Dieter Bothe

Minireaktoren im
Schlepptau aufsteigender Gasblasen

Gas-Fliussig-Reaktionen bilden
die Grundlage fur bedeutende
Prozesse der chemischen Indus-
trie mit Umsdtzen im Bereich
mehrerer Millionen Jahreston-
nen. Bei dieser Art chemischer
Umwandlungen kommt einer
der Reaktionspartner aus der
Gasphase, wie zum Beispiel
Luftsauerstoff als Oxidations-
mittel. Dieser geht aus den
Gasblasen in die Flussigkeit
Uber, wo er auf den zweiten
Partner trifft und die chemi-
schen Reaktionen stattfinden.
Als konkreter industrierelevan-
ter Prozess sei die Partialoxida-
tion von aus Erdél gewonnenem
Cyclohexan zur Adipinsdure
genannt. Die Adipinsdure ist
wiederum ein wichtiger Roh-
stoff zur Herstellung von
Kunststoffen — speziell Nylon —
sowie Weichmachern. Damit
ein solcher Prozess tiberhaupt
starten kann, sind also Gas und
Flussigkeit in Kontakt zu brin-
gen. Dies geschieht in so ge-
nannten Kontaktapparaten. Ei-
ne wichtige Klasse solcher Kon-
taktapparate bilden die Bla-
sensaulen, bei denen am Ful
einer Sdule Luft oder ein ande-
res Gas in eine umgebende
Fltssigkeit gepumpt wird. Die
Flussigkeit stromt entweder in
dieselbe Richtung oder im Ge-
genstrom. Durch Auftrieb stei-
gen die Blasen in der Flissig-
phase auf und vermischen die-
se dabei. Es kann deshalb auf
verschleiBanfallige mechanische
Ruhrelemente verzichtet wer-
den. Die durch Blasenbewe-

ung erzeugte Vermischung er-
olgt zudem unter geringer me-
chanischer Beanspruchung, so
dass in biochemischen Prozes-
sen vorhandene Enzyme oder
Mikroorganismen nicht gescha-
digt werden. Deshalb kommt
den reagierenden Zweiphasen-
stromungen in Blasensaulen ei-
ne hohe verfahrenstechnische
Bedeutung zu.

Sowohl die Auslegung als
auch der optimale Betrieb indus-
trieller Blasensdulen sind extrem
anspruchsvolle Aufgaben. Da
umfangreiche experimentelle
Untersuchungen nur im Labor-
und im TechnikumsmaRstab
sinnvoll sind, werden Metho-
den bendtigt, mit denen eine
Ubertragung der Zusammen-
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hénge auf groRere MaBstdbe
moglich ist. Dieses so genannte
Scaling Up ist notwendigerwei-
se modellbasiert. Dabei spielen
sich selbst einstellende GroRen
wie Gasgehalt und Stromungs-
zustand sowie Form, GroRe
und Aufstiegsverhalten der Bla-
sen eine wesentliche Rolle. Hin-
zu kommen lokale Phdnomene
auf Langenskala der Blasen und
darunter wie Konzentrations-
und Wirbelschleppen sowie
starke Abhdngigkeiten des
Ubergehenden Stoffstromes
von der Position auf der Blase-
noberfliache. Tatsdchlich stellt
der Nachlauf einer einzelnen
Blase eine Art Minireaktor dar:
aus der Blase wird durch Stof-
fubergang einer der Reaktions-
partner zur Verfiigung gestellt,

der zweite Reaktand befindet
sich in der Fliissigkeit und um-
strdmt mit dieser die Blase. In
der Ndhe der Blasenoberflache
und in der Blasenschleppe
kommen beide in Kontakt und
reagieren miteinander. Die Bla-
senschleppe stellt dabei den
Reaktionsraum dar. Abhdngig
von GrofRe und Aufstiegsge-
schwindigkeit der Blase stellen
sich verschiedene Stromungs-
formen im Nachlauf der Blase
ein, wie in Bild 1 gezeigt. Diese
bewirken eine unterschiedliche
Vermischung der Reaktanden.
Die Gute der Vermischung und
die Geschwindigkeit, mit der
die Reaktionspartner vermischt
werden, bestimmen die Aus-
beute und die Qualitat des Pro-
duktes.

