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Durch Kopplung einer transienten Zweiphasensimulation in einer strukturierten Packung mit einem Modell zur Simu-
lation des Stoffiibergangs wird die numerische Simulation des Rektifikations- und Absorptions-/Desorptionsprozesses
ermoglicht. Die Zweiphasenstromung wird hierbei mithilfe der Volume-of-Fluid (VoF)-Methode abgebildet. Zur Simula-
tion des lokal aufgelosten Stoffiibergangs wird das Generalised Continuous Species Transfer (GCST)-Modell verwendet.
Die Simulationsdaten werden hinsichtlich der Trenneffizienz der untersuchten Packung ausgewertet, indem der HETP-
Wert berechnet wird.
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Quantification of the Separation Efficiency of a Structured Packing by Numerical Simulation

The numerical simulation of the distillation and absorption/desorption process is made possible by coupling a transient
two-phase simulation in a structured packing with a model for the simulation of the species transfer. The two-phase flow
is modeled by the volume of fluid (VoF) method. The simulation of the locally resolved species transfer is conducted using
the generalised continuous species transfer (GCST) model. The simulation data are evaluated for the separation efficiency
of the tested packing by calculating the HETP value.
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1 Einleitung

Rektifikationskolonnen werden in vielen Bereichen der Pro-
zessindustrie zur Auftrennung von Gemischen eingesetzt.
Das zugrunde liegende thermische Trennverfahren ist die
mehrfache Destillation, wobei die Separation des Gemisches
aufgrund leichter und schwerer siedender Komponenten er-
folgt. Abb. 1a zeigt beispielhaft einen Rektifikationsprozess,
bestehend aus einem Feedstrom 1y mit dem Molanteil x5,
dem dariiber liegenden Verstirkungsteil mit Kondensator
und dem darunter liegenden Abtriebsteil mit Verdampfer.
Am Kopf der Kolonne wird der Produktstrom #1p mit dem
Molanteil x;, abgegeben, am Sumpf der Kolonne der Pro-
duktstrom 71 mit dem Molanteil x;p. Indem am Kopf der
Kolonne ein Teil des kondensierten Gasstroms in die Ko-
lonne zurtickgefiihrt wird und am Sumpf ein Teil des Fliis-
sigkeitsstroms verdampft wird, bildet sich iiber die gesamte
Hohe der Kolonne ein Gas/Fliissig-Gegenstrom aus. [1]
Neben der Rektifikation stellen die Absorption und die
Desorption weitere thermische Trennverfahren dar. Hierbei

sollen Bestandteile eines Gases in einer Flissigkeit gelost
(Absorption) oder aber Bestandteile einer Fliissigkeit in
einen Gasstrom iiberfithrt werden (Desorption). Eine mog-
liche Realisierung dieses Prozesses ist in Abb. 1b dargestellt.
Am Sumpf der Kolonne wird der Tragergasstrom 7 mit
dem Molanteil des Absorptivs y, ,, zugefithrt und am Kopf
mit dem Molanteil y, ,, wieder abgezogen. Im Gegenstrom
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Abbildung 1. a) Rektifikationsprozess mit Verstarkungs- und
Abtriebsteil und b) Absorptions-/Desorptionsprozess.

zum Tragergasstrom wird der Waschmittelstrom 7y mit
dem Molanteil des Absorptivs x, ,, am Kopf zugefithrt und
am Sumpf mit dem Molanteil x4 ,, wieder abgezogen. [1]

Um die Effizienz der beschriebenen Prozesse zu verbes-
sern, muss der Stoffaustausch zwischen beiden Phasen in-
tensiviert werden, was vor allem durch eine Vergréflerung
der Phasengrenzfliche mittels Einbauten in der Kolonne
erreicht werden kann. Hierbei haben sich neben Boden-
konstruktionen und geschiitteten Fiillkorpern vor allem
strukturierte Packungen bewihrt, die sich neben der guten
Trenneffizienz auch durch einen geringen Druckverlust aus-
zeichnen. [1]

Mit zunehmender Verfiigbarkeit von Rechenleistung
haben sich die Bemiihungen intensiviert nicht nur den Ge-
samtprozess mittels Prozesssimulation abzubilden, sondern
auch die Vorgidnge innerhalb einer strukturierten Packung
ort- und zeitdiskret zu erfassen. Ziel dabei ist es, neben der
Fluiddynamik auch den Stoffiibergang zu simulieren. Die
folgenden zwei Hauptgriinde dienen hierbei als Motivation.

Vor dem Hintergrund der weiteren Optimierung der
Packungsgeometrie ist der Aufbau eines grundlegenden
Verstandnisses der Zweiphasenstromung und der Stoffiiber-
gangsphdnomene innerhalb einer strukturierten Packung
unerldsslich. Eine Simulation kann dabei einen wichtigen
Beitrag leisten, da sie durch die rdumliche und zeitliche
Auflosung der Zweiphasensimulation und des Stoffiiber-
gangs einen Blick in das Innenleben einer Packung ermdg-
licht. Auf Basis der dabei gewonnenen Erkenntnisse konnen
Modifikationen der Packungsgeometrie vorgenommen wer-
den, die zu einer Verbesserung der Trenneffizienz fithren
sollen. In einem nichsten Schritt muss die modifizierte
Packungsgeometrie hinsichtlich ihrer Trenneffizienz beur-
teilt werden, was ebenfalls von einer Simulation geleistet
werden kann. Hierzu muss der HETP-Wert (engl. Height
Equivalent to one Theoretical Plate), ein Parameter, der die
Trenneffizienz einer Packung beschreibt, auf Basis der
Simulationsdaten berechnet werden.

