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Mathematical description of the simulation model HAM
(Hydrodynamic Adsorption Model)

1. Einleitung

Die Entwicklung einer neuen Betriebsweise einer Aktiv-
kohlefilterkolonne zur Entfernung von organischen Spu-
renverunreinigungen aus einer wissrigen Losung erzeugte
den Bedarf nach einem Simulationsmodell zur Erginzung
der Technikumsversuche und als eigenstindige Planungs-
hilfe. Zweck des patentierten KSVA-Verfahren (Kontinu-
ierlich, Sektorweise und mit variabler Geschwindigkeit auf-
wirtsdurchstrémter Adsorber) ist die Unterstiitzung der
selektiven Adsorption von organischen Mikroverunreini-
gungen, (Pestizide, CKW. etc.) mit relativ guten Diffu-
sions- und Adsorptionseigenschaften aus einer wissrigen
Lésung an Kornaktivkohle. Dabei kénnen die besseren Dif-
fusions- und Adsorptionseigenschaften der Mikroverunrei-
nigungen gegeniiber den natiirlich vorhandenen organi-
schen Substanzen (BOM, Background Organic Matter =
Hintergrundmatrix), welche im Gegensatz zu ersteren aus
groferen Molekiilen bestehen, ausgenutzt werden. Durch

die vorgeschlagene Bau- und Betriebsweise von Aktivkoh-
leadsorbern soll eine verbesserte selektive Verwendung der
Adsorptionskapazitiit der Aktivkohle fiir Mikroverunreini-
gungen dadurch erzielt werden, dafl die BOM zum grofit-
médglichen Teil durch den Filter hindurchgeht und még-
lichst wenig Adsorberplitze belegt. Die adsorbierte BOM
ist hdufig nur teilweise wieder desorbierbar (Fouling-
Effekt), was teilweise als Versperrung der Kohleporen durch
die groflen organischen Molekiile interpretiert wird.

2. Das Simulationsmodell HAM

Das Modell HAM (Hydrodynamic Adsorption Modell)
stellt ein Werkzeug zur Simulation der Adsorptionsvorgin-
ge in einem Filter mit pordsem Adsorbens dar. Es dient zur
Simulation zweier Arten von Filtern mit sektorweiser
Zuschaltung. Ersterer wird als linearer Filter bezeichnet,
dabei handelt es sich einfach um einen zylindrischen Filter
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Zusammenfassung

Im Simulationsmodell HAM werden erstmals die lokal unterschiedlichen Strémungsverhiltnisse, wie sie im KSVA-
Filter auftreten, bei der Simulation in einem Aktivkohlefilter beriicksichtigt. Die Stoffumsetzung wird durch ein mehr-
parametriges Konzept beschrieben, das die verschiedenen Transportmechanismen beriicksichtigt. Besonderes Gewicht
wurde auf die mathematische Beschreibung der physikalischen Vorginge gelegt. Fiir die numerische Umsetzung konn-
ten Wege gefunden werden, die einen effektiven Rechengang erméglichen. Das Modellkonzept erlaubt den Vergleich
unterschiedlicher Beschreibungen des Adsorptionsvorganges durch die Verwendung verschiedener Isothermen. Die
damit erzielbaren Ergebnisse sind iibertragbar auf hnliche Problemstellungen, wie z. B. bei Stofftransportvorgingen
im Boden. Auerdem wird mit HAM ein Werkzeug zur Verfiigung gestellt, das als Planungshilfe die Dimensionie-
rung von Filtern durch die genauere Berechnung der Durchbruchskurve, die die gebriuchlichen dazu verwendeten
Niherungen ersetzt, wesentlich unterstiitzt.

Da, zumindest kurzfristig, nicht anzunehmen ist, dafl keine Verunreinigungen aus Wasser zu entfernen sind, gewinnt
eine Optimierung des Ausnutzungsgrades der Aktivkohle und damit eine Kostenreduktion eine steigende Bedeutung.

