in 8 gleiche Fraktionen
separiert. Zur Aufgabe der Probe auf den rotierenden Probenteiler wurde der Vibrationskanal
LABORETTE 24 mit v-férmiger Rinne der Firma Fritsch GmbH genutzt.

Die Massen samtlicher Proben und Fraktionen wurden mit der Halbmikrowaage SECURA225D-
1S der Firma Sartorius mit einer Genauigkeit von 0,01 mg bestimmt.

Die vollstandige Trocknung von Partikelproben bis zur Gleichgewichtsbeladung wurde im Vaku-
umtrockenschrank VO200 der Memmert GmbH durchgeflhrt.

2.3.1 Coulometrie

Das Ziel bei der Coulometrie ist die Bestimmung einer Menge an Wassermolekdilen, indem die
elektrische Ladung Q (Einheit: C - Coulomb) gemessen wird, welche zum vollstdndigen Abbau
des Wassers in einer bekannten chemischen Reaktion bendtigt wird. Da bereits sehr kleine
Stréme eingestellt und gemessen werden kdnnen, eignet sich diese Methode besonders, um
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2 EXPERIMENTELLES SETUP

eine sehr geringe Menge von Wasser zu erfassen.

Bei dieser Methode wird die feuchte Probe in einem Ofen platziert, welcher kontinuierlich
von einem Inertgas durchstrémt wird, das Wasser der Probe nach und nach aufnimmt und
anschlieBend durch eine Keramikmembran stréomt. An der Membran, welche als Trager fir
stark hygroskopisches Phosphorpentoxid P,Os dient, wird das Wasser absorbiert und zu
Phosphorsaure geman der Reaktionsgleichung

P,O5+3H,0 — 2H3POy4 (2.1)

umgesetzt. Zeitgleich wird eine Spannung an der Membran angelegt, wodurch die Phosphor-
saure wieder in Phosphorpentoxid umgewandelt wird, nach den Reaktionsgleichungen an der
Anode

3PO; — 2P,05+ 0y +4e” (2.2)

bzw. an der Kathode

AH" +4e~ — 2H,. (2.3)

Wahrenddessen wird der elektrische Strom durch die elektrolytische Zelle als Funktion tber
die Zeit gemessen. Aus der Integration ergibt sich die gesamte elektrische Ladung flr die
Elektrolyse, welche wiederum direkt in die absolute Wassermasse umgerechnet werden kann.
Zur vorliegenden Untersuchung wurde das easyH20 Water Detection System der Firma Berghof
Products + Instruments GmbH genutzt.

2.3.2 Kernspinresonanzspektroskopie - nuclear magnetic resonance
(NMR)

Da sich auf Grund unterschiedlicher Verweilzeiten einzelner Partikel in der Wirbelschichtrinne
auch eine Verteilung der Partikelfeuchte tber die Partikelpopulation am Austritt des Trockners
einstellt, ist es von groBem Interesse, die Feuchte einzelner Partikel zu bestimmen. Problema-
tisch ist hierbei die Bestimmung von sehr geringen Feuchten vieler Partikel, wie sie bei der
Wirbelschichttrocknung Ublich sind. Die Kernspinresonanzspektroskopie detektiert die Menge
an Wasser in einer Probe, indem sie den Kernspin der im Wasser enthaltenen Protonen nutzt.

Far gewdhnlich rotiert das magnetische Moment M,;,,¢, €ines Protons kreiselformig (Prazession)
auf Grund des imperfekten Kernspins, mit der sogenannten Larmor- bzw. Resonanzfrequenz.
Da die Kreiselbewegung des magnetischen Momentes aller Protonen zwar dieselbe Frequenz
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2.3 GERATE UND MESSTECHNIK ZUR PARTIKELANALYSE

aufweist, jedoch ungeordnet in ihrer Ausrichtung ist, ergibt sich im Mittel eine Gesamtmagne-
tisierung Miagn r0r- Werden Protonen einem magnetischen Feld B ausgesetzt, richten sich
ihre magnetischen Momente entsprechend der Quantentheorie nach einem der beiden statio-
naren Zustande - parallel oder antiparallel zu B aus. Die parallele Ausrichtung (o-spin-state)
ist aus thermodynamischer Sicht beglnstigt und weist ein geringeres Energieniveau auf. Die
antiparallele Ausrichtung mit hherem Energieniveau wird daher nur von wenigen Protonen
eingenommen. Mit zunehmender Energie des magnetischen Feldes B steigt die Energiediffe-
renz zwischen den beiden stationaren Zustanden. Durch das Applizieren eines Pulses durch
ein zweites Magnetfeld Epuls, welches orthogonal zu dem bestehenden Magnetfeld B orientiert
ist, werden Protonen durch Absorption der Energie aus dem energiearmen Zustand auf das
héhere Energieniveau gehoben, wodurch die Zahl der Protonen in antiparalleler Ausrichtung
steigt. Diese sogenannte Resonanz tritt nur dann auf, wenn die durch den Puls eingetragene
Energie genau der Energiedifferenz der beiden Zustédnde entspricht, was wiederum der Larmor-
bzw. Resonanzfrequenz entspricht. Die Resonanzfrequenz von Atomkernen

!

’y.
— 24
o (2.4)
liegt fir Wasserstoff bei einer Feldstarke von 1,41 T beispielsweise bei 60 MHz, wobei vy fur das
gyromagnetische Verhéltnis steht.

Nach dem Puls sind die Protonen bestrebt, wieder den niederenergetischen Zustand einzuneh-
men, was als Spin-Lattice-Relaxation bezeichnet wird. Nach der Relaxationszeit liegt wieder
der Ausgangszustand der Protonen vor. Um das Verhaltnis von Signal zu Rauschen zu erh6-
hen, werden mehrere Pulse nacheinander aufgegeben, wobei sich das Rauschen durch die
Uberlagerung ausléscht und das Signal verstarkt, was in Abbildung dargestellt ist.

Puls Puls Puls

Interpuls
Verzbgerung

wenol

!
Relaxationszeit

Abbildung 2.4: Skizze des Signals eines Kernspinresonanzspektrometers (NMR). Aufgetragen
ist die induzierte Spannung als Funktion der Zeit.
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2 EXPERIMENTELLES SETUP

Gemessen wird hierbei nicht die Relaxation der einzelnen Protonen, sondern die Uberlagerung
aller, also des kreiselnden magnetischen Momentes der Gesamtmagnetisierung Mjuqgn ror-
Dieses pendelt nach der Pulsanregung spiralférmig zuriick in seinen Ausgangszustand (free
induction decay (FID)), wobei die Abweichung des gesamten magnetischen Momentes als
Strom Uber die x-Achse detektiert und als NMR-Signal ausgegeben wird. Anschlie3end erfolgt
eine Fourier Transformation, um das finale NMR-Spektrum zu erhalten. Eine schematische
Skizze hierzu ist in Abbildung [2.5|gegeben.

o |  Freelinduction
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c | |
c || | I1
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Abbildung 2.5: Skizze der Signalerfassung bei der Kernspinresonanzspektrometrie (NMR).

Die Amplitude wahrend des FID ist direkt abh&ngig von der absoluten Anzahl an Protonen,
wodurch sich auf die genaue und absolute Masse an Wasser, dessen Molekille genau 2
Protonen besitzen, in einer Probe schlief3en |asst.

Eine Erhéhung der Feldstarke des Magnetfeldes B bewirkt eine Erhdéhung der Energiediffe-
renz beider Kernzustande, weshalb wiederum eine Erhéhung der Resonanzfrequenz erfolgen
muss, wodurch letztendlich die Auflésung verbessert wird. Eine Verringerung der Temperatur
bewirkt eine hdhere Differenz der Protonenanzahl in parallelem und antiparallelem Zustand.
Dies bedeutet, dass mehr Protonen angeregt werden kénnen, den energiereicheren Zustand
einzunehmen, bis die Sattigung einsetzt. Dies bewirkt bei Relaxation ein starkeres Signal und
somit ebenfalls eine erhéhte Auflésung.

In der vorliegenden Arbeit wurde das NMR ”minispec mg60” der Firma Bruker verwendet.
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2.3 GERATE UND MESSTECHNIK ZUR PARTIKELANALYSE

2.3.2.1 Kombination aus Coulometrie und Kerspinresonanzspektroskopie

Um die Vorteile der Coulometrie und ihrer hohen Genauigkeit, auch bei sehr kleinen Was-
sermengen, mit der unkomplizierten und sehr schnellen Messung mittels NMR zu verbinden,
wurde in der Arbeit von |Cunaus| (2011) eine Kalibrierung erstellt. Hierflr wurden feuchte
Y—Aluminiumoxidpartikel des Durchmessers 1,8 mm in einer diskontinuierlichen Wirbelschicht
im Labormafstab getrocknet. Im zeitlichen Verlauf wurden Proben enthommen, wodurch si-
chergestellt wurde, dass sowohl feuchte, weniger feuchte als auch nahezu trockene Partikel
generiert wurden, um einen weiten Bereich abzudecken. AnschlieBend wurden mehrere Partikel
aus allen Proben mit der Kerspinresonanzspektroskopie und anschlieBend mit dem Coulometer
gemessen. Als Resultat ergab sich eine Kalibrierung, indem einem bestimmten NMR-Signal
eine definierte Wassermenge zugeordnet werden konnte.

2.3.3 Micro-Computertomographie (1-CT)

Das Grundprinzip der Réntgen Mikro-Computertomographie ist in Abbildung [2.6]dargestellt. Die
zu untersuchende Probe ist auf dem Probehalter zwischen Réntgenquelle und Photodetektor
platziert. Zwischen den Einzelmessungen rotiert der Probehalter samt Probe in horizontaler
Ebene, wobei jeweils die Rotationsgeschwindigkeit, die Anzahl der zur Mittelung genutzten
Einzelmessungen zwischen den Rotationsbewegungen und die Winkelschrittweite eingestellt
werden kénnen. Nach jedem Rotationsschritt erfolgen eine oder mehrere Messungen, bei denen
Réntgenstrahlung in der Quelle erzeugt wird, diese die Probe passiert und auf den Detektor trifft.
Dieser generiert ein Intensitatsprofil, welches optisch als ein Bild aus Grauwerten erfasst wird.
Nach einer kompletten 360° Messung entsteht somit eine Sammlung aus zweidimensionalen
Grauwertbildern aus verschiedenen Winkeln. Hieraus wird mit Hilfe eines Computers und
entsprechender Software ein dreidimensionales Bild rekonstruiert.

Aufgrund unterschiedlicher Absorption der Réntgenstrahlung in verschiedenen Materialien wird
die unterschiedliche Zusammensetzung der Partikel, welche aus Kernpartikel, Coatingschicht
und Luft bestehen, sichtbar. Die Auflésung wird hierbei von der minimalen Gré3e der Voxel (Vo-
lumenelement) bestimmt, was der kleinsten noch auflésbaren geometrischen Grée entspricht.
Durch diese Methode ist es méglich, sowohl die innere Beschaffenheit des Kernpartikels zu
untersuchen, als auch den Aufbau der Coatingschicht genau zu beleuchten. Dariiber hinaus ist
die Methode zerstdrungsfrei, weshalb die selbe Probe mehrfach vermessen werden kann.

Zur Vermessung von beschichteten Partikeln wurde in der vorliegenden Arbeit ein Micro-
Computertomographie der Firma ProCon X-ray GmbH (CT Procon alpha 2000 von ProCon
X-ray GmbH, Garbsen, Deutschland) und zur Rekonstruktion die Software Volex (Fraunhofer
Institute for Integrated Circuits, IIS, Erlangen, Germany) genutzt.
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o

Rontgenquelle - o
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Photodetektor

Abbildung 2.6: Skizze der Funktionsweise des in der vorliegenden Arbeit genutzten Mikro-

Computertomographen.

Tabelle 2.2: Verwendete Parameter zur Vermessung von

Computertomographie.

Partikeln mittels Mikro-

Wert Einheit
Abstand Réntgenquelle - Probe 80 mm
Abstand Probe - Detektor 400 mm
Detektorauflésung 2304 x 2304 | Pixel
Spannung Réntgenquelle 50 kV
Strom Roéntgenquelle 170 UA
Beleuchtungszeit 2000 ms

Wiederholungsmessung pro 3 )

Rotationsschritt
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2.3 GERATE UND MESSTECHNIK ZUR PARTIKELANALYSE

Die genutzten Betriebsparameter zur Messung sind in Tabelle [2.2]zusammengefasst.

2.3.4 Kameraoptisches Messsystem zur PartikelgroBenbestimmung
(Camsizer)

Zur Bestimmung der PartikelgréBenverteilung tUber die Partikelpopulation wurde das kameraop-
tische System ”Camsizer” (Retsch GmbH, Haan, Germany) genutzt, dessen Funktionsprinzip
in Abbildung [2.7] skizziert ist.

TaYer B R
S0 a8 Y
IS O
BOSHEUD!
\intl\y:y:y ol o

Vibrationsrinne

Zoom-Kamera

Lichtquelle

Basic-Kamera

Abbildung 2.7: Skizze der Funktionsweise des in der Arbeit genutzten kameraoptischen Sys-
tems ”Camsizer” der Firma Retsch GmbH.

Flr eine Messung wird die entsprechende Partikelschittung in einen Vorlagetrichter gegeben,
welcher auf eine Vibrationsrinne fihrt. Diese sorgt fiir die gleichmafBige Verteilung der Partikel
als Monolage auf der Rinne und deren horizontalen Transport in Richtung des Messschachts.
In diesem Schacht fallen die Partikel nun als zweidimensionaler Schleier durch ein Kamera-
messfeld, wo sie zusatzlich durch einen vertikal gerichteten Luftstrom separiert werden. Im
Messschacht befinden sich gegenilberliegend eine Lichtquelle und ein Kamerasystem, durch
welches die durch die herabfallenden Partikel abgedunkelten Projektionsflachen detektiert wer-
den. Das Kamerasystem besteht aus einer Basic-Kamera, welche den gesamten Messschacht
aufnimmt und einer Zoom-Kamera, welche einen Teil des Messfeldes vergréBert abdeckt. Da-
durch ist es mdglich, sowohl den Grob- als auch den Feinanteil einer Partikelschiittung prazise

ZU vermessen.
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2 EXPERIMENTELLES SETUP

Der verarbeitenden Software kann darliber hinaus vorgegeben werden, wie die detektierten
Projektionsflachen ausgewertet werden sollen, was in Abbildung [D.1] schematisch dargestellt ist.
Zur Bestimmung der GréBenverteilung nadelférmiger Partikel ist es beispielsweise sinnvoll, die
jeweils langsten Partikeldurchmesser d,,,,, zu detektieren, wohingegen bei besonders sphari-
schen Partikeln der dquivalente Kugeldurchmesser d,., gewahlt werden sollte. Tiefgreifendere
Information zum Messprinzip, Erkennung der Partikelgrenzen sowie deren Grdé3e und Form
kann dem Buch von|Tsotsas und Mujumdar| (2011) entnommen werden.

Aufgrund der hohen Spharizitat der in der vorliegenden Arbeit genutzten Partikel wurde der
aquivalente Kugeldurchmesser d,;;., zur Bestimmung der PartikelgroBe gewahlt.

2.3.5 Rasterelektronenmikroskopie (REM)

Bei der Rasterelektronenmikroskopie wird mit Hilfe eines Elektronenstrahls in einer Hochva-
kuumkammer die Oberflache einer Probe rasterférmig abgetastet, um Information Gber die
Oberflachenbeschaffenheit zu erhalten. Typischerweise kommt die Rasterelektronenmikrosko-
pie haufig in der Qualitatskontrolle oder der Materialforschung zum Einsatz, da eine Auflésung
bis zu 1 nm mdglich ist.

Zur Probenvorbereitung muss diese komplett frei von Lésungsmitteln und beweglichen Partikeln,
wie etwa Staubteilchen, sein, da der Prozess im Hochvakuum stattfindet. Die Probe wird mit
einer diinnen Metallschicht, etwa Gold oder Platin, beschichtet, da die Funktionsweise die
elektrische Leitfahigkeit der Probenoberflache voraussetzt.

Aus einer Glihkathode werden Elektronen emittiert, welche durch eine anliegende Spannung
in Richtung Ringanode beschleunigt werden. Der Elektronenstrahl wird nun mittels einer Ab-
lenkspule derart beeinflusst, dass dieser die gesamte Oberflache der Probe abfahrt. Beim
Auftreffen der Elektronen auf die Probenoberflache geben diese einen Teil ihrer Energie ab,
wodurch sich sogenannte Sekundarelektronen aus der Probenoberflache I6sen. Diese wer-
den wiederum von einem Sekundarelektronendetektor erfasst. Abhangig von der Position der
freiwerdenden Sekundarelektronen werden unterschiedliche Signalstarken detektiert. Diese
kénnen in unterschiedliche Grauwerte Gberflihrt werden und ergeben somit schlieBlich das
REM-Bild.
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3 Verweilzeitverteilung in
Wirbelschichtrinnen

In diesem Kapitel wird auf die Durchfihrung von Verweilzeitexperimenten eingegangen. Darlber
hinaus werden die Generierung experimenteller Daten sowie die unterschiedlichen Methoden
zur anschlieBenden computergestitzten Datenauswertung beschrieben.

3.1 Durchfihrung von Verweilzeitexperimenten

Die experimentelle Untersuchung des Partikelverweilzeitverhaltens in Wirbelschichtrinnen wurde
an den in Abschnitt 2.1 beschriebenen Anlagen durchgefiihrt. Da zur Untersuchung Experi-
mente mit einem Spurstoff bzw. Tracerpartikel durchgefiihrt wurden, mussten diese zunachst
hergestellt werden. Hierzu wurden jeweils 2 kg der urspringlich wei3en und trockenen -
Aluminiumoxidpartikel in verschlieBbare Behalter gefillt. Diese wurden mit 60 °C warmem
Wasser und 5 g des entsprechenden Farbpigmentes (siehe Abschnitt[2.2) beftllt. Die anschlie-
Bende mechanische Durchmischung des Behalterinhalts sowie die einhergehende Aufnahme
der farbigen FlUssigkeit wahrend einer 24-stiindigen Ruhezeit fihrten zur gleichmaBigen Far-
bung der Partikel. Die nun feuchten und gefarbten Partikel wurden anschlieBend 2 Stunden in
einer diskontinuierlichen Laborwirbelschicht (DN 150) bei 50 °C und einem Fluidisationsgasmas-
senstrom (Druckluft: Y5 ;, = 4 g/kg) von 130 kg/h getrocknet. Grund fir die langsame Trocknung
bei geringer Temperatur war die Tatsache, dass sich eingefarbte Partikel anderenfalls entfarben
wirden, was Voruntersuchungen gezeigt haben. Nach dieser Prozedur weisen die generierten
Tracerpartikel und die unbehandelten weiBen Partikel noch immer gleiche Partikeleigenschaften
auf, was eine der Grundvoraussetzung bei Tracerexperimenten darstellt.

Zu Beginn der Experimente wurde die Anzahl interner Wehre in der gewlnschten Konfiguration
gewahlt und deren Héhe als auch die H6he des Austragswehres nach Versuchsplan eingestellt.
Nach Starten der Anlage wurden Betriebsparameter, wie Fluidisationsgasmassenstrom und
Feststoffdurchsatz, eingestellt, wobei mit Zunahme der Bettmasse in der Anfahrphase auch der
Partikelstrom am Austritt steigt.

Mit konstantem Austrittsstrom an Partikelmasse ist der stationare Zustand erreicht. Zu diesem
Zeitpunkt wurden 500 g des gefarbten Tracermaterials durch eine Schleuse am Eintritt in die
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3 VERWEILZEITVERTEILUNG IN WIRBELSCHICHTRINNEN

Wirbelschichtrinne injiziert. Zeitgleich wurde die erste Probe am Austritt der Wirbelschichtrinne
uber einen Zeitraum von 5 Sekunden genommen. Diese Probennahme erfolgte in einem Intervall
von einer Minute, bis sich keine gefarbten Tracerpartikel mehr in den Proben finden lieBen. Nun
wurde der Prozess gestoppt und die gesamte Produkt- und Bettmasse durch Wagung bestimmt.

Jede der gesammelten Partikelproben wurde anschlieBend einzeln gewogen und mit Hilfe
eines Rotationsprobenteilers (Fa. Fritsch GmbH, LABORETTE 27) in 8 repréasentative Proben
getrennt. Nun wurden zwei gegenlberliegende Behalter des Probenteilers zusammengefihrt,
erneut gewogen und durch handisches Auszahlen auf die Anzahl der enthaltenen Tracerpartikel
untersucht und deren Masse berechnet. Nach Entleeren der restlichen Behalter wurde die
nachste Probe aquivalent untersucht.

Um die Masse eines Einzelpartikels zu bestimmen, wurden 300 trockene Einzelpartikel gewogen,
von denen der Mittelwert in den weiteren Rechenschritten genutzt wurde.

Nach Beendigung der Experimente wurde die Partikelmischung aus weiBem Versuchsmate-
rial und eingefarbten Tracerpartikeln der Produkt-, Bett- und Probenmasse in Fassern (80
[) mit Wasser und Detergenzien gewaschen. AnschlieBend wurden die Partikel in Fassern
mit Siebdeckel abgetropft, bevor diese in der Technikumswirbelschichtrinne bei 170 °C, drei
Unterlaufwehren mit 6 mm Spalthdhe und einer Austrittswehrhéhe von 175 mm, getrocknet
wurden. Auf diese Weise konnten die selben Partikel mehrfach wiederverwendet werden, bevor
sie auf Grund von Bruch und Abrieb ausgesondert wurden. Die getrockneten Partikel wurden
anschlieBend im Vakuumtrockenschrank auf inren Feuchtegehalt untersucht, wobei sich fir alle
Proben eine Feuchtebeladung kleiner 30 g je kg trockene Partikel ergab.

3.2 Berechnung und Auswertung von
Verweilzeitverteilungen

Um die Massenbeladung

eracer,i
Mtot7i

C(Ti) = (3.1)
des Tracers zum Zeitpunkt 7; zu berechnen und die Verweilzeitverteilung der Tracerpartikel

abbilden zu kdénnen, wurde die Tracermasse M;, ... aus der Anzahl der Tracerpartikel und der
Masse eines Einzelpartikels bestimmt und durch die Masse M,,; der separierten Probe geteilt.

Haufig wird die Verweilzeitverteilung auch als E-Funktion dargestellt, woflir der Quotient aus
Tracermassenbeladung C(7;) der entsprechenden Probe und dem Strom der Tracermassen-
beladung C,mcem-n am Eintritt in die Wirbelschichtrinne gebildet wird. Hieraus ergibt sich die
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normierte Massenbeladung

C(7;
E(T) = (—’) (3.2)
Ctracer,in
mit einem Flacheninhalt von 1 und
- Mtracer
C in = —— (3.3)
tracer,in MP

Der Feststoffdurchsatz Mp ist variabel und muss je nach Experiment angepasst werden. Fiir
die schlagartige Zugabe der Tracerpartikel, Uber eine Schleuse am Eintritt in die WSR, wird
eine Injektionszeit von 1 Sekunde angenommen.

Die normierte Massenbeladung

C(7)

i1 C(1) - ATy 84)

Errp(Ti) =
kann auch aus der Verweilzeitverteilung (engl.: residence time distribution - RTD) selbst berech-
net werden. Hierfur wird der Quotient aus Tracermassenbeladung C(7;) und der Summe aller
Tracermassenanteile Uber die Prozesszeit multipliziert mit dem jeweiligen Zeitintervall gebildet,
wobei fir aquidistante Zeitintervalle im vorliegenden Fall At; = At entspricht. Hierbei wird auf
die in den Proben wiedergefundene Tracermasse und nicht auf die tatsachlich verwendete
Tracermasse, wie in Gleichung normiert.

Der Wiederfindungsanteil

_ Z{'\leE(Ti)AT
. YN | Errp(Ti)At (3.5)

lasst sich somit aus dem Quotienten der Flachen unter den unterschiedlich berechneten

Funktionen ermitteln.

Um eine Verweilzeitverteilung beurteilen zu kénnen, kann die entdimensionierte Verweilzeit-
verteilung herangezogen und mit Verteilungen verglichen werden, welche an anderen Anlagen
oder mit unterschiedlichen Materialien generiert wurden. Dies I&sst jedoch im Allgemeinen nur
eine qualitative Aussage zu. Um zwei oder mehrere Verweilzeitverteilungen auch quantitativ
beurteilen und vergleichen zu kénnen, kann das Verhaltnis aus konvektivem zu dispersivem
Transport genutzt werden, welches die Bodensteinzahl

in- L
Bo = Up-LWSR (3.6)
D

ausdrickt. Das Produkt aus mittlerer axialer Partikelgeschwindigkeit izp und Lange der Wirbel-
schichtrinne Ly sr ergibt den konvektiven Einfluss, wobei die Dispersion durch den Dispersions-
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4 Momentenmethode ‘
Exp. — C(t) — E(r) = E(O) % Kaskadenmodell > Bo
_» Numerische Lsg.
" Disperionsmodell <
= Analytische Lsg.

Abbildung 3.1: Skizze des Ablaufs der Datenauswertung der Verweilzeitversuche.

koeffizienten D ausgedrlckt wird. Die mittlere axiale Partikelgeschwindigkeit

L
iip = W;R (3.7)

wiederum ergibt sich aus der Lange der Wirbelschichtrinne Ly sg und der mittleren Verweilzeit

= o Mpes

TMBezt - MP ) (38)

welche aus der Bettmasse Mp,;; und dem Partikelmassendurchsatz Mp bestimmt wird.

Ein hoher Wert fir die Bodensteinzahl driickt somit einen hohen konvektiven oder geringen
dispersiven Einfluss aus. Bezogen auf ideale Systeme, wiirde die Bodensteinzahl fiir einen
idealen Rihrkessel ohne konvektiven Beitrag Bocstr = 0 und flr die ideale Kolbenstrémung
ohne Dispersion BoprTr — o betragen.

Es existieren unterschiedliche Herangehensweisen, um die Bodensteinzahl und somit das
Verhaltnis von konvektivem zu dispersivem Stofftransport zu bestimmen, was in den folgenden
Abschnitten[3.2.1}{3.2.3ausgeflihrt wird und unter anderem in der Arbeit von Bachmann und
Tsotsas|(2015) genau erldutert ist. Einen schematischen Uberblick zur schrittweisen Auswertung

gibt Abbildung 3.1}

3.2.1 Momentenmethode

Die Momentenmethode ist ein Verfahren aus der Statistik mit welchem Schatzfunktionen erstellt
werden. Sie bietet eine Méglichkeit, die Bodensteinzahl aus einer bestimmten Verweilzeitver-
teilung unter Verwendung ihrer Momente zu berechnen. lhre Anwendung ist einfach, birgt
jedoch das Problem, dass die errechneten Schéatzfunktionen nicht zwingend erwartungstreu
sein missen.

Jede Verteilungsfunktion ist durch Angabe ihrer Momente definiert. Eine Normalverteilung ist
beispielsweise allein durch ihr erstes und zweites Moment festgelegt, welche dem Erwartungs-
wert und ihrer Varianz entsprechen. Die Momente 3 und 4 kénnen geometrisch als Schiefe und
Wélbung verstanden werden.
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3.2 BERECHNUNG UND AUSWERTUNG VON VERWEILZEITVERTEILUNGEN

Im Allgemeinen lasst sich das k-te Moment

My = / KK f(x)dx (3.9)
0
fir eine beliebige, kontinuierliche und reell zufallsverteilte Variable x berechnen. Fir den
diskreten Fall wird das Moment N
My =Y i f(xi)Ax; (3.10)
i=1
aus der Summe der einzelnen Produkte von Zufallsvariable x;, Verteilungsfunktion f(x;) und

dem Intervall Ax; der Zufallsvariablen ermittelt. Fir dquidistant verteilte Zufallsvariablen gilt
hierbei Ax; = Ax.

Im speziellen Fall der Verweilzeitverteilung entspricht die zufallsverteilte Variable der Verweilzeit
7 und die abhangige E-Funktion der Verteilungsfunktion. Hieraus ergeben sich die Gleichungen
fur die Flache unter der Verweilzeitkurve

N
A:M():ZERTD(T,')AT: 1, (3.11)
i=1

den Erwartungswert als mittlere Verweilzeit

My YN tErrp(T)At

TRTD = — = , (38.12)
MO Ziil ERTD(’L',')A‘L'
und die Varianz der Verweilzeitverteilung
2 o M2 . Zivzl Tl-ZERTD(T,')AT
Okrp = 3.- (3.13)

o XY, Errp(t)AT

Wie in Abschnitt [T.4] beschrieben, gibt es vier verschiedene Randbedingungen fiir ein System
mit Konvektion und Dispersion. Da in den zur Untersuchung genutzten Wirbelschichtrinnen keine
Dispersion Uber die Systemgrenzen hinaus méglich ist, handelt es sich hierbei um doppelseitig
geschlossene Systeme, weshalb im Weiteren lediglich hierauf eingegangen wird.

In seinem Schreiben zur Verdffentlichung von|Levenspiel und Smith|(1957) gab van der Laan
(1958) die Lésung fiir die dimensionslose Varianz

2
2(9) _ -B
o “”‘ﬁ(&’_l“ %) (3.14)
einer Verweilzeitverteilung in Abh&ngigkeit von der Bodensteinzahl Bo an. Die dimensionslose
Varianz I&sst sich dartber hinaus nach

(3.15)
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3 VERWEILZEITVERTEILUNG IN WIRBELSCHICHTRINNEN

aus der experimentell bestimmten und dimensionsbehafteten Varianz 6%(7) und der mittleren
Verweilzeit Tr7p berechnen.

Aus den Gleichungen und lasst sich nun per Zielwertsuche die Bodensteinzahl Bo
bestimmen und aus den Gleichungen und der Dispersionskoeffizient errechnen.

Die Problematik bei der Momentenmethode ist, dass eine Verteilung eine infinite Anzahl von
Momenten besitzt. Fir die beschriebene Vorgehensweise zur Berechnung der Bodensteinzahl
werden jedoch nur die ersten 3 Momente einer Verweilzeitverteilung genutzt, durch welche
diese nicht zwangslaufig vollstéandig definiert ist. Somit ist das Ergebnis zweier verschiedener
Verteilungen, welche sich lediglich in den ersten drei Momenten gleichen, identisch.

3.2.2 Kaskadenmodell

Um die Bodensteinzahl aus einer gemessenen Verweilzeitverteilung zu bestimmen, kann
auch die Vorstellung eines Kaskadenmodells herangezogen werden. Wie bereits in Abschnitt
beschrieben, lasst sich die Verweilzeitverteilung durch die Gleichungen und
approximativ abbilden. Der Zusammenhang des einzigen Modellparameters, der theoretischen
Anzahl Ny, ideal durchmischter Rihrkessel, und der dimensionslosen Varianz 62(9) ergibt sich
aus

1
2
c°(0) = —. (3.16)
(0) N
Mit Hilfe der I"-Funktion
F(Nth) = (]Vth — 1)‘ = / Ni1e=940 (3.17)
0

nach [Euler u. a.|(1913-1914) kann die Fakultatsfunktion in Gleichung [1.8|fiir reele Zahlen appro-
ximativ geldst werden. Dies ist notwendig, da experimentelle Daten zu Verweilzeitverteilungen
h&ufig eine nicht ganzzahlige Anzahl von ideal durchmischten Rihrkesseln liefern.

Durch Variation von N;;, und Anwendung der Methode der kleinsten Fehlerquadrate erfolgt
eine Optimierung fiir die bestmdgliche Anpassung der Modellverteilung an die experimentellen
Daten. Aus der theoretischen Anzahl N;;, und den Gleichungen [3.14]und [3.16 kann wiederum
die Bodensteinzahl per Zielwertsuche bestimmt werden.
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3.2.3 Dispersionsmodell

Das Dispersionsmodell beschreibt die Anderung der Konzentration C einer kontinuierlichen
Phase Uber die Zeit T mit der Dispersions-Konvektions-Gleichung

I _ o ac
gt Do T "ox (3.18)
Wie bereit in Abschnitt erwéahnt, wird die Konzentration in der vorliegenden Arbeit durch die
Massenbeladung substituiert. Die Gleichung kann fir verschiedene Anfangs- bzw. Randbedin-
gungen sowohl analytisch als auch numerisch geldst werden. Sie besteht sowohl aus einem
dispersiven Term, mit dem Dispersionskoeffizienten D, als auch aus einem konvektiven Term

mit der mittleren axialen Partikelgeschwindigkeit itp, wobei x die Ortskoordinate darstellt.