Der zweite Grund bezieht sich auf die Auslegungspraxis
von Kolonnen, bei welcher der HETP-Wert einer Packung

benétigt wird. Dieser Wert wird experimentell bestimmt
oder mithilfe semi-empirischer Korrelationen abgeschatzt.
Wie bereits erwdhnt, kann der HETP-Wert direkt aus den
Simulationsdaten gewonnen werden, wobei zu beachten ist,
dass je nach Simulationssetup wichtige Effekte wie z.B.
Maldistribution nicht abgebildet werden. Dariiber hinaus
konnen Parameter, die als Eingabe fiir die semi-empirischen
Korrelationen benétigt werden, wie z.B. die spezifische
effektive Phasengrenzfliche oder Stoffdurchgangskoeffizien-
ten, aus den Simulationsdaten extrahiert werden.

In der Literatur befassen sich viele Publikationen mit der
Simulation der Fluiddynamik in strukturierten Packungen,
wihrend der Stoffiibergang nur von wenigen berticksichtigt
wird. Die nachstehende Ubersicht beschrinkt sich auf
Arbeiten, die neben der Fluiddynamik auch den Stoffiiber-
gang miteinbeziehen.

Haghshenas Fard et al. [2] bilden mithilfe der Euler-
Euler-Methode die Zweiphasenstromung ab und zusitzlich
zur Kontinuitits- und Impulsgleichung wird eine Stoffiiber-
gangsgleichung geldst. Die Stoffiibergangsgleichung enthalt
dabei einen Quellterm, dessen Wert unter Verwendung des
Zweifilmmodells berechnet wird. Neben den Stoffiiber-
gangskoeffizienten der Gas- und Fliissigphase wird auch die
spezifische effektive Phasengrenzfliche als Eingabepara-
meter fiir das Modell benétigt. Diese Parameter werden an-
hand von semi-empirischen Korrelationen aus der Literatur
bestimmt. Mithilfe der Fenske-Gleichung wird aus den
Simulationsergebnissen der HETP-Wert berechnet und mit
experimentellen Daten verglichen. Die Abweichung ist hier-
bei kleiner als 10 %. Der Nachteil des Ansatzes ist, dass die
Berechnung des Stoffiibergangs auf den Stoffiibergangskoetf-
fizienten und der spezifischen effektiven Phasengrenzfliche
basiert, die anhand von semi-empirischen Modellen abge-
schdtzt werden. Durch die Vorgabe dieser Grofien ist jedoch
der zu ermittelnde Parameter, nimlich der HETP-Wert,
bereits weitgehend vorgegeben.

Ein dhnlicher Ansatz wird von Chen et al. [3] verwendet.
Im Gegensatz zu Haghshenas Fard et al. [2] wird fiir
die Simulation der Zweiphasenstromung die Volume-of-
Fluid(VoF)-Methode angewandt. Fiir jede Komponente in
jeder Phase wird eine Stoffiibergangsgleichung gelost, die
neben einem advektiven und diffusiven Term auch einen
Quellterm besitzt. Letzterer wird dazu verwendet, den Stoff-
iibergang iiber die Phasengrenzfliche zu modellieren. Zur
Berechnung seines Wertes wird das Zweifilmmodell heran-
gezogen. Die Stoffiibergangskoeffizienten der Gas- und
Flussigphase sowie die spezifische effektive Phasengrenz-
fliche werden wiederum mittels semi-empirischer Korrela-
tionen bestimmt. Xu et al. [4] veroffentlichten ein sehr dhn-
liches Modell, das sich jedoch in der Bestimmung der
erforderlichen Parameter von Chen et al. [3] unterscheidet.

Xu et al. [4] verwenden fiir die Abschdtzung der Stoft-
tibergangskoeffizienten das Penetrationsmodell nach Higbie
[5] und die spezifische effektive Phasengrenzfliche wird
iiber den Gradienten des Volumenanteils berechnet. Durch
die Verwendung des Volumenanteils, einem Parameter, der
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in VoF-Simulationen direkt verfiigbar ist, konnte die
Phasengrenzfliche somit ohne Verwendung semi-empiri-
scher Korrelationen bestimmt werden.

Im Kontext der Untersuchung von CO,-Abscheidungs-
prozessen mit strukturierten Packungen wurde von Haroun
et al. [6,7] ein ebenfalls auf der VoF-Methodik basierendes
Modell eingefithrt. Unter der Annahme von thermody-
namischem Gleichgewicht an der Phasengrenzfliche, aus-
gedriickt durch das Henrysche Gesetz, wird eine Einfeld-
formulierung hergeleitet, die den Transport der molaren
Konzentration einer Komponente beschreibt. Fiir Zweipha-
sengebiete mit einer planaren Phasengrenzfliche kénnen
mit diesem Modell sehr gute Ergebnisse erzielt werden. Bei
gekriimmten Phasengrenzflichen treten jedoch aufgrund
numerischer Ungenauigkeiten artifizielle Fliisse auf, die erst
durch das Ausfiihren zusitzlicher Schritte reduziert werden
konnen. In allen gezeigten Testfillen werden 2D-Berech-
nungsgebiete verwendet.

Um den Stofftransport von Filmstromungen auf geneig-
ten Oberflichen zu simulieren, wird von Sebastia-Saez et al.
[8] ein Ansatz gewihlt, der dem von Xu et al. [4] sehr dhn-
lich ist. Im Zuge der Auswertung der Simulationsergebnisse
werden Sherwood-Zahlen berechnet und mit experimen-
tellen und theoretischen Modellen verglichen. In einer
weiterfithrenden Arbeit [9] wird eine Simulation der Zwei-
phasenstromung in einer strukturierten Packung unter
Berticksichtigung des Stoffiibergangs durchgefiithrt. Um die
Rechenzeit gering zu halten, wird der Quellterm der Stoff-
iibergangsgleichung als konstant angenommen und dessen
Wert wird basierend auf der Simulation der Filmstromung
berechnet.