Schlagworte: Aktivkohleadsorption, Wasseraufbereitung, Adsorptionssimulation, Mikroverunreinigungen, selekti-

ve Adsorption.

mit Zufluf} an der Unter- und Abfluff an der Oberseite,

wobei die einzelnen Lagen von Aktivkohle aufeinanderfol-

gend durchstrdmt werden. Verfahrenstechnisch ist dazu
eine Betriebsunterbrechung notwendig, denn nach dem

Erreichen der zulidssigen Ausflufkonzentration mufl eine

neue Schicht eingebracht werden. Der zweite Filtertyp ist

der sogenannte KSVA-Filter (WEINGARTNER, 1993; 1994).

Hierbei handelt es sich ebenfalls um einen zylindrischen

Filter, jedoch wird hier iiber Bohrungen am Umfang, die in

Sammelringe miinden, das gereinigte Wasser abgezogen.

Dadurch ist keine Betriebsunterbrechung mehr nétig. Im

Modell werden, um die Berechnungen zu erleichtern, diese

Ausflufbohrungen durch eine einzelne, rundherum gehen-

de Offnung angenihert.

Eine vollstindige Beschreibung der Vorginge in einem

Filter erfolgt durch die Angabe

— der zeitlichen und &rtlichen Verinderung der Zufluf-
konzentrationen aller im durchstrémenden Lésungsmit-
tel (i. a. Wasser) enthaltenen Stoffe,

— der daraus zu berechnenden orts- und zeitabhingigen
Konzentrationen im Filter,

— der sich einstellenden ortsabhiingigen Konzentration in
der adsorbierten Phase und der sich daraus ergebenden
Beladung des Adsorbens mit den einzelnen Substanzen
und

— der Konzentrationen am Filterausfluf (Durchbruchskur-
ven).

HAM beschreibt die Anderung der lokalen Konzentra-
tionen durch die folgenden Mechanismen:
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1. Konvektion: bezeichnet den Stofftransport durch die
Strémung des Wassers.

2. Stoffiibergang an der Adsorbensoberfliche: stellt den
Transport aus der gelosten Phase an die Oberfliche des
Adsorbens dar und wird mittels eines kinetischen Para-
meters beschrieben.

3. Adsorption an der Oberfliche des Adsorbens: beruht
auf dem thermodynamischen Gleichgewicht der gels-
sten mit der adsorbierten Stoffmenge.

4. Der Weitertransport der adsorbierten Stoffe von der Ad-
sorptionsoberfliche ins Innere des Adsorbens wird durch
Oberflichendiffusion beschrieben, die durch einen Dif-
fusionskoeffizienten charakterisiert wird.

HAM ist ein rein physikalisches Modell. Chemische
Reaktionen aller beteiligten Stoffe untereinander und mit
der Adsorbensoberfliche werden aufgrund der geringen
Konzentrationen nicht beriicksichtigt.

2.1 Die Konvektion

Die lokale Massenerhaltung aller gelsten Stoffe (z) im Fil-
ter fiihrt auf folgende partielle hyperbolische Differential-
gleichung

Oc;(r, 1)
£ @)

ot + V- [v(r)c, (r, ]+

Poot =0 (D
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fiir die Konzentration ¢ der Lésungskomponente (7) im
Wasser und der mittleren Beladung gam Ort r zur Zeir 4,
die die Form einer Kontinuititsgleichung hat und als Kon-
vektionsgleichung bezeichnet wird. Der erste Term der
Konvektionsgleichung bezeichnet die Konzentrationsinde-
rung im Wasser zwischen den Adsorbenskérnern. Diese
mufl mit der Konzentrationsinderung durch Zu- und
Abflufi, ausgedriickt durch den zweiten und dritten Term,
und der Adsorption, die mit einer zeitlichen Anderung der
mittleren Beladung einhergeht, im Gleichgewicht stehen.
Die obige Gleichung beschreibt den Filter als ein Kontinu-
um und trigt der pordsen Struktur eines Adsorbens nur
durch die Grolen € und p pRechnung,