Analytischen Lésungen flr verschiedene Anfangs- und Randbedingungen sind in der Arbeit von
Van Genuchten und Alves| (1982) aufgeflihrt. Fiir ein doppelseitig geschlossenes System, um
welches es sich bei den untersuchten Wirbelschichtrinnen handelt, da keine Dispersion tber
die Systemgrenzen hinaus mdglich ist, existiert eine Gleichung zur analytischen Lésung von
Bastian und Lapidus| (1956).

Im Folgenden sind die berlcksichtigten Anfangs- und Randbedingungen nach [Danckwerts
(1953) (Gleichungen [3.19), die analytische Lésung (Gleichungen und [3.21) sowie die
trigonometrische Funktion (Gleichung[3.22) angegeben:

C(x,0) = Cini
aC ipCn 0<T<Y
(=D +apC) =4 T " (3.19)
dx 0 T >t
g—f(L, 7)=0
) =4 G (Cin = Cini)K (3, 7) 0< 7 <t (3.20)
Cini + (Cin = Cint) K (x,T) = CuK (X, T—tin) T > 1y
_ | o .
oo ZMDPL(DZ'[CO[COS(%C) + %sm(%‘)]exp(% _ % B wle r)
Koo =1-x 2 (dpLN\2 | dpLi[2 o (dpLy2 (3.21)
(07 + (35)* + 5 ][07 + (55)?]
(DizD upL _

Die Eigenwerte w; ergeben sich durch Einsetzten der positiven Wurzeln f3; in Gleichung
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3 VERWEILZEITVERTEILUNG IN WIRBELSCHICHTRINNEN

Aus der normierten Massenbeladung in Gleichung kann die normierte, dimensionslose
Massenbeladung

E(9)=E(t) %, (3.23)

berechnet werden. Fir die dimensionslose Darstellung, welche haufig genutzt wird um Er-
gebnisse aus Untersuchungen an unterschiedlichen Anlagen oder mit stark abweichenden
Verweilzeitverteilungen vergleichbar zu machen, werden die Zeit

T=6-7 (3.24)

und die Ortskoordinate

x=(-L (3.25)

in Gleichung substituiert. Unter Berlicksichtigung von Gleichung [3.6]und [3.7] ergibt sich die
dimensionslose Dispersions-Konvektions Gleichung

JE 1 0°E OE (3.26)
00 Bodl? 9C’ '
mit der dimensionslosen Massenbeladung E sowie den dimensionslosen Koordinaten 6 und ¢

far Zeit und Ort.

Eine weitere Mdglichkeit zur Lésung von Gleichung ist die numerische Lésung von Glei-
chung [3.26]

Hierfar wird die partielle Differentialgleichung in ein System gewdhnlicher Differential-
gleichungen Uberflhrt, welches nach Diskretisierung und Wahl der entsprechenden Anfangs-
und Randbedingungen numerisch gelést werden kann. Zu diesem Zweck wurde die finite
Volumenmethode sowie das upwind-Schema verwendet. Als Anfangsbedingung wurde ein tra-
cerfreies System mit der gesamten Tracermasse in der ersten von 1500 Zellen, angenommen.
Als Randbedingungen wurden die von Danckwerts| (1953) postulierten Gleichungen fir ein
doppelseitig geschlossenes System verwendet, wie bereits fir die analytische Lésung. Das
diskretisierte System von gewdhnlichen Differentialgleichungen wurde anschlieBend mit der
Software MATLAB und der integrierten Funktion ode15s geldst. Die einzelnen Schritte der
Diskretisierung sind in Anhang B dargestellt.

Zur Optimierung der Anpassung der analytischen und numerischen Lésung an die experimen-
tellen Daten wurde, wie in Abschnitt[3.2.2] die Methode der kleinsten Fehlerquadrate genutzt.
Da die mittlere Partikelgeschwindigkeit izp aus den Gleichungen [3.7|und [3.8| bekannt ist, wurde

40



3.2 BERECHNUNG UND AUSWERTUNG VON VERWEILZEITVERTEILUNGEN

T T
012 numerische Lésung||
—analytische Losung

Konzentration C [1/s]
5
T

1 1 1 1 = k L
0 500 1000 1500 2000 2500 3000 3500 4000
Verweilzeit 7 [s]

Abbildung 3.2: Vergleich von analytischer und numerischer Lésung der Dispersions-Konvektions
Gleichung. Die Quadrate repréasentieren die numerische und die durchgezogene
Linie die analytische Lésung. Die generierten Verteilungen weisen jeweils eine
mittlere Verweilzeit von T = 800 s, und eine Bodensteinzahl von 2,5 auf. Es ist
eine sehr gute Ubereinstimmung zu erkennen.

der Dispersionskoeffizient D variiert, bis die minimale Summe der Fehlerquadrate gefunden
wurde, woraus sich die beste Anpassung ergibt. Aus dem berechneten Dispersionskoeffizienten
kann weitergehend die Bodensteinzahl mit Hilfe von Gleichung [3.6] bestimmt werden.

Zum Vergleich sind sowohl die analytische als auch die numerische Lésung von Gleichung
[3.18]in Abbildung [3.2] fiir eine Bodensteinzahl von 2,5 dargestellt. Die numerische Lésung
fur 1500 Zellen dauerte 30 s. FUr die analytische Lésung ist die Berechnung der ersten
2000 positiven Wurzeln der trigonometrischen Funktion erforderlich, sowie eine Einteilung der
charakteristischen Lange in 1000 Intervalle. Die Prozesszeit wurde auf 1750 s festgelegt, mit
einem Intervall von 1 s, woraus sich eine gesamte Berechnungszeit von 5435 s ergibt.

Der Vorteil der analytischen Lésung ist, dass diese fiir jeden Ort innerhalb der WSR separat
berechnet werden kann. Dies bedeutet, dass die Lésung fiir das System am Austritt x = L direkt
berechnet werden kann, wodurch die Berechnungszeit auf 5 Sekunden sinkt.

Da die analytische Lésung mit der numerischen Lésung Ubereinstimmt, wie in Abbildung [3.2] zu
sehen ist, jedoch weniger Rechenzeit benétigt, und unter dem Gesichtspunkt der vielfachen
Berechnung zur Optimierung des Dispersionskoeffizienten, wird im Folgenden die Analyse der
experimentellen Verweilzeitverteilungen mit Hilfe der analytischen Lésung durchgefiihrt.
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3 VERWEILZEITVERTEILUNG IN WIRBELSCHICHTRINNEN

3.2.4 Vergleich der Methoden zur Analyse von experimentellen
Verweilzeitverteilungen

Um eine Aussage Uber die Qualitét der zuvor beschriebenen Methoden machen zu kénnen, wird
in diesem Abschnitt eine Verweilzeitverteilung so manipuliert, dass drei unterschiedliche RTDs
entstehen. Hierdurch wird sowohl ein uniformer Mittelwert als auch eine Ubereinstimmende Vari-
anz der drei Verteilungen gewahrleistet, welche im Anschluss mit den verschiedenen Methoden
analysiert werden. Die manuell generierten entdimensionierten Verweilzeitverteilungen sollten
hierfir drei Extremfalle darstellen. Zum Ersten wurde eine Verteilung mit besonders glattem Ver-
lauf (Abbildung und zum zweiten mit stark gestreuten Datenpunkten (Abbildung
erstellt. Beide Falle sind bei den untersuchten, blasenbildenden Wirbelschichtrinnen tblich,
wobei die Mehrzahl der Verweilzeitverteilungen zwischen den angesprochenen Féllen liegen.
Zum Dritten wurde eine Verweilzeitverteilung mit fehlendem, abklingenden Ende untersucht,
was in Abbildung [3.3(c) dargestellt ist und bei unzureichender Probenahme auftreten kann. Die
drei Félle wurden jeweils mit der Lé6sung des Kaskaden- (blau) und Dispersionsmodells (griin)
in Abbildung [3.3|dargestellt.

Um nun zu einer abschlieBenden Beurteilung zu gelangen, sind in Tabelle sowohl die
Summe der Fehlerquadrate als auch die berechneten Dispersionskoeffizienten dargestellt. Die
Unterscheidung zwischen Kaskaden- und Dispersionsmodell fallt leicht, da die Fehlerquadrat-
summe bei Letzterem fir jeden einzelnen Fall kleiner ist, was einer besseren Anpassung an die
experimentellen Werte entspricht.

Die starke Abweichung fiir den Fall mit fehlendem Ende, auf Grund der Abhangigkeit der
diskreten Methode von den Probenahmeintervallen, spricht gegen eine Bestimmung des Di-
spersionskoeffizienten aus den Momenten der Verweilzeitverteilung. Aus diesem Grund erfolgt
in der vorliegenden Arbeit die experimentelle Bestimmung der Dispersionskoeffizienten bzw.
der Bodensteinzahl aus der Lésung des Dispersionsmodells. Dartber hinaus wird die mittlere
Verweilzeit Ty, (siehe Gleichung im Folgenden aus der gewogenen Bettmasse Mp,;; und
nicht aus den Momenten der Verweilzeitverteilung (Gleichung berechnet.

Tabelle 3.1: Vergleich der berechneten Dispersionskoeffizienten sowie der jeweiligen Fehler-
quadratsummen fir das Kaskaden- und Dispersionsmodell.

Momentenmethode  Kaskadenmodell Dispersionsmodell
. fehl. . fehl. . fehl.
orig. gestr. orig. gestr. orig. estr.
g 8 Ende g ¢ Ende g 9 Ende
D[m%s]x10~* 99 88 43 72 68 7.2 8,9 7,9 9,2
Y. Fehlerquadrate 0,14 0,44 0,11 16x10~* 21x10~*+ 8,54x10~*
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(c) Generierte dimensionslose Massenbeladung E mit abgeschnittenem/fehlendem Ende.

Abbildung 3.3: Vergleich der Lésungen des Kaskaden- und Dispersionsmodells. Die durch-
gezogene blaue Linie reprasentiert die Losung das Kaskadenmodells und die
grine Linie die L6sung des Dispersionsmodells. Die Anpassung erfolgte an die
dimensionslosen E-Funktionen der Verteilungen der generierten Extremfalle.
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3 VERWEILZEITVERTEILUNG IN WIRBELSCHICHTRINNEN

3.3 Experimentelle Parametervariation und Diskussion der
Ergebnisse

In den folgenden Abschnitten wird der Einfluss der Betriebsparameter, der internen Wehre
und deren Konfigurationen auf die Verweilzeitverteilung untersucht. DarGber hinaus wird die
Auswirkung von Mischungen unterschiedlicher PartikelgréBen auf ihr Transportverhalten durch
die Wirbelschicht analysiert.

3.3.1 Einfluss der Prozessparameter auf die Verweilzeitverteilung

Durch die Variation von Gasgeschwindigkeit, Partikelgré3e, Feststoffdurchsatz und Austrags-
wehrhéhe soll der Einfluss der Betriebsparameter auf die Verweilzeitverteilung bestimmt werden.
Die erhobenen experimentellen Daten sind in Anhang[A]in Tabelle[A.T]dargestellt und in der
Arbeit von Bachmann u. a./ (2016) veréffentlicht.

Mit dem Ziel einer dimensionslosen Korrelation flr die Bodensteinzahl, welche allgemein giiltig
sein soll, werden neben den in dieser Arbeit generierten Versuchsergebnissen auch Daten
anderer Autoren verwendet. Damit soll gewahrleistet sein, dass ein weiter Bereich von Anlagen-
dimensionen, PartikelgréBen und -dichten sowie der einhergehenden Partikeleigenschaften von
der Korrelation abgedeckt werden. Hierfiir werden die experimentellen Daten von |Reay| (1978)
sowie von [Nilsson| (1986) herangezogen. Die experimentellen Daten von |Khanali u. a.| (2012)
dienen der Validierung und nicht der Anpassung der Korrelation. Die wichtigsten Parameter
dieser Arbeiten sind in Anhang[Alin Tabelle [A.2| zusammengefasst.

In Abbildung ist die experimentelle Bodensteinzahl tber die Differenz der Gas- ug und
der minimalen Fluidisationsgeschwindigkeit u,, s aufgetragen. Eine Zunahme dieser Differenz
(Experimente 14 und 16) bewirkt eine Abnahme der Bodensteinzahl, sowohl fir den Fall der
eigenen Untersuchung M als auch flr die experimentellen Werte von|Reay (1978) A und |Nilsson
(1986) L1 in Abbildung was auf eine Zunahme der Dispersion zurtick zu fiihren ist.

In Abbildung ist die Bodensteinzahl tiber dem Feststoffdurchsatz Mp (Experimente 5, 6
und 7) dargestellt. Eine Zunahme des Feststoffdurchsatzes hat eine Zunahme der Bodenstein-
zahl zur Folge. Dies kann bereits aus den Gleichungen [3.6[{3.8 geschlossen werden. Laut deren
Propotionalitaten sollte eine Verdopplung des Feststoffdurchsatzes eine Verdoppelung der
Bodensteinzahl nach sich ziehen. In Abbildung [3.4(d)| wird jedoch deutlich, dass die Zunahme
mit einem Exponenten von 0,5 erfolgt, was auf die Abhangigkeit der Bettmasse Mp,;; vom
Feststoffdurchsatz zuriickzufiihren ist. Eine Verdopplung von Mp fiihrt zu einer Erhéhung von
Mpg.; und daher nicht zu einer Halbierung der mittleren Partikelverweilzeit 7y, ,, und somit nicht
zu einer Verdopplung der Bodensteinzahl.

Der Einfluss des Partikeldurchmessers wurde in den Experimenten 2 und 3 an der Technikums-
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Abbildung 3.4: Abhangigkeit der Bodensteinzahl von der Differenz der Gas- ug und der mini-
malen Fluidisationsgeschwindigkeit u,, s, vom Feststoffdurchsatz Mp sowie von
Partikeldurchmesser dp.
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anlage M sowie in Exp. 10 und 11 an der Laboranlage A untersucht. Wie in Abbildung [3.4(e)|
zu erkennen ist, steigt die Bodensteinzahl mit zunehmendem Partikeldurchmesser. Aus einer
Zunahme des Partikeldurchmessers folgt eine Abnahme der Bettporositat im fluidisierten Zu-
stand, was wiederum eine Zunahme der Bettmasse Mp,;; zur Folge hat. Dies wirde wiederum
bedeuten, dass nach den Gleichungen [3.6}{3.8|die Bodensteinzahl sinken miisste. Der Grund,
dass dies nicht stattfindet, ist die starke Abnahme des Dispersionskoeffizienten und folglich eine
Zunahme der Bodensteinzahl. Die Abnahme des Dispersionskoeffizienten l&sst sich zum einen
mit der Abnahme der Bettporositat und einer resultierenden kirzeren freien Weglange” im Bett
erklaren. Zum anderen werden gréBere Partikel an der Bettoberflache auf Grund ihrer Masse
weniger stark von platzenden Gasblasen beschleunigt und somit weniger weit geschleudert.
Beide Ereignisse fihren zu einer Verringerung der Partikeldispersion und zu einer Erhéhung
der Bodensteinzahl.

Da in der Untersuchung von|Reay| (1978) sowohl die Lange als auch die Breite der Wirbelschicht-
rinne gleichzeitig variiert wurden, wird die Bodensteinzahl Bo seiner Arbeit in Abbildung
neben der Darstellung der eigenen Daten in Abbildung [3.5a Uber das Langen-Breiten-Verhaltnis
veranschaulicht. Sowohl die ermittelten experimentellen Werte der Technikumsanlage (o und H)
und der Laboranlage (A und ¢) als auch die Werte aus der Literatur von [Reay| (1978) weisen
eine direkte Proportionalitat der Bodensteinzahl vom Langen-Breiten Verhéltnis auf. Die Daten
von |Reay (1978) wurden mit jeweils einer perforierten und einer gesinterten Gasverteilerplatte
durchgeflihrt, womit die Abweichungen der beiden Versuchsreihen untereinander zu erklaren
sind.

In den Abbildungen [3.5(c)| und [3.5(d)| sind die Abhangigkeiten der Bodensteinzahl von den
einzelnen Parametern der verwendeten Anlage dargestellt. Die Datenséatze aus der Laborwir-

belschicht (L1 dp = 1,8 mm; A dp = 3,0 mm) belegen eine Zunahme der Bodensteinzahl mit
zunehmender Lange der Wirbelschichtrinne (Abb. [3.5(c)). Dies ist leicht nachzuvollziehen, da
die Lange nach Gleichungen [3.6|und 3.7 quadratisch in die Bodensteinzahl eingeht.

Mit ansteigender Breite der Rinne fallt die Bodensteinzahl jedoch, was die Datenpunkte in
Abbildung (3.5(d)| zeigen, die aus Experimenten mit Partikeln unterschiedlicher Durchmesser (A
dp = 3,0 mm; B dp = 1,8 mm) in der Technikumsanlage resultieren.

Mit zunehmender Héhe des Uberlaufwehres am Austritt der Wirbelschichtrinne nimmt die
Bodensteinzahl ebenfalls ab, wie die Abbildungen [3.5(e) und [3.5(f)| zeigen. Die Ursache hierfir
gleicht der Begrindung fir den Trend der Bodensteinzahl mit variierender Wirbelschichtbreite.

Bei konstanter Wirbelschichtlange und gleichzeitiger Verdopplung der Héhe oder Breite, verdop-
pelt sich die mittlere Partikelverweilzeit, wodurch sich wiederum aus den Gleichungen [3.6|und
[3.7]eine Verringerung der Bodensteinzahl ergibt. Der Grund dafir, dass keine Halbierung der
Bodensteinzahl stattfindet, ist die gleichzeitig steigende Dispersion.
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3.3.2 Einfluss interner vertikaler Wehre

Im verarbeitenden Produktionsbetrieb werden eng verteilte Partikeleigenschaften und einher-
gehend enge Verweilzeitverteilungen erwiinscht, was wiederum in hohe Bodensteinzahlen
resultiert. Daher steht die Minimierung der Dispersion haufig im Mittelpunkt der industriellen
Fragestellung. In Abschnitt[3.3.7|wurden bereits Parameter untersucht, die einen positiven Ein-
fluss auf die Erh6hung der Bodensteinzahl haben, jedoch kdnnen diese nicht beliebig gewahit
werden, da die Stabilitdt und Wirtschaftlichkeit des Gesamtprozesses gewdhrleistet bleiben
muss. So flhrt beispielsweise eine Erhéhung des Feststoffdurchsatzes oder eine Reduktion der
Breite bzw. H6he der Wirbelschichtrinne zu einer Verringerung der mittleren Partikelverweilzeit,
wodurch das Prozessziel verfehlt werden kann. Eine Verlangerung der Wirbelschichtrinne ist
mit gleichzeitig zunehmender Anlagengréf3e unwirtschaftlich.

Daher soll eine weitere Méglichkeit der Einflussnahme auf die Verweilzeitverteilung untersucht
werden. In der Literatur wurde bereits von Satija und Zucker| (1986) belegt, dass eine Verrin-
gerung der Partikeldispersion durch den Einbau interner, vertikaler Wehre erreicht werden
kann. Daher soll sich dieser Abschnitt mit der Anzahl interner Wehre, deren Héhe sowie deren
Konfiguration befassen.

Wie bereits zuvor in Abschnittbeschrieben, kdnnen die internen Wehre sowohl in Uberlauf-
als auch in Unterlaufkonfiguration in das System integriert werden, weshalb im Folgenden
einzeln auf die jeweilige Konfiguration eingegangen wird. In den Tabellen[A.3jund[A.4]im Anhang
sind die Parameter der durchgefihrten Untersuchung zum partikularen Verweilzeitverhalten
in der Wirbelschichtrinne mit internen Einbauten/Wehren aufgelistet, welche in der Arbeit von
Bachmann u. a.| (2017) beschrieben wurden.

3.3.2.1 Interne Wehre in Unterlaufkonfiguration

In Abbildung sind die experimentellen Bodensteinzahlen der Laboranlage und in Ab-
bildung [3.6(b)| jene der Technikumsanlage Uber die Anzahl der internen Wehre dargestellt.
Mit Zunahme der Wehranzahl steigt die Bodensteinzahl in beiden Féllen. Dies lasst sich mit
einem einfachen Beispiel erklaren. Bei einer Betth6he von 200 mm in fluidisiertem Zustand,
einer Spalth6he zwischen Wehr und Verteilerplatte von 20 mm und einer gleichmégBig verteilten
Partikelmassenbeladung Uber die Betthdhe ist die konvektive Partikelgeschwindigkeit durch den
Spalt 10 mal héher als im Rest der Wirbelschichtrinne. Der hohe gerichtete Partikeltransport
erschwert somit den entgegengesetzten dispersiven Partikeltransport, was zu verminderter
Dispersion und somit zu einer erhdhten Bodensteinzahl fiihrt (siehe Gleichung [3.6).

Demnach musste eine Verringerung der Spalthdhe ebenfalls eine Erhéhung der Bodensteinzahl
nach sich ziehen, da auch diese zu erhéhter konvektiver Partikelgeschwindigkeit im Spalt fihrt.
Dies ist in den Abbildungen[3.6(c)|und[3.6(d)| zu sehen, in welchen die experimentellen Daten fiir
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(e) Verlauf der experimentell bestimmten Boden-
steinzahl Uber den Partikeldurchmesser dp.
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steinzahl Gber d},’75.

Abbildung 3.6: Abhangigkeit der Bodensteinzahl Bo von der Anzahl der internen Wehre Ny,
der Spalthéhe Hs,,;; sowie vom Partikeldurchmesser dp in Unterlaufkonfigurati-
on.
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die Labor- und die Technikumsanlage dargestellt sind. Hierbei erschwert die erhéhte, gerichtete
Partikelgeschwindigkeit im verringerten Spalt die Dispersion von Partikeln aus einer Kammer in
die vorhergehende Kammer.

Eine VergréBerung des Partikeldurchmessers flihrt ebenfalls zu einer Erhéhung der Bodenstein-
zahl, was in den Abbildungen [3.6(e)| und [3.6(f)| dargestellt ist. Im Gegensatz zu einer Erhdhung
des Partikeldurchmessers ohne interne Wehre ist die Zunahme der Bodensteinzahl mit Wehren

deutlich gréBer. Zwar gilt hier die gleiche Erklarung der erhéhten Porositat und der daraus
resultierenden kirzeren freien Weglange”, sowie der verringerten Beschleunigung gréie-
rer Partikel durch platzende Gasblasen auf Grund der héheren Masse, jedoch werden diese
Ph&nomene erganzt durch den deutlich erhéhten Widerstand der Wehre auf den ricklaufigen
Partikeltransport. Bei doppeltem Partikeldurchmesser vervierfacht sich die Projektionsflache,
wodurch das Verhaltnis von Projektionsflache zu Spaltflache ebenfalls um den Faktor 4 steigt,
und der Widerstand auf den dispersiven Partikelfluss in eine vorhergehende Kammer erhéht

wird.

3.3.2.2 Interne Wehre in Uberlaufkonfiguration

Fir den Fall mit internen Wehren in Uberlaufkonfiguration wurde ebenfalls der Einfluss des
Partikeldurchmessers auf die Bodensteinzahl untersucht. Die Ergebnisse fir drei Experimente
sind in Abbildung [3.7(a)] dargestellt. Aufféllig hierbei ist der abnehmende Trend der Bodenstein-
zahl mit zunehmendem Partikeldurchmesser im Vergleich zu den experimentellen Daten aus
den Versuchen in Unterlaufkonfiguration in Abbildungen [3.6(e)|und [3.6(f)} Der Grund hierflr
ist erneut die Bettporositat in fluidisiertem Zustand. Grof3e Partikel verursachen eine geringe

Bettporositat bei gleichem Gasmassenstrom, weshalb die einzelnen Kammern erst sehr weit
beflllt werden mlssen, bevor der stationare Partikelfluss in Konvektionsrichtung erreicht werden
kann. Hieraus ergibt sich eine hohe Bettmasse, was eine hohe mittlere Verweilzeit verursacht.
Letztere resultiert in eine geringe mittlere Partikelgeschwindigkeit. Aus Gleichung [3.6] ergibt
sich somit eine deutlich kleinere Bodensteinzahl.

Um den Einfluss unterschiedlicher Wehrhéhen interner Wehre auf den Partikeltransport zu
untersuchen, wurden drei weitere Experimente (Exp. 60, 61 und 62, siehe Abbildung[3.7(a))
durchgefihrt. Hierbei entspricht die Héhe des Austrittswehres der H6he der internen Wehre. Die
Bodensteinzahl nimmt mit zunehmender Wehrhéhe in Uberlaufkonfiguration ab, wie bereits bei
der Variation der Austrittswehrhéhe bei der Untersuchung ohne interne Wehre zu erkennen war.
Der Dispersionskoeffizient sinkt um den Faktor 0,55 und die mittlere Partikelgeschwindigkeit um
den Faktor 0,40, was zu einer erh6hten Bodensteinzahl fihrt.
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(a) Abhangigkeit der Bodensteinzahl vom Partikel- (b) Abhéngigkeit der Bodensteinzahl von der Héhe
durchmesser dp in Uberlaufkonfiguration. des Austrittswehres. Austrittswehr und interne
Wehre weisen in allen Experimenten mit Uber-

laufkonfiguration die gleiche Hohe auf.

Abbildung 3.7: Abhangigkeit der Bodensteinzahl Bo vom Partikeldurchmesser dp sowie der
Austrittswehrhohe Hyepr our in Uberlaufkonfiguration.

3.3.2.3 Einfluss nicht-dquidistanter Wehrplatzierung

Um den Einfluss der Platzierung von internen Wehren zu untersuchen, wurden 2 Experimente
mit Unterlaufkonfiguration durchgefihrt. Die hierflir gewéhlten Betriebsparameter sind in Tabelle
[A.5]in Anhang [A]dargestellt. Zum Vergleich wurden alle Betriebsparameter konstant gehalten
und ein internes Unterlaufwehr mit 6 mm Spalthéhe in der Wirbelschichtrinne montiert. Zunachst
wurde dieses in einem Abstand von 33 cm zum Partikeleintritt installiert (33/67) und auf das
Partikelverweilzeitverhalten untersucht, was in Abbildung [3.8|dargestellt ist. Den Messergeb-
nissen werden Daten gegenibergestellt, welche aus einem entsprechenden Experiment mit
einem Wehrabstand von 67 cm zum Partikeleintritt (67/33) resultieren.

Dem Vergleich ist zu enthehmen, dass bei einer Distanz von 0,33 m eine héhere Bodensteinzahl
erzielt wird, was in Tabelle [A.5/im Anhang [Al dargestellt ist. Die Bettmasse und die hieraus
resultierende mittlere Partikelverweilzeit fallt bei der 33/67 Wehrplatzierung deutlich geringer
aus. Dies ist dem geringeren Volumen der ersten Kammer geschuldet.

Der Widerstand des internen Wehres auf den axialen Partikeltransport ist in beiden Fallen
héher als der Widerstand auf den Partikeltransport Uber das Austrittswehr aus dem System
heraus. Die Summe des Partikelstroms an beiden Stellen entspricht dem Partikelstrom in die
Wirbelschichtrinne hinein. Daher muss sich im stationdren Zustand ein Gleichgewicht einstellen,
in welchem sich an jedem Ubergang der gleiche Partikelstrom einstellt. Dies wird vor dem
internen Wehr mit einer gréBeren Betthdhe bzw. Bettmasse erreicht. Verdoppelt sich das Volu-
men vor dem internen Unterlaufwehr mit niedriger Spalthéhe und hohem Transportwiderstand
steig die Bettmasse und somit die mittlere Verweilzeit der Partikel. Diese erhéhte mittlere
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Abbildung 3.8: Experimentelle Verweilzeitverteilung und Simulationsdaten fir eine nicht-
aquidistante Platzierung eines internen Unterlaufwehres. Das Verhaltnis des
Abstands vom Eintritt in die WSR zur Gesamtlange Ly sr gleicht bei dem Expe-
riment ¢ und der Simulation — 33:67, wohingegen es bei den experimentellen
Daten + sowie der Simulation —— 67:33 betragt.

Verweilzeit wiederum zieht eine geringere axiale Partikelgeschwindigkeit nach sich, was nach
Gleichung|[3.6)zu einer héheren Bodensteinzahl fiihrt. Betrachtet man jedoch ausschlieBlich die
Dispersionskoeffizienten ist nur eine geringe Differenz zu erkennen, was den Unterschied der
Bodensteinzahlen durch die variierenden Bettmassen belegt.

3.3.2.4 Einfluss von PartikelgroBenmischungen auf die Verweilzeitverteilung

Da es sich bei industrieller Anwendung im Allgemeinen nicht um monodispers verteilte Partikel-
schittungen handelt, wurde im Folgenden eine Partikelmischung untersucht, bestehend aus
zwei verschiedenen Durchmessern und variierenden Massenanteilen. Die betrachteten Partikel
weisen, wie bereits in den Abschnitten zuvor, einen Partikeldurchmesser von 1,8 mm und 3,0
mm auf, wobei sich der Anteil der kleinen Partikel

o MP,I,Smm
Mp1 gmm +Mp3 0mm

q (3.27)

aus den eingesetzten anteiligen Massen am Partikeleintritt berechnet.

Die Versuchsdurchfihrung blieb hierbei unverandert und das Ausgangsmaterial wurde zuvor
in Fassern (80 1) zu definierten Massenanteilen gemischt. Auch die Tracerpartikel wurden zu
entsprechenden Massenanteilen gemischt und im stationaren Zustand in die Wirbelschichtrinne
eingebracht.

Die wéhrend des Experiments entnommenen Proben wurden wie in Abschnitt[3.]beschrieben
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Abbildung 3.9: Massenanteil kleiner Partikel in der Bettmasse gp.;; Uber dem Massenanteil im
Ausgangsmaterial gj,.

analysiert. Dabei wurden die mit dem Rotationsprobenteiler separierten Proben zusatzlich
gesiebt, in eine kleine und grof3e Fraktion getrennt, und unabhangig voneinander analysiert.
Somit I1asst sich der Partikeltransport der einzelnen Fraktionen eines Gemisches nachvollziehen.
Auch die finale Bettmasse wurde mit Hilfe eines Siebes in zwei Fraktionen getrennt und einzeln
gewogen.

Betrachtet man zunéchst die Bettmassenzusammensetzung in Abbildung [3.9, so féllt auf,
dass die Partikelmassenanteile in der WSR (gp.;) von den Anteilen g;, im Ausgangsmaterial
abweichen. Es ist zu sehen, dass die groBen Partikel Uberproportional in der Bettmasse
vertreten sind. Die Betriebsparameter sind in Tabelle [A.6im Anhang|[A] aufgefiihrt.

Durch den Unterschied in der Partikelgré3e setzen sich die kleineren Partikel von den gréeren
Partikeln ab und nehmen Uberdurchschnittlich den oberen Teil der Wirbelschicht ein. Dieser
Segregationseffekt wurde bereits von |Daleffe u. a.| (2008) beschrieben, als diese Glaspartikelmi-
schungen (Partikeldurchmesser: 1,29 mm, 2,18 mm, 3,67 mm) in einer Wirbelschichtanlage,
einer Vibrationsrinne und einer Kombination aus Beiden untersuchten.

Betrachtet man die einzelnen Partikelfraktionen getrennt, so wiirden die kleinen Partikel, bei
ansonsten gleichen Prozessbedingungen, auf Grund der héheren Bettporositat im fluidisierten
Zustand, eine geringere Bettmasse ausbilden als die groBen Partikel. Dies spiegelt sich auch
in der Partikelmischung wider, in welcher mit zunehmendem Anteil an kleinen Partikeln die
Gesamtporositat steigt und somit die Gesamtbettmasse sinkt, was in Abbildung (a-ohne
Einbauten; b - Uberlauf; ¢ - Unterlauf) dargestellt ist. Wiederum ist auffallig, dass die hdchste
Bettmasse Mp,;;, unabhéngig vom Massenanteil g, bei Uberlaufmodifikation erreicht wird. Mit
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Zunahme von g, fallen die Gesamtmasse sowie die Masse der gro3en Partikel linear.