Ein Ansatz, bei dem nur der Gasstrom in einer struktu-
rierten Packung simuliert, der Stoffiibergang aber trotzdem
miteinbezogen wird, wurde von Lautenschleger et al. [10]
vorgestellt. Bei der Untersuchung eines reaktiven Absorp-
tionsprozesses wird angenommen, dass die Reaktion des ab-
sorbierten Stoffes in der Fliissigphase instantan stattfindet
und infolgedessen die Stoftkonzentration an der Phasen-
grenzfliache zu null gesetzt werden kann. Die Prozessdyna-
mik wird demnach ausschliefllich von Transportvorgingen
in der Gasphase kontrolliert, womit die Abbildung der
Flissigphase nicht notwendig ist. Eine weitere Annahme,
die dieser Ansatz impliziert, ist, dass die Oberfliche der
Packung der Phasengrenzfliche entspricht. Der Ansatz von
Lautenschleger et al. [10] wird von Olenberg et al. [11] ver-
wendet, um die Konfiguration verdrillter Bander in struktu-
rierten Packungen hinsichtlich Druckverlust und Stoffiiber-
gang zu optimieren.

Im vorliegenden Artikel wird ein Ansatz vorgestellt, der
die gleichzeitige Simulation der Fluiddynamik und des
Stoffiibergangs in strukturierten Packungen beinhaltet und
somit eine ganzheitliche Abbildung einer Rektifikation und
Absorption/Desorption ermdglicht. Die Fluiddynamik des
Gas/Fliissig-Gegenstroms wird dabei innerhalb einer repra-
sentativen Einheit in Kombination mit periodischen Rand-
bedingungen abgebildet. Der Stoffiibergang wird durch ein

Modell beschrieben, das weder die Stoffiibergangskoeffi-
zienten der Gas- und Fliissigphase noch die spezifische
effektive Phasengrenzfliche als Eingabeparameter benotigt.
Dieser Ansatz wird auf einen vereinfachten, idealisierten
Rektifikationsprozess angewandt. Im Zuge der Auswertung
wird fiir diesen Fall die Trenneffizienz der Packung ermit-
telt.

2 Aufbau der Simulation

Im nachstehenden Kapitel soll das Setup zur Simulation
von Rektifikations- und Absorptions/Desorptionsprozessen
vorgestellt werden. Hierbei wird separat auf die Simulation
der Fluiddynamik und die Simulation des Stoffiibergangs
eingegangen.

2.1 Fluiddynamik

Wie bereits bei der Beschreibung der in Abb. 1 dargestellten
Prozesse angemerkt, liegt in beiden Fillen ein Gas/Fliissig-
Gegenstrom vor, wobei die jeweiligen Massenstrome festge-
legt sind. Da die Zweiphasenstromung inklusive deren Pha-
sengrenzfliche ort- und zeitdiskret aufgelost werden soll,
wird hierfiir die VoF-Methode angewandt. Dariiber hinaus
sollen in der Simulation alle turbulenten Strukturen aufge-
16st werden, weshalb eine Direkte Numerische Simulation
(DNS) durchgefithrt werden muss. Letztere erfordert eine
extrem hohe rdumliche und zeitliche Auflosung. Daher soll-
te die Grofle des Berechnungsgebietes moglichst klein
gehalten werden, um den Rechenaufwand auf ein vertretba-
res Mafd zu begrenzen.

Betrachtet man die Geometrie von kommerziell erhalt-
lichen strukturierten Packungen, ist festzustellen, dass fiir
eine Mehrheit der Packungen eine reprasentative Einheit
existiert, die bereits die gesamte geometrische Information
der Packung enthilt (vgl. Petre et al. [12]). Die gesamte
Packung kann somit durch eine Vielzahl solcher Einheiten
abgebildet werden. Abb. 2 zeigt neben der kleinstmdglichen
reprasentativen Einheit 1x1 auch Vielfache derselben, be-
nannt 2x2 und 3x3. In der Simulation nutzt man diese sich
geometrisch wiederholende Struktur einer Packung, indem
man eine bzw. Vielfache dieser Einheit als Berechnungs-
gebiet verwendet und gegentiberliegende Randfldchen
durch periodische Randbedingungen koppelt. Hierdurch ist
es moglich, Einlass- und Auslasseffekte zu vermeiden und
theoretisch ein unendlich grofles Gebiet abzubilden. Trotz
der theoretisch unendlichen Ausdehnung des Gebietes kon-
nen jedoch nur solche Wirbelstrukturen aufgel6st werden,
deren Grofle die Ausdehnung des verwendeten Berech-
nungsgebietes nicht iibersteigt. Fiir den konkreten Fall muss
deshalb eine intensive Untersuchung der Gasstromung in
Berechnungsgebieten verschiedener Grofle erfolgen, um die
minimale Grof3e eines Berechnungsgebietes zu ermitteln,
die alle dominanten Wirbelstrukturen abbilden kann.
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Abbildung 2. 1x1, 2x2 und 3x3-Berechnungsgebiet.