Zur Losung der Gleichung (1) benétigt man Anfangs-
und Randbedingungen fiir Konzentration und Beladung
und das Vektorfeld der Filtergeschwindigkeit v (r), das die
Strémung des Wassers beschreibt. Fiir den linearen Filter ist
dieses gleichformig und gleich der vorgegebenen Filterge-
schwindigkeit. Im KSVA-Filter muf8 das Strémungsfeld
erst berechnet werden. Da die Strémung durch ein porses
Medium meist laminar erfolgt und die hier betrachteten
Strémungsgeschwindigkeiten so klein sind (ca. 10 m/h),
dafl Turbulenzen vernachlissigbar sind, kann das Problem
mit Hilfe von Potentialstrémungen beschrieben werden.
Dafiir ist nur die Lésung der Laplacegleichung

Ap(r)=0  (2)

erforderlich. Die Randbedingungen fiir ¢ sind durch den
Druck (Potentiallinien) am Zu- und Abflufl oder durch
Randstromlinien am Filtermantel gegeben. Die Grenze
zwischen Wasser und Luft entspricht einer freien Ober-
fliche und ist als solche in die Lésung von (2) miteinzube-
ziehen, wobei fiir den stationdren Zustand die Bedingun-
gen zu erfiillen sind, dafd erstens keine Strémung quer zur
freien Oberfliche erfolgt und zweitens kein Widerspruch
zur Lageenergie besteht. Die Geschwindigkeit ergibt sich
dann aus der Lésung fiir ¢ durch Gradientenbildung
v(r)=kpeVe(r)  (3)

Da sowohl der KSVA- als auch der lineare Filter rotati-
onssymmetrisch sind, ist man nur auf die Lésung eines
zweidimensionalen Problems angewiesen. Aufgrund dieser
Geometrie empfiehlt sich die Verwendung von Zylinder-
koordinaten r = (12). Die Konvektionsgleichung lautet
umgeschrieben:
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wobei die Tatsache beriicksichtigt wurde, dafl die Konti-
nuitétsbedingung

Vevr)=0 (5)

welche in der Laplace-Gleichung ( 2 ) beinhaltet ist, erfiille
sein muf8. Als Anfangsbedingung ist die Konzentration im
Filter zur Zeit # = 0 vorgegeben.

) (r:2,8 = 0) = cq5(r,2)  (6)

Die Randbedingung im Filterzufluf} (bei 2z = 0)

ci)(r,z = 0,) = ¢y () (7)

ist gleichbedeutend mit der Vorgabe einer Konzentration
am Filtereingang. Integriert man die Konvektionsgleichung
iiber ein Volumen V] ergibt dies mit Hilfe des Gauf8’schen
Integralsatzes

3557 Jav ety + 4t (e @01+

a _
P [V Gprn=0  (8)

Wird diese Gleichung noch iiber die Zeit integriert, so
wird die Bedeutung der einzelnen Terme offensichtlich:

t
e[av ey e+ [drdds - [vir)eq )]+

fo

pp JdV Ty(x,D=0 (9)

Der erste Term beschreibt die im Wasservolumen £V gels-
ste Stoffmenge, wihrend der letzte Ausdruck die mittlere
adsorbierte Stoffmenge der Kohle in diesem Bereich angibt.
Das Oberflichenintegral in der Mitte ist gleich der im Zeit-
raum #¢bis #aus dem Volumen abgefiihrten Substanzmen-
ge. Die Summe aller drei muf aufgrund der Massenerhal-
tung gleich Null sein. Diese Gleichung stellt eine Méglich-
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keit dar, die Konsistenz der numerischen Ergebnisse zu
iiberpriifen. Durch Gleichsetzen von Vmit dem Filtervolu-
men wird das Oberflichenintegral gleich der Differenz zwi-
schen Zu- und Abfluf} zum und vom Filter, d. h., gleich der
adsorbierten plus der im Wasser gelosten Stoffmenge. Aus
der Abweichung der linken Gleichungsseite von 0 folgt ein
Hinweis auf die Qualitit der Berechnungen.