In Abbildung [3.71] sind die experimentellen Bodensteinzahlen liber den Massenanteil g;, darge-
stellt, wobei Abbildung[3.11(a)|den Ergebnissen ohne Einbauten und Abbildung [3.11(b)] den
Ergebnissen mit Uberlauf- oder Unterlaufkonfiguration entspricht. In Abbildung [3.11(a)| wird
deutlich, dass sich die geringste Bodensteinzahl fir die Partikelmischung mit einem Massenan-
teil gi, am Eintritt von 0,5 ergibt. Das Experiment mit Gberwiegend groBBen Partikeln weist eine
héhere Bodensteinzahl auf als das Experiment mit Gberwiegend kleinen Partikeln (g;, = 0,75).
Dies ist auch bei beiden anderen Konfigurationen (siehe Abbildung zu beobachten.
Allerdings ergibt sich hierbei fir einen Massenanteil g;, von 0,5 die héchste Bodensteinzahl,
was gegenlaufig zu den Ergebnissen aus den Experimenten ohne interne Wehre ist.

Im Fall ohne Einbauten ist es den Partikeln mdglich sich zu entmischen, wodurch die gro3en
Partikel, welche sich haufiger im unteren Bereich des Bettes befinden, den Partikeltransport
der kleinen Partikel weniger beeinflussen. Mit zunehmendem Anteil kleiner Partikel sinkt die
Bettmasse auf Grund hdherer Porositat, was eine héhere mittlere Partikelgeschwindigkeit
entlang der Wirbelschichtrinne zur Folge hat. Gleichzeitig steigt die Dispersion jedoch an und
befindet sich bereits bei einem Massenanteil von 0,5 beinahe bei der Dispersion der reinen
Partikel des Durchmessers von 1,8 mm.

3.4 Herleitung spezifischer Korrelationen

Nachfolgend werden aus den ermittelten Daten und unter Berlcksichtigung der verschiedenen
Prozessparameter mathematische Zusammenhange abgeleitet. Diese sollen in eine empirische
Korrelation resultieren, welche es ermdglicht, die Verweilzeitverteilung von Partikelschittungen
in der Wirbelschichtrinne vorherzusagen und aufwendige experimentelle Untersuchungen zu
minimieren.

3.4.1 Korrelation der Bodensteinzahl ohne interne Wehre

Um eine beliebige Verweilzeitverteilung vorhersagen zu kénnen, wurde eine Korrelation fir die
Bodensteinzahl erstellt. Hierflir wurden zunédchst die experimentellen Verldufe der Bodenstein-
zahlen aus den durchgefihrten Verweilzeituntersuchungen betrachtet und in mathematische
Terme gefasst. Um im Nachhinein auch Daten aus der Literatur verwenden zu kdnnen, wurden
zun&chst nur die Daten ohne interne Wehre korreliert, wie sie in der Literatur vorliegen.

Wie in Abbildung 3.5 zu sehen ist, nimmt die Bodensteinzahl mit Zunahme der Lange der
Wirbelschichtrinne Ly sg zu und mit Zunahme der Austrittswehrhohe Hyep,, 0. SOWiE der Breite
der Wirbelschicht By sg ab. Wie bereits den Gleichungen und[3.7] zu entnehmen ist, geht
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Abbildung 3.10: Bettmasse Mp,;; Uber dem Massenanteil kleiner Partikel in der Bettmasse gpess
far unterschiedliche Wehrkonfigurationen.
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Abbildung 3.11: Abhangigkeit der Bodensteinzahl vom Massenanteil kleiner Partikel g;;, am
Eintritt in die Wirbelschichtanlage fir die Partikelmischung.

die Lange der Wirbelschichtrinne quadratisch in die Bodensteinzahl ein. Daher ergibt sich eine
Proportionalitat zu

Lwsr  Lwsr

Bo . (3.28)
HWehr,out Bwsr
Durch Berlcksichtigung der Bettporositat
Reg \! Jk
ERz = (3.29)
Reelu

nach |Richardson und Zaki| (1954) im Exponenten des Korrelationsterms mit dem Exponenten

Reﬂ?
In (ﬁ)
k= ——)
ln(&‘mf)

ergibt sich eine geringere Abweichung der korrelierten Daten zu den experimentell bestimmten
Bodensteinzahlen, was wiederum zu dem Term

Lz ERz
Bo ~ ( WSR ) (3.31)
HWehr,out 'BWSR

(3.30)

fahrt.

Die hierzu benétigten dimensionslosen Reynoldszahlen im Betriebszustand

uG-dp

Reg = , (3.32)

\Z¢;
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im Zustand des Partikelaustrags nach |Werther| (1977)

4
Re.p, = 3 -Ar (3.33)

und im Zustand minimaler Fluidisation nach Kunii u. a.| (2013)

3

£ Ar
Re,r=42.86-(1—€,¢)- mf___. —1 3.34
emf ; ( & f) \/(1_8mf)2 3214’29 ’ ( )

berechnen sich aus der Archimedeszahl

_ Lo d3
Ar — (pp pPGi/Zg dp7 (3.35)
G Vg

der Gasgeschwindigkeit im leeren Rohrquerschnitt ug, den Partikel- und Gasdichten sowie der
kinematischen Viskositat des Gases v;.

Nach Abbildung[3.4(e)| flihrt eine Zunahme des Partikeldurchmessers dp zu einer zunehmenden
Bodensteinzahl (Bo ~ dp). Eine weitere GroRe, welche berlcksichtigt werden muss, ist der
Blasendurchmesser. Beim Platzen kleiner Gasblasen an der Oberflache des fluidisierten Bettes
werden Partikel weniger stark bzw. weit geschleudert, woraus eine geringere Dispersion und
somit eine héhere Bodensteinzahl resultiert, als dies bei groBen Gasblasen der Fall ist. Somit
ergibt sich der Proportionalitatsterm Bo ~ dp/dp fur die Korrelation der Bodensteinzahl. Der
entsprechende Gasblasendurchmesser dp bei zugehériger Hohe des Austrittswehres Hyp. ous
wird hierfir aus der impliziten Gleichung von |Horio und Nonaka (1987)

1- 1=
Vs e\ (v vs T (—0 3. IM) (3.36)
/dB,in _ /dB,eq A /dB,il’l + \/g ’ BWSR .

berechnet. Der urspriinglich verwendete Durchmesser der zylindrischen Wirbelschicht wurde
fur den vorliegenden Fall durch die Breite der Wirbelschichtrinne ersetzt.

Fir die Berechnung des Gleichgewichtsblasendurchmesser

2
dp.eq = [—}’+ (v +4'dB,max/BWSR)075] -Bwsr/4 (3.37)

werden die Parameter

¥=0,0256- (Bwsr/2)" /ttms (3.38)
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und

0,5
)

Y= (YZ+4'dB,max/BWSR (3.39)

verwendet. Der Parameter

5= (y+v)* Bwsk/4 (3.40)

berechnet sich aus den in den Gleichungen und definierten GréBen.

Bei der Berechnung des initialen Blasendurchmessers dp ;,, unmittelbar oberhalb der Gasvertei-
lerplatte, muss zwischen perforierter Lochplatte oder Gasverteiler aus gesinterten Metallkugeln
unterschieden werden, da sich die GrdBe der Gasblasen hierbei erheblich unterscheidet. Im
Fall eines perforierten Lochbodens kann

0,4
. UG — U T ’
dpin=1,38-72 | " Ly or - Bus (3.41)
N&
aus der Anzahl der Offnungen (engl.: orifice) N, sowie der Querschnittsflache Ly sg - By sg der
Wirbelschichtrinne errechnet werden.

Im Fall eines Sintermetallbodens berlcksichtigt die Korrelation fiir den Anfangsblasendurch-
messer

dpin=3,77" (UG — ums)*/g (3.42)

lediglich das Quadrat der Differenz aus Gasgeschwindigkeit im Leerrohr ug und im Zustand
minimaler Fluidisation u,,s. In den Gleichungen gehen die Geschwindigkeiten ug und
u, ¢ und alle Langen dg,dB max,dB,in, Lwsr, Bwsg und Hyepr 0 in priméren Sl-Einheiten ein.

Aus Abbildung ergibt sich der Einfluss des Feststoffdurchsatzes Mp auf die Boden-
steinzahl mit einem Exponenten von 0,5. Die Differenz des Prozessgasmassenstroms und
Prozessgasmassenstroms bei minimaler Fluidisierung wirkt sich in umgekehrt proportionaler
Weise mit gleichem Exponenten auf die Bodensteinzahl aus. In seiner Gesamtheit ergibt sich
somit ein Term in der Form Bo ~ (Mp /(Mg — Mg mys))"/>.

Um nun Daten anderer Publikationen mit in die Korrelation einzubeziehen, muss der bisherige
Term

12 2 g
Bo = { WSR } P (3.43)

|: MP ~| 1/2
Hwenr,our - Bwsr dg |Mg—Mgms

erweitert werden.

58



3.4 HERLEITUNG SPEZIFISCHER KORRELATIONEN

Im Datensatz von [Nilsson| (1986) tauchen neben verschiedenen Partikeldurchmessern, wie in
den eigenen Daten, auch unterschiedliche Partikelmaterialien und somit Partikeldichten auf.
Um diese verschiedenen Partikeleigenschaften in eine allgemeine Form zur Korrelation der
Bodensteinzahl aufzunehmen, wurde der Term u,;, /u s eingefligt, wobei der Exponent von
0,85 durch die Minimierung der Abweichung zwischen experimentellen und korrelierten Daten
ermittelt wurde.

Beim Gegenulberstellen der Berechnungsergebnisse aus dieser Korrelation mit den experi-
mentellen Daten von [Reay| (1978) ist auffallig, dass sich die ermittelten Daten in zwei Strédnge
aufteilen. Einer der Strénge reprasentiert den Datensatz mit perforierten Lochboden, die Daten
des andern Stranges mit einer Verteilerplatte aus Sintermetall. Der Unterschied in der Versuchs-
ausfuhrung bei den verschiedenen Verteilerplatten und bei gleicher Prozessgasgeschwindigkeit
beschrankt sich demnach nicht nur auf die mittlere Blasengré3e dp, welche bereits in der Korre-
lation berlcksichtigt wurde, sondern erfordert auch die Einbeziehung der Anfangsblasengréf3e
dp i, sowie der maximal méglichen BlasengréBBe dp jnax-

Der maximale Gasblasendurchmesser

} 0,4

dp max = 2,59g 07 [(uG — tmf) - Lwsr - Bwsr (3.44)

wird aus der Differenz der Gasgeschwindigkeit ug durch die partikulare Phase und der Gas-

geschwindigkeit im Zustand minimaler Fluidisation u,,s und der Anstrémflache Ly sg - Bwsr
dBA,in

dB ,max

bestimmt. Der Exponent in dem entwickelten Term von 0,25 sowie der Vorfaktor von 10
wurden angepasst, indem die Abweichung zwischen experimentellen und korrelierten Daten
minimiert wurde. SchlieBlich wurde der gesamte Korrelationsterm mit der Bettporositat gz
dividiert und die Varianz aus experimentellen und korrelierten Daten somit weiter minimiert. Als

Resultat aller beschriebenen Zusammenhange ergibt sich der Ausdruck

. 1/2
oy =10 [ Lo ] de T de )E () (o )
’ HWehnout -Bwsr dp Mg — MG7mf Unf dB,max kz

(3.45)

fur die Korrelation der Bodensteinzahl in einer kontinuierlichen Wirbelschichtrinne ohne interne
Wehre (ohne Wehre - oW).

Um eine Aussage Uber die Gulte der Korrelation aus Gleichung zu treffen, ist ein Pa-
ritdtsdiagramm in Abbildung dargestellt. Hierfir werden experimentelle Daten aus
Untersuchungen an der Laborwirbelschichtanlage [1 und der Technikumsanlage A verwendet.
Sowohl der lineare Verlauf aller Datenpunkte entlang der Winkelhalbierenden als auch die
geringe Abweichung von dieser belegt eine gute Ubereinstimmung.

Um die Gte der Korrelation neben den eigenen Werten auch an Daten aus der Literatur zu
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Abbildung 3.12: Paritatsdiagramm der korrelierten und experimentell bestimmten Bodenstein-
zahlen aus der vorliegenden Untersuchung und der Literatur von |Khanali u. a.
(2012) ohne Einbauten.

prifen, missen Kennzahlen eingefihrt werden. Aus Griinden der Einfachheit werden hierflr das
BestimmtheitsmaB R? sowie die Steigung der Regressionsgeraden aller Datensatze aufgegriffen
und in Tabelle[A.7]in Anhang [A]aufgefiihrt. Zum Vergleich wurden die Werte aller Datensatze
sowohl fiir die zuvor erstellte Korrelation in Gleichung als auch far die Korrelationen
in Gleichung nach Reay| (1978) und Gleichung nach |Nilsson| (1986) berechnet. Die
Bestimmung der Bodensteinzahlen aus den Korrelationen fur den Dispersionskoeffizienten
erfolgte nach Gleichung

Die vier Datenséatzen weisen eine angestrebte Steigung von nahezu 1 sowie ein Bestimmtheits-
malf3 zwischen 0,54 und 0,95 auf, was laut Definition einer moderaten bis sehr guten Korrelation
entspricht. Lediglich die Korrelation von [Nilsson| (1986)) bildet die Daten von |Nilsson| (1986)
besser ab, schneidet jedoch bezogen auf die Steigung fir die anderen Datensatze schlechter
ab, als die in dieser Arbeit vorgestellte Korrelation in Gleichung

Da fir das Erstellen der Korrelation die Datensatze sowohl von Reay, (1978) als auch von Nilsson
(1986) verwendet wurden und somit der Anpassung dienten, wurde ein dritter Datensatz aus
der Literatur von [Khanali u. a.[ (2012) herangezogen, um die Eignung der Korrelation zu prifen.
Bei dem untersuchten Material handelte es sich um Reis, weshalb die Gasgeschwindigkeit
u, ¢ im Zustand minimaler Fluidisierung experimentell bestimmt wurde, da sie nur schlecht
zu berechnen ist. Der hieraus berechnete Partikeldurchmesser weicht jedoch von dem in der
Arbeit angegebenen aquivalenten Partikeldurchmesser auf Grund der Partikelform ab. Um
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jedoch eine Konsistenz der einzelnen Parameter innerhalb der Korrelation zu erreichen, wurde
der aus u,,r berechnete Partikeldurchmesser genutzt, aus welchem wiederum GroéBen wie
die Austragsgeschwindigkeit u,;, oder die Blasendurchmesser dp, dp jmax Und dp ;; berechnet
wurden. Abbildung zeigt das Paritatsdiagramm und belegt eine gute Ubereinstimmung
von Korrelation und Literaturdaten. Der Anstieg und das Bestimmtheitsmaf3 des Datensatzes
sind in Tabelle in Anhang[Alangegeben.

Die Abweichung der Korrelation in Gleichung [3.45von der Korrelation aus der Veréffentlichung
von Bachmann u. a.| (2016) ist durch die Verwendung einer verbesserten Korrelation fir die
GasblasengréBe in der vorliegenden Arbeit begriindet. Die implizite Gleichung [3.36] von Horio
und Nonaka (1987) fiir die GasblasengréiBe dg konvergiert fiir Partikel der Geldart-Gruppe B
und D in die Gleichung fiir die Gasblasengré3e nach|Wen und Yu| (1966), erzielt nahezu gleiche
Ergebnisse wie die Korrelationen von |Rowe|(1976) oder Darton u.a. (1977) und kann darlber
hinaus fur Partikel der Geldart-Gruppe A angewendet werden. Zwar sinkt das Bestimmtheitsmal3
fir die Datenséatze von|Reay|(1978) und|Nilsson|(1986), dafiir verbessert sich jedoch der Anstieg
flr den gréBten der untersuchten Datenséatze von Nilsson| (1986)) erheblich.

3.4.2 Korrelation der Bodensteinzahl mit internen Wehren

Da der Einbau von internen Wehren, sei es in Uber- oder Unterlaufkonfiguration, einen Wider-
stand auf den Partikeltransport in axialer Richtung ausubt, wird im Folgenden die urspriingliche
Korrelation fir die Bodensteinzahl ohne interne Wehre (siehe Gleichung durch einen
Widerstandsterm fir Uber- bzw. Unterlaufkonfiguration erweitert. So kann dieser Widerstand
beschrieben und entsprechend berlcksichtigt werden.

3.4.2.1 Korrelation der Bodensteinzahl in Unterlaufkonfiguration

Fir die Korrelation der Bodensteinzahl in Unterlaufkonfiguration wurde eine Vielzahl an Experi-
menten durchgeflhrt. Zun&dchst wurde die Anzahl der integrierten, vertikalen Wehre zwischen
1, 3 und 8 variiert. Die Abbildungen [3.6(a)| und [3.6(d)| zeigen Ubereinstimmende Ergebnisse fiir
mehrere Versuchsreihen: Eine Erhéhung der Anzahl interner Unterlaufwehre bewirkt eine erheb-

liche Erhdhung der Bodensteinzahl, was auf den gréBeren Transportwiderstand, welcher auf die
Partikel wirkt, zuriickzufiihren ist. Aus diesem Grund ergibt sich fir die Wehranzahl Ny, eine
direkte Proportionalitat im Widerstandsterm flir die Bodensteinzahl in Unterlaufkonfiguration
Bounter ~ Nwenr-

Deckungsgleich mit den Ergebnissen der Versuchsreihe ohne Einbauten in Abschnitt [3.3.1]
ergibt sich auch fir die Unterlaufkonfiguration eine Zunahme der Bodensteinzahl mit erhéhtem
Partikeldurchmesser dp. Aus einer Polynomanpassung ergibt sich ein Exponent von 1,75, was

in Abbildung dargestellt ist.
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Abbildung 3.13: Paritatsdiagramm: Experimentell bestimmte Bodensteinzahl liber die korrelier-
ten Werte in Unterlaufkonfiguration.

Da der Partikeldurchmesser bereits mit einem Exponenten von 1 in der Korrelation fir die
Bodensteinzahl ohne Einbauten bertcksichtigt wird, geht der unterlaufspezifische Anteil in die
Korrelation mit 0,75 in Form der Reynoldszahl im Zustand minimaler Fluidisierung in den Zahler

des Widerstandsterms ein Boy ey ~ Re%5 .

Die Versuchsreihe zum Einfluss der Spalthdhe der Unterlaufwehre ergibt eine Abnahme der
Bodensteinzahl mit zunehmender Spalth6he, was einer Reduzierung des Partikeltransportwi-
derstands gleicht und in den Abbildungen [3.6(c)|und[3.6(d)| zu sehen ist. Aus diesem Grund
verhélt sich die Spalthdhe Hg,,;, indirekt proportional zum Transportwiderstand.

Die Korrelation fiir die Bodensteinzahl mit internen Unterlaufwehren lasst sich demnach wie
folgt,

-R™P (3.46)

£
HWehr,out e
mf

BOUnter = 5706 1073 - Boow ‘NWehr' (
HSpalt

berechnen, wobei sich der Vorfaktor von 5,06 - 10~ aus einer linearen Anpassung an die
Messwerte ergibt. Die Hohe des Austrittswehres im Widerstandsterm fir Bog ., im Nenner
hebt sich mit Hy,p,.0u: im Zahler der Korrelation fir die Bodensteinzahl ohne interne Einbauten

gegenseitig auf.

Die Giite der Ubereinstimmung von Korrelation und experimentellen Daten |&sst sich in Abbil-
dung erkennen und mit Hilfe der Steigung der Regressionsgeraden von 0,97 bzw. des
BestimmtheitsmaBes R? = 0,85 in Werte fassen.

3.4.2.2 Korrelation der Bodensteinzahl in Uberlaufkonfiguration

Fir die Korrelation der Bodensteinzahl in Uberlaufkonfiguration wurden 6 Experimente durchge-
fihrt. In Abbildung [3.7(a)| fallt auf, dass eine Zunahme des Partikeldurchmessers eine Abnahme
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Abbildung 3.14: Abhangigkeit des Dispersionskoeffizienten D (a) und der mittleren Partikelge-
schwindigkeit iip (b) vom Partikeldurchmesser in Uberlaufkonfiguration.

der Bodensteinzahl bewirkt, weshalb dp im Nenner des Widerstandsterms fiir Boy.pe, auftritt.
Dieser Trend verhalt sich umgekehrt zur entsprechenden Tendenz im Fall von Unterlauf bzw.
ohne interne Einbauten. Zwar nimmt die Dispersion auch in diesem Fall mit zunehmendem
Partikeldurchmesser um 29% ab, doch auf Grund der erheblichen Zunahme der Bettmasse und
der damit verbundenen erhéhten mittleren Verweilzeit bzw. der resultierenden Abnahme der
mittleren Partikelgeschwindigkeit von 43%, ergibt sich eine Verringerung der Bodensteinzahl,
was in Abbildung [3.14] dargestellt ist.

Die erstellte Korrelation fiir die Bodensteinzahl in Uberlaufkonfiguration

H, Wehr,out

Boyeper = 0,0117 - Boow - Nwepy - dp

(3.47)

ergibt sich aquivalent wie in den Abschnitten[3.4.1und [3.4.2.1| aus den experimentellen Werten.

Im Paritatsdiagramm in Abbildung lasst sich die Ubereinstimmung von Korrelation und
Experimenten beobachten. In Werten ergibt sich eine Steigung der Regressionsgeraden von 1
und ein BestimmtheitsmaB R> von 0,95.

3.4.3 Korrelation der Bettmasse

Aus den zuvor erstellten Korrelationen fir die Bodensteinzahl 1&sst sich der Partikeltransport
durch eine Wirbelschichtrinne bestimmen. Um jedoch die exakte Verweilzeitverteilung fir einen
definierten Wirbelschichtprozess vorhersagen zu kénnen, wird neben der Bodensteinzahl auch
die Bettmasse bendtigt, aus welcher die mittlere Verweilzeit (Gleichung bzw. Partikel-
geschwindigkeit (Gleichung bestimmt wird. Die gadngige Methode zur Bestimmung der
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Abbildung 3.15: Paritatsdiagramm: Experimentell bestimmte Bodensteinzahl tber die korrelier-
ten Werte in Uberlaufkonfiguration.

Bettmasse

Mpey = (1 —€rz) - pp- Lwsr - Bwsr - Hpert (3.48)

ist die Berechnung aus der Bettporositat ez im fluidisierten Zustand nach Richardson und Zaki
(Gleichungen[3.29|und[3.30) multipliziert mit der Partikeldichte pp sowie der Bettlange Ly sg und
-breite By sg. Darliber hinaus wird die Betthéhe Hp,;; in fluidisiertem Zustand benétigt, welche
sich nur ungenau voraussagen lasst. Um dies zu umgehen, soll in der folgenden Korrelation die
Betth6he Hp,,; mit der bekannten Hohe des Austrittswehres Hyep, 0, SUbstituiert werden.

Zum Zweck der Bettmassenkorrelation wurden neben den Verweilzeitversuchen mit Tracerparti-
keln auch Experimente zur alleinigen Bestimmung der Bettmasse durchgefihrt. Hierfr wurden
Betriebsparameter eingestellt und der Prozess angefahren. Nach Erreichen des stationaren
Zustands wurde der Prozess gestoppt und die Bettmasse gewogen. Diese zusétzliche Ver-
suchsreihe wurde durchgefihrt, um mégliche Schwankungen in der Bettmasse wéhrend des
Prozesses auszugleichen und somit einen realen Trend fiir die Bettmasse aufzudecken. Des
Weiteren kann auf Grund der kurzen Prozesszeit eine Gro3zahl an Parametern variiert werden.
Die experimentellen Ergebnisse hierzu sind in Tabellen|A.8|bis[A.10]im Anhang aufgefiihrt sowie
in Abbildung dargestellt und liefern eindeutige Zusammenhéange flr die verschiedenen
Prozessparameter.

Darlber hinaus wurden auch Daten aus der Literatur von Reay| (1978), Nilsson| (1986) sowie
Khanali u. a.[(2012) herangezogen und der Vergleich zwischen der bisher gangigen Bestimmung
der Bettmasse sowie einer neuen Korrelation angestellt.

Um die allgemeine Gleichung fur die Bettmasse mit der tatséchlich bekannten Austritts-
wehrhéhe zu nutzen, wurde die Formel fir die Bettporositat angepasst. Die entsprechende

64



3.4 HERLEITUNG SPEZIFISCHER KORRELATIONEN

+ Richardson Zaki DOeigene Korrelation

obYs+*

obs .

08 od, .
. ot .

0.56 1.56 2.56 3.56 4.56
Ug [M/s]

Abbildung 3.16: Bettporositdt Uber die Gasgeschwindigkeit fir den Fall von Y-
Aluminiumoxidpartikeln (dp = 1,8 mm) nach Richardson und Zaki ¢
sowie nach der eigenen Korrelation [ (siehe Gleichungen und [3.50).
Die Geschwindigkeit im Zustand minimaler Fluidisation betragt 0,56 m/s, die
Austragsgeschwindigkeit 4,56 m/s.

Gleichung fir die Berechnung der scheinbaren Bettporositat

I—ggy, = (1--2TK (1—&py) (3.49)
app 1+1,7-K mf '
mit
K = 16T Umf (3.50)
Uely — Umf

flr den in Abbildung dargestellten Verlauf der Porositét (L) bendtigt neben der Gasge-
schwindigkeit u¢ auch die Gasgeschwindigkeit im Zustand minimaler Fluidisation u,, s sowie die
Austragsgeschwindigkeit u,;,,.

Der Verlauf der Porositat nach Richardson und Zaki 4 (Gleichungen und [3.30) tber der
Fluidisationsgasgeschwindigkeit ist ebenfalls fir das Beispiel von y-Aluminiumoxidpartikel des
Durchmessers 1,8 mm dargestellt. Die Gasgeschwindigkeiten im Zustand minimaler Fluidisation
und im Austragszustand betragen nach Gleichungen[3.32-[3.34]furr die dargestellten Partikel
0,56 m/s bzw. 4,56 m/s.

Die Diagramme fiir die experimentell bestimmten Daten Uber den korrelierten Bettmassen,
sowohl nach der eigenen Korrelation (Abbildung [3.17g) als auch nach der Korrelation von
Richardson und Zaki (Abbildung [3.17b) zeigen einen linearen Verlauf und eine gute Uberein-
stimmung der experimentellen und korrelierten Daten. Die Darstellung dient dem Vergleich der
allgemein gebrauchlichen Korrelation, bei welcher die Austragswehrhéhe verwendet wurde.
Hieraus ergeben sich ein Anstieg von 0,996 und ein Bestimmtheitsmal3 von 0,931 fir die eigene
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Abbildung 3.17: Paritadtsdiagramme: Experimentell bestimmte Bettmassen Uber korrelierten
Bettmassen mit Bettporositét (a) nach eigener Korrelation (Gleichungen [3.48]
3.49/und[3.50]) und (b) nach Korrelation von Richardson und Zaki (Gleichungen
3.29|und 3.30).

Korrelation und ein Anstieg von 0,865 und Bestimmtheitsmaf3 von 0,905 fur die Korrelation aus
der Literatur nach Richardson und Zaki.

Es ist eine Abweichung der Steigung des Datensatzes von der Winkelhalbierenden in Abbildung
festzustellen, obwohl nicht die bendtigte und unbekannte Hohe des fluidisierten Bettes
Hpe, sondern die Hohe des Austrittswehres Hyep,r. o genutzt wurde. Wirde die Betthohe
Hpeir > Hyenrour 9€NULZE, SO Wirde eine geringere Steigung und somit eine Uberbestimmung
der korrelierten Werte auftreten. Auch das hdhere BestimmtheitsmaB R der Werte aus ei-

gener Korrelation lasst auf eine bessere Ubereinstimmung mit den experimentell bestimmten
Bettmassen schlief3en.

Da in Abschnitt aufgezeigt wurde, dass die internen Wehre einen Einfluss auf die
Bettmasse austben kénnen, sollte dieser Effekt in Zukunft beriicksichtigt werden und mit in die
Korrelation der Bettmasse integriert werden. Denkbar ist hierflr die Berechnung der Bettmasse
fur die einzelnen, durch Wehre abgegrenzten, Kammern in der Wirbelschichtrinne, sowie mit
einem weiteren Widerstandsterm, wie er bereits fiir die Berechnung der Bodensteinzahlen mit
internen Wehren angewendet wurde.
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Abbildung 3.18: Gemessene und korrelierte Verweilzeitverteilungen. Dargestellt sind zwei Ver-
teilungen, deren korrelierten Bodensteinzahlen aus allen Experimenten am
weitesten von den gemessenen Bodensteinzahlen, sowohl negativ (grin: Ex-
periment 35) als auch positiv (schwarz: Experiment 4) abweichen. Die dritte
Verteilung in rot entspricht Experiment 23, dessen gemessene und korrelierte
Bodensteinzahl sich gleichen.

3.4.4 Berechnung einer beliebigen Verweilzeitverteilung

Aus den Gleichungen[3.45-[3.47|fur die Korrelation der Bodensteinzahl sowie aus der Korrelation
fur die Bettmasse aus den Gleichungen - kann sowohl die mittlere Verweilzeit
(Gleichung als auch die mittlere Partikelgeschwindigkeit (Gleichung bestimmt werden.
Unter Verwendung der numerischen oder analytischen Lésung von Gleichung kann nun
eine Verweilzeitverteilung berechnet werden. In Abbildung sind sowohl gemessene als
auch aus den zuvor beschriebenen Gleichungen korrelierte Verweilzeitverteilungen dargestellt.

Um die Gite der Korrelationen optisch zu belegen, wurden hierflr Verteilungen gewahlt, welche
hinsichtlich ihrer Bodensteinzahlen sowohl maximal von den gemessenen Bodensteinzahlen
(Versuchsnummern 4 und 35) abweichen als auch genau der gemessenen Bodensteinzahl
(Versuchsnummer 23) entsprechen.

Das korrelierte Ergebnis stimmt gut mit den experimentell ermittelten Verweilzeitverteilungen
dberein. Selbst fur die Verweilzeitverteilungen mit hoher Differenz aus experimenteller und
korrelierter Bodensteinzahl ist eine relativ gute Ubereinstimmung zu erkennen.

Da es sich bei den aufgestellten Korrelationen fiir die dimensionslose Bodensteinzahl, sowohl
ohne Einbauten als auch mit internen &quidistanten Wehren, um empirische Gleichungen
handelt, gelten diese im untersuchten Fluidisationsbereich blasenbildender Wirbelschichten
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innerhalb gewisser Grenzen.

Beispielsweise ergeben sich héhere Bodensteinzahlen flir die Korrelation ohne Wehre als flr
die Korrelation mit Unterlaufwehren fir besonders kleine Austrittswehrhéhen. Jedoch stellt
sich die Frage, ob eine solche Anordnung verninftig ist. Sollte dieser Fall eintreten, kann die
zusatzliche Korrelation fiir den Einbau interner Wehre vernachlassigt und die Korrelation fir die
Bodensteinzahl ohne Wehre (Gleichung verwendet werden.

Bei der Wahl der Parameter sollte darauf geachtet werden, dass diese in einem sinnvollen
Bereich liegen. Es ist beispielsweise nicht zweckmafig diese so zu wahlen, dass die Gasge-
schwindigkeit die Austrags- bzw. Minimalfluidisationsgeschwindigkeit Gber- bzw. unterschreitet.

Erfolgt eine Wahl der Parameter nach den genannten Randbedingungen, so sollte nach der
Klassifizierung von Geldart| (1973) in Abbildung die Korrelation fur Partikel der Gruppe B
und D sowie teilweise der Gruppe A eine zufriedenstellende Lésung ergeben. Auf Grund ihrer
schlechten Eigenschaften hinsichtlich der Fluidisierung kénnen die Gleichungen voraussichtlich
nicht fir Partikel der Gruppe C angewendet werden, was jedoch nicht untersucht wurde.
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In diesem Kapitel wird das Trocknungsverhalten partikularer Schittgiter in der Wirbelschichtrin-
ne untersucht. Zunachst wird eine Versuchsreihe zur Trocknung durchgefuhrt, welche daraufhin
simuliert wird. Hierflr finden die Korrelationen zur Verweilzeitverteilung aus Kapitel [3|in der
Modellbildung Anwendung. Im Anschluss werden die simulierten Daten den Messergebnissen
gegentbergestellt und bewertet.