Aufgrund der periodischen Randbedingungen ist es
jedoch nicht moglich, den zu simulierenden Gas/Fliissig-
Gegenstrom durch entsprechende Geschwindigkeitseinlass-
und Druckauslassrandbedingungen beider Phasen zu
realisieren. Der Druckgradient iiber der Hohe des Berech-
nungsgebietes wird deshalb mithilfe eines konstanten
Volumenkraftvektors f modelliert, um den die Impulserhal-
tungsgleichung erweitert wird. Die Annahme eines konstan-
ten Vektors entspricht dabei einer Linearisierung des
Druckverlaufs iiber die Hohe des Berechnungsgebietes.

Eine weitere Herausforderung, welche die Anwendung
periodischer Randbedingungen mit sich bringt, ist, dass die
Massenstrome der Gas- und Fliissigphase, festgelegt durch
den jeweiligen Prozess, nicht direkt vorgegeben werden
kénnen. Die Parameter, welche die Massenstrome indirekt
definieren, sind neben dem eben eingefithrten Volumen-
kraftvektor f der initiale Holdup der Fliissigphase. Beide
Parameter miissen iterativ nach dem in Abb.3 gezeigten
Schema eingestellt werden. Die Anpassung erfolgt so lange,
bis der Massenstrom der herabfliefSenden Fliissigphase riy
und der Massenstrom der aufsteigenden Gasphase 71, den
durch den Prozess vorgegebenen Massenstromen entspre-
chen.

Unter Verwendung periodischer Randbedingungen und
der Einfithrung des Volumenkraftvektors f ist es demnach
moglich, die Zweiphasensimulation in strukturierten

Packungen durchzufiihren, ohne die Geschwindigkeit der
beiden Phasen oder die Dicke des Fliissigkeitsfilms an den
Randflichen vorgeben zu miissen. Beides kann sich bei dem
gewdhlten Aufbau der Simulation frei einstellen.

Um das Setup zur Simulation der Fluiddynamik zu vali-
dieren, wurde am Helmholtz-Zentrum Dresden-Rossendorf
(HZDR) eine mit Silikondl belastete strukturierte Packung
tomographisch untersucht. Die dabei verwendete Messme-
thodik ist in Schubert et al. [13] beschrieben. Fiir den Ver-
gleich der Fliissigkeitsverteilung in Experiment und Simula-
tion werden horizontal durch ein Packungselement
verlaufende Schnittbilder herangezogen. Abb.4a zeigt ein
aus tomographischen Daten generiertes, Abb.4b ein ent-
sprechend aus simulativen Daten generiertes Schnittbild. Es
kann eine sehr gute Ubereinstimmung zwischen Experi-
ment und Simulation festgestellt werden.

Abbildung 4. Horizontaler Schnitt durch vier Packungsbleche
in a) Experiment und b) Simulation. Die Flussigphase ist dabei
dunkelgrau/schwarz dargestellt, die Gasphase hellgrau.

2.2 Stoffiibergang

Um nun von einer Simulation, welche die Fluiddynamik in
strukturierten Packungen transient abbildet, zu einer Simu-
lation von Rektifikations- und Absorptions/Desorptions-
prozessen uberzugehen, muss simultan zur Fluiddynamik
der Stoffiibergang modelliert werden.

Ein konsistentes Modell zur Simulation des

Simulation

Anpassung f

Anpassung
Hold-up

Stoffiibergangs in Zweiphasensimulationen ist
das Continuous Species Transfer (CST)-Modell.
Das CST-Modell, erstmals veroffentlicht von
Marschall et al. [14], verwendet eine Einfeldfor-
mulierung fiir die Beschreibung des Stoffiiber-
gangs einer stark verdiinnten Komponente und
basiert auf der algebraischen VoF-Methode. Eine
ausfithrliche Herleitung der Einfeldformulierung
findet sich in Deising et al. [15]. Von Hill et al.

Abbildung 3. Flussdiagramm zur Einstellung der Gas- und Flissigmassenstréome

in der Simulation.

[16] wird die Anwendbarkeit des CST-Modells,
das auf Absorptions- und Desorptionsprozesse
beschrankt ist, auf Rektifikationsprozesse erwei-

www.cit-journal.com  © 2019 The Authors. Published by WILEY-VCH Verlag GmbH & Co. KGaA, Weinheim  Chem. Ing. Tech. 2019, 91, No. 12, 1833-1841



Chemie

Ingenieur  Forschungsarbeit
Technik

1837

tert. Dieses erweiterte Modell, genannt Generalised Continu-
ous Species Transfer (GCST)-Modell, wird in der vorliegen-
den Arbeit zur Simulation des Stoffiibergangs verwendet.

Bei der Herleitung des Modells in [16] wird angenom-
men, dass die Fluiddynamik vom Stoffiibergang nicht
beeinflusst wird. Dies bedeutet, dass der Stoffiibergang zu
keiner Verianderung der Massenstrome der Gas- bzw. Fliis-
sigphase fithren darf. Diese Annahme ist nur dann gerecht-
fertigt, wenn der zu simulierende Prozess bestimme Voraus-
setzungen erfillt. Im Fall einer Absorption/Desorption
muss die tibergehende Komponente stark verdiinnt vorlie-
gen, wodurch der Effekt des Stoffiibergangs auf den Mas-
senstrom vernachldssigt werden kann. Diese Vernachldssi-
gung ist fir Rektifikationsprozesse im Allgemeinen nicht
gerechtfertigt. Eine Entkopplung der Fluiddynamik und des
Stofftransports ist aber dennoch zulissig, falls ein bindres
Gemisch vorliegt und die beiden Komponenten neben dhn-
lichen molaren Verdampfungsenthalpien auch &hnliche
molare Massen aufweisen. In diesem Fall geht fiir jedes
Molekiil des Leichtsieders, das in die Gasphase iibergeht,
ein Molekiil des Schwersieders in die Fliissigphase tiber. Die
molaren Strome der Gas- und Fliissigphase bleiben dem-
nach iiber der Hohe konstant und durch die Annahme &hn-
licher molarer Massen beider Komponenten erfahren auch
die Massenstrome keine Verdnderung iiber der Hohe.