2.2 Stoffiibergang und Oberflichendiffusion

Um die zeitliche Verinderung der mittleren Beladung an
jedem Punkt r im Filter zu beschreiben, wird das Modell der
Oberflichen- und Filmdiffusion eingesetzt, wobei ein re-
prisentatives Adsorbenskorn verwendet wird.

Da die tatsichliche Geometrie der Adsorbenskdrner nicht
niher bekannt ist, nimmt man diese Kérner als kugelf6rmig
an. Um der tatsichlichen Gestalt der Kornoberfliche Rech-
nung zu tragen, wihlt man den Durchmesser dp derart,
daf die spezifische Oberfliche der Kugel Ag, d. h. das Ver-
haltnis von duflerer Oberfliche zu Volumen, gleich der spe-
zifischen Stoffaustauschfliche des realen Adsorbens ist.
Damit ist diejenige Fliche des Adsorbens, die pro Volums-
einheit zum Stoffiibergang zur Verfiigung steht, festgelegt.
Dazu sind neben der dufleren Oberfliche des Korns auch
die Makroporen zu zihlen, in welche die zu adsorbierenden
Stoffe noch in geléster Phase eindringen kénnen.

Fiir eine Kugel mit der Porésitit £p und dem Durch-
messer dpist diese Fliche durch

_6(-¢p)

a, (10)

4

gegeben. Damit kann der reprisentative Kugeldurchmesser
dpbestimmt werden. Die iiber dieses Modellkorn gemittel-
te zeitliche Verinderung der Beladung liefert dann den drit-
ten Term in der Konvekrtionsgleichung (1).

Die zeitliche Anderung der Beladung in diesem Korn
wird im wesentlichen durch zwei Parameter beschrieben.
Der erste, B, beschreibt den Stofftransport aus der Lésung
zum Adsorbens hin aufgrund eines linearen Konzentrati-
onsgefilles in einer diinnen Schicht der Lésung an der Kor-
noberfliche [sog. Filmdiffusion (SONTHEIMER et al., 1985,
254fF)].

Bezeichnet man die Konzentration in der freien Lésung
mit ¢ und die in der Lsung an der Oberfliche des Korns
mit cg, so ist der Betrag des Stoffstromes im Film pro Ober-
flicheneinheit durch
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Jiety= frle(r,t)-cs(r,))  (11)

gegeben (siche auch [CRANK, 1979, 35f] Surface evapora-
tion condition).

Der Stofftransport im kugelférmigen Adsorbens wird
durch das Modell der Oberflichendiffusion mit der Ober-
flichendiffusionskonstante D¢ beschrieben. Darin werden
die Transportvorginge ins Korninnere zusammengefafit,
bei denen der Transportwiderstand wesentlich grofer ist als
in der freien Lésung. Dazu gehort das Weiterwandern der
adsorbierten Stoffe ins Innere entlang der Oberfliche sowie
das Eindringen in die ins Innere des Korns fiihrenden
Mikroporen, deren Gréfle mit den Verunreinigungsmo-
lekiilen vergleichbar sind. Da die Molekiile des zu trans-
portierenden Stoffes weder vernichtet noch erzeugt werden
kénnen, erfiillen sie eine Kontinuititsgleichung der Form.

aq(x,t)
e (12)
wobei der Index x bedeutet, daf} der Gradient beziiglich der
Ortskoordinate in der Kugel zu bilden ist. Diese Gleichung
stellt einen Zusammenhang zwischen dem Stoffstrom und
der zeitlichen Anderung der Stoffmenge an einem Ort her.
Laut dem 1. Fick’schen Gesetz wird dieser Strom aber als
proportional dem Konzentrationsgradienten angenom-

-V, - i)

men.

ix)=-DsppV,qxt)  (13)

Um die Anderung der mittleren Beladung des Korns zu
berechnen, wird ( 12) iiber das Kugelvolumen integriert.