4.1 Durchfuahrung von Trocknungsexperimenten

Um das Trocknungsverhalten partikularer Giter in der Wirbelschichtrinne zu untersuchen,
muss das Versuchsmaterial zun&chst vorbereitet werden. Die fir ein Experiment bendtigte
Masse an y-Aluminiumoxidpartikeln des Durchmessers 1,8 mm wurden in einem Fass (80 [)
vollkommen mit Wasser bedeckt, worin diese 12 h Uber Nacht verweilten. Auf diese Weise
soll gewahrleistet werden, dass samtliche Poren der Partikel mit Wasser gesattigt sind. Das
Uberschlssige, nicht in den Poren befindliche Wasser |lauft durch einen Siebdeckel auf dem
Fass in den anschlieBenden 24 Stunden ab. Zusétzlich wurde eine Partikelprobe enthommen,
um anschlieBend die Partikelfeuchteverteilung des Ausgangsmaterials zu bestimmen.

Um wahrend eines Experimentes sowohl das Trocknungsverhalten als auch das Verweilzeit-
verhalten zu untersuchen, wurden 500 g der unbehandelten, wei3en Partikel eingefarbt, wie in
Abschnitt [3.1] zur Untersuchung des Verweilzeitverhaltens bereits geschildert wurde. Diese wur-
den im Anschluss als feuchte Tracerpartikel verwendet, um die Verweilzeitverteilung wéhrend
der Trocknungsexperimente zu bestimmen.

Zu Beginn der Experimente in der Technikumsanlage (Glatt GF/Procell 20) wurden die Betrieb-
sparameter (siehe Tabelle [4.1) eingestellt und die Anlage gestartet.

Die Gaseintrittstemperatur wurde hierbei variiert, sowie der Partikelmassenstrom und die
Austrittswehrhéhe. Auch der Effekt des Einbaus interner Wehre auf das Trocknungsverhalten
wurde untersucht.

Nachdem die Anlage aufgeheizt wurde und sich die Betriebsparameter konstant einstellten,
wurde die Feststoffzufuhr gestartet. Nach Erreichen eines konstanten Partikelmassenstroms
und somit des stationaren Prozesszustandes, wurden die feuchten Tracerpartikel Gber eine
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Tabelle 4.1: Betriebsparameter zu den durchgefihrten Trocknungsversuchen. Der Luftvolumen-
strom von 1400 m3/h ist firr die gesamte Versuchsreihe konstant und gleicht einer
Gasgeschwindigkeit von 1,94 m/s.

Lo Exp. Exp. Exp. Exp. Exp. Exp. Exp. Exp. Exp.
Symbol
Einheit Parameter ymbo 5 3 4 5 6 7 8 9

°C  Gastemperatur Y 120 90 90 90 90 90 90 75 55

mm  AUSS o ew175 175 35 95 35 35 95 95 95
wehrhohe

kg Produktmasse Mpoquks 16,6 22,7 17,2 26,4 24,1 14,1 23,0 29,9 31,6
kg Bettmasse Mg, 91 89 12 37 18 16 48 48 64

A i-
nzahl Zwi NWehr - - - - 3 3 3 3 3
schenwehre

Mpydry 0,6 0,9 1,0 0,8 1,1 0,9 1,1 1 1,0

kg Partikelmassen-
/min strom.tfrocken
Iqldhe

H - - - -
mm Unterlaufspalt P 6 12 6 6 6

Schleuse am Partikeleintritt zugegeben, die erste Probe fiir 5 Sekunden entnommen und
anschlieBend im 1-mindtigen Takt wiederholt. Nun wurde aquivalent zu Abschnittverfahren,
wobei zum Ende eines jeden Experimentes eine zusatzliche Probe entnommen wurde, um
diese im Anschluss auf ihre Partikelfeuchteverteilung zu untersuchen.

4.2 Theoretische Grundlagen der Wirbelschichttrocknung

Um die Experimente auswerten zu kénnen, werden zunachst die theoretischen Grundlagen
geklart. Bei der Trocknung handelt es sich im Allgemeinen um das Entfernen von FlUssigkeiten
aus Feststoffen, wobei der Trocknungsverlauf von den Betriebsparametern, wie Luftmassen-
strom oder -temperatur, und Materialeigenschaften, wie etwa Porositat oder Hygroskopizitat
abhangt. Ein typischer zeitlicher Verlauf ist in Abbildung [4.1] dargestellt.

Im ersten Trocknungsabschnitt (1. TA) sinkt die Gutsbeladung linear, da die Partikel auf ihrer
Oberflache mit Flussigkeit benetzt sind und die Verdampfung von der Aufnahmekapazitat
der Luft limitiert ist (gasseitige Limitierung). Wenn ausreichend Flissigkeit von der Oberflache
entfernt ist, sodass sich dort keine Luftsattigung mehr einstellt, ist die kritische Gutsbeladung X,
erreicht. AnschlieBend beginnt der 2. TA, in welchem nun die FlUssigkeit aus dem Partikelinneren
abgegeben wird. Aufgrund des hierbei notwendigen Transports durch Diffusion von verdampfter
Flussigkeit aus dem Partikelinneren an die Oberflache erfolgt eine zusatzliche Limitierung
(partikelseitige Limitierung).

Eine weitere graphische Darstellung des Trocknungsprozesses ist in Abbildung[4.2]zu sehen. In
dieser ist der Verdampfungsmassenstrom Mvap Uber die Partikelbeladung X dargestellt. Die
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4.3 BESTIMMUNG DER EINZELPARTIKELFEUCHTE

Beladung X [kg/kg]

kritische
Beladung AN
Xkr I h

Prozesszeit t [s]

Abbildung 4.1: Skizze eines typischen zeitlichen Trocknungsverlaufs mit erstem und zweitem
Trocknungsabschnitt, welche an der Stelle der kritischen Beladung ineinander
Ubergehen.

zuvor beschriebenen Trocknungsabschnitte sind auch hier anhand des konstanten Levels im 1.
TA und des abfallenden Verlaufs in 2. TA erkennbar. Bei stark hygroskopischen Gutern kann
sich zudem ein 3. TA ausbilden.

Die Anderung der Zustinde feuchter Luft wird mit einem Mollier-Diagramm (siehe Abbildung
beschrieben, wodurch Prozesse wie Kihlung und Erwédrmung, Be- und Entfeuchtung sowie
das Mischen von Luftmengen graphisch veranschaulicht werden kénnen.

4.3 Bestimmung der Einzelpartikelfeuchte

Zur Bestimmung der Verteilung von Einzelpartikelfeuchten in einer Schiittung ist es notwendig,
eine relativ hohe Anzahl von Einzelpartikeln auf ihre Feuchte zu untersuchen. Hierfir wurden in
der Arbeit von Cunaus| (2011) zwei Verfahren miteinander gekoppelt. Mit der Magnetresonanz-
spektroskopie (Abschnitt[2.3.2) wurden 100 Partikel vermessen, um den jeweiligen absoluten
Wassergehalt direkt zu bestimmen. Diese 100 Partikel wurden daraufhin mit dem préazisen aber
zeitintensiven Verfahren der Coulometrie (Abschnitt[2.3.1) erneut vermessen. Das ausgegebene
NMR-Signal wurde an die coulometrisch bestimmte, absolute Wassermasse gekoppelt (siehe
Abschnitt[2.3.2.7). Die so ermittelte Korrelation zwischen der absoluten Wassermasse

My = 0,042 - NMRyjgnq — 0,286 (4.1)

in [ig] und dem NMRg;qnqa1 €rméglicht eine schnelle Vermessung (30 Sekunden pro Partikel)
einer hohen Partikelanzahl. Um die gewtiinschte Einzelpartikelfeuchte zu berechnen, wurden
alle feuchten Probepartikel anschlieBend mit der Halbmikrowaage "SECURA225D-1S” (Firma
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4 TROCKNUNG IN WIRBELSCHICHTRINNEN

1.TA

[2.TA

Trocknungsgeschwindigleit I".'f‘lVap [kg/s]

|" ..__._..--.
Gleichgewichts- kritische Beladung
beladung X, Xir

Beladung X [kg[kg]::

Abbildung 4.2: Skizze des Verlaufs des Verdampfungswassermassenstrom tber die Gutsbela-
dung.
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Abbildung 4.3: Mollier-Diagramm zur Darstellung von Zustandsanderungen feuchter Luft. (Quel-
le: Institut fir Technische Thermodynamik (KIT))
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4.4 EXPERIMENTELLE PARAMETERVARIATION UND DISKUSSION

Sartorius AG) gewogen und ihre feuchte Partikelmasse Mp,,.; bestimmt. Mit Hilfe der Gleichung

My

X=————
MP,wet _MW

(4.2)
l&sst sich nun auf die tatsachliche Einzelpartikelfeuchte X schlieBen. Die jeweilige absolute
Partikelanzahl, aufgetragen Uber die Partikelfeuchte, ergibt abschlieBend die Verteilung der
Partikelfeuchte Uber die Population.

4.4 Experimentelle Parametervariation und Diskussion

In diesem Abschnitt werden die durchgeflihrten Experimente ausgewertet und die Abhéngigkeit
der Partikelfeuchteverteilung von den Betriebsparametern aufgezeigt.

4.4.1 Einfluss der Betriebstemperatur

Um den Einfluss der Betriebstemperatur auf den Trocknungsverlauf partikulérer Gater in der Wir-
belschichtrinne zu untersuchen, wurden zwei Experimente mit unterschiedlichen Eintrittsgastem-
peraturen durchgefiihrt. Weitere Betriebsparameter, wie Luftvolumenstrom und Austrittswehr-
héhe wurden hierbei konstant gehalten. Die Betriebsparameter zur Trocknungsuntersuchung
kdnnen Tabelle 4.9]entnommen werden.

Abbildung zeigt die graphische Darstellung der experimentellen Ergebnisse fur diese
Variation. Es ist zu sehen, dass sich beide Kurven in Richtung geringerer Feuchten verschieben.
Obwohl die Ausgangsverteilungen der beiden Experimente 1 und 2 voneinander abweichen,
decken sich die beiden Feuchteverteilungen am Austritt. Bei unterschiedlicher Eintrittsverteilung
und Betriebstemperatur wird somit ein ahnliches Resultat erzielt. Die Trocknung ist flr nahezu
alle Partikel vollstandig abgeschlossen und beide Austrittsverteilungen befinden sich im Bereich
der Gleichgewichtsfeuchte X,,. Der Grund hierfir ist die hohe Verweilzeit der Partikel im System,
welche durch die Wahl eines zu hohen Austrittswehres bedingt ist. Ein aussagekraftiger Effekt
ist hieraus allein nicht abzulesen.

4.4.2 Einfluss der Austrittswehrhohe

Es soll der Einfluss der Austrittswehrhéhe auf das Trocknungsverhalten der Partikel untersucht
werden. Hierflr wurden drei verschiedene Wehrhéhen (Exp. 3 = 35 mm, Exp. 4 = 95 mm und
Exp. 2 = 175 mm) gewahlt, wobei wiederum alle weiteren Betriebsparameter konstant gehalten
wurden. In Abbildung sind die Feuchteverteilungen der drei Experimente sowohl am
Ein- als auch am Austritt dargestellt. Obwohl die Eintrittsverteilungen voneinander abweichen,
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Abbildung 4.4: Experimentelle Daten fiir die Feuchteverteilung in der Wirbelschichtrinne am
Eintritt (—) sowie am Austritt (- -) in Abh&ngigkeit von verschiedenen Betriebspa-
rametern.
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4.4 EXPERIMENTELLE PARAMETERVARIATION UND DISKUSSION

ist der Unterschied im Trocknungsverlauf klar zu erkennen. Die grliine Eintrittsverteilung aus
Experiment 3 mit der geringsten Austrittswehrhdhe Hy.,, ... Weist die geringste Verschiebung
in Richtung kleiner Feuchte auf, was auf Grund der geringsten Verweilzeit zu erwarten ist. Daran
schlie3en sich die Ergebnisse aus Experiment 4 mit einer Austrittswehrhéhe von 95 mm und
aus Experiment 2 mit 175 mm an.

4.4.3 Einfluss interner Einbauten

Der Einbau interner Wehre sorgt fiir einen Einfluss auf die Verweilzeitverteilung, welche sich
wiederum auf das Trocknungsverhalten auswirkt. Daher wurden vier weitere Experimente
durchgefiihrt, um diesen Einfluss zu beleuchten. Zunachst wurde bei einer Austrittswehrhéhe
von 35 mm und mit drei dquidistanten Wehren (Exp. 5) der Vergleich zur Trocknung ohne interne
Einbauten (Exp. 3) angestellt. Die Ergebnisse in Abbildung [4.4(c)| zeigen eine gréBere Varianz
der generierten Austrittsverteilung des Experimentes ohne interne Wehre, was Tabelle [A.11]in
Anhang [Alebenfalls zu entnehmen ist.

Der gleiche Effekt wurde beim Vergleich von Experiment 4 (Hyepr.our = 95 mm ohne Einbauten)
und Experiment 7 (Hyepr0ur = 95 mm mit drei internen Wehren) festgestellt. Obwohl die Varianz
in der Eintrittsverteilung bei Experiment 7 héher ist als bei Experiment 4, verhélt es sich bei den
Austrittsverteilungen umgekehrt.

4.4.4 Einfluss der Hohe des Unterlaufspaltes

Neben dem Einbau von internen Wehren Iasst sich die Verweilzeitverteilung auch durch die
Hbhe des Unterlaufspaltes der Wehre beeinflussen, wodurch wiederum Einfluss auf das Parti-
keltrocknungsverhalten genommen werden kann. Hierflr wurden zwei Experimente mit jeweils
drei internen Unterlaufwehren mit unterschiedlichen Spalthéhen (Exp. 5: 6 mm, Exp. 6: 12 mm)
durchgefiihrt. Wie zuvor wurden alle weiteren Betriebsparameter konstant gehalten. Abbildung
[4.4(e)) zeigt die Ein- und Austrittsverteilungen beider Experimente. Die Varianz der Eintrittsver-
teilung von Experiment 5 mit einer Wehrhéhe von 6 mm ist héher als die von Experiment 6
(siehe Tabelle[A.71]im Anhang). Die Austrittsverteilungen weisen wiederum den umgekehrten
Effekt auf, was auf eine engere Verweilzeitverteilung bei einer geringeren Unterlaufspalthéhe
zurlckzufihren ist.

4.4.5 Einfluss der Betriebstemperatur mit internen Einbauten

Da der Einfluss der Betriebstemperatur in Abschnitt kaum sichtbar geworden ist, soll diese
erneut untersucht werden. Zusatzlich werden in den Experimenten 7 bis 9 jeweils drei interne
Unterlaufwehre eingebaut mit einer Spalthdhe von jeweils 6 mm.
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4 TROCKNUNG IN WIRBELSCHICHTRINNEN

In Abbildung ist der Einfluss der unterschiedlichen Gaseintrittstemperatur trotz abweichen-
der Eintrittsfeuchteverteilung klar zu sehen. Die Reihenfolge der Verteilungen der Austrittsfeuch-
te beginnt mit Experiment 7 mit der héchsten Gaseintrittstemperatur ¥ ;, von 95 °C und liegt
bei der geringsten Feuchte. Auf diese folgen die Austrittsverteilungen von Experiment 8 (3¢ i, =
75 °C) und Experiment 9 (¥ ;, = 55 °C) jeweils nach rechts in Richtung hoherer Partikelfeuchte
verschoben.

4.5 Modellierung der Trocknungsversuche

Um das Trocknungsverhalten von partikularen Produkten in Wirbelschichtrinnen vorhersagen zu
kénnen, wurde ein auf Populationsbilanzen basierendes, eindimensionales Modell von |Peglow
u.a.[ (2011) und Cunaus| (2011) erweitert und an die Anforderungen eines kontinuierlichen
Prozesses in der Wirbelschichtrinne angepasst. Hierbei handelt es sich um ein Zwei-Zonen-
Modell, welches die Gasphase in Suspensionsgas und Bypassgas aufteilt. Der Annahme
nach tritt lediglich das Suspensionsgas mit der ideal durchmischten dispersen Feststoffphase
in Kontakt, wodurch es zu Warme- und Stoffaustausch kommt. Der Bypassgasphase ist es
nicht méglich in Warme- und Stoffaustausch mit der partikularen Phase zu treten, jedoch mit
dem Suspensionsgas. Beiden Gasphasen ist darlber hinaus der Warmeaustausch mit den
Systemgrenzen, der Reaktorwand, maglich.

Folgende Modellannahmen werden getroffen:

1. Ideale Kolbenstrémung des Bypass- und Suspensionsgases. Nutzung der scheinbaren
Sherwoodzahl Shy,, (berechnet aus der realen Sherwoodzahl Sh nach Gnielinski — Effekt der
Ruckvermischung in der Kinetik enthalten).

2. Ideale Durchmischung der Partikel im Suspensionsgas.

3. Einzelpartikelbasierte Trocknungskinetik unter Berlicksichtigung des partikelseitigen Stoff-
transports.

4. WarmeUlbergang zwischen allen Phasen auBBer zwischen Partikeln und Bypassgasphase.
5. Kein Stofflbergang von Partikel zu Partikel.

6. Homogene Partikeleigenschaften am Eintritt unter Vernachlassigung von inneren Partikelei-
genschaften wie Partikeltemperatur oder -feuchtebeladung X;,,.

7. Monodisperse PartikelgroBenverteilung.

8. Raumlich konstante Temperatur der Apparatewand: Warmeleitung erméglicht einen Tempe-
raturausgleich innerhalb der Apparatewand trotz der variierenden Warmestrome Qgwang Und
Opwand, hervorgerufen durch einen Gastemperaturgradienten in Strémungsrichtung.

In Abbildung [4.5]sind alle Stréme in und aus dem System bzw. innerhalb des Systems skizziert.
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HG,out, MG,Dut, Yout I_.|P,in, Xin, IVIP,in
A
[ Disperse Phase
PFTR 7~ PFTR CSTR )\ Qewand
Msb v
Qwande Qiowand Hsb
i O-PWand
Qlbs
—_—
Bypass- Suspensions- Partikel
\_gas(b) J gas (s) (P) /
i+ &
v ) 1-v
Wand
v Umgebung (e)
HG,in, IVlG,in, Yin HP,out, MP,out, Xout

Abbildung 4.5: Darstellung der unterschiedlichen Wéarme- und Stoffstréme in den Systemgren-
zen. Die Reihenfolge der Indizes gibt die Richtung des Stromes von Index 1
nach Index 2 an.

4.5.1 Bilanzierung der dispersen Partikelphase

Zur Berechnung der in Abbildung [4.5] skizzierten Stréme innerhalb der dispersen Partikelpha-
se werden partielle Differentialgleichungen herangezogen, welche jeweils Anderungen der
Partikelanzahldichte

(9n_ G8n+d.' d . 4.3)
ot ‘ot dt " dt " '
der Wassermassendichte
om om d . d . d .
a—l‘w - - ra—:/ - EMPS + Xin EMP,in — Xout EMP,out (4.4)
und der Enthalpiedichte
ohp dhp d ) . . . .
o5 = —Gra—f + E(_HPS + Qsp + Opp — Opwand +Mpin(cp +Xcw ) Tpin 4.5)

_Mﬂout (CP + XCW)TROM)

im gesamten System bezlglich der Partikelphase beschreiben. Hierbei ist zu beachten, dass
die Anzahldichte

dN,
n(t) = d—TP (4.6)
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in [1/s] fur die Dichtefunktion der Partikelanzahl N, die Wassermassendichte

 dMy

T)=—— 4.7
my (T) =~ (4.7)
in [kg/s] fur die Dichtefunktion der Wassermasse My und die Enthalpiedichte
dHp
hp(t) = —— 4.8
()=~ (4.8)

in [J/s] fur die Dichtefunktion der Partikelenthalpie Hp steht. Der in den Gleichungen[4.3]-[4.5
enthaltene konvektive Anteil

_dr_l

== (4.9)

entspricht der Alterungsrate der Partikel. Da mit jedem vergangenen Zeitschritt der Prozesszeit
t der gleiche Zeitschritt in der Verweilzeit T vergeht, muss das Verhéltnis der Anderung beider
Variablen 1 ergeben.

Nach Modellannahme 6 treten alle Partikel mit den gleichen Anfangseigenschaften, wie Feuch-
tebeladung, in das System ein. Die Partikelfeuchtebeladung kann somit zu jedem beliebigen
Zeitpunkt aus dem Verhéaltnis von Wassermasse im Partikel zu trockener Partikelmasse berech-
net werden.

Der Partikelanzahlstrom

. Mp out CSTR
Now,cstr = EcstR- ————
Mp

(4.10)
fir einen ideal durchmischten Rihrkessel (CSTR) wird mit der normierten Massenbeladung
Ecsrr nach den Gleichungen[1.3|und[1.2|am Partikelaustritt berechnet. Diese gleicht fiir einen
CSTR der normierten Verweilzeitverteilung der Partikel innerhalb des Systems.

Im vorliegenden Fall einer Wirbelschichtrinne und der sich hieraus ergebenden Verweilzeitvertei-
lung kann die GréBe mit der entsprechenden normierten Massenbeladung Egrp aus Abschnitt

3.4.4 mit

. Mp out RTD

N, =F . 411
out RTD = ERTD Mp (4.11)

berechnet werden. Hierbei wird der Partikelmassenstrom nach Burgschweiger und Tsotsas
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(2002) am Austritt der Wirbelschichtrinne

MP,()M[,RTD =0 far KHpers < HWehr,oul

MP,out,RTD = CAWehnom‘ (1 - S)PP \/Zg( KHperr — HWehr,om‘) (4'1 2)

far KHpeir > HWehr,out

verwendet, multipliziert mit der normierten Massenbeladung Egrp und durch die Partikelmasse
Mp geteilt, um die Gesamtanzahl an Partikeln des Stroms am Austritt zu erhalten. Im stationdren
Zustand gleicht N,,,; somit N;,, wodurch eine Akkumulation von Partikeln im System vermieden
wird. Da der Partikelmassenstrom Mp./om’RTD aus der vorgegebenen Verweilzeit hervorgeht, gilt

Mp ow RTD = Mpin (4.13)

flr den stationdren Zustand. In der dynamischen Anfangsphase gibt die Partikelmassenver-
teilung bezogen auf die Verweilzeit im System sowie die Verweilzeitverteilung am Austritt den
Partikelmassenstrom vor.

Aquivalent wird fiir den Wassermassenstrom

MW70m‘ = ErrD - Xow 'MP,out (4-14)

und den Enthalpiestrom

HRout = ErrD 'MP,out (CP +X0ulCW)TP,0ul (4.15)

am Austritt der Wirbelschichtrinne vorgegangen.

Durch das Koppeln der normierten Massenbeladung Errp aus der korrelierten Bodensteinzahl
(Gleichung [3.45] [3.46] oder [3.47) und Bettmasse (Gleichung[3.48]-[3.50]) bzw. mittleren Parti-
kelgeschwindigkeit (Gleichungen und sowie der Lésung der Dispersions-Konvektions-
Gleichung mit dem beschriebenen Trocknungsmodell, lasst sich das Trocknungsproblem
partikularer Stoffe sowohl im dynamischen als auch im stationaren Zustand numerisch fur eine

beliebige Wirbelschichtrinne lésen.

Hierflr wurden die partiellen Differentialgleichungen [4.3] - [4.5] diskretisiert, (sieche Anhang
und in ein System gewdhnlicher Differentialgleichungen Gberfiihrt, welches anschlieBend mit
Hilfe der Software MATLAB und der integrierten Funktion ode15s geldst wurde.
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4.5.2 Bilanzierung der Gasphase

Wie zuvor geschildert und in Abbildung 4.5 dargestellt, handelt es sich bei dem vorliegenden
Modell um ein Zwei-Zonen-Modell. In diesem wird die Gasphase in eine Suspensionsgasphase
(I —v), welche in Warme- und Stoffaustausch mit der dispersen Partikelphase steht, und eine
Bypassgasphase (v), welche keinen Partikelkontakt erfahrt, geteilt.

Unter Beriicksichtigung der ersten Modellannahme wird die Héhenkoordinate z eingefiihrt,
anhand welcher die Anderung der Eigenschaften der Gasphase in vertikaler Strémungsrich-
tung beschrieben werden soll. Hieraus ergeben sich die dynamischen Bilanzgleichungen der
Wassermassenanderung fir die Berechnung der Suspensionsgasbeladung Y, mit

dMGoY, oY, 9

(l_v) dz&t __(I_V)MGa_ZA—F&_Z(MPS_MSb)? (416)
und fUr die Enthalpiedichte iy entsprechend mit
dMgoh . dh d . . ) . .
(=)= 5 = = (1=~ + o~ (Hpy = Hyy = Qsp o+ Ops — Quvana), (417)

in der Suspensionsgasphase. In der Bypassgasphase gilt analog

dMgoY, . dY, OMy,
aar - Mego T, (4.18)
und
dMGahb o . 8hb J . . .
v dzot -V G8_Z+8_Z(H5b_Qbs_QbWand)' (4.19)

Die spezifische Enthalpie & ergibt sich aus der Gastemperatur T sowie der jeweiligen Gasbela-
dung Y und lasst sich fir die Suspensionsgasphase mit

hs = ccT; + Ys(cw,GYZv + Ahvap) (4.20)

und flr die Bypassgasphase mit

hy, = cgTp+ Yb(CW,GTb + Ahvap) (4.21)

berechnen.
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4.5.3 Bilanzierung der Apparatewand

Unter Beachtung von Annahme 8 lasst sich die zeitliche Anderung der Temperatur der Appara-
tewand mit

d TWand

dt = QPWand + Q.sWand + QbWand - QWande: (4-22)

CWand M, Wand

beschreiben, wobei sich die spezifische Enthalpie der Wand aus

hWand = CWand TWand (4-23)

ergibt.
Die in Abbildung [4.5| aufgefiihrten Warme- und Stoffstréme sind im Folgenden definiert.

4.5.4 Stoff- und Warmetiibergang zwischen Suspensionsgas und
Partikeln

Die fur den Prozess bedeutendsten Stoff- und Warmelbergénge bei der Trocknung sind zwi-
schen dem zu trocknenden Gut und dem durchstrémenden Gas zu finden, was im vorliegenden
Fall den Partikeln und dem Suspensionsgas entspricht. Aus den Modellannahmen 1 und 2
ergeben sich fir die Bilanzierung Differentialgleichungen zweiter Ordnung. Die Gleichungen
beschreiben den Transport des Wasserdampfes zwischen Partikeln und Suspensionsphase

9*Mp, 92Ap _
3782 = paba 818PZ Yeqx ()10 — Y ()] V(1) (4.24)

unter Berlcksichtigung der normierten Trocknungskurve V(1) in Abhangigkeit von der normier-
ten Feuchtebeladung 1, den Warmeubergang an der Phasengrenze

82QSP — 82APs
019z C 9107

[T5(z) = Te(7)], (4.25)
sowie die Anderung der Enthalpie im Partikel bzw. der Suspensionsphase

82Hps _ &2Mps
0tdz  J1dz

[CW,GTP(T) - Ahvap(TP)]7 (4.26)

(iber den Koordinaten der Héhe z sowie der Verweilzeit 7. Die Ubertragungsflache Apy, welche
der gesamten Partikeloberflache entspricht, ist hierbei abhangig von der Partikelanzahl Np und
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4 TROCKNUNG IN WIRBELSCHICHTRINNEN

Tabelle 4.2: Experimentell bestimmte Gleichgewichtsbeladung X., und relative Luftfeuchte ®
aus Messungen mit der Magnetschwebewaage nach [Burgschweiger und Tsotsas

(2000) bei 36 °C.
® | o 006 01 065 075 0,805 0,93 1
Xeq | 0 0027 004 009 012 02 067 08

ergibt sich aus

azAPs - zazNP
0tdz totdz’

(4.27)

abhéangig von der Verweilzeit- T sowie der Ho6henkoordinate z.

Die Triebkraft fir den Stofflibergang ergibt sich aus der Differenz der Gleichgewichtsbeladung
des Gases Y., an der Grenzschicht der Partikeloberflache und der Gasbeladung Y;. Erstere
wird mit

My _ Peg

Y., = —=
“ MG pe — Peg

(4.28)
berechnet, worin der Umgebungsdruck p. und der durch die Partikelhygroskopizitat verminderte
Dampfdruck p., sowie die molaren Massen von Wasser My und Gas Mg eingehen. Dieser
berechnet sich mit

Peq = (I)(X)psat (4.29)

aus der relativen Luftfeuchte ®(X) und dem Sattdampfdruck p;,,. Letzterer wiederum ergibt
sich aus der Antoine-Gleichung, welche in Gleichung in Anhang [C] wiedergegeben wird.
Der Zusammenhang zwischen der Partikelbeladung X und der relativen Luftfeuchtigkeit ® wird
durch die experimentell bestimmten Werte in Tabelle [4.2] nach [Burgschweiger und Tsotsas
(2000) ausgedriickt.

Die Funktion der normierten Trocknungskurve V(1) beschreibt sowohl den Zeitpunkt des
Ubergangs aus dem 1. TA in den 2. TA als auch den Verlauf des 2. TA. Zuvor nimmt diese den
Wert 1 und flr den 2. TA Werte zwischen 1 und 0 an. Die normierte Feuchtebeladung

XXy

== fq (4.30)
1 Xir — Xeq

ergibt sich aus der Gleichgewichtsbeladung X,, und der experimentell bestimmten kritischen
Partikelbeladung X;,, am Ubergang aus dem ersten in den zweiten Trocknungsabschnitt. Fiir

82



4.5 MODELLIERUNG DER TROCKNUNGSVERSUCHE

die kritischen Partikelbeladung wird der von |Cunaus| (2011) experimentell bestimmte Wert X, =
0,22 kg/kg angenommen.

Nach Cunaus| (2011) kann die normierte Trocknungskurve v(1) in Naherung linear und direkt
proportional zur dimensionslosen Beladung n mit v = 1 berechnet werden.

Um die Gleichungen - I6sen zu kénnen, mussen abschlieBend die Warme- und
Stofflibergangskoeffizienten, B und ¢, bestimmt werden.

Aus der scheinbaren Sherwoodzahl

A Shp,A
WSR 1, [1+—Ps L } (4.31)

Shapp, = ReSc
arp Ap ReScAWSR
nach |Groenewold und Tsotsas|(1997) flir kugelférmige Partikel kann der Stofflibergangskoeffizi-
ent nach

BP o Shapp.,PsDW,G
g = ———————

4.32
5 (4.32)
berechnet werden. Der Warmeubergangskoeffizient
Nu A
op = ——PPSPZG (4.33)
dp
wird aus der Analogie zwischen Stoff- und Warmeulbergang aus der Nusseltzahl
Shapp,Ps
Nitappsp = 2173 (4.34)
und Lewiszahl
A
Le=—"9 (4.35)
cGPcDw,G

bestimmt, welche sich wiederum aus der Warmeleitfahigkeit A und dem Diffusionskoeffizienten
Dy ¢ ergibt.

Die in Gleichung bendtigte Kennzahl flr das Festbett

Shps = [1+1,5(1—¢)] Shp (4.36)

kann nach Gnielinski (1980) auch fir den fluidisierten Zustand angewandt werden, wobei die
Sherwoodzahl der umstromten Kugel ebenfalls nach Gnielinski| (1975) mit

Shp =2+ V Shiam + Shiurp, (4.37)
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4 TROCKNUNG IN WIRBELSCHICHTRINNEN

Shiam = 0,664Re'/2Sc!/3 (4.38)

und

0,037ScRe"®
1+2,443Re=0:1(Sc2/3 — 1)

Shiurp = (4.39)

berechnet wird.
4.5.5 Stoff- und Warmelibergang zwischen Suspensions- und
Bypassgasphase

Da bei beiden Gasphasen von idealer Kolbenstrémung ausgegangen wird, werden die Bilanz-
gleichungen fir Stoff- und Warmelbergang in Abhangigkeit von der Héhenkoordinate z wie

folgt definiert:
oMy,
5 = PG (2)BspAsp [Ys(2) — Yp(2)] (4.40)
90
Oix — Pl s [1y(2) ~ Ty (441
0Hy — OM;
azb _ &Z" [ew 6T (z) — ARy (Ty)] (4.42)

Die beiden Ubertragungsflachen Ay, und Ay, gleichen sich, sind jedoch unbekannt, weshalb
die Bestimmung der Ubergangskoeffizienten aus der Anzahl der Ubertragungseinheiten NTU
(NTU - number of transfer units) entsprechend

Pg ﬁsbAsb
G

NTUg, = (4.43)

erfolgt.