An der Phasengrenzfliche wird im Modell stoffliches
Gleichgewicht angenommen, das unter Verwendung der
relativen Fliichtigkeit a;; mit GI. (1) beschrieben wird:

a'ijxi

=

Als Transportvariable wird schliefSlich ein Gemischmol-
anteil x; definiert, der in beiden Phasen Giiltigkeit besitzt
und mittels der molaren Gesamtkonzentration der Gas-
und Fliissigphase ¢, und ¢;, des Volumenanteils der Fliissig-
phase y; und des Molanteils der Komponente i in Gas- und
Flussigphase y; und x; berechnet wird:

5 hadi + (1 =n)egi

2
yia -+ (1 =y)e @

In der Gasphase gilt somit x; = y; und in der Flissigphase
Xi = Xj.

Neben Stoffparametern bendtigt das GCST-Modell so-
wohl das Geschwindigkeitsfeld als auch den Volumenanteil
beider Phasen im Berechnungsgebiet. Die benannten Felder
werden daher fiir jeden Zeitschritt aus der Fluiddynamiksi-
mulation entnommen. Aufgrund der Tatsache, dass sich die
Transportvariable X; tiber der Hohe der Packung verandert,
konnen die Randfldchen nicht mehr periodisch gekoppelt
werden, sondern die Randbedingungen miissen an den
jeweiligen Prozess angepasst werden. Die Hohe der simu-
lierten Kolonne entspricht damit der Hohe des Berech-
nungsgebietes. Hieraus ergeben sich zwei Nachteile. Be-
trachtet man die Geometrie moglicher Berechnungsgebiete
in Abb. 2, wird ersichtlich, dass die Randflichen nicht hori-

zontal, sondern schrig angestellt verlaufen. Belegt man nun
die oberen beiden Randflichen mit Randbedingungen, die
den Kopf der Kolonne, und die unteren beiden Randflichen
mit Randbedingungen, die den Sumpf der Kolonne simulie-
ren, gibe es keinen Bereich, der nicht direkt von Randbe-
dingungen beeinflusst wire. Das Ergebnis wére somit domi-
niert von Randbedingungseffekten. Ein zweiter Nachteil
beruht auf der Tatsache, dass durch die geringe absolute
Hohe der Berechnungsgebiete kein nennenswerter Trenn-
effekt zu erwarten ist.

Beide Nachteile konnen durch den nachstehend beschrie-
benen Ansatz umgangen werden. Das Berechnungsgebiet
fiir den Stofftibergang wird vervielfiltigt und, wie in Abb. 5
dargestellt, tibereinandergestapelt. Nur an den obersten und
untersten Randflichen werden nun die an den jeweiligen
Prozess angepassten Randbedingungen definiert. Die inne-
ren Randflichen werden mit den Randflichen des dariiber-
bzw. darunterliegenden Berechnungsgebietes explizit gekop-
pelt. Hierbei muss zwischen ein- und austretenden Fliissen
unterschieden werden. Fiir eintretende Flisse werden die
Werte des Gemischmolanteils der benachbarten Randfliche
iibernommen, fiir austretende Fliisse wird eine freie Aus-
lassrandbedingung definiert. Die Fluiddynamik wird weiter-
hin nur in einem Berechnungsgebiet simuliert und ist auf-
grund ihrer Periodizitdt fiir alle Gebiete des Stoffiibergangs
giiltig. Der zusitzliche Rechenaufwand fir die Simulation
einer hoheren Kolonne beschrankt sich demnach auf das
Losen einer zusitzlichen Gleichung pro hinzugefiigtem
Berechnungsgebiet. Die aufwendig zu losenden Navier-
Stokes-Gleichungen bleiben auf ein einzelnes Berechnungs-
gebiet beschrénkt.

. Explizite Kopplung der
x Seitenflaichen

P Einlass/Auslass
¥  Randbedingung

Schematische Darstellung
des Berechnungsgebietes

Abbildung 5. Vervielfaltigung des Berechnungsgebietes und
Kopplung der Seitenflachen fir die Simulation des Stoffuber-

gangs.

Aufgrund der Tatsache, dass die Randflichen der Einlass-
und Auslassrandbedingungen schrig angestellt sind und so-
mit eine vertikale Ausdehnung besitzen, muss die Hohe H
der Kolonne eindeutig festlegt werden. Wie in Abb. 5 darge-
stellt, wird in dieser Arbeit die Hohe als Abstand zwischen
den Mittelpunkten der oberen und unteren Randflichen
definiert.
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3 Modellsystem

Der in Abschn. 2 beschriebene Simulationsaufbau, der
sowohl fiir rektifikative als auch absorptive/desorptive Pro-
zesse Giltigkeit besitzt, soll im nachstehenden Abschnitt
auf einen vereinfachten, idealisierten Rektifikationsprozess
angewandt werden.

Bei experimentellen Untersuchungen, welche die Bestim-
mung des HETP-Wertes einer strukturierten Packung zum
Ziel haben, wird bevorzugt die rektifikative Auftrennung
eines bindren Gemisches bei totalem Riicklauf untersucht.
Dieser Fall wird auch als Modellsystem fiir die Simulation
herangezogen. Das Flie3bild des entsprechenden Prozesses
ist in Abb. 6a dargestellt. Im Gegensatz zu dem in Abb. la
gezeigten Rektifikationsprozess wird weder ein Feedstrom
zugefiihrt noch werden Produktstrome abgezogen. Infolge-
dessen entspricht der Massenstrom der aufsteigenden Gas-
phase rii; dem Massenstrom der herabfliefenden Fliissig-
phase ;.

a) Yip: My b)
mm———te— i ‘
1 1 yID'mg
Xip: M) Xy, 11,
—
Yis mg Vi mg
===== - =——— -
X1B’ml X]B‘m}

Abbildung 6. a) Rektifikationsprozess bei totalem Rucklauf und
b) in Simulation realisierter Prozess.