Bild 1: Experimentelle Aufnah-
men des Sauerstoffgehaltes

in Blasenschleppen bei unter-
schiedlicher Nachlaufform.

Die regellose Blase rechts ist
verkleinert dargestellt.

Quelle: Institut fiir
Umweltverfahrenstechnik,
Universitit Bremen.

Bild 2: Beispiel einer
méglichen Verteilung der
Volumenanteilsfunktion in
den Gitterzellen des Rechen-
gebietes bei einer Volume
of Fluid-Simulation.

An dieser Stelle setzen mo-
derne numerische Simulations-
techniken an, mit denen die
Phasengrenzflache in ihrer
Form und Lage dreidimensional
und unter Berlcksichtigung ih-
rer Dynamik und Physikalitat
erfasst wird. Dies gelingt mit
der ,, Volume of Fluid”-Methode,
kurz VOF-Methode. Grundidee
ist hier die implizite Erfassung
der Grenzflache zwischen fllssi-
ger und gasférmiger Phase
durch Bilanzierung des Volu-
menanteils der Flissigkeit. Die-
se zusétzliche Volumenanteils-
funktion hat also den Wert 0 in
Zellen, die ganz mit Flussigkeit
gefullt sind und den Wert 1 in
solchen, die vollstandig in der
Gasphase liegen. Dadurch kén-
nen die unterschiedlichen Dich-



Bild 3: Direkte Numerische
Simulation des gemeinsamen
Aufstiegs zweier wobbelnder
Luftblasen mit Wirbelabstrei-
fung. Die Farbkodierung gibt
den Betrag der Geschwindig-
keit wieder.

ten und Viskositaten beider
Fluide in der Stromungsberech-
nung berlcksichtigt werden. In
allen Zellen, die Phasengrenz-
fliche enthalten, besitzt die Vo-
lumenanteilsfunktion einen
Wert zwischen O und 1. Bild 2
zeigt eine typische Verteilung
der Werte. Aus der gesamten
Verteilung der Volumenanteile
kédnnen sowohl Lage und Ori-
entierung der Phasengrenze als
auch die Krimmung der Grenz-
flaiche ndherungsweise berech-
net werden. Letzteres ist fir ei-
ne physikalisch korrekte Simu-
lation extrem wichtig, da die
aus der Grenzflichenspannung
resultierenden Krafte proportio-
nal zur Krimmung sind. Diese
Kréfte bewirken — dhnlich wie
bei Seifenblasen - eine Mini-

mierung und dadurch Glattung
der Grenzflache. Kleine Blasen
nehmen deshalb anndhernd
Kugelform an, werden mit
wachsendem Durchmesser zu-
nehmend ellipsoid bis die Bla-
sen schlieBlich eine regellose,
zeitlich variable Form anneh-
men.

In Kombination mit effizien-
ten Rechentechniken und unter
Einsatz paralleler Algorithmen
gelingt durch Verwendung der
VOF-Methode eine numerische
Beschreibung der physikalisch-
chemischen Vorgange, die ohne
vereinfachende Annahmen aus-
kommt und alle auftretenden
Strukturen erfasst. Man spricht
dann von einer Direkten Nume-
rischen Simulation. Solche Be-
rechnungen bestatigen zu-
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Bild 4: Berechnete Druckfelder
um eine asymmetrisch verform-
te Blase bei Aufstieg in einem
Schergeschwindigkeitsfeld.

néchst die experimentelle Be-
obachtung, dass bereits einzel-
ne Blasen hinsichtlich Form und
Bewegungsbahnen alles andere
als langweilig sind: sie kénnen
geradlinig vertikal aber auch
schrag aufsteigen, zick-zack-
formige Bahnen nehmen oder
auf einer helikalen Kurve — wie
bei einem DNA-Strang — auf-
steigen. Gelegentlich bleiben
Blasen sogar kurz stehen, bevor
sie weiter aufsteigen — etwas,
das nur im Zusammenspiel mit
der FIUssigkeitsstrc")mung zu er-
klaren ist. Bei ihrem Aufstieg
streifen gréRere Blasen an ihrer
Unterseite regelméaBig Wirbel
ab, die eine Zeit lang in der
Flussigkeit weiter bestehen und
zur Vermischung beitragen, bis
sie schlieBlich durch die innere