Nach |Groenewold und Tsotsas| (1997) entspricht eine Betthéhe von 50 mm dem Wert NTU = 1.
In linearer Abh&ngigkeit flihrt eine Verdoppelung der Betth6he Hp,i+ zu einer Verdoppelung des
NTU-Wertes.

Der Wéarmeibergang wird mit
PG
Ops 'Asb = Zﬁsbﬁsbl‘ezﬁ (4-44)

berechnet.
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4.5.6 Warmeubergang zwischen Gas und Apparatewand

Far die Warmelbertragung auf die Apparatewand missen beide Gasphasen separat voneinan-
der betrachtet werden. Die Anderungen der Warmestrdme werden hierbei mit

dOswand dAwana
— = aGWand(l - V) - <TS(Z) - TWand) (4-45)
dz dz
und
dQpwand dAwana
PV — owanav = (T (2) — Twand) (4.46)
dz dz
beschrieben. Die Ubertragungsflachen
ApWand = VAWand (4.47)
und
AsWand = (1 - V)AWand (4-48)

lassen sich aus dem Verhéltnis v und der Gesamtflache der Apparatewand

Awand = LwsrBwsrHwsr (4.49)
berechnen.
Der Warmeubergangskoeffizient
A a2 (2o
OGwand = — = 0,009Pr /2 Ar!/? (—) fir s <ug <u
Wan dp Uopt mf opt (4.50)
= 0,009Pr'3Ar!/? fOr — wopr < UG < Uely

berechnet sich nach Baskakov u. a. (1973) mit den entsprechenden Reynoldszahlen aus den
Gleichungen und sowie der optimalen Reynoldszahl

30 045
Reow =17,5 (g—zp) . (4.51)
VG
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4.5.7 Warmeubergang zwischen Partikeln und Apparatewand

Der Warmeibergang zwischen disperser Phase und Wand

dQPWand _ n ( T)
dt NpBert

aPWandAWand (TP(T) - TWand) (4-52)

berechnet sich aus der Flache der Apparatewand (siehe Gleichung (4.49) sowie dem Warme-
Ubergangskoeffizienten apyw,,q Nach|Martin/ (1980).

4.6 Ergebnisse aus der Simulation

Mit den zuvor beschriebenen Modellansatzen soll die durchgefiihrte Versuchsreihe im Fol-
genden simuliert werden. Zu Beginn wird ein Kaskadenmodell vorgestellt, in welches die
Anzahl idealer Rihrkessel (CSTR) eingeht. Experimente mit einer nicht ganzzahligen Anzahl
von CSTRs kdnnen somit nicht simuliert werden, allerdings dienen diese Berechnungen als
Eingrenzung, um abwé&gen zu kénnen, wo sich die tatséchliche Feuchteverteilung befindet.

Um eine tatsachliche Feuchteverteilung zu berechnen, wird im Anschluss eine korrelierte Ver-
weilzeitverteilung direkt mit dem Modell gekoppelt und anschlie3end simuliert. Diese Ergebnisse
werden abschlie3end mit den experimentellen Messwerten verglichen.

4.6.1 Simulationsergebnisse des Kaskadenmodells

Um das Trocknungsverhalten von partikularen Gutern in der Wirbelschichtrinne berechnen zu
kénnen, wird das System als eine Aneinanderreihung von ideal durchmischten Rihrkesseln,
eine Kaskade, verstanden. Das Verweilzeitverhalten eines ideal durchmischten Rihrkessels
wird nach Gleichung[1.1]als abklingende E-Funktion beschrieben. Das Verweilzeitverhalten von
zwei oder mehreren aufeinanderfolgenden CSTRs kann anndherungsweise durch Gleichung
charakterisiert werden.

Zunéachst wird davon ausgegangen, dass das vorliegende Trocknungsproblem in der Wirbel-
schichtrinne durch das Verweilzeitverhalten eines CSTR beschrieben werden kann. Da die
Partikel nach den Modellannahmen einheitliche Eintrittsfeuchten besitzen, wird zunachst der
Mittelwert einer tatséchlich gemessenen Feuchteverteilung als Eintrittsfeuchte gewahlt. Experi-
ment 9 soll hierfir zur Veranschaulichung dienen (siehe Abbildung [4.13(i)), da hierbei aufgrund
der geringen Betriebstemperatur eine breite Feuchteverteilung erzeugt wurde und sich nur
wenige Partikel nahe der berechneten Gleichgewichtsbeladung X, = 0,07 kg/kg befinden. Bei
sehr hoher Betriebstemperatur (bspw. Abbildung[4.13(a)l Exp. 1) werden hingegen sehr viele
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Abbildung 4.6: Ergebnis des simulierten Trocknungsverlaufs (—) eines ideal durchmischten
Rihrkessels (CSTR) und einer einheitlichen Partikeleintrittsfeuchte im Vergleich
zu den Werten aus den NMR-Messungen (¢) von Experiment 9.

Partikel mit ahnlicher Feuchte generiert, wodurch der Einfluss der Verweilzeitverteilung kaum
erkennbar ist. Das Ergebnis der Simulation ist in Abbildung [4.6] dargestellt.

Da sich der reale Trocknungsverlauf flir eine Wirbelschichtrinne zwischen dem eines CSTR
und einer Kaskade von CSTRs bewegt, wurde die Simulation weiterflihrend fiir 2 und 3 CSTRs
durchgeflhrt. Die Wirbelschichtrinne wurde hierfir in zwei bzw. drei Volumen gleicher GréBe
aufgeteilt und jeder Abschnitt als ein separater Rihrkessel berechnet. Fir die Eintrittsfeuchte
in einen nachfolgenden Ruhrkessel wurde die mittlere Austrittsfeuchte des zuvor berechne-
ten RUhrkessels angenommen. Es ist wichtig darauf hinzuweisen, dass die Ergebnisse fir
nur einen CSTR nicht als Grundlage zur Berechnung eines weiteren CSTR in der Kaskade
verwendet werden kdnnen, da sich hierbei die mittlere Verweilzeit auf Grund eines anderen
Bezugsvolumens verdoppelt und somit das Endergebnis verfalscht.

Die Ergebnisse fir den letzten CSTR der jeweiligen Rihrkesselkaskade sind in Abbildung
[4.7|wiedergegeben. Es fallt auf, dass die simulierten mittleren Austrittsfeuchten voneinander
abweichen. Dies ist jedoch nachvollziehbar, wenn man bedenkt, dass jeder weitere CSTR mit
der mittleren Austrittsfeuchte des vorhergehenden CSTR berechnet wird. Somit werden alle
Feuchten, welche gréBer sind als die mittlere Partikelfeuchte, zur Berechnung des 2. oder 3.
CSTR vernachlassigt.

Es ist zu sehen, dass sich mit Zunahme der Anzahl der theoretischen Rihrkessel die Vertei-
lung nach links in Richtung geringerer Feuchten verschiebt. Der Beginn eines jeden Trock-
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Abbildung 4.7: Ergebnisse der simulierten Trocknungsverlaufe (—) unter Annahme des Ver-
weilzeitverhaltens von einem (schwarz), zwei (rot) und drei (grin) in Reihe
geschalteten CSTRs. Der erste von zwei, bzw. der erste und zweite Rihrkessel
von insgesamt drei CSTRs ist nicht dargestellt. Die Verlaufe (¢) entsprechen
den Messwerten aus den NMR-Messungen von Experiment 9.

nungsverlaufs liegt bei der mittleren Austrittsfeuchte der zuvor berechneten Verteilung, was zu
Ergebnisverfalschung fuhrt.

Da die Modellannahme einer gleichverteilten Eintrittsfeuchte jedoch nicht ignoriert werden kann,
muss ein anderer Ansatz gewahlt werden, um die Verteilung der Partikelfeuchte bereits am
Eintritt eines jeden RUhrkessels zu bericksichtigen.

Aus diesem Grund wird die Simulation fiir den Trocknungsverlauf eines CSTR fir jede einzelne
Eintrittsfeuchte erneut durchgefiihrt. Die Ergebnisse werden anschlieend in jedem Feuchtein-
tervall summiert und durch die Anzahl der Eintrittszustande dividiert, wie in Abbildung [4.8]zu
sehen ist. Im Vergleich zu Abbildung [4.6] werden nun auch Partikelfeuchten erreicht, welche
oberhalb des Medians der Eingangsverteilung liegen.

Die Ergebnisse aus der Simulation fir eine angenommene Rihrkesselkaskade (1, 2 und 3
CSTR) mit Mittelung der Partikelanzahl in jeder Feuchteklasse sind in Abbildung [4.9) dargestellt.
Im Vergleich zu Abbildung sind nun auch Partikelfeuchten oberhalb der mittleren Parti-
kelfeuchte des vorhergehenden CSTR mdglich. Die Simulation liefert realistisch aussehende
Ergebnisse fur den Trocknungsverlauf fir eine Kaskade ganzzahliger Rihrkessel. Der Trock-
nungsverlauf eines realen Systems kann hiermit jedoch nur annahernd beschrieben werden, da
dieser mit einer nicht ganzzahligen Anzahl von CSTR besser abgebildet werden kann.
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Abbildung 4.9: Ergebnis der simulierten Trocknungsverlaufe fur eine Rihrkesselkaskade mit
einem (schwarz), zwei (rot) oder drei (grtin) CSTRs. Die Simulationen wurden fir
jeden einzelnen Eintrittszustand der Partikelfeuchte durchgefiihrt und abschlie-
Bend Uber jedes Feuchteklassenintervall gemittelt. Die Rauten (¢) entsprechen
den Werten aus den NMR-Messungen von Experiment 9.
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4.6.2 Simulationsergebnisse nach Kopplung der Verweilzeitverteilung

Um das Problem ganzzahliger Rihrkessel in einer Kaskade fir die Verweilzeit nicht fortzu-
fihren und die Ergebnisse der entsprechenden Simulation mit den experimentellen Daten
zu vergleichen, werden zunachst die Verweilzeitverteilungen aus Experiment und Korrelation
gegeniibergestellt, was Abbildung [4.10| zeigt. Es ist zu sehen, dass die korrelierten Verweil-
zeitverteilungen gut mit den experimentell bestimmten Verteilungen Ubereinstimmen. Lediglich
bei den Experimenten 3, 5 und 6 gibt es starkere Abweichungen. Dies sind drei Experimente,
welche bei der geringsten Austrittswehrhéhe von 35 mm durchgefiihrt wurden. Die zugehérigen
Betriebsparameter sind in Tabelle aufgelistet.

Da die Partikelfeuchte innerhalb der Wirbelschichtrinne unbekannt ist, wird die Schichtmasse
aus Gleichung [3.48| fiir die Bestimmung der mittleren Verweilzeit (siehe Gleichung und
die Bodensteinzahl mit den Gleichungen [3.45] - [3.47|fur trockene Partikel berechnet. Die sich
ergebenden Ungenauigkeiten, werden aufgrund der praktischen Anwendung vernachlassigt.

Um die korrelierten Verweilzeitverteilungen in die Simulation mit einbeziehen zu kénnen, wird
Gleichung verwendet.

Zunéchst soll jedoch die Ubereinstimmung der Ergebnisse aus dem Kaskadenmodell sowie
aus dem Modell mit einer korrelierten Verweilzeitverteilung belegt werden. Hierfir wird eine Be-
rechnung mit einer generierten Verweilzeitverteilung eines CSTR flr Experiment 9 durchgefiihrt
und mit dem Ergebnis aus Abbildung in Abbildung [4.11] verglichen.

Es ist zu sehen, dass die berechneten Verldufe aus der Simulation fir einen CSTR aus dem
Kaskadenmodell (Gleichung und mit vorgegebener Verweilzeitverteilung eines CSTR
nach Gleichung [T.1]aquivalent sind. Dies bedeutet, dass durch die Kopplung einer beliebigen
Verweilzeitverteilung mit dem Trocknungsmodell ein beliebiges, reales System abgebildet
werden kann.

4.7 Variation der Simulationsparameter im
Trocknungsmodell

Um den Einfluss der in Abschnitt[4.5|vorgestellten Modellparameter auf das Simulationsergebnis
zu untersuchen, wurde eine Parameterstudie durchgefihrt. Als Eintrittsparameter wurden hierfur
die experimentell bestimmte Feuchteverteilung sowie die korrelierte Verweilzeitverteilung von
Experiment 9 gewahlt.

Variiert wurden die Wehranzahl Ny, die Spalthbhe Hg,,;; der Unterlaufwehre, die Aus-
trittswehrhdhe Hy,p,.0us» die Gaseintrittstemperatur 7, sowie die Eintrittsfeuchte X;, und die
kritische Feuchte X, der Partikel. Verglichen wurden die jeweiligen parameterabhangigen Simu-
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Abbildung 4.10: Experimentelle Daten (¢) und aus der Korrelation erstellte Verweilzeitvertei-

lungen (—). Fur die Verweilzeitkorrelation wurden die Gleichungen [3.45|-[3.47|
fir die Bodensteinzahl sowie die Gleichungen [3.48|-[3.50| fiir die Bettmasse
verwendet, um anschlieBend Gleichung|3.18|analytisch zu l6sen.
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Abbildung 4.11:
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Ergebnis der simulierten Trocknungsverlaufe (—) unter Annahme des Verweil-
zeitverhaltens eines Rihrkessels nach Gleichung (schwarz) sowie nach
Gleichung (grtin) unter Vorgabe der Verweilzeitverteilung flr einen CSTR
aus Gleichung Beide Verlaufe sind identisch, was fir die Verwendung der
vorgegebenen Verweilzeitverteilung spricht. Die Verlaufe in blau (¢) entspre-
chen den Werten aus den NMR-Messungen von Experiment 9.
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lationsergebnisse mit dem Simulationsergebnis, welches auf den experimentellen Parametern
von Experiment 9 (siehe Tabelle [4.1) basiert.

In Abbildung sind die Effekte der Parametervariation als Simulationsergebnis sowie die
gemessenen Partikelfeuchteverteilungen von Experiment 9 als Vergleich dargestellt.

In Abbildung [4.12(a)| wird das Simulationsergebnis mit variierender Anzahl interner Unterlauf-
wehre Ny.; Wiedergegeben. Die entsprechenden Verweilzeiten fir 4, 6 und 8 CSTRs in Reihe
wurden nach Gleichung berechnet. Es ist zu sehen, dass die Zunahme von Ny, eine
kleine Abnahme der Varianz der Feuchteverteilung nach sich zieht. Dies ist zu erwarten, da
mit Zunahme von Ny, eine Abnahme der Varianz der Verweilzeitverteilung einhergeht und
folglich nach Gleichung [4.10| ein enger verteilter Partikelanzahlstrom das System verl&sst.

In Abbildung wird der Effekt der Spalthéhe Hy,,;; der Unterlaufwehre auf die Austritts-
feuchteverteilung aufgezeigt. Dargestellt sind die Feuchteverteilungen einer Simulation ohne
interne Wehre sowie einer Simulation mit drei internen Unterlaufwehren und einer Spalthéhe
von 12 mm und 6 mm. Die Abnahme der Spalththe bewirkt nach Gleichung eine Zu-
nahme der Bodensteinzahl und somit eine Verringerung der Varianz der Verweilzeitverteilung.
Hieraus ergibt sich, &quivalent zur zunehmenden Wehranzahl Ny, eine kleine Verringerung
der Varianz der Partikelfeuchteverteilung am Austritt.

Die Zunahme der Austrittswehrhéhe Hyyep, .. verursacht auf Grund der dadurch erhdhten
mittleren Verweilzeit der Partikel eine Verschiebung der gesamten Feuchteverteilung in Richtung
geringerer Partikelfeuchten, wie in Abbildung[4.12(c)|anhand der zwei Wehrh6hen von 35 und
95 mm gezeigt wird.

Wie anzunehmen ist, bewirkt eine Zunahme der Gaseintrittstemperatur ¥ eine schnellere
Trocknung und somit eine Verschiebung der Feuchteverteilung auf der Abszisse, was Abbildung

4.12(d)| belegt.

Ebenso ist die Veranderung der Feuchteverteilung am Austritt in Abhangigkeit von der Eintritts-
feuchte (siehe Abbildung |4.12(e)) einleuchtend, da mit zunehmender Partikeleintrittsfeuchte X;,
eine Zunahme der resultierenden Partikelaustrittsfeuchte einhergeht.

Eine geringe kritische Partikelfeuchte Xj,, welche den Ubergang des ersten in den zweiten
Trocknungsabschnitt definiert, verursacht eine geringfiigige Verschiebung der gesamten Feuch-
teverteilung in Richtung geringer Partikelfeuchten, was sich in Abbildung besonders im
unteren Teil der Verteilung bei Partikeln im zweiten TA bemerkbar macht.
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Abbildung 4.12: Simulierte Feuchteverteilungen von Experiment 9 unter Variation von verschie-

denen Simulationsparametern.
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Abbildung 4.13: Experimentelle Daten (¢) und Feuchteverteilungen aus der Simulation mit
korrelierten Verweilzeitverteilungen (—).

4.8 Validierung des Trocknungsmodells

In Abbildung [4.13|sind die Ergebnisse fiir die Feuchteverteilungen aller Trocknungsexperimente
dargestellt. Es ist auffallig, dass einige Mittelwerte der berechneten Verteilungen mit den Mittel-
werten der Messwerte Ubereinstimmen. Die Varianz der Simulationsdaten liegt jedoch in jedem
Fall Gber den experimentellen Ergebnissen. Die Mediane sowie die Standardabweichungen far
alle Experimente sind in Tabelle [A.12]aufgefihrt und in Abbildung graphisch dargestellt.

Das vorgestellte Modell eignet sich daher nur bedingt zur Berechnung des Trocknungsverlaufs
in einer Wirbelschichtrinne. Die Methode der Mittelung Uber alle Feuchteklassen der aus
unterschiedlichen Eintrittszustdnden hervorgehenden Feuchteverteilungen bringt dahingehend
einen Vorteil, dass Eintrittsfeuchten auf beiden Seiten des Mittelwertes beriicksichtigt werden,
weist jedoch noch immer Probleme auf, den realen Prozess abzubilden.
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(a) Vergleich der simulierten und experimentell (b) Vergleich der Standardabweichungen der
bestimmten mittleren Partikelfeuchten. simulativ und experimentell bestimmten Par-
tikelfeuchteverteilungen.

Abbildung 4.14: Paritadtsdiagramme fUr die experimentellen Messwerte und die simulierten
Daten beziglich (a) der mittleren Feuchten X,,,.4i., sSowie (b) der Standardab-
weichungen o der Verteilungen fur alle Trocknungsexperimente am Austritt.

Das gré3te Problem hierbei ist sicherlich Annahme 6, welche von einer gleichverteilten Parti-
keleintrittsfeuchte ausgeht. In dem vorliegenden Modell wird nicht die Partikelfeuchte direkt,
sondern die Partikelmasse sowie die Wassermasse Uber die Verweilzeit berechnet. Um im
Nachhinein die Partikelfeuchte als Verhéltnis der beiden berechneten Massen zu bestimmen,
muss davon ausgegangen werden, das alle Partikel anfanglich mit der gleichen Feuchte in das
System eintreten. In einem realen Prozess mit verteilter Eintrittsfeuchte kénnten Partikel mit
hoher Eintrittsfeuchte und langer Verweilzeit im System jedoch die gleiche Feuchte aufweisen,
wie Partikel mit niedriger Eintrittsfeuchte und kurzer Verweilzeit.

Fir den Fall einer engen Partikelfeuchteverteilung am Eintritt ist es deshalb zu erwarten, dass
das Modell gute Ergebnisse liefert. Jedoch kann das vorliegende eindimensionale Modell mit
der Verweilzeit als interner Koordinate das zweidimensionale Problem mit Verweilzeit- und
Partikeleintrittsfeuchteverteilung nicht besser abdecken.

Dieses Problem tritt auch in der Arbeit von |Cunaus| (2011) auf, in der ebenfalls die Partikelbela-
dung aus der Anderung der Wasser- und Partikelmasse berechnet wird. Die sowohl analytisch
als auch numerisch berechneten Verteilungen weisen in seiner Arbeit alle eine gréBere Breite
auf als die experimentellen Daten. Die Mittelwerte aus Experiment und Simulation stimmen
hingegen sehr gut Uberein, da die Trocknungsbedingungen so gewahlt sind, dass mehr als 50
Prozent aller Partikel die Gleichgewichtsbeladung erreichen.

Wird firr die Berechnung ein 2D Modell verwendet, ergeben sich eine gute Ubereinstimmung
von Simulation und Messwerten, was in der Arbeit von |Chen u. a. (2017) belegt wurde.
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Wie in der Zielstellung in Abschnitt beschrieben wurde, befasst sich die vorliegende Arbeit
auBer mit der Untersuchung der Verweilzeitverteilung und Trocknung auch mit dem Coating,
der Ummantelung von Partikeln, in Wirbelschichtrinnen. Daher folgen in diesem Kapitel die ex-
perimentelle Untersuchung von Coatingprozessen sowie deren Auswertung. AnschlieBend wird
ein Modell zur Berechnung der Coatingschichtdicke und ihrer Verteilung vorgestellt, indem die
aus den zuvor ermittelten Korrelationen (siehe Gleichungen [3.8 sowie - berech-
neten Verweilzeitverteilungen eingebunden werden. Abschlie3end werden die Messergebnisse
diskutiert, mit den simulierten Daten verglichen und eine Variation der Simulationsparameter
durchgefihrt.

5.1 Durchfuahrung von Coatingversuchen

Zur Durchfiihrung von Coatingversuchen wurden alle Betriebsparameter (Gas- und Feststoff-
massenstrom, Wehrkonfiguration und Gaseintrittstemperatur) wie in Tabelle [A.13]im Anhang
gelistet eingestellt, bevor der Prozess gestartet wurde. Nach Erreichen eines konstanten Fest-
stoffmassenstroms am Austritt der Wirbelschicht wurde das Einbringen der Sprihflissigkeit
Uber vier aquidistante Zweistoffdiisen (Bottom-Spray) initiiert. Nach der flinffachen berechneten
mittleren Verweilzeit aus den Gleichungen [3.8/und bis [3.50] wodurch ein stationérer Coa-
tingprozess sichergestellt war, wurden Proben am Austritt der Wirbelschichtrinne zur Analyse
der Coatingschichtdicke entnommen, der Prozess beendet und die Produkt- sowie Bettmasse
gewogen.

Die Partikel der entnommenen Proben wurden anschlieBend mit Hilfe der Micro-Computertomographie
(u-CT), des kameraoptischen Systems "Camsizer", gravimetrisch sowie mit einem Lichtmikro-
skop untersucht, um ihre Coatingschichtdicke bestimmen zu kénnen.

5.2 Analyse von Coatingversuchen

Um die Qualitadt von beschichteten partikularen Produkten zu beurteilen, gibt es mehrere
Merkmale, die hierflir herangezogen werden kénnen. Hierbei kann es sich um die Partikeldichte,
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die Dichte der Schicht oder der gesamten Partikelschiittung, die spezifische Oberflache sowie
um Bruch- oder Abriebfestigkeit handeln.

In der vorliegenden Arbeit werden die PartikelgréBe sowie die Schichtdicke und -porositat
einzelner Partikel sowie der Partikelpopulation betrachtet und genauer untersucht. Hierflr
kommen die jeweiligen Methoden mit unterschiedlichen Vor- und Nachteilen zum Einsatz.

5.2.1 Bestimmung der Schichtporositat von Einzelpartikeln

5.2.1.1 Mikroskopie und Gravimetrie

Um die Schichtporositat

VHohiraum o VSchicht - VFeststoff
Eschicht = = (5.1)
VSchicht VSchicht

von Einzelpartikeln gravimetrisch zu bestimmen, missen sowohl die Partikelmassen in be-
schichtetem sowie unbeschichtetem Zustand, als auch der Partikeldurchmesser bekannt sein.
Hierflir wurden aus jeder beschichteten Probe 100 Partikel enthommen, die jeweiligen Massen
mit Hilfe einer Halbmikrowaage (SSECURA225D-1S", Firma Sartorius) einzeln bestimmt und
mit einem Lichtmikroskop vermessen, um den beschichteten Durchmesser dp o zu ermit-
teln. AnschlieBend wurden die Partikel einzeln in Glasréhrchen Uberfuhrt und mit destilliertem
Wasser Uber 24 Stunden gewaschen, bis sich die Schicht aus Natriumbenzoat vollstandig
vom Partikel gelést hat. Nach weiteren 24 Stunden im Vakuumtrockenschrank (Firma Mem-
mert, ¥, = 105 °C, p, = 20 mbar) wurden die gewaschenen Partikel erneut gewogen und der
unbeschichtete/gewaschene Durchmesser dp,4, bestimmt.

Die anschlieBende Berechnung der Schichtporositét erfolgte nun aus den Differenzen der
Volumina

1 1

3 3
VSchicht = VP,coat - VP,wash = gﬂdP,coat - gndP,wash (5-2)

sowie der Massen

Mschiche = MP7coat - MBwash (5-3)

der beschichteten und gewaschenen Partikel. Bei bekannter Feststoffdichte des Coatingmateri-
als Prestsiofr UNd der Dichte der Schicht

MSchicht
VSchicht

PSchicht =
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Tabelle 5.1: Ergebnisse zur Schichtporositat fir jeweils einen Partikel aus jedem der 4
Experimente. Die Bestimmung erfolgte durch die Vermessung mit dem u-
Computertomographen, anschlieBender 3-D Rekonstruktion und “convex hull”
Algorithmus.

Experiment | 1 2 3 4
Schichtporositat | 042 041 045 0,48

kann die Schichtporositéat

PSchicht

(5.5)
PFeststof f

ESchicht = I—
berechnet werden. Sich aus der Messung ergebende negative Differenzen aus beschichte-
ten und gewaschenen Massen bzw. Partikeldurchmesser sind nicht sinngeman und werden
vernachlassigt.

5.2.1.2 Mikro-Computer-Tomographie (1-CT)

Eine weitere Mdglichkeit die Schichtporositat von Einzelpartikeln einer bestimmten Probe zu
bestimmen, ist die Analyse von mit dem Réntgen-Mikro-Computertomographen (CT Procon
alpha 2000, ProCon X-ray GmbH, Garbsen, Germany) generierten Aufnahmen. Hierbei handelt
es sich um eine sehr genaue, jedoch aufwendige und zeitintensive Methode. Deshalb wurden
nur wenige Messungen durchgefihrt, die im Nachhinein mit anderen Methoden verglichen
werden. Die Methode wurde von |Dadkhah u. a.| (2012) etabliert und bereits mehrfach von |Rieck
u.a. (2015) bzw. [Hoffmann u. a.|(2015) angewendet.

Flr die computergestitzte Rekonstruktion wird eine Vielzahl von Einzelbildern erstellt, wobei es
moglich ist, mehrere Bilder aus einem Winkel zu mitteln, um die spatere Bildqualitat zu erhéhen.

Far die Messungen in der vorliegenden Arbeit wurde die Rdntgenquelle mit einer Stromstar-
ke von 170 A und einer Spannung von 50 kV betrieben. Die Belichtungszeit der Kamera
betrug 2000 ms. Zudem wurde zwischen jedem von 1200 Rotationsschritten, was einem Ro-
tationsschritt von 0,3° entspricht, eine Mittlung aus 3 Einzelbildern durchgefiihrt. Aus den
Messparametern ergab sich nach der Rekonstruktion eine Voxelgré3e von 1,5 um Seiten-
lange (Voxel: Volumenelement (3D) = Pixel: Flachenelement (2D)). Diese entsprechenden
Messparameter wurden in der Arbeit von |Sondej u. a.| (2015) als optimale Einstellungen aus
einer Parameterstudie fir die Bestimmung der Partikelporositat ermittelt. Die Berechnung der
Porositat erfolgte nach Dadkhah u. a.[(2012) aus der ”convex hull” Methode.

In Abbildung|[5.1]ist eine solche Rekonstruktion eines Partikels aus Experiment 4 in Uberlauf-
konfiguration dargestellt. Das Verhéltnis aus Hohlraumvolumen zu Gesamtvolumen der Schicht,
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Abbildung 5.1: Rekonstruktion aus 1200 Mittelungen einzelner Graubilder eines Parti-
kels aus Experiment 4 in Uberlaufkonfiguration, erstellt mit dem Mikro-
Computertomographen.

geman Gleichung ergibt die Schichtporositat, welche in Tabelle [6.1] aufgeflhrt ist.

Aufgrund der oben genannten Nachteile hinsichtlich der langen Mess- und Rekonstruktionszei-
ten ist jedoch anzumerken, dass die Porositaten lediglich von jeweils einem Einzelpartikel eines
jeden Experiments gemessen wurden und aufgefihrt sind.

5.2.2 Bestimmung der Verteilung der Schichtporositat liber die
Partikelpopulation

Da es sich bei den durchgefihrten Experimenten um einen kontinuierlichen Prozess handelt,
liegt die Vermutung nahe, dass die in Abschnitt[5.2.7]bestimmten Porositéten der Einzelpartikel
verteilt Gber der Population vorliegen.

Durch das in Abschnitt[5.2.1.7]beschriebene Vermessen einer Vielzahl von Einzelpartikeln kann
die Verteilung der Porositat ermittelt werden. Durch anschlieBendes Auftragen der Anzahl der
vermessenen Partikel Uber deren Schichtporositét wird die Porositatsverteilung der Population
abgebildet. Hieraus kann der Mittelwert (Es.z;cn:) Und die Standardabweichung ¢, welche die
Schwankungen der Porositat um den Mittelwert angibt, berechnet werden.

5.2.3 Bestimmung der Schichtdickenverteilung auf Einzelpartikeln
mittels Mikro-Computertomographie

Um die Schichtdickenverteilung LTD (engl.: layer thickness distribution) von umhdalliten Partikeln
zu bestimmen, kann eine 3-D Rekonstruktion eines Einzelpartikels aus den u-CT Messungen
aus Abschnitt[5.2.1.2] wie sie in Abbildung[5.7]dargestellt ist, in mehreren Schnitten durch ihren
Mittelpunkt graphisch ausgewertet werden, was jedoch sehr zeitintensiv ist.

Da die untersuchten Partikel jedoch hoch sphérisch sind (Spharizitat = 0,96), kann ange-
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nommen werden, dass die Verteilung der Schichtdicke eines Schnittes der Gesamtverteilung
entspricht, woraus sich einige Vorteile ergeben. Zum Einen muss eine Aufnahme nur noch
aus einem Winkel erfolgen, was die Messdauer enorm verkirzt. Zum Anderen erlbrigt sich
die Rekonstruktion zu einem 3-dimensionalen Bild. Die Grundlagen hierflir wurden bereits in
der Arbeit von|Sondej u. a.| (2015) beschrieben. Die entsprechenden Messparameter sind in

Abschnitt [5.2.1.2| aufgeflhrt.

Mit Hilfe der Software MATLAB (Mathworks Inc.) und der zur Verfigung stehenden Bildbearbei-
tungsfunktionen kann nun die Bestimmung der Schichtdickenverteilung Uber einem Einzelparti-
kel erfolgen. In Abbildung [5.2]sind die verschiedenen Schritte dargestellt.

—=— kumulative Verteilung

—+— Dichteverteilung

SummenveReilung Qq [%]
Dichteverteilung gg [1/pm]

0 20 40 60 80 100

Schichtdicke s [um]

Analysezeit: 25 s

Abbildung 5.2: Auswertung einer u-CT Durchleuchtung: 1. und 2. Durchleuchtung, 3. Binerisie-
rung, 4. Ausfullen der Schicht, 5. Einfligen von Strahlen, 6. Partikel mit erhéhtem
Kontrast.

In Abbildung[5.2(1.) ist das durchleuchtete Rohbild eines Partikels zu sehen, welcher zusammen
mit einem Befestigungsdraht (schwarzer Steifen rechts) aufgenommen wurde. Letzterer bildet
aufgrund seiner bekannten Breite die GréBenreferenz fir die Bilderpixel, woraus letztendlich
die Schichtdicke berechnet wird. Nach Ausschneiden des eigentlichen Partikels (Cropping) in
Abbildung (2.) erfolgt das Binarisieren in Abbildung (3.), wodurch jedem Pixel entweder
der Wert schwarz oder weif3 zugeordnet wird. In Abbildung (4.) erfolgt das Ausfullen der
Schicht und weiterfihrend das Einfligen eines Strahlengitters (Abbildung (5.)) durch den
Partikelmittelpunki.