—— | ———— V ’t
Op V@ f q(x,1) =

1 1

[av v-jx,1)= -7 daf-j(x,r) (14)

Korn Korn

Der letzte Schritt erfolgt wieder unter Verwendung des
Gauf¥’schen Integralsatzes. Da es sich bei dem Korn um eine
homogene Kugel handelt, gilt fiir das Oberflichenintegral

auf der rechten Seite,

1

Komn

Js =—A4sJs ( 15)

1,
q’df.j(x,t)=—V

Kom

7

Korn
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wobei jg der Betrag des Stoffstroms an der Kornoberfliche
ist. Dieser muf§ aufgrund der Massenerhaltung gleich dem
Strom j; sein. Kombiniert man also (11 ) mit (15 ) so folgt
aus (14 ) fiir die Anderung der Beladung

oq(r,t
0 L0 - 4ifye-cs) (16)

Setzt man dies in die Konvektionsgleichung ein, so erhilt
man

55’(1)(732:’) (,)( Z,t) ai(,)(r‘,z,l‘)
E— v (r,z2)———— Vz(",z)“"‘——“*‘az +
+AsB(7, 2, f)[c(i)(",z,f)“csu)(?‘y th)]z o (17)

Da der Stoffiibergangskoeffizient fi; ;) von der lokalen
Fliefgeschwindigkeit abhingt und diese im nichtlinearen
Filter ortsabhiingig ist, wird B ;)auch ortsabhingig.

Kombiniert ergeben die Glelchungen (12)und (13)
eine Differentialgleichung fiir die zu transportierende Stoff-
menge, die sogenannte Grundgleichung der Oberflichen-
diffusion.

J
Eq(xzt) = Dva '(VxQ(xst)) = DSqu(xat) ( 18 )

Im Fall eines kugelférmigen, homogenen Teilchens ver-
einfacht sich diese Gleichung zu

a . [Faxy 2 aq(x,t))
a,,tq(x,r)—Ds( 7t o (19)

mit x = x|. Die Gleichung (19 ) benétigt zu ihrer Lésung
die Vorgabe von Randbedingungen. Diese Randbedingun-
gen werden bei x = 0im Kornmittelpunkt und bei x = dp/2
am Kornrand vorgegeben. Die erste Randbedingung for-
dert

Oq(x,t)
—_— =0 20
ox o (20)

Daf die Ableitung der Beladung ¢(x,2) nach x gleich Null
ist, folgt zwingend aus der Massenerhaltung (12 ). Ein Wert
ungleich Null wiirde ja laut ( 13 ) einen Stofftransport
bewirken, der von allen Seiten her durch den Kugelmittel-
punke auftritt, was nur méglich wiire, wenn die transpor-
tierte Masse im Ursprung verschwiinde. Als zweite Randbe-
dingung ist die Beladung g¢an der Kugeloberfliche durch
das Adsorptionsgleichgewicht vorgegeben, mit

1.RB
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2RB  g(xt|,_, ,=9s®  (21)

2.3 Die Adsorption an der Adsorbensoberfliche

Bei der Adsorption an der Oberfliche des Adsorbens wird
angenommen, daf sich unmittelbar, d. h. in Zeitrdumen,
die klein sind im Vergleich zu der fiir den Stofftransport
charakteristischen Zeit, ein Gleichgewicht zwischen der
Konzentration der adsorbierten (g9 und der gelésten (cg)
Phase einstellt. Dieses ist von allen vorhandenen, adsor-
bierbaren Substanzen abhingig.

Cs(i-1)> €5 (1) Cseay)

(22)

sy = qS(i)(cS(i) > Cs1ys Cs(2)20es

Das Gleichgewicht im Einzelstoffsystem ist experimentell
einfach zu bestimmen und wird durch eine sogenannte

Adsorptionsisotherme

dsiy = QS(,')(CS(;)) (23)

beschrieben. Fiir tiefergehende Beschreibungen der physi-
kalischen Vorginge bei der Adsorption siche z. B. HiLL
(1949). Um von den Isothermen der Einzelstoffadsorptio-
nen zu einer geeigneten Beschreibung des Vielstoffgemi-
sches zu gelangen, muf eine geeignete Theorie der konkur-
rierenden Adsorption herangezogen werden.