Wird eine Rektifikationskolonne bei totalem Rucklauf
betrieben, stellt sich, abhéngig von der initialen Gemischzu-
sammensetzung, nach einiger Zeit eine konstante Gemisch-
zusammensetzung am Kopf und am Sumpf der Kolonne ein.
Fiir die finale Auswertung der Trenneffizienz ist dabei nur
dieser stationdre Endzustand von Interesse. Simulativ kann
dieser stationdre Endzustand schneller erreicht werden, in-
dem man x;p, den Molanteil des Leichtsieders der am Kopf
einstromenden Fliissigphase, konstant hélt und so nur xp
und y;p als sich frei einstellende Parameter zulédsst. Der so
angepasste Prozess kann durch das in Abb. 6b gezeigte Flief3-
bild dargestellt werden. Ist der stationdre Zustand erreicht,
muss der Molanteil der am Kopf der Kolonne ausstromen-
den Gasphase y;p dem Molanteil der am Kopf einstromen-
den Fliissigphase x; 5 entsprechen und der simulierte Prozess
entspricht einer Rektifikation bei totalem Riicklauf.

Fir den konkret zu simulierenden Prozess wird ein
F-Faktor von F = 0,8 Pa”® angenommen. Die entsprechende
Berieselungsdichte B ergibt sich aus der Bedingung, dass die
Gas- und Flissigmassenstrome identisch sein miissen. Das

zu trennende Gemisch soll aus den Komponenten Stickstoff
(Index 1) und Sauerstoff (Index 2) bestehen, wobei ange-
nommen wird, dass sowohl die Verdampfungsenthalpien
als auch die molaren Massen beider Komponenten iden-
tisch sind, um die Bedingungen des GCST-Modells zu erfiil-
len. Die adiabate Kolonne soll eine Hohe von ca. 13 cm auf-
weisen und der Molanteil der am Kopf einstromenden
Fliissigphase soll x;p = 0,9 betragen. Bei einem festgelegten
Kolonneninnendruck von p = 3bar ergeben sich aus der
NIST-Datenbank die in Tab.1 aufgefithrten Stoffwerte, die
als konstant angenommen werden.

Tabelle 1. Stoffwerte des Stickstoff/Sauerstoff-Gemisches.

Grofle Flussigphase Gasphase
Dichte p [kgm™] 833,21 12,29
Kinematische Viskositit v [m’s™'] 1,473-107 5,505-107
Diffusionskoeffizient D, [m’s™] 3,141-107 7,975 107
Molare Gesamtkonzentration ¢ 28525,78 420,87
[molm™]

Oberflichenspannung o [Nm™'] 8,494 107
Relative Fliichtigkeit ¢y, [-] 3,012

Die verwendete strukturierte Packung ist in Abb.2 und
Abb. 4 gezeigt und besteht aus in abwechselnder Orientie-
rung gegeneinander geschichteten gewellten Blechen. Die
Bleche weisen dabei keine Sekundarstruktur und auch keine
Perforierung auf.

3.1 Simulation der Fluiddynamik

In einem ersten Schritt muss die Grofle des Berechnungsge-
bietes festgelegt werden (vgl. Abb. 2). Dabei wird durch eine
Untersuchung der Gasstromung in Berechnungsgebieten
verschiedener Grofle das kleinste Berechnungsgebiet ermit-
telt, das alle dominanten Wirbelstrukturen abbilden kann.
Im Anschluss daran wird durch eine Netzkonvergenzstudie
die hinreichende Auflosung fiir eine DNS ermittelt.

Um die Massenstrome, die sich aus der Vorgabe des
F-Faktors ergeben, einzustellen, wird das in Abb.3 darge-
stellte Schema verwendet. Abb.7 zeigt die Massenstrome
der Gas- und Fliissigphase tiber der Zeit und durch Anpas-
sung des Volumenkraftvektors f und des Holdups der Fliis-
sigphase wird erreicht, dass die Massenstrome im zeitlichen
Mittel den Sollmassenstromen des Prozesses entsprechen.

Eine Betrachtung des Ergebnisses der Fluiddynamiksimu-
lation lédsst erkennen, dass die Packungsbleche von einem
diinnen Fliissigkeitsfilm benetzt werden, wahrend die Gas-
phase stark turbulente Strukturen aufweist. Eingefdrbt mit
dem normierten Betrag des Geschwindigkeitsvektors ist in
Abb.8 ein Ausschnitt dreier Packungselemente gezeigt,
wobei die Wirbelstrukturen in der Gasphase deutlich zu
erkennen sind.
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Abbildung 7. Zeitliche Verédnderung der Massenstréme der
Gas- und Flussigphase bei Anwendung des in Abb. 3 dargestell-
ten Schemas. Bei Erreichung der jeweiligen Sollwerte ist der
geforderte F-Faktor erreicht und es liegt totaler Rucklauf vor.

Abbildung 8. Visualisierung der turbulenten Strukturen durch
Darstellung des normierten Betrages des Geschwindigkeits-
vektors. Dargestellt sind drei Packungselemente und somit
das Gebiet zwischen vier vertikal aneinander geschichteten
Packungsblechen.