Als Ergebnis wird eine Tabelle mit 72 Eintragen erstellt, welche der Schichtdicke entsprechen.
In Abbildung [5.2]ist eine Verteilung fiir 30 ° Rotationen und 12 Schritten dargestellt. Abbildung
[5.2] (6.) stellt das Partikel mit erhdhtem Kontrast dar und dient zum Vergleich mit Abbildung

).
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Abbildung 5.3: Schematische Darstellung zur Berechnung der Schichtdickenverteilung aus
der Differenz der normierten Partikelgré3enverteilungen am Partikeleintritt und
-austritt.

5.2.4 Bestimmung der Schichtdickenverteilung Uber der
Partikelpopulation

In diesem Abschnitt werden vier Methoden zur Bestimmung der Schichtdickenverteilung Gber
eine Partikelpopulation vorgestellt.

5.2.4.1 Mikroskopie

Da die beschichteten und gewaschenen Durchmesser der Einzelpartikel einer Probe bereits
aus Abschnitt|5.2.1.1|bekannt sind, lasst sich die mittlere Schichtdicke eines Einzelpartikels
entsprechend

sep = (dp.coar — dP,wash)/2 (5.6)

aus der Halfte der Differenz beider Durchmesser ermitteln. Die aufgetragene Partikelanzahl
Uber die berechnete Schichtdicke ergibt somit die Schichtdickenverteilung in der Partikel-
population, aus welcher wiederum der Median sgpsy und die Standardabweichung o be-
stimmt werden kdnnen. Die somit bestimmte Schichtdickenverteilung wird im Folgenden
als ”’Schichtdickenverteilung aus Einzelpartikeln” (sgp) bezeichnet und soll sich von der
’Schichtdickenverteilung aus der PartikelgréBenverteilung” (spsp) abgrenzen.

Eine weitere Méglichkeit der Bestimmung der Schichtdickenverteilung folgt aus den Partikel-
gréBenverteilungen. Unter der Annahme, dass jedes Partikel einer GréBenklasse nach dem
Coating genau einer anderen GrdéfBBenklasse zugeordnet werden kann, wird die Differenz der Par-
tikelgréBen jeder Anzahlklasse gebildet und halbiert, um die einfache Schichtdicke zu erhalten.
Eine graphische Darstellung gibt Abbildung 5.3
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5.2.4.2 Mikro-Computertomographie (1.-CT)

Um die Schichtdickenverteilung lber eine Partikelpopulation mikro-tomographisch vermessen
zu kénnen, eignet sich das Verfahren, wie es in Abschnitt beschrieben wird.

Um in kurzer Zeit mdglichst viele Aufnahmen machen zu kénnen, ist es moglich mehrere
Partikel zeitgleich zu vermessen, wie in Abbildung@zu sehen ist. Hieraus kénnen Einzelbilder
extrahiert werden (siehe Abbildung[5.2), welche wiederum mit computergesttitzter Hilfe in der
Programmierumgebung MATLAB (Mathworks Inc.) bearbeitet und auf ihre Schichtdickenvertei-
lung untersucht werden kdnnen. Die anschlieBende Mittelung der Schichtdickenverteilung vieler
Einzelpartikel ergibt abschlieBend die Verteilung tGber der Partikelpopulation.

S asssssssssssssssmssEEssssmenal

Abbildung 5.4: Darstellung der Durchleuchtung von 8 Partikeln und einem Referenzdraht mit be-
kanntem Durchmesser. Durch das gleichzeitige Durchleuchten mehrerer Partikel
wird Messzeit gespart.

5.2.4.3 Camsizer

Eine weitere Mdglichkeit die verteilte Schichtdicke einer Partikelpopulation zu bestimmen, ist
die Messung der PartikelgréBenverteilung einer Schittung beschichteter und die anschlieBende
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Vermessung derselben gewaschenen Partikel, mit Hilfe eines kameraoptischen Systems (Cam-
sizer, Firma Retsch)). Das Waschen von 100 g einer Probe erfolgte in flinffacher Wiederholung
in Becherglasern bei 60 °C unter stdndigem Rihren tber 2 h. Im Nachhinein wurde die gewa-
schene Probe im Vakuumtrockenschrank bei 105 °C und 20 mbar fir weitere 24 h getrocknet.
AnschlieBend wird das selbe Verfahren fiir die Berechnung der Schichtdickenverteilung aus den
PartikelgréBenverteilungen wie bei der mikroskopischen Untersuchung aus Abschnitt[5.2.4.1]
angewendet.

5.2.4.4 Optischer Nachweis zur Giite der Partikelwaschung mittels REM

Um den Nachweis des vollstdndigen Entfernens der Coatingschicht auf der Partikeloberflache
durch das in Abschnitt[5.2.4.3|beschriebene Waschverfahren zu erbringen, wurden rasterelek-
tronenmikroskopische (REM) Aufnahmen angefertigt. Zur Durchfiihrung der Rasterelektronen-
mikroskopie (siehe Abschnitt[2.3.5) wurde ein REM Typ Pro der Firma Phenom verwendet.

Es wurden jeweils 4 Partikel einer jeden Probe vermessen. Zum Ersten wurden Aufnahmen
von neuen, unbenutzten Partikeln angefertigt, um einen Eindruck der unbeschichteten Par-
tikeloberflache zu erhalten. Danach wurden sowohl 4 Partikel in beschichtetem als auch in
unbeschichtetem Zustand analysiert. Zusatzlich wurden neue und unbenutzte Partikel nach
der selben Vorgehensweise, wie in Abschnitt[5.2.7.7|beschrieben, gewaschen und untersucht,
um den Einfluss der Waschung auf eventuelle Oberflachenveranderungen der Partikel sichtbar
zu machen. In Abbildung im Anhang sind jeweils Beispielpartikel fir die verschiedenen
Partikelzustande von Experiment 3 dargestellt. Da die Auswertung rein optisch erfolgt, kann
jeweils nur ein Vergleich zwischen verschiedenen Partikeln angestellt werden.

In den Abbildungen im Anhang ist zu sehen, dass die porése Schicht auf den
zuvor beschichteten Partikeln durch das Waschen vollstandig entfernt wurde (D.3(e){D.3(h)). Die
Oberflache der beschichteten und danach gewaschenen Partikel ist rauher in ihrer Erscheinung
im Vergleich zu den unbeschichteten Partikeln (siehe Abbildungen [D.3(){D.3(T)). Dies ist auf
den Waschvorgang zurtickzufiihren, da sich die Partikeloberflache durch die Reibung der
Partikel aneinander aufraut, was der Vergleich mit den neuen, ungenutzten und gewaschenen
Partikeln in den Abbildungen [D.3(m)HD.3(p)| zeigt. Eine kameraoptische Untersuchung der
GroBenverteilung belegt jedoch keine signifikante Abweichung der gewaschenen von den
unbehandelten reinen Partikeln.

5.3 Modellierung der Coatingversuche

Im Gegensatz zum Modell fiir die Partikeltrocknung in Abschnitt[4.5 wird fir den Coatingprozess
ein Ansatz gewabhlt, der die Eigenschaftskoordinaten selbst, statt der Verweilzeit, fir die Berech-
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nung ihrer Anderung verwendet. Die PartikelgréBe wird deshalb als interne Koordinate genutzt.
Die Partikelverweilzeit soll mit Hilfe eines Kaskadenmodells mit Riuckfluss in die Berechnung
eingehen.

Um die Verteilung der Schichtdicke Uber eine Partikelpopulation vorhersagen zu kénnen, wird
eine populationsdynamische Bilanz erstellt. Fir die Beschreibung des schichtweisen Wachs-
tums wurde ein Zwei-Zonen-Modell genutzt. Der Ansatz einer zweigeteilten Betrachtung des
Systemraums ist bekannt aus der Literatur und wurde bereits mehrfach z.B. von|Sherony| (1981),
Whnukowski und Setterwall (1989), Hoffmann u. a.[(2011), [Tsotsas und Mujumdar (2011) sowie
Hampel u. a.|(2013) angewandt. Hierbei findet das schichtweise Wachstum der Partikel in der
Spriihzone (Sp) statt, wobei in der Trocknungszone (Tr) das Entfernen des Lésungsmittels, im
vorliegenden Fall die Verdampfung von Wasser, erfolgt. Fir jede Zone wird eine eigenstan-
dige partielle Differentialgleichung geldst. Die Gleichungen fir das Partikelwachstum in der
Sprihzone

ansp ansp nsp nry
= : N 5.7
ot d 9d fsp + %, +Vv-ny ( )

und fir den Verbleib der Partikel in der Trocknungszone

:_____‘i‘(l_v)";lin_’;lout (5.8)

enthalten die Partikelanzahldichte n, die mittlere Verweilzeit T in der entsprechenden Zone,
den Anzahldichtestrom 7, in und r,,, aus dem System heraus. Darliber hinaus beschreibt der
Faktor

V= —— 5.9
VSp+VTr ( )

das Verhaltnis des Volumens der Spriihzone zum Gesamtvolumen. Er steht Uber die Gleichung

fSp v
2P 5.10
‘L_'Tr 1—v ( )

mit den Partikelverweilzeiten in den einzelnen Zonen in Verbindung.

Der Anzahldichtestrom 7;, ist als Betriebsparameter einzustellen und somit bekannt. Der
Anzahldichtestrom r,,,; aus dem System heraus muss hingegen berechnet werden.

Die Bestimmung der Wachstumsrate

N
G=Y -Gy (5.11)
k
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Abbildung 5.5: Schematische Darstellung des Kaskadenmodells zur Eingliederung einer defi-
nierten Verweilzeitverteilung in die Simulation des Coatingprozesses.

erfolgte aus

2-M, a2
Gk _ Feststoff ) (5.12)
(1 - 8Schicht) ’ pFeststoff T Uk
mit der Summe der Gewichtung
N
Y =1 (5.13)
k

nach Tsotsas und Mujumdar| (2011) bzw. |Rieck u. a.[(2015) umgekehrt proportional zu einem
definierten Moment p; der Partikelpopulation in der Spriihzone. Hierbei flieBt der Feststoffanteil
des Massenstroms der eingedlsten Lésung MFeS,Smff, die Schichtporositat €g.icn SOWiE die
Dichte des in der Lésung enthaltenen Feststoffes pr.ss0r7 €in. Neben der in der Simulation
genutzten oberflachenproportionalen Wachstumsrate fir A, = 1 ist auch anzahl- (Ao = 1), langen-
(A1 = 1) oder volumenproportionales (A3 = 1) Wachstum mdglich. sowie eine Kombination unter
Beriicksichtigung von Gleichung

Um eine definierte Verweilzeitverteilung in der Simulation zu integrieren, wurde ein Kaskaden-
modell mit Riickfluss R genutzt, welches in Abbildung [5.5| schematisch dargestellt ist.

Im stationaren Zustand gleicht der Partikelmassenstrom aus einem Ruhrkessel in den benach-
barten Rihrkessel entsprechend

Wy = M, (5.14)

dem Massenstrom am Eintritt in die Wirbelschichtrinne. Der Partikelanzahlstrom

oM (5.15)
l_MP .
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bezieht sich auf die Einzelpartikelmasse Mp. Der unbekannte Rickflussparameter R wird aus

R Ngeo
1— (H—R) ] (5.16)

der Verweilzeitverteilung nach |Roemer und Durbin| (1967) und der geometrischen Anzahl Ny,

der dimensionslosen Varianz

, 142R 2R(1+R)
c°= —

geo

von Ruhrkesseln bestimmt. Letztere wird bspw. dem Langen-Breiten Verhéltnis der Wirbel-
schichtrinne oder der Anzahl ihrer Kammern gleichgesetzt. Die Berechnung der dimensionslo-
sen Varianz erfolgt wiederum aus Gleichung sowie aus den Gleichungen flr die Korrelation

der Bodensteinzahl [3.45)] [3.46| oder [3.47]

Nach Diskretisierung und anschlieBender Implementierung des Modells in der Software MATLAB

(Mathworks Inc.) kann eine numerische Lésung fir die PartikelgréBenverteilung berechnet
werden.

Um nun auf die Verteilung der Schichtdicke schlieBen zu kénnen, wird die Differenz der nor-
mierten kumulativen Anzahlverteilungen am Partikelein- und -austritt gebildet und halbiert, um
die Schichtdicke zu erhalten, was in Abschnitt[5.2.4.1|beschrieben ist.

Ein weiterer entscheidender Faktor zur Berechnung der PartikelgréBenverteilung beim kontinu-
ierlichen Coatingprozess in der Wirbelschichtrinne und der daraus zu berechnenden Schichtdi-
ckenverteilung Uber der Partikelpopulation, ist die Schichtporositat €g.z;.n:. Um Vorhersagen
Uber die finale PartikelgréBenverteilung machen zu kénnen, muss diese bekannt sein.

Fir das vorliegende Stoffsystem aus y-Aluminiumoxidpartikeln und Natriumbenzoat als Coa-
tingmaterial liegt eine Korrelation von Rieck u. a.| (2015) zwischen der Schichtporositat und dem
normierten Trocknungspotential

— Ysat _Yout (517)
Ysat - Yl
vor, welche eine lineare Abh&angigkeit mit
ESchicht = —0, 33. n-+ 0,45 (5.1 8)

beschreibt. Die Sattigungsbeladung Y,; kann hierfur bei bekannter Temperatur aus dem Mollier-
Diagramm in Abbildung [4.3]abgelesen werden. Die Luftbeladung am Austritt wird entsprechend

MW,Lsg - MP “ Xout
Your = MG

(5.19)

durch das Verhaltnis der verdampften Wassermasse MW7LSg — Mp - X,,; zum Gasmassenstrom
Mg bestimmt.
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Um einen entsprechenden Nachweis der Giiltigkeit des beschriebenen Modells zu erbringen,
werden die durchgefihrten Experimente aus Abschnitt simuliert und die in Tabelle
im Anhang gegebenen Parameter genutzt.

5.4 Ergebnisse und Diskussion der Untersuchung des
Coatingprozesses

Im Folgenden werden die Erkenntnisse aus der Untersuchung des Coatingprozesses dargestellt.
Hierzu gehéren sowohl die Ergebnisse aus der experimentellen Parametervariation als auch
die Validierung des mathematischen Modells sowie eine Variation der Simulationsparameter.

5.4.1 Experimentelle Parametervariation - Einfluss auf die Schichtdicke
und -porositat

Um den Einfluss der Partikelverweilzeitverteilung auf die Coatingschichtdicke und ihre Porositéat
zu untersuchen, wurden vier kontinuierliche Experimente in der Technikumswirbelschichtrinne
durchgefiihrt. Um unterschiedliche Verweilzeitverteilungen zu realisieren wurden, verschiedene
Prozesskonfigurationen gewahlt:

Experiment 1 und 2 mit variierender Betthéhe, ohne interne Einbauten sowie Experiment 3 und
4 mit drei Wehren in Unterlaufkonfiguration und Uberlaufkonfiguration. Alle Betriebsparameter
sind in Tabelle [A.13]im Anhang dokumentiert.

Um die Auswirkung der unterschiedlichen Verweilzeitverteilungen auf die Partikelschichtdicke
zu bestimmen, sind die aus den korrelierten mittleren Verweilzeiten (Gleichung und Bo-
densteinzahlen (Gleichungen bis ermittelten Verweilzeitverteilungen in Abbildung
[5.6]dargestellt. Es ist zu sehen, dass besonders die Verteilung von Experiment 1 heraus sticht,
da auf Grund der geringeren Austrittswehrhdhe die mittlere Verweilzeit nur etwa die Halfte der
mittleren Verweilzeiten der anderen Experimente betragt.

Betrachtet man die Verweilzeitverteilungen der Experimente 2, 3 und 4 so sticht eine deutlich
breitere Verteilung bei Experiment 2 heraus, welches ohne interne Einbauten durchgefiihrt
wurde und einen geringen Wert fiir die Bodensteinzahl aufweist. Beim Vergleich der Experimente
3 und 4 wird eine breitere Verteilung von Experiment 4 deutlich. Bei gleicher mittlerer Verweilzeit
bedeutet dies eine geringere Bodensteinzahl und damit einhergehend eine gréBere Varianz der
Verweilzeitverteilung.

Die entsprechend dem in Abschnitt[5.2.4.7|und[5.2.4.3| beschriebenen Prozedere gemessenen
PartikelgréBenverteilungen der beschichteten und gewaschenen Partikelproben aller durch-
geflihrten Experimente sind in Abbildung zu sehen. Hierbei ist anzumerken, dass die
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Abbildung 5.6: Darstellung der Verweilzeitverteilungen fir die durchgeflihrten Experimente aus
der Korrelation fiir die mittlere Verweilzeit (Gleichung und die Bodenstein-

zahlen (Gleichungen bis [3.47).

Verteilungen am Eintritt einerseits auf Grund unterschiedlicher Partikelchargen des Herstellers
im Mittelwert dps5o und in der Breite (Standardabweichung) sowie andererseits auf Grund von
unterschiedlich starker vorhergehender Beanspruchung und Abnutzung voneinander abweichen.
Fur die Experimente 2 und 3 wurden unbenutzte, neue Partikel verwendet, was anhand der
engen PartikelgréBenverteilung erkennbar ist.

Far die Darstellung der Verteilungen wird im Folgenden die kumulative Summenverteilung
gewahlt, da hieraus Merkmale wie Median und Standardabweichung gut erkennbar sind.

Die genauen Werte der Mediane und Standardabweichungen der PartikelgréBenverteilungen
sind Tabelle [A.74]im Anhang zu entnehmen. Hierbei wird die bereits erwéhnte Abweichung
der Experimente 1 und 4 von 2 und 3 besonders deutlich. Es kann fir Experimente 2 und 3
eine gute Ubereinstimmung der PartikelgroBenverteilungen aus den beiden Analysemethoden
(kameraoptisch und mikroskopisch) festgestellt werden.

Um die entsprechenden Schichtdickenverteilungen zu erhalten, werden die Verteilungen der
PartikelgréBen aus den Camsizermessungen sowie aus den mikroskopischen Daten der be-
schichteten und gewaschenen Partikel berechnet, wie bereits in den Abschnitten[5.2.4.3/und
beschrieben wird. Zusatzlich wird die Schichtdickenverteilung aus den Einzelpartikeln
der mikroskopischen Messung nach Gleichung [5.6 bestimmt, was in Abschnitt[5.2.4.1] erlautert

wird.

Auch die Schichtdickenverteilungen der Partikelpopulationen aus den u-CT Messdaten wurden
analog zu Abschnitt[5.2.4.2] ausgewertet.

In Abbildung [5.8]sind die berechneten Schichtdickenverteilungen lber die normierte kumulative
Partikelanzahl Q¢ dargestellt. Es fallt auf, dass sich die aus den mikroskopischen Messdaten
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Abbildung 5.7: Darstellung der PartikelgréBenverteilungen am Eintritt (—) in die Wirbelschicht-
rinne und am Austritt (- -) aus der Wirbelschichtrinne (Mikroskop (rot); Camsizer
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Abbildung 5.8: Darstellung der Schichtdickenverteilungen der gecoateten Partikel berechnet
mit unterschiedlichen Methoden sowohl nach Abschnitt[5.2.4.7]aus den Partikel-
gréBenverteilungen der mikroskopischen Messmethode (griin) sowie aus den
PartikelgroBenverteilungen nach Abschnitt [5.2.4.3| der Camsizer-Messungen
(rot). Des Weiteren sind die Schichtdickenverteilungen aus der mikroskopischen
Untersuchung fiir Einzelpartikel (blau) nach Abschnitt[5.2.4.1]und aus der pu-CT
Messung (schwarz) nach Abschnittdargestellt.
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Abbildung 5.9: Darstellung der Schichtdickenverteilung tber die Partikelpopulation - sowie
Uber die Einzelpartikel mit dem kleinsten - sowie dem gréBten - Median der
Schichtdicke des jeweiligen Experiments aus der u-CT Messung.

bestimmten Schichtdickenverteilungen entsprechend ihrer Datenherkunft unterscheiden: Ba-
sierend auf Einzelpartikelmessungen (blau) fallt die Verteilung breiter aus, als bei der Nutzung
der gesamten PartikelgréBenverteilung (grin). Dies kommt durch die Messmethode an sich
zustande, da der pro Partikel einmalig mikroskopisch gemessene Durchmesser in keinem Fall
genau dem einmalig gemessenen Durchmesser der gewaschenen Partikel entspricht, was
einen grof3en Einfluss auf die Bestimmung der Schichtdicke hat.

Die Schichtdickenverteilung der mikroskopischen Untersuchung von Experiment 1 sticht heraus,
da diese den héchsten Median und die héchste Standardabweichung aufweist und auch deutlich
von der kameraoptisch bestimmten Verteilung abweicht. Dies ist bereits aus der zugehdrigen
PartikelgréBenverteilung bzw. aus der Differenz der Mediane der PartikelgréBenverteilungen in
Abbildung ersichtlich.

Tabelle [A.75]im Anhang ist zu entnehmen, dass die héchste mittlere Schichtdicke (Median) der
vier Experimente fir die Partikel des Experiments 1 berechnet wird. Die mittleren Schichtdicken
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sowie die Standardabweichungen der Experimente 2-4 mit einer Austrittswehrhéhe von 175
mm liegen in einem ahnlichen Wertebereich.

In Abbildung [5.9]sind sowohl die Schichtdickenverteilungen tber die Partikelpopulation nach
Abschnitt des jeweiligen Experimentes als auch die Schichtdickenverteilungen der
Einzelpartikel nach Abschnitt mit jeweils dem kleinsten sowie dem gréBten Median
dargestellt.

Wie Tabelle im Anhang zu entnehmen ist, liegen die mittleren Schichtdicken aller Ex-
perimente nah beieinander. Die Standardabweichungen unterscheiden sich nur in Bezug auf
Experiment 1 stark. Fir die Mediane bzw. die Standardabweichungen der Schichtdicken-
verteilungen auf den Einzelpartikeln ist kaum ein Zusammenhang erkennbar. Die mittleren
Schichtdicken liegen zwischen Faktor 1 und 2, die Standardabweichungen dagegen zwischen
Faktor 1 und 3.

Die nach Abschnitt[5.2.1.7| bestimmten mittleren Porositaten aus der gravimetrischen bzw. mi-
kroskopischen Bestimmung stimmen gut mit den mikro-tomographisch gemessenen Porositaten
der Einzelpartikel aus Abschnitt [5.2.7.2] liberein, was Tabelle [A.177]im Anhang entnommen
werden kann.
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Abbildung 5.10: Darstellung der Verteilungen der Schichtporositaten fir die durchgefiihrten
Experimente aus der gravimetrischen Bestimmung gekoppelt mit den mikro-
skopischen Messdaten von Einzelpartikeln.

Die Standardabweichungen weisen jedoch hohe Werte auf, was in Abbildung [5.10] zu sehen ist.
Die Werte flr die Porositat liegen hierbei auf der gesamten Achse von 0 bis 1. Dies kann auf die
abweichende raumliche Orientierung der Einzelpartikel bei der mikroskopischen Vermessung
vor und nach dem Waschen zurlickzufihren sein. Die Anzahlverteilung ist in Abbildung tber
der Schichtporositat dargestellt. Das Ergebnis von Experiment 2 fallt auf, da es die geringste
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mittlere Schichtporositéat aufweist und deshalb im Vergleich zu den anderen Experimenten nach
links verschoben ist. Die mittleren Schichtporositédten aus den Experimenten 1, 3 und 4 gleichen
sich nahezu.

Die generelle Ubereinstimmung der Versuchsergebnisse der unterschiedlichen Experimente
zum kontinuierlichen Wirbelschichtcoating lasst darauf schlieen, dass die Partikelverweil-
zeitverteilung einen vernachlassigbar kleinen bzw. keinen Einfluss auf die Porositét der sich
ausbildenden Schicht hat.

5.4.2 Validierung des Coatingmodells

Far die Validierung des Modells wird Experiment 2 mit den entsprechenden Betriebsparametern
aus Tabelle im Anhang herangezogen.

Um den Nachweis zu erbringen, dass die mit dem Modell berechneten Prozessparameter in
einen stationdren Zustand Ubergehen, nachdem die dynamische Anfangsphase durchlaufen ist,
sind in Abbildung sowohl die Bettmasse Mp,;; im System als auch der Median dpso und
die Standardabweichung ¢ der PartikelgroBenverteilung am Austritt der Wirbelschichtrinne flir
die ersten 1500 Sekunden von Experiment 2 dargestellt.

Es ist zu sehen, dass nach 1500 s der stationdre Zustand erreicht ist. Die Bettmasse in

Abbildung [5.11(a)| pendelt sich auf 4,0 kg ein, was bereits aus den Gleichungen -
berechnet wurde und in Tabelle [A.13]im Anhang dargestellt ist.

Der Verlauf des Medians des Partikeldurchmessers dpso wird in Abbildung|5.11(c)|dargestellt
und pendelt sich auf einen Wert von 1,948 mm ein (siehe Tabelle [A.14]im Anhang).

Die Standardabweichung o in Abbildung[5.11(b)| steigt zu Beginn an, um schlieBlich auf einen
konstanten Wert von 0,161 mm abzufallen.

Die Partikelverweilzeiten in der Spriih- bzw. Trocknungszone wurden aus dem Top-Spray-
Prozess, aus der Arbeit von Borner u. a. (2011) fir den Bottom-Spray Betrieb in der vorliegenden
Arbeit Gbernommen. Die benétigte Porositat der aufgebrachten Partikelschicht wurde aus der
Korrelation von [Rieck u. a.| (2015) fur y-Aluminiumoxidpartikel berechnet.

Die angegebenen Bettmassen sind korreliert und wurden aus den Gleichungen [3.48| und
3.50 errechnet. Die Partikeldichte wird mit

_ 6-Mps
3

pp (5.20)

aus dem mittleren Durchmesser dp s und der mittleren Partikelmasse Mp s, der reinen Proben
bestimmt.

Als Randbedingung fiir die Simulation wird die PartikelgréBenverteilung angenommen, welche
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Abbildung 5.11: Bettmasse Mp,;; sowie Median dp 5y und Standardabweichung o des Partikel-
durchmessers am Austritt der Wirbelschichtrinne Cber die Prozesszeit fiir die
Simulation von Experiment 2. Anfangs ist das dynamische Verhalten der Werte
zu sehen, welche sich im zeitlichen Verlauf konstanten Werten annahern.
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sowohl kameraoptisch als auch mikroskopisch erfasst wurde. Fir die Simulation wird die Vertei-
lungsdichte der PartikelgroBe bendtigt, was bezliglich der Ableitung der Summenverteilung der
kameraoptisch (Camsizer) vermessenen Proben auf Grund der hohen Anzahl an vermessenen
Partikeln kein Problem darstellt. Die vorliegenden Summenverteilungen der Partikelgrdo3e aus
den mikroskopisch vermessenen Proben hingegen, basieren auf 100 Partikeln, was durch
Differenzierung zu einer stark gestreuten Dichteverteilung und im n&chsten Schritt, bei der
numerischen Losung des Coatingmodells, zu Berechnungsproblemen auf Grund von Unste-
tigkeiten fihrt. Um dieses Problem zu beseitigen, kdnnen diskrete und dquidistante Klassen
eingefihrt und die Dichteverteilung als Histogramm dargestellt werden. Dieses Vorgehen ergibt
besonders um den Median der Verteilung fir die Simulation annehmbare Werte, ist jedoch stark
von der Wahl der Anzahl der Klassen bzw. von der Klassenbreite abhangig. Die Rander der
Verteilung werden dartiber hinaus nur unzureichend gut wiedergegeben, da diese durch das
beschriebene Vorgehen steil und abrupt enden.

N
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(c) Anpassung an die mikroskopisch bestimmte (d) Anpassung an die mikroskopisch bestimmte
Summenverteilung Exp. 3. Summenverteilung Exp. 4.

Abbildung 5.12: Darstellung der mikroskopisch bestimmten Partikelgré3enverteilungen sowie
derer Anpassung.

Aus diesem Grund wurde ein weiteres Vorgehen, die Anpassung einer differenzierbaren Sum-
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Abbildung 5.13: Darstellung der PartikelgréBenverteilungen am Ein- ¢ und Ausgang ¢ der
kontinuierlichen Wirbelschichtrinne, gemessen mittels Camsizer und berechnet
mittels populationsdynamischen Modells (-).

menverteilung an die experimentell bestimmte Verteilung durchgefihrt. Die sich hieraus erge-
benden Verteilungen sind in Abbildung [5.12] dargestellt. Der Vorteil ergibt sich daraus, dass
die Summenverteilung auch am Rand differenziert werden kann, wodurch mehr Information
erhalten bleibt.

Es ist zu sehen, dass die jeweilige Anpassung sehr gut mit den mikroskopisch bestimmten
PartikelgréBenverteilungen Ubereinstimmen.

Die aus dem populationsdynamischen Coatingmodell berechneten PartikelgréBenverteilungen
sind in Abbildung dargestellt. Als Eingangsverteilung der PartikelgréBe fir die Simula-
tion wurde die mit dem Camsizer gemessene Verteilung genutzt. Die Ubereinstimmung der
experimentellen Verteilungen mit den simulierten Daten ist fur alle Experimente hoch.

In Abbildung sind die simulierten Verteilungen der Partikelgré3e dargestellt, welche sich
aus der mikroskopisch bestimmten Eingangsverteilung ergeben. Jede Raute reprasentiert
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Abbildung 5.14: Darstellung der PartikelgroBenverteilungen am Ein- (blau) und Austritt
(schwarz) der kontinuierlichen Wirbelschichtrinne, mikroskopisch vermessen
und berechnet mittels populationsdynamischen Modells (rot).

hierbei die Vermessung eines Einzelpartikels am Austritt, wobei die normierte Partikelanzahl
Uber den jeweiligen Partikeldurchmesser aufgetragen ist. Die durchgezogene Linie hingegen
stellt den Verlauf der simulierten Verteilung am Austritt dar. Die Werte fiir Mediane und Stan-
dardabweichungen, aus den Messungen mit dem Camsizer sowie dem Mikroskop, kénnen
ebenfalls Tabelle[A.14]im Anhang entnommen werden.

Es ist zu erkennen, dass der Vergleich der simulierten Daten mit den Experimenten eine gute
Ubereinstimmung aufweist. Lediglich die mikroskopisch bestimmten PartikelgroBen und die
daraus resultierenden Simulationsergebnisse fiir Experiment 1 weichen voneinander ab. Eine
Abweichung der mikroskopischen Daten von den kameraoptischen Messungen aus Experiment
1 war bereits in Abschnitt[5.4.7]beobachtbar.

Die resultierenden Schichtdickenverteilungen, welche aus den PartikelgréBenverteilungen nach
Abschnitt[5.2.4.7] berechnet wurden, sind in Abbildung [5.15|dargestellt. Es wurden zum einen
die Camsizer-Daten als auch die mikroskopischen Daten als Ausgangsverteilung genutzt. Die
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Abbildung 5.15: Darstellung der berechneten und experimentell bestimmten Schichtdickenver-
teilungen aus der PartikelgréBenverteilung der mikroskopischen und Camsizer-
Messungen sowie die experimentell bestimmte Schichtdickenverteilung aus
der u-CT Messung.

Mediane und Standardabweichungen sind in Tabelle [A.15)im Anhang aufgefihrt.

Der angestellte Vergleich der simulierten Partikelgré3en- und der resultierenden Schichtdicken-
verteilungen mit den gemessenen Verteilungen ergibt eine gute Ubereinstimmung, sowohl fiir
die kameraoptische Messmethode als auch fur die Vermessung mit dem Lichtmikroskop. Auch
die direkten Schichtdickenvermessungen mit dem Mikro-Computertomographen ergaben eine
hohe Ubereinstimmung mit den erzielten Simulationsergebnissen.

In Abbildung sind die mittleren Partikeldurchmesser aus der Simulation Gber die experi-
mentell ermittelten Werte im Paritatsdiagramm dargestellt. Die Dreiecke (A) reprasentieren die
Werte aus den Camsizer-Messungen und die Quadrate (H) die der mikroskopisch bestimmten
Daten. Es kann fiir beide Messverfahren eine gute Ubereinstimmung von Simulation und Expe-
riment festgestellt werden. Fir die Standardabweichungen der PartikelgréBenverteilungen aller
Experimente, welche in Abbildung dargestellt sind, gilt ebenfalls eine gute Ubereinstim-
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(c) Paritatsdiagramm: Simulierte und experi- (d) Paritdtsdiagramm: Simulierte und experi-
mentell bestimmte mittlere Schichtdicke s5(. mentell bestimmte Standardabweichung
Der Wert abseits der Winkelhalbierenden der Schichtdickenverteilung. Der Wert ab-
entspricht mittleren Schichtdicke aus Exp. 1 seits der Winkelhalbierenden entspricht mitt-
(mikroskopisch vermessen). leren Schichtdicke aus Exp. 1 (mikrosko-

pisch vermessen).