Das Adsorptionsgleichgewicht einer Komponente des
Gemisches kann sich nicht unabhingig von der Konzentra-
tion der anderen Komponenten einstellen. Eine Theorie,
die die konkurrierende Adsorption der verschiedenen
Komponenten beschreiben kann, jedoch nur die Daten der
Isothermen der Einzelstoffadsorption benstigt. Eine viel-
fach verwendete Methode ist die sogenannte Ideal Adsorbed
Solution Theory , kurz IAST (RADKE und PRAUSNITZ,
1972). Die zentrale Grofle der IAST ist der sogenannte
Spreitungsdruck 7 der durch

RT RT q,(c;)
=] = —— |de. 2= 24
ﬂ‘l A I-II A 6‘ cl ci ( )

gegeben ist. Da die Einzelstoffisothermen im allgemeinen
2-parametrige Ausdriicke von einfacher funktionaler Form
sind, liflcsich der Ausdruck fiir 7 vielfach analytisch berech-

nen. Verwendet man z. B. eine Freundlich-Isotherme
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9,(c;)=K,e," (25)

so erhilt man

S ~

Ci q,' A
Il,= _’.dci q,(c;) _ J'd dInc(g;) _4
0 Ci dlng, ;i

i 0

(26)

wobei g; = q; (¢; ) verwendet wurde.

Der IAST-Algorithmus zur Berechnung eines Adsorpti-
onsgleichgewichtes fiir mehrere geloste Stoffe (3) besteht
nun in der Forderung, dafl der Spreitungsdruck fiir jeden
dieser Stoffe gleich grof ist, d. h.

T=m=m =.=mx, >[1=II=II, =.=1I,
(27)
und dem folgenden Formelsatz

Csiiy sy X & s =1 (28
—F=—" gr =24y — =1(28)
¢ qr r 12—4: 50 i-1 9

Mit den IAST-Gleichungen (26), (27 ) und (28) ist
man nun imstande, bei bekannter Form der Adsorptions-
isothermen (25 ) fiir den Einzelstoff aus den gegebenen
Beladungen die Losungskonzentrationen bzw. bei gegebe-
nen Lésungskonzentrationen die Beladungen zu berech-
nen.

3. Numerische Losung

Die Beschreibung eines Filterprozesses erfolgt durch die
simultane Lssung mehrerer Gleichungen, wobei alle diese
Gleichungen auf verschiedene Arten zusammenhingen:

¢ Zur Lssung der Konvektionsgleichung ist die zeitliche
Ableitung der mittleren Beladung 7, da diese als Senke
bzw. Quellterm eingeht, notwendig.

* Daraus folgen die Konzentrationen der gelsten Stoffe im
Filter.

* Weiters ergibt sich durch den 4ufleren Stoffisbergang die
Konzentration in der Losung an der Oberfliche des
Korns.

¢ Die IAST stellt den Zusammenhang der mit diesen Kon-
zentrationen im Gleichgewicht stehenden Beladungen,
welche sich am Korn einstellen, her.

* Aus der Losung der Oberflichendiffusionsgleichung er-
gibt sich eine Beladungsverteilung im Korn.

* Durch Integration iiber das Kugelvolumen kann dann die
mittlere Beladung 7 und deren zeitliche Anderung be-
rechnet werden.