3.2 Simulation des Stoffiibergangs

Nach der erfolgreichen Einstellung der Massenstrome in
der transienten Fluiddynamiksimulation wird diese fort-
gefithrt, wobei nun die Stoffiibergangssimulation hinzu-
geschaltet wird. Wie bereits bei der Beschreibung des
GCST-Modells in Abschn. 2.2 erwihnt, benotigt das Modell
fir jeden Zeitschritt das Geschwindigkeitsfeld sowie den
Volumenanteil beider Phasen. Um jegliche Interpolations-
schritte bei der Feldiibergabe zu vermeiden, wird fiir die
Simulation des Stoffiibergangs das exakt gleiche Rechen-
gitter verwendet wie fiir die Simulation der Fluiddynamik.
Durch eine Netzkonvergenzstudie konnte gezeigt werden,
dass dieses Rechengitter fein genug ist, um auch die zu

simulierenden Stoffiibergangsprozesse detailliert genug ab-
zubilden.

Als Einlassrandbedingung am Kopf der Kolonne wird
gemifl dem in Abb. 6b dargestellten Prozess xip = 0,9 defi-
niert. Fiir die austretende Gasphase wird eine freie Auslass-
randbedingung gewdhlt. Am Sumpf der Kolonne muss gel-
ten, dass der mittlere Molanteil x;5 der austretenden
Flissigphase dem mittleren Molanteil y;5 der eintretenden
Gasphase entspricht. Fiir die austretende Fliissigphase wird
somit eine freie Auslassrandbedingung gewihlt, der Wert
des mittleren Molanteils y;p der eintretenden Gasphase
muss hingegen fiir jeden Zeitschritt wie folgt berechnet wer-
den:

yiB = Jyma-5icu dA (3)
Jymna - cudA

Die Fliache A bezeichnet dabei nicht die gesamte Rand-
fliche, sondern nur den Teil, durch den Fluid aus dem
Berechnungsgebiet austritt. Aufgrund der transienten Fluid-
dynamik ist die Auslassfliche A somit nicht konstant, son-
dern dndert sich tiber der Zeit.

Um die geforderte Kolonnenhéhe von ca. 13 cm zu errei-
chen, werden fiir die Simulation des Stoffiibergangs ins-
gesamt 11 Berechnungsgebiete iibereinandergesetzt, wobei
alle mit einem Molanteil von X; = 0,9 initialisiert werden.

Zur Auswertung der Ergebnisse wird zunichst der zeit-
liche Verlauf von y,p, dem Molanteil der austretenden Gas-
phase am Kopf der Kolonne, diskutiert. In Abb.9a ist zu
erkennen, dass die Kurve bei einem Wert von y;p = 0,9
beginnt, ein Maximum durchlduft und sich schlieSlich bei
einem Wert von y;p = 0,9 einpendelt. Dies entspricht dem
zu erwartenden Verlauf, da durch die konstante Initia-
lisierung der gesamten Kolonne mit einem Molanteil von
X1 = 0,9 und der gleichzeitigen Festlegung eines konstanten
Molanteils der am Kopf eintretenden Fliissigphase von
x1p = 0,9 der initiale Anteil des Leichtsieders in der Kolon-
ne zu hoch ist. Der Uberschuss wird so lange iiber den
Gasstrom am Kopf der Kolonne ausgetragen, bis sich ein
quasi-stationdrer Verlauf des Molanteils iiber der Hohe aus-
gebildet hat. Nun gilt am Kopf der Kolonne y;p = x;p = 0,9,
womit der simulierte Prozess dem in Abb.6a dargestellten
Prozess einer Rektifikation bei totalem Riicklauf entspricht.

Abb. 9b zeigt den zeitlichen Verlauf des mittleren Mol-
anteils des am Sumpf austretenden Fliissigstromes x;p, der
identisch zu dem Molanteil der eintretenden Gasphase y
ist. Ausgehend vom initial vorgegebenen Molanteil von
x;g = 0,9 fillt der Wert, was einer zunehmenden Auftren-
nung des Gemisches tiber der Hohe der Kolonne entspricht.
Nach einiger Zeit stellt sich ein konstanter Molanteil ein.
Dieser Wert ist nicht vorhersagbar, sondern ist das Ergebnis
von komplexen transienten Stoffiibergangsprozessen inner-
halb der Packung.

Abb.9c zeigt den zeitlichen Verlauf des HETP-Wertes.
Letzterer wird unter Verwendung der Molanteile x;, und x5
sowie der Packungshohe H wie folgt berechnet:
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1840

Chemie
Ingenieur

Forschungsarbeit I
Technik

a) 0.95 T T T T

Yip

0.85 : :

0.90 T T

b)

X1B

0.70 . : :

300 T T T T

o
-~

200 |-

Pt "

HETP in mm

100

O | 1 | 1 1

0 2 4 6 8
Zeitins

Zunidchst ldsst sich erkennen, dass der untere Teil von
Abb. 10a im Mittel dunkler eingeférbt ist als der obere Teil.
Dies zeigt die Auftrennung des Gemisches tiber der Kolon-
nenhohe, wobei der Anteil des Leichtsieders mit zunehmen-
der Kolonnenhdhe ansteigt. Bei Betrachtung der lokalen
Verteilung des Gemischmolanteils X, wird deutlich, dass die
Phasengrenzfliche, deren Position aus Abb. 10b abgeleitet
werden kann, zu erkennen ist. Der Parameter des Gemi-
schmolateils x; besitzt in beiden Phasen Giiltigkeit, wobei
der Sprung im Molanteil an der Phasengrenzfliche lokal
aufgelost wird. Dieser Sprung macht sich im Schnittbild
durch einen Farbkontrast kenntlich. Es ist zu sehen, dass
auf der fliissigseitigen Phasengrenzfliche der Molanteil des
Leichtsieders niedriger ist als auf der gasseitigen Phasen-
grenzfliche, was dem lokalen thermodynamischen Gleich-
gewicht entspricht. In der Gasphase sind zusitzlich
turbulente Strukturen zu erkennen, die den Stoffiibergangs-
prozess entscheidend beeinflussen.