Abbildung 5.16: Darstellung der Ubereinstimmung von Simulation und Experiment aller Experi-
mente sowohl fir die Camsizer-Daten als auch flr die mikroskopisch erhobenen
Werte im Paritatsdiagramm. Die Dreiecke (A) reprasentieren die Werte aus den
Camsizer-Messungen, die Quadrate (l) die mikroskopisch erfassten Werte.
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mung, bei einer mittleren Abweichung von 10% fiir die mit dem Camsizer ermittelten Daten und
15% fir die mikroskopisch bestimmten Werte (siehe Tabelle im Anhang).

Bei den Medianen der Schichtdickenverteilungen der vier Experimente in Abbildung[5.16(c)|lasst
sich eine ausreichend gute Ubereinstimmung, mit einer mittleren Abweichung aller Experimente
von etwa 25%, wiederfinden (siehe Tabelle |A.15/im Anhang). Zwar liegt der mikroskopisch be-
stimmte Wert aus Experiment 1 abseits der Winkelhalbierenden, dies wurde jedoch bereits aus
der PartikelgréBenverteilung in Abbildung [5.74(a)| ersichtlich und diskutiert. Die verbleibenden
Daten liegen entweder nahe der Winkelhalbierenden oder weisen hdhere simulierte Werte auf.
Bei der Standardabweichung verhalt es sich umgekehrt. Die simulierten Standardabweichungen
in Abbildung sind unterbewertet, was dazu fihrt, dass alle Daten aus den Messun-
gen mit dem Camsizer unterhalb der Winkelhalbierenden liegen. Es ergeben sich mittlere
Abweichungen von 50% fir die Camsizer-Daten und 26% fir die mikroskopisch ermittelten
Werte.

Die gute Ubereinstimmung der PartikelgréBenverteilungen und die Abweichungen der Schicht-
dickenverteilungen lassen darauf schlieBen, dass die Methode der Umrechnung aus der Parti-
kelgréBe in die Schichtdicke nur bedingt anwendbar ist.

5.4.3 Variation der Simulationsparameter im Coatingmodell

Nachdem im vorhergehenden Abschnitt[5.4.2] gezeigt wurde, dass die simulierten Daten geeig-
net sind die experimentellen Ergebnisse wiederzugeben, soll in diesem Abschnitt der Einfluss
der Simulationsparameter auf das Coatingergebnis untersucht werden. Zunéchst stellt sich die
Frage des Einflusses des Rickflussparameters R. Dieser wird direkt aus der Verweilzeitvertei-
lung berechnet. Des Weiteren soll entsprechend das Verhéltnis v des Volumens von Sprihzone
zum Gesamtvolumen, bzw. der Partikelverweilzeiten in den zwei Zonen untersucht werden.
Darlber hinaus soll der Effekt der geometrischen Anzahl von Rihrkesseln N,., sowie der
Einfluss der Wachstumsraten Gy bis Gz auf das Simulationsergebnis bestimmt werden. Alle
weiteren Parameter kénnen Tabelle [A.13]im Anhang entnommen werden.

Als Eingangsverteilung wurde hierfir die mit dem Camsizer kameraoptisch ermittelten Daten
aus Experiment 2 verwendet, um auf die Anpassung an die experimentellen mikroskopischen
Werte verzichten zu kénnen. In Abbildung [5.17]sind die Ergebnisse beziglich der PartikelgroBe
dargestellt. Den im Bezug auf den groBBen Partikeldurchmesser geringen Schichtdicken geschul-
det, fallen die Anderungen in dieser Betrachtung, im Vergleich zur Darstellung der Schichtdicke
in Abbildung[5.18|gering aus.

In Abbildung wurde das Verhaltnis (v = 0,04; 0,08; 0,2; 0,35; 0,5) des Spriihzonenvo-
lumens zum Gesamtvolumen variiert. Die verschiedenen Endergebnisse unterscheiden sich
jedoch kaum voneinander.
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Abbildung 5.17: PartikelgréBenverteilungen bei Variation der Simulationsparameter. Variiert
wurden das Verhaltnis des Spriihzonenvolumens zum Gesamtvolumen v, die
unterschiedlichen Wachstumsraten Gg, G, G, und Gs, die Anzahl geometri-
scher Rlhrkessel Ng., sowie der Rickflussparameter R.

Abbildung [5.17(b)| zeigt die Ergebnisse aus unterschiedlichen Wachstumsraten, welche jeweils
proportional zu genau einem der ersten vier Momente gewahlt wurden (Ag =1V A =1V A, =
1V A3 = 1). Bei stark vergroBerter Betrachtung wird eine Verschiebung der Verteilungen in
Richtung gréBerer Partikel von A9 = 1 zu A3 = 1 sichtbar.

In Abbildung ist das Simulationsergebnis fir eine zunehmende geometrische Anzahl
(Ngeo = 1, 2; 4; 6) von Rlhrkesseln dargestellt. Mit zunehmender Anzahl Ng., sinkt die Varianz
der simulierten Endverteilung.

Mit zunehmendem Ruckflusskoeffizienten R, was einer Zunahme der Partikeldispersion und
somit einer Abnahme der Bodensteinzahl Bo entspricht, erhdht sich die Varianz der Partikelgro-
Benverteilung, was in Abbildung bei starker VergréBerung zu sehen ist.

Fir die Verteilung der Schichtdicke, berechnet aus der Simulation, gelten auf Grund ihrer
Berechnungen aus den PartikelgréBenverteilungen die selben Zusammenhénge.
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Eine Zunahme des Verhaltnisses v bewirkt kaum eine Anderung der Schichtdicke, wie in
Abbildung zu sehen ist. Die einzelnen Verlaufe mit unterschiedlichen Verhéltnissen v
sind deckungsgleich, weshalb nur die zuletzt dargestellte Verteilung in magenta mit v = 0,5 zu
sehen ist.

Die Anderung der Wachstumsrate G; mit i = 0 — 3 verursacht eine geringfiigige Verschiebung
der Verteilung in Richtung héherer Schichtdicken, was in Abbildung dargestellt ist.
Die Varianz der PartikelgroBenverteilung steigt von anzahl- hin zu volumenproportionalem
Wachstum, also mit zunehmendem i.

Die Zunahme der Anzahl von geometrischen Rihrkesseln Ng.,, wie in Abbildung[5.18(c)|gezeigt,
bewirkt eine Abnahme der Varianz der Schichtdickenverteilung bei gleichbleibender mittleren
Schichtdicke.

Die Zunahme des Riickflussparameters R (Abbildung[5.18(d)), was einer Zunahme des Disper-
sionskoeffizienten bzw. einer Abnahme der Bodensteinzahl entspricht, sorgt fir eine Zunahme
der Varianz der Schichtdickenverteilung. Die mittlere Schichtdicke steigt nur geringfligig an.

Da die beiden Parameter, Anzahl geometrischer Rlhrkessel N, und der Rickflussparameter
R, von der Varianz der Verweilzeitverteilung und somit von der Bodensteinzahl abhéngen, wurde
deren gemeinsamer Einfluss auf das Simulationsergebnis untersucht. Hierflir wurde erneut
am Beispiel von Experiment 2 der Ruckflussparameter R flr Ng., = 2 und Ng., = 6 aus der
gleichen Varianz bzw. Bodensteinzahl von Bo = 0,47 berechnet. Fur die Werte von R ergeben
sich 2,59 und 11,85 mit zunehmender Anzahl N.,. Das Resultat ist graphisch in Abbildung

[5.19dargestellt.

Wie zu erkennen ist, variiert das Ergebnis mit Anderung der Anzahl Ngeo bzw. des Rickflusspa-
rameters R bei gleichbleibender Bodensteinzahl Bo nicht. Dies erweist sich als vorteilhaft, da
es oftmals schwierig ist, eine genaue Anzahl N,,, festzulegen. Im vorliegenden Fall besteht
ein Langen/Breitenverhaltnis der WSR von 5, bei einer Anzahl von 4 Kammern, auf Grund
von 3 internen Wehren. Fir die Berechnung wurde in dieser Arbeit daher eine Anzahl Ny, =
4 festgesetzt und anschlieBend der Rickflussparameter R bestimmt. Entscheidend ist somit
ausschlieBlich die Wahl der Bodensteinzahl Bo.

Um den Coatingprozess und insbesondere den Einfluss der beiden Zonen bzw. der Verweilzeit
der Partikel in der Wirbelschichtrinne genauer zu betrachten, wurden weitere Simulationen
durchgeflihrt und deren Ergebnisse, allen voran deren Standardabweichungen, miteinander
verglichen. Hierfir wurden auch theoretische Grenzfélle betrachtet, um die simulierten Daten
einordnen zu kénnen.

Betrachtet wurden die Falle eines diskontinuierlichen Rihrkessels mit einer sowie mit zwei
Zonen. Dartber hinaus wurde das kontinuierliche Wirbelschichtmodell herangezogen und fir
einen theoretischen Rihrkessel (V;;, = 1) sowie flir eine Kaskade von Rihrkesseln berechnet.
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Abbildung 5.18: Schichtdickenverteilungen bei Variation der Simulationsparameter. Variiert wur-
den das Verhaltnis des Spriihzonenvolumens zum Gesamtvolumen v, die un-
terschiedlichen Wachstumsraten Gy, G, G> und G3, die Anzahl geometrischer
Rihrkessel Ng., sowie der Rickflussparameter R.
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Abbildung 5.19: Die Simulationsergebnisse der Schichtdickenverteilung nach gemeinsamer
Variation der Anzahl nicht idealer geometrischer Rihrkessel N, sowie des
Ruckflussparameters R bei konstanter Varianz bzw. Bodensteinzahl der Ver-
weilzeitverteilung.
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Tabelle 5.2: Simulationsparameter fir die Berechnung des Coatings im kontinuierlichen und
diskontinuierlichen Betrieb.

Ni [-] Ngeo -] o[ Bo [—] R[]
1 4 1 55x 104 1773
2 4 1/2 2,55 9,1x 107!
4 4 1/4 6,82 2,4x10°*
10 12 1/10 18,93 1,1 x 107!
15 16 1/15 28,81 3,5x 102

Fir alle Simulationen wurde eine Bettmasse von 5 kg und die Anfangsbedingungen von Experi-
ment 2 gewahlt. Die zugehdrige Tabelle [5.2 enthalt die Modellparameter fiir die kontinuierlichen
Simulationen.

Die erste Simulationsreihe wurde flir den diskontinuierlichen Fall mit einer Zone v = 1 fir
verschiedene Prozesszeiten durchgefihrt. Die gleiche Simulationsreihe wurde im Anschluss flr
zwei Zonen mit v = 0,5 und v = 0,1 erneut berechnet, was einem Anstieg der Partikelverweilzeit
in der Trocknungszone entspricht. Die Varianzen der entsprechenden Simulationen sind in
Abbildung Uber die Prozesszeit dargestellt.

AnschlieBend wurde der kontinuierliche Prozess fir nur eine Zone berechnet, um nur die
Rackvermischung zu betrachten und den Effekt der Verweilzeitverteilung innerhalb der beiden
Zonen auszuschlieBen. Die Simulationen wurden fiir eine Anzahl theoretischer Rihrkessel
von Ny, =1, 2, 4, 10 und 15 durchgefihrt und miteinander verglichen. Um die kontinuierlichen
Simulationen vergleichbar zu machen, wurde sicher gestellt, dass die mittleren Verweilzeiten
den Prozesszeiten aus den diskontinuierlichen Simulationen entsprechen. Als Ergebnis der
Simulationen sind die Varianzen der Schichtdickenverteilung Uber die mittleren Verweilzeiten in

Abbildung dargestellt.

Die geringsten Varianzen sind beim diskontinuierlichen Fall mit einer Zone zu erkennen. Im
theoretischen Fall, sollte die Varianz den Wert Null annehmen, da es sich um oberflachenpropor-
tionales Wachstum handelt. Bei der Simulation weicht der Wert jedoch auf Grund numerischer
Diffusion wahrend der Lésung des Modells geringfligig von Null ab. Eine Zunahme der Varianz
ist mit steigender Prozesszeit erkennbar, was ebenfalls auf numerische Diffusion zurtickzufiihren
ist.

Die Abnahme von v und die Betrachtung einer zweiten Zone, bzw. die Zunahme der Partikelver-
weilzeit in der Trocknungszone, fiihrt zu einem Anstieg der Varianz der Schichtdickenverteilung.
Dies bedeutet, dass es méglich ist, die Schichtdickenverteilung durch die passende Wahl der
Eindlsungszone zu beeinflussen.

Im kontinuierlichen Fall wurde zun&chst die Anzahl theoretischer Rihrkessel entsprechend Glei-
chung (3.16|aus der dimensionslosen Varianz der Verweilzeitverteilung 62;, bestimmt. Diese
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(b) Varianz der Schichttdickenverteilung Uber die mittlere Verweilzeit im kontinu-
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Abbildung 5.20: Varianz der Schichtdickenverteilung Uber (a) die Prozesszeit im diskontinuierli-
chem Betrieb und Gber (b) die mittlere Verweilzeit im kontinuierlichen Fall.
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Abbildung 5.21: Dimensionslose Verweilzeitverteilungen flr die behandelten Falle im kontinu-
ierlichen Betrieb. Eine Zunahme der Anzahl theoretischer Rihrkessel bewirkt
eine geringere Varianz der RTD. Eine unendlich groBe Anzahl wirde einen
unendlich hohen Peak um die mittlere Verweilzeit mit einer Varianz von Null
ergeben.

wiederum bestimmt den Riickflussparameter R nach Gleichung und die Bodensteinzahl
Bo nach Gleichung Alle Parameter sind in Tabelle [5.2| aufgefthrt. Die Anzahl N, von
geometrischen Rihrkesseln wurde so gewahlt, dass sich ein positiver Wert fur R ergab und
die Berechnungszeit kurz gehalten wurde. Wie bereits zuvor geschildert, wirkt sich hierbei die
Kombination von N, und R nicht auf das Ergebnis aus, solange der Wert fiir die Varianz 63;/,
konstant bleibt. Um die verschiedenen Prozesszeiten der diskontinuierlichen Simulationen in
den mittleren Verweilzeiten der kontinuierlichen Simulationen abzubilden, wurde der Partikel-
massenstrom entsprechend fir eine Bettmasse von 5 kg gewéhlt. Partikelmassenstrome von
0,25, 0,33, 0,5 und 1 kg/min ergeben somit eine mittlere Verweilzeit von 1200, 900, 600 und
300 Sekunden.

Das Ergebnis der kontinuierlichen Simulationen zeigt eine exponentielle Zunahme der Varianz
der Schichtdickenverteilung mit zunehmender mittleren Verweilzeit. Die héchste Varianz ist
im Fall eines ideal durchmischten Rihrkessels N;;, = 1 zu erkennen, was auf Grund totaler
Rackvermischung und hierdurch bedingter breiter Partikelverweilzeit zu erwarten ist.

Mit zunehmender theoretischer Anzahl von Rihrkesseln sinkt die Varianz der Schichtdickenver-
teilung, wie auch die der Verweilzeitverteilung, was in Abbildung [5.27]dargestellt ist.

Eine Anzahl unendlich vieler theoretischer Riihrkessel wiirde eine Schichtdickenvarianz her-
vorbringen, welche die der Varianz der diskontinuierlichen Berechnung mit einer Zone (¢ = 0)
entspricht.
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Abbildung 5.22: Partikelgré3enverteilungsdichten aus den betrachteten Fallen fur den kontinu-

ierlichen und diskontinuierlichen Betrieb.

Zur Verdeutlichung sind die simulierten Partikelgré3enverteilungen fir eine Prozesszeit bzw.
mittlere Verweilzeit von 600 s, fiir alle Berechnungen in Abbildung [5.22] dargestellt.
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6 Zusammenfassung und Ausblick

Um die aus der vorliegenden Untersuchung gewonnenen Ergebnisse einzuordnen und zu
biindeln sowie einen ganzheitlichen Uberblick zu erhalten, wird die Arbeit in diesem Kapitel
zusammengefasst. In chronologischer Abfolge wird hierbei auf die experimentelle Durchfiih-
rung und Modellierung der einzelnen Themenkomplexe eingegangen, sowie deren Analyse
erlautert. Daruber hinaus soll ein Ausblick helfen, interessante Fragestellungen fur zukinftige
Untersuchungen anzuregen und mégliche Anséatze zur Problemlésung aufzuzeigen.

6.1 Zusammenfassung

Die vorliegende Arbeit ist in drei Hauptabschnitte gegliedert. Das Hauptaugenmerk liegt auf
der experimentellen Untersuchung und Korrelation der Bodensteinzahl und der Bettmasse
zur Ableitung von Verweilzeitverteilungen in Wirbelschichtrinnen. Des Weiteren wurde die
Trocknung in kontinuierlich betriebenen Wirbelschichtrinnen experimentell untersucht, um den
Einfluss unterschiedlicher Verweilzeitverteilungen auf die Partikelfeuchteverteilung aufzudecken.
Dariiber hinaus wurde ein mathematisches Trocknungsmodell abgeleitet und die zuvor entwi-
ckelten Korrelationen fur die Verweilzeitverteilungen hierin integriert. Weiterfihrend wurde die
Ummantelung von Partikeln, das sog. Coating, experimentell untersucht. Auch hierbei stand der
Einfluss der Verweilzeitverteilung auf die Verteilung der Partikeleigenschaften, allen voran die
Schichtdicke, im Mittelpunkt. Diese wurde mit einer Vielzahl unterschiedlicher Methoden sowohl
fur die Partikelpopulation als auch fur Einzelpartikel experimentell bestimmt. Die Untersuchung
der Schichtporositat ergab kaum eine Abhangigkeit von der Verweilzeitverteilung. Eine populati-
onsdynamische Modellbildung und Simulation der Schichtdickenverteilung, basierend auf der
Verweilzeitkorrelation wurde durchgefiihrt, um zu zeigen, dass eine Vorhersage bei bekannter
Verweilzeitverteilung méglich ist.

Zunachst wurde die Thematik der Verweilzeitverteilung in kontinuierlich betriebenen Wirbel-
schichtrinnen bearbeitet. Nach einer kurzen Einfihrung in die Grundlagen von Verweilzeitun-
tersuchungen mit Tracerpartikeln, wurden die Mdglichkeiten der Analyse solcher Verteilungen
charakterisiert, wobei die Bestimmung der wichtigsten Kenngré3e bezlglich des Partikeltrans-
ports, der Bodensteinzahl, im Mittelpunkt stand.

Neben der standardméaBigen Bestimmung der dimensionslosen Bodensteinzahl aus den Mo-
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6 ZUSAMMENFASSUNG UND AUSBLICK

menten der Verweilzeitverteilung nach |Levenspiel (1972), wurden die Anpassung eines Kas-
kadenmodells sowie der analytischen Lésung der Dispersions-Konvektionsgleichung an die
experimentellen Daten auf inre Glte untersucht. Anhand von drei manuell generierten Extrem-
fallen von Verweilzeitverteilungen erwies sich die analytische Lésung des Dispersionsmodells
bzw. ihre Anpassung an die experimentellen Daten als die Stabilste, was anhand der Summe
der Fehlerquadrate zwischen Experiment und Berechnung belegt wurde.

AnschlieBend wurde in einer experimentellen Untersuchung der Einfluss unterschiedlicher Be-
triebsparameter auf die Verweilzeitverteilung an einer Wirbelschichtrinne sowohl in Technikums-
als auch in LabormafBstab durchgefihrt. Variiert wurden die Betriebsparameter, woraus sich
eine Zunahme der Bodenstein mit zunehmender PartikelgréBe, Feststoffdurchsatz und Lange
der WSR sowie abnehmender Gasgeschwindigkeit, Austrittswehrhéhe und Breite der WSR
ergab.

Darlber hinaus und mit Hinblick auf die Minimierung der Partikeldispersion im System und
folglich der Verringerung der Varianz der Verweilzeitverteilung wurde der Einfluss interner
Einbauten, in Form von vertikalen Wehren untersucht. Zwei Konfigurationen wurden hierbei
betrachtet. Zum einen wurde die Uberlaufkonfiguration, in welcher Partikel lediglich tiber das
interne Wehr transportiert werden kénnen, analysiert. Zum anderen stand die Unterlaufkonfi-
guration, in welcher die internen Einbauten einen Spalt zwischen Gasverteilerplatte und Wehr
aufweisen, durch welche Partikeltransport stattfindet, im Fokus. Partikeltransport Gber die Un-
terlaufwehre ist auf Grund ihrer H6he nicht méglich. Die Untersuchung zeigte, dass es mdglich
ist, auf diese Weise das Transportverhalten von partikularen Giitern zu beeinflussen.

Eine Zunahme der Bodensteinzahl in Unterlaufkonfiguration wurde mit zunehmender Anzahl von
Wehren Ny, abnehmender Spalththe Hy,,;; sowie Zunahme der PartikelgréBe dp erreicht,
was wiederum eine Minimierung der Partikeldispersion bedeutet.

Im Vergleich zum Prozess ohne interne Einbauten und in Unterlaufkonfiguration ergibt sich
fir die Uberlaufkonfiguration beziiglich der zunehmenden PartikelgréBe eine abnehmende
Bodensteinzahl und somit ein umgekehrter Zusammenhang.

Aufbauend auf den experimentellen Ergebnissen wurde anschlieBend eine Korrelation fiir die
Bodensteinzahl, zunéchst ohne interne Einbauten, erstellt. Diese wurde mit Korrelationen aus
der Literatur verglichen und zeigt eine bessere Ubereinstimmung, auch fiir die erhobenen Daten
der jeweils anderen Wissenschaftler. Weiterhin wurden zwei Korrelationen flir den Betrieb mit
internen Einbauten, sowohl fiir die Uberlauf- als auch die Unterlaufkonfiguration abgeleitet. Um
eine Abschéatzung der mittleren Partikelverweilzeit geben zu kénnen, wurde eine Korrelation fir
eine scheinbare Bettporositat im fluidisierten Zustand hergeleitet. Der Vorteil zur allgemeinen
Berechnung ist, dass hierfir die bekannte H6he des Austrittswehres zur Berechnung der
Bettmasse und nicht die unbekannte Betthéhe im fluidisierten Zustand verwendet wird. Ein
Vergleich mit der allgemein gultigen Korrelation aus der Literatur nach [Richardson und Zaki
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(1954) belegt eine bessere Ubereinstimmung mit experimentell gemessenen Bettmassen.

AbschlieBend wurden korrelierte Verweilzeitverteilungen zuvor gemessenen Verteilungen gra-
phisch gegenuber gestellt, wobei ein gutes Ergebnis, selbst bei gréBeren Abweichungen
zwischen korrelierter und experimentell bestimmter Bodensteinzahlen, erzielt wurde. Da es sich
bei den vorgestellten Korrelationen um rein empirische Gleichungen handelt, liegt ihre Gltigkeit
im Bereich der untersuchten Dimensionen.

Um die Auswirkung unterschiedlicher Verweilzeitverteilungen auf relevante Wirbelschichtprozes-
se zu klaren, wurde die Trocknung in der Wirbelschichtrinne untersucht. Hierflr wurde zunéchst
eine Einflhrung in die Vorgehensweise von Trocknungsexperimenten gegeben und theoreti-
sche Grundlagen fir das weitere Verstandnis wurden zusammengestellt. Da die Verteilung der
Feuchtebeladung Uber die Population von Interesse war, wurde nachfolgend die experimentelle
Bestimmung der Feuchtebeladung von Einzelpartikeln beschrieben. Mit einer Parameterva-
riation wurde fortfihrend der Einfluss der Betriebsparameter auf das Trocknungsergebnis,
allem voran auf die Partikelfeuchteverteilung, untersucht. Als problematisch stellte sich bei der
experimentellen Vorbereitung die Generierung von Partikelschittungen mit einheitlicher Feuch-
teverteilung heraus, was die Voraussetzung flir eine gute Vergleichbarkeit darstellt. Deshalb
ist bei einigen Experimenten der Vergleich nur unter Bericksichtigung der unterschiedlichen
Eingangsbedingungen zu bewerten.

Eine Zunahme der Gastemperatur bewirkt eine schnellere Trocknung und mit zunehmender
Austrittswehrhéhe verschiebt sich die Feuchteverteilung in Richtung trockener Partikel, was auf
die resultierende héhere Partikelverweilzeit zurlickzufthren ist.

Eine Zunahme der Anzahl interner Wehre Ny, ergibt eine geringere Varianz der Feuch-
teverteilung auf Grund der erhdhten Bodensteinzahl und der einhergehenden verringerten
Partikeldispersion. Den gleichen Effekt zeigt eine Abnahme der Spalth6he Hy,,;; in Unterlauf-
konfiguration.

Im Anschluss an die experimentelle Untersuchung wurde die Modellierung der Trocknungspro-
zesse erlautert. Mit Hilfe von Populationsbilanzgleichungen wurde auf Basis von Burgschweiger
und Tsotsas|(2002), |Peglow u. a. (2007)) sowie (Cunaus u. a.| (2008) ein dynamisches Modell
erweitert, dessen Kern die Einbindung der zuvor korrelierten Verweilzeitverteilung darstellt.
Diese Integration erfolgte zun&chst Uber ein Kaskadenmodell, wobei das mathematische Modell
mehrfach nacheinander fur aufeinanderfolgende ideal durchmischte Rihrkessel (CSTR) berech-
net wurde. Die Anzahl der CSTRs ergibt sich hierflr aus der Verweilzeitverteilung bzw. aus ihrer
reziproken dimensionslosen Varianz. Da das Trocknungsproblem hierdurch jedoch nur fir eine
ganzzahlige Anzahl von CSTRs geldst werden kann, wurde eine zweite Herangehensweise
abgeleitet. Hierflr wird die normierte Verweilzeitverteilung selbst fir den Partikelabzug aus dem
System genutzt. Die Ubereinstimmung der Ergebnisse beider Methoden wurde anhand von
zwei Trocknungssimulationen bestatigt.
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Nachfolgend wurden die experimentell bestimmten Partikelfeuchteverteilungen mit Hilfe des
Verweilzeitmodells berechnet und verglichen. Die Ubereinstimmung der experimentellen Ver-
teilungen mit den Simulationen stellt sich als befriedigend heraus. Auf der einen Seite wurden
die mittleren Feuchten der Verteilungen (X5g) gut durch die berechneten Daten abgebildet, auf
der anderen Seite waren jedoch die Varianzen aller berechneten Verteilungen deutlich héher
als die der Experimente. Der Grund hierfiir liegt in der Berechnung der Partikelfeuchte und
in den getroffenen Annahmen. Das eindimensionale Populationsbilanzmodell mit der Verweil-
zeit als interne Koordinate ist nicht in der Lage, das zweidimensionale Problem mit verteilter
Partikeleintrittsfeuchte und Verweilzeitverteilung besser abzubilden.

Abschlie3end wurde eine Parameterstudie zum Trocknungsmodell durchgefiihrt, welche eine
Verschiebung der Verteilung in Richtung kleiner Partikelfeuchte mit zunehmender Wehranzahl,
Austrittswehrhéhe und Gaseintrittstemperatur sowie abnehmender Partikeleintrittsfeuchte sowie
kritischer Partikelfeuchte ergab. Eine deutliche Abnahme der Varianz wurde durch eine geringere
Spalthéhe der Unterlaufwehre sowie durch die Zunahme der Anzahl interne Wehre erreicht.

Im dritten Teil der vorliegenden Arbeit rickt das Coating in den Mittelpunkt. Ziel war die
experimentelle Untersuchung des Prozesses sowie die anschlieBende Modellbildung und
Validierung mit der Schichtdickenverteilung als Zielgréi3e.

Auch hierfiir wurden Grundlagen zur experimentellen Untersuchung erlautert und im Anschluss
die Méglichkeiten der Probenanalyse diskutiert. Hierbei kam eine Vielzahl von Methoden zum
Einsatz. Die Bestimmung der Schichtporositat wurde mit einem Mikrocomputertomographen far
Einzelpartikel und mit der Mikroskopie sowie Gravimetrie fiir die Partikelpopulation durchgeflhrt.
Zur Bestimmung der Schichtdickenverteilung wurden ein Mikrocomputertomograph sowie ein
Mikroskop und ein kameraoptisches System verwendet.

Im Anschluss an die diversen Analysemethoden wurde ein populationsdynamisches Wirbel-
schichtmodell zum Partikelwachstum vorgestellt, welches das Partikelverweilzeitverhalten ein-
bezieht und die Partikelgréie als interne Koordinate beschreibt. Um die Verweilzeitverteilung zu
berlicksichtigen wurde ein Kaskadenmodell mit Riickfluss gewahlt, wobei sich der Rickflusspa-
rameter R aus der dimensionslosen Varianz 62 ergibt, welche wiederum aus der korrelierten
Bodensteinzahl Bo hervorgeht. Aus der simulierten PartikelgréBenverteilung wurde anschlie-
Bend die Schichtdickenverteilung, aus der Differenz der PartikelgréBenverteilungen am Ein-
und Austritt berechnet.

In einer Parameterstudie zum Modell wurde kaum ein Effekt des Verhaltnisses von Sprih-
zu Trocknungszone auf die berechnete Schichtdickenverteilung festgestellt. Die Variation der
Wachstumsrate von anzahl-, langen-, oberflachen- bis zu volumenproportional, zog sowohl eine
Verschiebung des Medians der Verteilung in Richtung gréBerer Schichtdicken als auch eine
Erhdhung der Standardabweichung nach sich. Eine Zunahme der Anzahl interner Wehre Ny,
sowie eine Abnahme des Riickflussparameters R bewirkien eine Abnahme der Standardabwei-

132



6.2 AUSBLICK

chung bei gleichbleibendem Mittelwert.

In einer Reihe von Experimenten mit variierter Hohe des Austrittswehrs und verschiedenen
Konfigurationen interner Wehre, wurden unterschiedliche Verweilzeitverteilungen abgebildet.
Die generierten Proben wurden schlieBlich auf die Schichtporositat von Einzelpartikeln sowie
tber die Partikelpopulation untersucht. Die Porositaten der einzelnen Experimente lagen hierbei
nah beieinander, sowohl flr ausgewéhlte Einzelpartikel als auch fiir die Verteilung Gber die
Population. Dies ist zu erwarten, da die Porositét nach Rieck u. a.[(2015) sowie Hoffmann u. a.
(2015) zum grdéBten Teil von den Trocknungsbedingungen wéhrend des Prozesses abhangt,
welche bei der Untersuchung zum Coating nahezu konstant gewahlt wurden.

Die Untersuchung der Schichtdickenverteilung auf Einzelpartikeln sowie tber die Partikelpo-
pulation ergab &hnliche Resultate und nur geringe Abweichungen voneinander. Dies I&sst
darauf schlieBen, dass die geringe Verweilzeit der Partikel in der Wirbelschichtrinne nur kleine
Unterschiede im langsamen Partikelwachstum hervorbringt. Bei einer drastischen Verringerung
des Partikeldurchsatzes wirde sich die mittlere Verweilzeit stark erhéhen und der Einfluss der
Verweilzeitverteilung starker zum Vorschein kommen.

Ein Vergleich der experimentellen Partikelgré3enverteilungen mit den simulierten Verteilungen
aus dem populationsdynamischen Modell ergab eine gute Ubereinstimmung der Datensétze.

Im Vergleich zum Trocknungsmodell, wurde mit dem vorgestellten, eindimensionalen Coating-
modell ein eindimensionales Problem, der verteilten PartikelgréBe, beschrieben. Daher ergibt
sich die gute Ubereinstimmung von Experiment und Simulation hinsichtlich der PartikelgréBen-
verteilung.

Die Tatsache, dass die Schichtdicke aus der Differenz der PartikelgréBenverteilungen gewonnen
wird, verlangt jedoch die Annahme, dass alle Partikel einer GréBenklasse nach dem Wachstum
genau einer anderen GréBenklasse zugeordnet werden kdénnen. Die Daten aus den mikro-
skopischen Messungen legen jedoch nahe, das hierdurch Information verloren geht und die
Schichtdickenverteilung eine geringfligig breitere Varianz aufweisen sollte, was letztendlich
durch einen Vergleich experimenteller und simulierter Daten belegt wird. Dies kdnnte in Zu-
kunft, durch die Einfihrung der Schichtdicke als weitere interne Eigenschaftskoordinate eines
erweiterten Populationsbilanzmodells behoben werden.