Reibung aufgezehrt werden;
sieche Bild 3. All dies ist mathe-
matisch noch nicht rigoros oder
nur in Ansdtzen verstanden,
kann aber mittels numerischer
Simulationen eingehend unter-
sucht werden. Dabei werden
lokale Informationen tber
Druck und Geschwindigkeiten
im Umfeld und aus dem Inne-
ren der Blase gewonnen, die
experimentell tiberhaupt nicht
zugdnglich sind. Als Beispiel sei
der Vorzeichenwechsel der Auf-
triebskraft genannt: Wenig ver-
formte Blasen, die in einer
Scherstrdmung aufsteigen,
wandern in die Richtung der
groReren Geschwindigkeit. Dies
kehrt sich bei starker verform-
ten Blasen unerwartet um,
wofiir es keine einfache Er-



klarung gibt. Tatsachlich zeigen
numerische Berechnungen, dass
nicht nur Druckkrafte aus-
schlaggebend sind, sondern
auch ein komplexes Zusam-
menspiel zwischen asymmetri-
scher Verformung und Scher-
kraften; siehe Bild 4.

Durch Erweiterung der
VOF-Methode um Transport-
gleichungen fur die Konzentra-
tion chemischer Spezies ist auch
die Simulation des Stoffuiber-
gangs in Gas-Flussig-Stromun-
gen mit anschlieRender chemi-
scher Reaktion moglich. Insbe-
sondere erlaubt dies erstmals
die numerische Berechnung so
§enannter Stoffubergangskoef-

izienten. Letztere geben die
Rate an, mit der eine chemi-
sche Komponente Uber die
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Grenzflache ausgetauscht wird
und bilden damit eine wesentli-
che KenngroBe zur Beurteilung
der Effizienz des Kontaktappa-
rates bei den zugrunde liegen-
den Stoffdaten und Betriebsbe-
dingungen. Die Rechnungen
bestatigen die experimentell
§esti]tzte Vermutung, dass of-
ene Blasenschleppen mit Ablo-
sung von Wirbeln zu einer Ver-
besserung des Stoffubergangs
fuhren. Die in realen Systemen
auftretenden chemischen Pro-
zesse sind in der Regel sehr
komplex mit einer Vielzahl be-
teiligter Spezies und ablaufen-
der Reaktionen. Dabei sind die
gewlinschten Produkte oft Zwi-
schenprodukte in einer ganzen
Kette chemischer Umwandlun-
gen, das heifit gleichzeitig auf-
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tretende Folgereaktionen lassen
die gewlinschten Substanzen
zu unerwiinschten Nebenpro-
dukten weiter reagieren; siehe
Bild 5. Daher ist das MaB fiir
die Gute solcher technisch-che-
mischen Prozesse neben dem
Umsatz vor allem die Selekti-
vitat bezliglich des gewiinsch-
ten Produktes. Das langerfristi-
ge Ziel dieser Forschungsarbei-
ten ist daher die direkte nume-
rische Berechnung von Selekti-
vitdten lokal im Umfeld einzel-
ner Gasblasen, um daraus Hin-
weise flr eine optimierte Pro-
zess- und Reaktionsfiihrung ab-
zuleiten.

Diese Forschungsarbeiten
finden im Rahmen eines Paket-
projektes in enger Kooperation
mit dem Institut fir Thermody-

Bild 5: Simulierte Konzentra-
tionsfelder im Umfeld einer
formdynamischen Luftblase
mit komplexer chemischer
Reaktion. Die Ubergangs-
komponente A reagiert mit B
zum Produkt P. das wieder-
um mit A zum Nebenprodukt
Q weiterreagiert.

namik der Luft- und Raumfahrt
der Universitdt Stuttgart sowie
mit experimentell arbeitenden
Gruppen statt. Zur numerischen
Simulation wird der in Stuttgart
entwickelte VOF-code FS3D
(Free Surface 3D) eingesetzt,
gemeinsam erweitert und wei-
terentwickelt. [ ]

www.mathcces.rwth-
aachen.de/doku.php
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