4 Zusammenfassung und Ausblick

In der vorliegenden Arbeit wurde ein Setup zur Simulation
von Rektifikations- und Absorptions/Desorptionsprozessen
vorgestellt und auf einen vereinfachten, idealisierten Rektifi-
kationsprozess angewandt. Hierbei wird die Fluiddynamik
mittels einer DNS abgebildet und zeitgleich der Stoffiiber-
gang mithilfe des GCST-Modells simuliert. Die geometri-
sche Periodizitit von strukturierten Packungen wurde

dahingehend ausgenutzt, dass fiir die Fluiddynamik perio-

Abbildung 9. Zeitlicher Verlauf der Molanteile am a) Kopf und
b) Sumpf der Kolonne sowie c) des berechneten HETP-Wertes.

1-— xlB))
X1B

1 X1D
In
lnalz 1-— X1D

HETP = H/n = H/(

Die Anzahl der sich ergebenden Gleichge-
wichtsstufen »n wird dabei mittels der Fenske-
Gleichung ermittelt. Zum Zeitpunkt ¢ = 0 ergibt
sich aufgrund der tiber der Hohe konstanten Ge-
mischzusammensetzung ein unendlich grofler
HETP-Wert. Mit fallendem Molanteil x,p fallt
auch der HETP-Wert und stellt sich schlief3lich
bei ungefihr 110 mm ein. Dieser Wert stimmt
mit Erfahrungswerten iiberein.

Zur weiteren Auswertung der Ergebnisse wird
nun ein vertikaler Schnitt durch drei Packungs-
bleche zu einem Zeitpunkt t, = 14 s betrachtet.
Dieser in Abb.10 dargestellte Schnitt zeigt
nicht die gesamte Hohe H der simulierten
Kolonne, sondern einen mittleren Bereich der
11 iibereinandergestapelten Berechnungsgebiete.
Abb. 10a und Abb. 10b zeigen dabei einen iden-
tischen Ausschnitt, wobei der Schnitt einmal mit
dem Gemischmolanteil X; und einmal mit dem
Volumenanteil y, eingefarbt ist.

www.cit-journal.com  © 2019 The Authors. Published by WILEY-VCH Verlag GmbH & Co. KGaA, Weinheim

dische Randbedingungen verwendet werden und die Stoff-
tibergangssimulation auf mehreren miteinander gekoppel-
ten Berechnungsgebieten simuliert wird, die jedoch alle die
gleiche Fluiddynamik aufweisen.

(4)

b)

X1 Vi
077 082 0487 00 05 10
EE—— )

Abbildung 10. Vertikaler Schnitt durch drei Packungselemente. a) Darstellung
des Gemischmolanteils x; in Gas-und Flussigphase und b) zugehorige Verteilung
des Volumenanteils y, der Flussigphase.
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Eine weitere Verbesserung des Simulationsaufbaus wiirde 2 Komponentenindex Schwersieder im bindren
darin bestehen, die initiale Gemischzusammensetzung nicht Gemisch
konstant zu wihlen, sondern die Berechnungsgebiete ge- A Absorptiv
maf3 der Fenske-Gleichung zu initialisieren. Dies hitte eine ab abgefiihrter Strom
deutliche Reduzierung der Simulationszeit bis zum stationa- B Sumpf
D Destillat
Dariiber hinaus sollen neben dem untersuchten Fall eines F Feed
F-Faktors von F = 0,8 Pa”® weitere Gasbelastungen simuliert g gas
werden, um die dabei erhaltenen HETP-Werte miteinander i Komponente i
vergleichen zu kénnen. Neben dem HETP-Wert kénnen fir j Komponente j
jede Simulation auch weitere relevante Parameter wie 1 fliissig
globale Stoffiibergangskoeffizienten oder die spezifische T Trigergas
effektive Phasengrenzfliche den Simulationsdaten direkt w Waschmittel
zu zugefiihrter Strom

entnommen werden.

Die Autoren danken dem ,,Gauf} Centre for Supercom-
puting e.V.“ (www.gauss-centre.eu) fiir die Finanzierung
dieses Projekts durch Bereitstellung von Rechenzeit auf
dem GCS Hochleistungsrechner SuperMUC im Leibniz-
Supercomputing-Center (www.lrz.de).

I Formelzeichen

A [m?] Auslassflache

B [m’m~h™"] Berieselungsdichte

c [molm™]  molare Gesamtkonzentration

D;; [m%s'] Diffusionskoeffizient der
Komponente i in Komponente j

f [Nm™] Volumenkraftvektor

F [Pa®] Gasbelastung

H [m] Packungshohe

m (kg s Massenstrom

n [-] Normalenvektor

n (-] Anzahl der Gleichgewichtsstufen

u [ms™] Geschwindigkeitsvektor

X (-] Molanteil der Komponente i in der
Fliissigphase

X (-] Gemischmolanteil der Komponente i

Vi [-] Molanteil der Komponente i in der

Gasphase

I Griechische Symbole

a; -] relative Flichtigkeit

y [-] Volumenanteil

% [m%s™! kinematische Viskositat

o [Nm™] Oberflichenspannung

I Indizes

1 Komponentenindex Leichtsieder im binédren
Gemisch
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