6.2 Ausblick

Die vorliegende Arbeit beschaftigt sich mit der Problematik der Verweilzeitverteilung von Parti-
keln beim kontinuierlichen Prozess in Wirbelschichtrinnen und der resultierenden Verteilung der
Partikeleigenschaften im Produkt. Es wurde gezeigt, dass es mdglich ist die Verweilzeitvertei-
lung fiir einen beliebigen Prozess mit Hilfe einer empirischen Korrelation vorherzusagen, was
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6 ZUSAMMENFASSUNG UND AUSBLICK

jedoch nur fir &quidistant verteilte interne Wehre gilt. Daher ware es ratsam, auch fir denn Fall
nicht gleichverteilter Einbauten mathematische Ausdriicke herzuleiten.

Bezlglich der Modellierung des Trocknungsprozesses und der sich ergebenden Diskrepanz
zwischen Simulation und Experiment, kann die Herleitung eines Trocknungsmodells mit der
Partikelfeuchte als interne Koordinate ein wichtiger Schritt sein. Damit kdnnten auch verteilte
EingangsgrdBen in der Berechnung berlcksichtigt werden.

Die Resultate der Coatinguntersuchung zeigten nur geringfiigige Unterschiede bzgl. der Vertei-
lung von Porositat und Schichtdicke beim Vergleich der Experimente. Daher sollte eine weitere
Untersuchung mit deutlich 1angeren Partikelverweilzeiten folgen, was beispielsweise durch
Verringerung des Feststoffdurchsatzes realisiert werden kann. Somit kann der Einfluss der
Verweilzeitverteilung auf das Coatingergebnis deutlich hervorgehoben werden.

Die mathematische Beschreibung des Coatings auf Einzelpartikeln ware zukiinftig interessant,
um das Partikelwachstum auch auf mikroskopischer Ebene zu verstehen und beschreiben zu
kénnen.

Die Betrachtung anderer kontinuierlicher Prozesse, wie etwa die Agglomeration, sollte zukuinftig
von Interesse bei weiteren experimentellen Untersuchungen sein. Hierfir missten die Korre-
lationen fir die Verweilzeitverteilungen angepasst werden, da es sich um einen Prozess mit
starkem Partikelwachstum handelt. Findet beim Coating nur der Aufbau diinner Schichten auf
einem verhaltnismafig groBem Partikel statt, so wachst ein Partikel bei der Agglomeration
um ein vielfaches des Durchmessers seiner Primarpartikel. Denkbar ware die Integration der
Korrelation zur Bestimmung von Verweilzeitverteilungen Gber den Partikeldurchmesser, was
wiederum experimentell gestlitzt werden muss.
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A MESSWERTE UND SIMULATIONSERGEBNISSE

Tabelle A.1: Zusammenfassung der Versuchsparameter und experimentell bestimmten Boden-
steinzahlen aus der Variation von Gasgeschwindigkeit, Partikelgré3e, Feststoff-
durchsatz und Austragswehrhéhe.

Nr. Anlage Ucs dp LwsrBwsr HWehr,out Boexp Mpges: T MP
[m/s] [mm] [m] [m] [m]  [] [kgl [s] [kg/min]
1 Technikum 2,8 3 1,0 02 0,175 0,68 9,97 568 1,05
2 Technikum 2,8 3 1,0 0,15 0,175 0,71 6,14 358 1,03
3 Technikum 2,8 1,8 1,0 0,15 0,175 0,58 7,36 429 1,03
4 Technikum 2,8 1,8 1,0 0,13 0,175 0,63 4,84 297 0,98
5 Technikum 1,9 18 1,0 0,2 0,175 0,59 9,78 614 0,96
6 Technikvmi1,9 18 10 0,2 0,175 0,43 8,92 932 0,57
7 Technikum 1,9 18 1,0 02 0,175 0,7 9,87 402 1,47
8 Labor 28 1,8 0,53 0,08 0,18 0,37 1,4 406 0,21
9 Labor 2,8 3 04 0,08 0,18 0,22 1,56 451 0,21
10 Labor 28 1,8 0,64 0,08 0,18 0,37 1,58 475 0,2
11 Labor 2,8 3 0,64 0,08 0,18 0,41 2,7 776 0,21
12 Labor 28 18 04 0,08 0,18 0,28 1,14 332 0,21
13 Labor 28 1,8 0,64 0,08 0,18 0,34 1,58 475 0,20
14 Labor 28 1,8 0,64 0,08 0,09 1,06 1,03 305 0,20
15 Labor 34 1,8 0,64 0,08 0,18 0,44 0,96 293 0,20
16 Labor 34 1,8 0,64 0,08 0,09 0,94 0,67 193 0,21

Tabelle A.2: Zusammenfassung der wichtigsten Parameter aus den Arbeiten von|Reay| (1978),
Nilsson| (1986) und Khanali u. a.[(2012).
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Reay Nilsson Nilsson Khanali et al.
(1978) (1986) (1986) (2012)
Material Kupferschrot  Sand Apatit Reis
dp [mm] 0,39 0,28 3,60 3,43
Geldart
Klassifikation B B D D
pp kg/m3] 8920 2500 2570 857
Lwsr [m] 0,4-1 2,1 2,1 1
Bwsr [m] 0,04-0,1 0,2 0,1 0,08
0,035- 0,041- 0,041-
H L] L] 3 _
Wehr,out [m] 0,087 0,165 8,(1)885 0,05-0,1
Mp [kg/s| 0,01 0,008-0,19 O, 045_ 0,0008- 0,0023
ug [m/s] 0,6-095 0,16-0,87  2,18-2,4 25
Umf,exp [m/s] 0,45 0,01-0,22 2,0 1,7



Tabelle A.3: Zusammenfassung der Versuchsparameter und experimentell bestimmten Boden-
steinzahlen der Untersuchung mit internen Wehren bei einer Gastemperatur von

Bg.in = 20°C.

Nr HWehnout HWehr HSpalt NWehr dp ug MP Anlagen'BOexp. Mpets

" [mm]  [mm] [mm] [] [mm] [m/s] [kg/s] typ [] [kl
1 175 500 12 3 1,8 2,4 0,018 Techn. 1,16 8,80
2 175 500 12 3 1,8 2,9 0,017 Techn. 2,30 6,20
3 175 500 12 3 1,8 1,9 0,024 Techn. 1,21 9,61
4 175 500 12 3 3 2,4 0,018 Techn. 1,88 13,16
5 175 500 12 3 1,8 1,9 0,009 Techn. 0,92 8,84
6 175 500 6 3 1,8 1,9 0,009 Techn. 1,14 8,80
7 175 500 6 3 1,8 1,9 0,017 Techn. 1,53 9,04
8 175 500 6 3 1,8 1,9 0,025 Techn. 2,73 9,93
9 175 500 12 3 1,8 1,9 0,017 Techn. 1,19 9,56
10 175 500 12 3 1,8 1,9 0,023 Techn. 1,75 9,30
11 175 500 4 3 1,8 1,9 0,016 Techn. 2,34 9,64
12 175 500 4 3 1,8 1,9 0,009 Techn. 1,66 8,41
13 175 500 4 3 1,8 1,9 0,025 Techn. 3,77 9,52
14 175 500 12 3 1,8 2,0 0,017 Techn. 1,03 8,89
15 175 500 6 3 1,8 1,0 0,016  Techn. 3,27 15,07
16 175 500 6 3 1,8 1,3 0,017 Techn. 2,45 12,36
17 175 500 6 3 1,8 1,7 0,016 Techn. 1,85 10,27
18 35 500 6 3 1,8 0,9 0,017 Techn. 7,99 4,72
19 35 500 6 3 1,8 1,0 0,017 Techn. 7,88 4,25
20 35 500 6 3 1,8 1,3 0,017 Techn. 6,08 3,63
21 35 500 6 3 1,8 1,4 0,017 Techn. 541 3,39
22 95 500 6 3 1,8 1,7 0,017 Techn. 3,18 6,20
23 95 500 6 3 1,8 1,4 0,017 Techn. 3,26 7,58
24 95 500 6 3 1,8 1,1 0,017 Techn. 4,31 9,15
25 180 500 6 3 1,8 1,9 0,002 Labor 1,59 1,51
26 180 500 6 3 1,8 2,3 0,002 Labor 1,46 1,31
27 180 500 6 3 1,8 2,7 0,002 Labor 1,75 1,12
28 90 500 6 3 1,8 1,8 0,002 Labor 2,62 1,01
29 90 500 6 3 1,8 2,0 0,002 Labor 2,16 0,91
30 90 500 6 3 1,8 2,4 0,002 Labor 1,88 0,85
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Tabelle A.4: Zusammenfassung der Versuchsparameter und experimentell bestimmten Boden-
steinzahlen der Untersuchung mit internen Wehren bei einer Gastemperatur von

Bg.im = 20°C.

Nr HWehr,oul Hyeny HSpalt Nwehr dp uG MP Anlagen'BOexp‘ Mper:

Cmm]  [mm]  fmm]  [] [mm]  [Ws] [kgis]  typ [ [kl
31 30 500 6 3 1,8 1,7 0,002 Labor 4,08 0,60
32 30 500 6 3 1,8 2,0 0,002 Labor 3,22 0,59
33 30 500 6 3 1,8 2,4 0,002 Labor 3,89 0,50
34 180 500 6 3 1,8 2,4 0,004 Labor 2,81 1,57
35 180 500 6 3 1,8 1,9 0,005 Labor 347 1,79
36 35 500 6 3 1,8 1,2 0,016 Techn. 9,56 3,36
37 95 500 6 3 1,8 1,7 0,012  Techn. 4,87 5,05
38 200 500 12 8 1,8 1,7 0,020 Techn. 3,74 13,93
39 175 500 9 3 1,8 1,7 0,016 Techn. 2,06 10,67
40 175 500 9 3 3 1,7 0,017 Techn. 5,61 16,31
41 200 500 6 8 1,8 1,7 0,017 Techn. 6,90 12,56
42 175 500 12 8 3 1,7 0,018 Techn. 9,61 16,46
43 175 500 12 3 3 1,7 0,020 Techn. 5,10 16,10
44 175 500 12 3 1,8 1,7 0,016 Techn. 2,33 13,40
45 180 500 6 1 1,8 2,8 0,004 Labor 1,87 1,44
46 180 500 9 1 1,8 2,8 0,004 Labor 1,21 1,39
47 180 500 6 2 1,8 2,8 0,004 Labor 2,52 1,33
48 180 500 9 2 1,8 2,8 0,004 Labor 1,57 1,48
49 180 500 15 2 1,8 2,8 0,003 Labor 0,73 1,46
50 90 500 3 1 1,8 2,8 0,008 Labor 1,73 0,92
51 90 500 6 1 1,8 2,8 0,003 Labor 1,84 0,87
52 90 500 9 1 1,8 2,8 0,003 Labor 1,04 0,92
53 90 500 3 2 1,8 2,8 0,003 Labor 3,30 0,76
54 90 500 6 2 1,8 2,8 0,003 Labor 2,83 0,79
55 90 500 9 2 1,8 2,8 0,008 Labor 2,24 0,92
56 90 500 15 2 1,8 2,8 0,003 Labor 1,68 0,90
57 175 175 - 3 1,8 2,9 0,018 Techn. 1,42 7,15
58 175 175 - 3 3 2,9 0,018 Techn. 0,96 12,79
59 175 175 - 3 3 2,9 0,018 Techn. 1,03 12,79
60 195 195 - 3 1,8 1,7 0,017 Techn. 2,46 12,46
61 85 85 - 3 1,8 1,7 0,017 Techn. 3,22 5,27
62 195 195 - 3 1,8 1,7 0,016  Techn. 2,15 13,39
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Tabelle A.5: Betriebsparameter aus der Untersuchung zur nichtaquidistanten Platzierung der
internen Wehre bei einer Gastemperatur von 9 ;, = 20°C..

Exp. 1 Exp. 2
Lange WSR Lwsr [m] 1 1
Breite WSR Bwsr [m] 0,2 0,2
Abstand zum Partikeleinlass [m] 0,33 0,67
Wehrmodifikation Unterlauf  Unterlauf
Hoéhe Austrittswehr Hwehr,out [mm] 175 175
Wehrhdhe Hwenr [mm] 500 500
Spalthéhe Hspair [mm] 12 12
Anzahl Wehre Nwenr [-] 1 1
Partikeldurchmesser dp [mm] 1,8 1,8
Gasgeschwindigkeit UG [m/s] 1,7 1,7
Feststoffdurchsatz Mp [kg/s] 0,016 0,016
Anlagentyp Techn. Techn.
Bodensteinzahl exp. Bo [-] 0,8356 0,6113
Dispersionskoef. exp. D 1,9x1073 2,1x1073
Bettmasse exp. Mpe: [kal 10,48 12,99
mittlere Verweilzeit T [s] 629 779

Tabelle A.6: Betriebsparameter aus der Untersuchung der Abhangigkeit der Bodensteinzahl
vom Massenanteil bei Partikelmischungen.

Boexp Bok()rr Qin HSpall NWehr I-WSR BWSR HWehr,()ut ug MP

[-] [-] [] [mm] [] [m] [m] [m]  [m/s] [kg/s]
Unterlauf

1 2,05 2,77 0,25 12 3 1 0,2 0,175 1,7 0,0167

2 3,86 2,21 0,5 12 3 1 0,2 0,175 1,7 0,0178

3 1,78 1,64 0,76 12 3 1 0,2 0,175 1,7 0,0167
Uberlauf

4 1,71 2,13 0,35 - 3 1 0,2 0,175 1,7 0,0162

5 229 2,12 0,54 - 3 1 0,2 0,175 1,7 0,0167

6 1,36 2,16 0,73 - 3 1 0,2 0,175 1,7 0,0174

ohne

Einbauten

7 0,66 0,91 0,36 - 0 1 0,2 0,175 1,7 0,0168

8 0,54 0,80 0,52 - 0 1 0,2 0,175 1,7 0,0159

9 0,56 0,72 0,75 - 0 1 0,2 0,175 1,7 0,0165
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Tabelle A.7: BestimmtheitsmaBe R? und Anstiege der Regressionsgeraden im Bodenstein-
Paritatsdiagramm der eigenen Daten sowie der Datensatze von Reay| (1978),
Nilsson|(1986) und|Khanali u. a.|(2012). Fir die Korrelationen wurden zum Vergleich
sowohl die zuvor erstellte Gleichung[3.45]als auch die Gleichungen von Reay| (1978)
sowie |Nilsson| (1986) genutzt.

_ _ ) eigene Daten Daten Daten
Bestimmtheitsmal3 R Daten Reay Nilsson Khanali
eigene Korrelation 0,88 0,69 0,54 0,96
Korrelation Reay 0,16 0,74 0,72 0,82
Korrelation Nilsson 0,23 0,72 0,91 0,91
Anstieg
eigene Korrelation 1,03 1,00 1,03 1,01
Korrelation Reay 0,23 1,45 0,35 0,73
Korrelation Nilsson 0,65 2,37 1,01 1,55
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Tabelle A.8: Betriebsparameter zu den durchgefihrten Versuchen zur Korrelation der Bettmas-
se.

Nr. I—WSR BWSR Hwehr,out M P UG '\jzzt I\:(;Zt
-] [m] [m] [m] [kg/min] [m/s] [ka] [kg]
1 1 0,2 0,095 0,26 1,9 4.4 5,1
2 1 0,2 0,095 0,5 1,9 47 5,1
3 1 0,2 0,095 1 1,9 52 5,1
4 1 0,2 0,095 1,5 1,9 55 5,1
5 1 0,1 0,095 0,26 1,9 2,8 2,6
6 1 0,1 0,095 0,5 1,9 3,2 2,6
7 1 0,1 0,095 1 1,9 3,5 2,6
8 1 0,1 0,095 1,5 1,9 3,9 2,6
9 1 0,2 0,095 0,26 2,8 2,8 2,7
10 1 0,2 0,095 1 2,8 3,5 2,7
11 1 0,2 0,095 2,5 2,8 4.8 2,7
12 1 0,2 0,095 2,5 2,8 49 2,7
13 1 0,1 0,095 0,26 2,8 1,6 1,4
14 1 0,1 0,095 0,5 2,8 1,8 1,4
15 1 0,1 0,095 1 2,8 2,1 1,4
16 1 0,2 0,095 0,26 1,6 5,3 6,2
17 1 0,2 0,095 1 1,6 6,4 6,2
18 1 0,2 0,095 2,5 1,6 7,7 6,2
19 1 0,1 0,095 0,26 1,6 3,4 3,1
20 1 0,1 0,095 0,5 1,6 3,7 3,1
21 1 0,1 0,095 1 1,6 4.1 3,1
22 1 0,15 0,095 0,26 1,9 3,6 3,9
23 1 0,15 0,095 0,5 1,9 3,7 3,9
24 1 0,15 0,095 1 1,9 42 3,9
25 1 0,15 0,095 1,5 1,9 4,5 3,9
26 1 0,15 0,095 0,26 2,8 2,1 2,0
27 1 0,15 0,095 0,5 2,8 2,4 2,0
28 1 0,15 0,095 1 2,8 2,7 2,0
29 1 0,15 0,095 0,26 1,6 4,0 47
30 1 0,15 0,095 0,5 1,6 4,3 4,7
31 1 0,15 0,095 1 1,6 5,0 4,7
32 1 0,2 0,095 0,26 1,9 4,4 5,1
33 1 0,2 0,095 0,5 1,9 47 5,1
34 1 0,2 0,095 1 1,9 5,2 5,1
35 1 0,2 0,095 1,5 1,9 55 5,1
36 1 0,2 0,095 2 1,9 5,8 5,1
37 1 0,2 0,095 2,5 1,9 59 5,1
38 1 0,2 0,095 2,5 1,9 6,7 5,1
39 1 0,2 0,095 0,26 2,8 2,8 2,7
40 1 0,2 0,095 1 2,8 3,5 2,7
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Tabelle A.9: Betriebsparameter zu den durchgefiihrten Versuchen zur Korrelation der Bettmas-

se.
Nr. I—WSR BWSR Hwehr,out M P Nl JZZ; '\:(;:t
[-] [m] [m] [m] [kg/min] [m/s] [ka] [ka]
441 1 0,2 0,095 2,5 2,8 4,8 2,7
42 1 0,2 0,095 2,5 2,8 49 2,7
43 1 0,2 0,095 0,26 1,3 6,3 7,5
44 1 0,2 0,095 1 1,3 7,3 7,5
45 1 0,2 0,095 2,5 1,3 8.6 7,5
46 1 0,2 0,095 0,26 1,6 5,3 6,2
47 1 0,2 0,095 1 1,6 6,4 6,2
48 1 0,2 0,095 2,5 1,6 7,7 6,2
49 1 0,2 0,175 0,26 1,3 10,7 13,9
50 1 0,2 0,175 2,5 1,3 14,5 13,9
51 1 0,2 0,175 0,26 1,9 8,0 9,5
52 1 0,2 0,175 1 1,9 9,2 9,5
53 1 0,2 0,175 2,5 1,9 10,9 9,5
54 1 0,2 0,175 0,26 2,8 5,1 5,0
55 1 0,2 0,175 1 2,8 6,6 50
56 1 0,2 0,175 2,5 2,8 7.9 5,0
57 1 0,2 0,035 0,26 1,3 29 2,8
58 1 0,2 0,035 1 1,3 3,3 2,8
59 1 0,2 0,035 2,5 1,3 4.0 2,8
60 1 0,2 0,035 0,26 1,9 1,9 1,9
61 1 0,2 0,035 2,5 1,9 3,0 1,9
62 1 0,2 0,035 0,26 2,8 1,2 1,0
63 1 0,2 0,035 1 2,8 1,7 1,0
64 1 0,2 0,035 2,5 2,8 2,3 1,0
65 1 0,2 0,175 1 1,0 15,8 16,3
66 1 0,2 0,175 1 1,1 14,6 15,4
67 1 0,2 0,175 1 1,1 13,0 15,3
68 1 0,2 0,175 1 1,3 12,3 14,3
69 1 0,2 0,175 1 1,5 11,4 12,2
70 1 0,2 0,175 1 1,6 10,7 11,4
71 1 0,2 0,175 1 1,7 10,0 10,6
72 1 0,2 0,175 1 1,8 9,5 9,9
73 1 0,2 0,175 1 1,9 7,2 9,2
74 1 0,2 0,135 1 0,9 15,2 13,5
75 1 0,2 0,135 1 1,4 11,1 10,3
76 1 0,2 0,135 1 1,9 8,1 7,2
77 1 0,2 0,095 1 0,9 11,1 9,6
78 1 0,2 0,095 1 1,1 8,4 8,3
79 1 0,2 0,095 1 1,5 6,6 6,6
80 1 0,2 0,095 1 1,7 6,1 5,9
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Tabelle A.10: Betriebsparameter zu den durchgefiihrten Versuchen zur Korrelation der Bettmas-

se.
Nr. Lwsr Bwsr Hwehr,out M, P uc JZZZ '\:22:[
[-] [m] [m] [m] [kg/min] [m/s] [kal [ka]
81 1 0,2 0,095 1 1,9 5,4 5,0
82 1 0,2 0,075 1 0,9 8,9 7,5
83 1 0,2 0,075 1 1,0 8,5 7,1
84 1 0,2 0,075 1 1,5 5,4 5,3
85 1 0,2 0,075 1 1,9 4.3 3,9
86 1 0,2 0,055 1 0,9 7,5 5,6
87 1 0,2 0,055 1 1,0 6,4 5,1
88 1 0,2 0,055 1 1,5 4,4 3,9
89 1 0,2 0,055 1 1,9 3,2 29
90 1 0,2 0,035 1 0,9 47 3,6
91 1 0,2 0,035 1 1,0 3,6 3,3
92 1 0,2 0,035 1 1,5 2,7 2,5
93 1 0,2 0,035 1 1,9 2,0 1,9
94 1 0,2 0,015 1 0,9 2,4 1,5
95 1 0,2 0,015 1 1,0 2,1 1,4
96 1 0,2 0,015 1 1,1 1,9 1,3
97 1 0,2 0,015 1 1,4 1,6 1,1

Tabelle A.11: Mittelwerte und Standardabweichungen der gemessenen Ein- und Austrittsfeuch-
teverteilungen fir die durchgeflihrten Trocknungsversuche.

Einheit exp. Parameter Exp. 1 Exp. 2 Exp. 3 Exp. 4 Exp. 5 Exp. 6 Exp. 7 Exp. 8 Exp. 9

kg/kg Median Xso;, 0,46 0,53 051 046 061 045 0,44 0,558 0,51
kag/kg Median Xso o,y 0,07 0,07 0,16 0,10 0,13 0,12 0,10 0,11 0,22
kg/kg Stdabw. 6;, 0,07 0,06 0,08 0,05 0,08 0,05 0,06 0,07 0,08
kg/kg Stdabw. 6,,; 0,01 0,01 0,05 0,02 0,02 004 001 003 0,06

Tabelle A.12: Mittelwerte und Standardabweichungen der simulierten Austrittsfeuchteverteilun-
gen far die durchgeflihrten Trocknungsversuche.

Exp. Exp. Exp. Exp. Exp. Exp. Exp. Exp. Exp.

Einheit ~ Sim. Parameter ‘ 1 > 3 4 5 6 7 8 9

ka/kg Median Xsg our 0,06 0,19 0,14 0,11 0,21 0,10 0,10 0,23 0,25
ka/kg Stdabw. o, 0,08 0,2 0,09 0,08 0,12 0,07 0,07 0,11 0,11
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Tabelle A.13: Betriebs- und Simulationsparameter fiir das kontinuierliche Coating in der Wirbel-

schichtrinne.

Formelzeichen Parameter Wert Einheit
Exp. 1 Exp.2 Exp.3 Exp. 4
0G.in Gastemperatur 85 85 85 85 °C
Vg Gasvolumenstrom 1400 1400 1400 1400 m3/h
UG Gasgeschwindigkeit 1,94 1,94 1,94 1,94 m/s
Hwenr,our Hohe Aussritttwehr 95 175 175 175 mm
Nwenr Anzahl Wehre - - 3 3 [-]
Mp Partikelmassonstrem 1 1 1 1 kg /min
My Eindlisungsrate 0,5 0,5 0,5 0,5 kg /min
- Feststoffanteil 30 30 30 30 %
Hspair Spalthéhe - - 6 - mm
R Ruckflussparameter 1,96 7,46 0,96 1,77 -
MBert Bettmasse 3,36 6,20 6,20 6,20 kg
pp Partikeldichte 1098 834 843 1143 kg/m3
Ngeo Geometrische Anzahl 4 i
CSTR
PFesttof f Feststoffdichte 1380 kg/m?
t Prozesszeit 3600 S
Tsp Verweilzeit Spriihzone 0,1 S
Verweilzeit
Trr 1,15 s
Trocknungszone
\% Zonenverhanltnis 0,08 -
ESchicht Schichtporositat 0,17 -

Tabelle A.14: Mittlere PartikelgréBen und Standardabweichungen der Coatinguntersuchung von
Experiment (Camsizer und Mikroskop) und Simulation.

Median PSD [mm]

Standardabweichung PSD [mm]

N Camsizer Camsizer D °D Camsizer Camsizer D °D
- gewaschen beschichtet Reflux -PEM gewaschen peschichtet Reflux PBM
1 1,763 1,817 1,819 1,826 0,212 0,238 0,218 0,218
2 1,893 1,951 1,948 1,954 0,152 0,172 0,161 0,155
3 1,882 1,918 1,938 1,935 0,149 0,187 0,151 0,145
4 1,774 1,798 1,820 1,827 0,212 0,241 0,217 0,215
Median PSD [mm] Standardabweichung PSD [mm]
Mikroskop  Mikroskop Mikroskop  Mikroskop
. gewaschen beschichtet Reflux 2Dppy gewaschen beschichtet 1Dreftux 2Dppi
1 1,76 1,86 1,817 1,822 0,030 0,121 0,069 0,072
2 1,86 1,92 1,922 1,928 0,066 0,087 0,088 0,081
3 1,86 1,91 1,919 1,914 0,057 0,083 0,073 0,065
4 1,74 1,78 1,795 1,799 0,030 0,061 0,064 0,055
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Tabelle A.15: Mittlere Schichtdicken und Standardabweichungen aus den verschiedenen Analy-
semethoden der Coatinguntersuchung.

Median LTD [um]

Standardabweichung LTD [um]

Nr. Camsizer u-CT 1DRefiux 2Dppy | Camsizer u-CT 1DRefiux 2Dppym
1 30 31 34 38 18 19 12 13
2 29 32 29 31 21 12 10 8
3 18 29 29 26 19 11 9 8
4 25 34 32 38 30 13 12 9
Median LTD [um] Standardabweichung LTD [um]
Nr. Mikroskop 1 DRgflux 2DPBM Mikroskop 1 DReflux 2DPBM
1 50 31 32 43 21 22
2 30 27 29 13 13 9
3 25 28 25 14 9 6
4 20 29 29 16 19 14

Tabelle A.16: Mittlere Schichtdicken und Standardabweichungen der Einzelpartikel mit den
kleinsten sowie gréBten Medianen sowie Uber die Population des jeweiligen
Experimentes.

Schichtdickenverteilung . . . Schichtdickenverteilung
. . . Schichtdickenverteilung . . .
auf Einzelpartikel mit . : auf Einzelpartikel mit
. . Uber Population .
Median s5g min. Median s59 max.
[um] | Median ssg| Stdabw. o | Median ssg| Stdabw. o | Median s5g| Stdabw. o
Exp. 1 6 4 31 19 85 13
Exp. 2 5 6 32 11 62 33
Exp. 3 8 10 29 11 68 21
Exp. 4 17 8 34 13 93 30

Tabelle A.17: Mittlere Schichtporositaten sowie deren Standardabweichungen fiir die durchge-
fihrten Experimente aus der gravimetrischen Bestimmung sowie die Schichtpo-
rositat aus der mikrotomographischen Messung von Einzelpartikeln, nach 3-D
Rekonstruktion und convex hull Algorithmus.

Schichtporositét aus Schichtporositat
Gravimetrie/Mikroskopie | aus u-CT Messung
Median Stdabw. Median
M €50.Schicht c €50 Schicht
Exp. 1 0,47 0,17 0,42
Exp. 2 0,38 0,21 0,41
Exp. 3 0,43 0,25 0,45
Exp. 4 0,47 0,23 0,48
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B Diskretisierung der
Dispersions-Konvektions-Gleichung

Um die in Abschnitt genutzte partielle Differentialgleichung(3.18]

ac _9°C aC

- =D57 —ur5, (B.1)

ot dx2 ox
zu lésen, wurde diese mit Hilfe der Finiten Volumen Methode diskretisiert und in ein System
gewdhnlicher Differentialgleichungen Uberfiihrt. Im Folgenden wird auf die Diskretisierung
eingegangen. Abbildung [B.1] zeigt das Schema fiir die Diskretisierung mit den entsprechenden

Stitzstellen.

Abbildung B.1: Skizze des Schemas fur die Diskretisierung der Dispersions-Konvektions-
Gleichung

Als Anfangs- und Randbedingungen werden die in Abschnitt formulierten Gleichungen
[3.79 verwendet.

Far natlrliche Zahlen 1 < i < N qilt:

Xit1 9C B Xitl 9 dC Xitl g B oC 17 +! v
/x de-/x §(D$)dx—/x a(uPC)dX— |:D$:| — [MPC]X,- (82)

i i i Xi

mit der Profilannahme, C sei abschnittsweise konstant (“upwind scheme”): C; = C(;,t), wobei
X; dem Mittelpunkt des i-ten Intervalls entspricht. Fir die Diffusion tber die Grenzen der
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und lassen sich mit einer in MATLAB integrierten Funktion fir gewdhnliche Differentialgleichun-
gen "ode15s” lésen.
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C Stoffdaten

C.1 Berechnung Sattdampfdruck

Zur Berechnung des Sattdampfdrucks wird gewdhnlich die Antoine-Gleichung

Pear = 104~ (1) (1)
verwendet, mit den Parametern A=5,40221, B=1838,675 und C=-31,737.
psat in bar, Tin K, Gliltigkeitsbereich von 273 K< T < 373 K

C.2 Berechnung Warmeilbergangskoeffizient

Die Berechnung des Wérmeubergangs zwischen Gasphase und Wand erfolgt nach Baskakov
u.a. (1973) mit

0 V0.3
(uapt) far U f <ug < Uppt (C.2)

1 fir uope <up < gy

AGwana = 0,000PF 3 Ar1/2.

Die Gasgeschwindigkeiten im Zustand minimaler Fluidisierung u,,s sowie im Partikelaustrag i,
werden aus den entsprechenden Reynoldszahlen berechnet. Die optimale Gasgeschwindigkeit
uop €rgibt sich aus der optimalen Reynoldszahl

0,45

u dp gd3 ’

Reop = ”\’fG =7,5<V—ZP . (C.3)
G
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(a) beschichteter Parti- (b) beschichteter Parti- (c) beschichteter Parti- (d) beschichteter Parti-
kel kel kel kel

(e) beschichteter und (f) beschichteter und (g) beschichteter und (h) beschichteter und
anschlieBend gewa- anschlieBend gewa- anschlieBend gewa- anschlieBend gewa-
schener Partikel schener Partikel schener Partikel schener Partikel

(i) neuer, ungenutzter (j) neuer, ungenutzter (k) neuer, ungenutzter (l) neuer, ungenutzter
Partikel Partikel Partikel Partikel

(m) neuer, ungenutzter (n) neuer, ungenutzter (0) neuer, ungenutzter (p) neuer, ungenutzter

und anschlieBend und anschlieBend und anschlieBend und anschlieBend
gewaschener Parti- gewaschener gewaschener gewaschener
kel Partikel Partikel Partikel

Abbildung D.3: REM-Aufnahmen von reinen Partikeln ((i) bis (1)), von reinen und anschlie3end
gewaschenen Partikeln ((m) bis (p)), von beschichteten Partikeln ((a) bis (d))
und von beschichteten und anschlie3end gewaschenen Partikeln ((e) bis (h)).
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