Diese Kette von Gleichungen stellt ein implizites Glei-
chungssystem fiir alle zu berechnenden Groflen dar, das
mittels iterativer Verfahren gelést werden kann. Im Modell
HAM geschieht dies so, dafl zuerst alle vorkommenden
Differentialgleichungen durch ihre diskreten Formen
erserzt werden, d. h., anstatt der kontinuierlichen Variablen
fiir Ort und Zeit werden diskrete Variablen verwendet.

t = nAt
r=iAr i=0,..,n,

z=jAz j=0,..,n, (29)

x=IAx [1=0,...,n
k=i+j-(ny+1)

Der Index £ wurde eingefiihrt, um die Punkte im Filter
mit einem statt zweier Indizes zu bezeichnen. Um die
Berechnungen iiberschaubarer zu gestalten, werden aufler-
dem dimensionslose Gréfen eingefiihrt.
2x

R=L z=2 x=5 y=-2 g, -

30
A I, Co qs dp (30)

Daraus folgt dann z. B. fiir die Ableitungen der Konzen-

trationen im Filter

&(r,t) | KRN X - X"

or OR MAR ,, (31)
&‘(rv t) - @((R,t) - Xk+1 - Xk+1
ot ot At

Ein Teil der obigen Gleichungskette lifit sich durch Ein-
setzen der Losung einer in die jeweils niichste Gleichung
formal ,16sen“, wobei in dieser Lésung noch immer unbe-
kannte Gréflen enthalten sind. Dazu wird als erstes die
Konvektionsgleichung durch ihre diskrete Form ersetzt

1 1
Xity = ey (Xfm:X("ktl)(i)’X&tsk>(i))+

+1
s Die Oberflichenbeladungen wieder gehen als Randbe-  <k(i )Xg,k(i) (32)
dingungen in die Oberflichendiffusionsgleichung ein.
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Der Stoffiibergang und die Korndiffusion folgen in allge-

meiner Form

n+l n n+l n+l n+l
ak(i)( Vl,k(i)) + bk(i)YrS‘,k(i) - Xk(i) XS,k(i) ( 33 )

Kombiniert man die Gleichungen (32) und (33), so

ergibt sich ein linearer Zusammenhang

n+l __*¥(n+l) [ yn n n+l n+l
Con X skt = iy (Yw,k(i)’Xk(i)’X(k—l)(i)’X(k—sk)(i))+

b,:(i)qo(i)I’S’f,j}i) (34)

+1 +1
zwischen X 5, k) und ¥ 5 () . Die Koeffizienten (chne
Indizes) gehorchen den Bezichungen

a4 = coa—m)

x-1 k-1 (33)

Als zweite ,,Bestimmungsgleichung” fiir die Unbekann-
ten X gf,lew und ¥ E"iw stehen die IAST-Gleichungen
zur Verfiigung. Man beachte, daf sich die Koeffizienten in
(35) nur aus Gréflen zusammensetzen, die aus vorange-
gangenen Berechnungsschritten bereits bekannt sind. Hat
man diese Gleichungen gelést, so erhilt man durch Einset-
zen in ( 32 ) und (33 ) alle benétigten Gréflen. Im folgen-
den wird die Bestimmung der Gréflen K,1,2 und b erliu-
tert.

3.1 Die Losung der Konvektionsgleichung

Normiert man die Konvektionsgleichung (1) mit den ver-
einbarten dimensionslosen Groflen ( 30 ), so erhilt man

@(i 3ﬁ,i(l—g)c,i)
@ 2P 0( (X(i)_XS(i))+

-
00 5y 7,
Ve n OXon  V.Coin OX,.
+ r~0,(i) (7) 2 0(i) (i) =0 (36)
hn OR I, &
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Die Differentialgleichung ( 36 ) wird durch die entspre-
chende Differenzengleichung ersetzt

1
X0 =Xy + G (X0 - X5 )+

Kok (Xl?(t; - ijll(i))ﬂ“ (37)
1
+ Ky (Xl?f:; - X;c'jnrl(i)) =0
mit den Koeffizienten ist
G = A tFSﬂL,k(i) K = At
k(iy — & 1k = "1k EIOAZ
At
K, 6 =v 38
2k r.k ErOAR ( )

Nun mufl man den letzten Term genauer betrachten.
Wenn auf einem Punkt des Gitters v 4, < Oist, so erfolgt ein
Konzentrationszufluf§ von dem dariiberliegenden Gitter-
punkt und der Differenzenquotient ist durch den Ausdruck

+1 +1
AX Xl'cz(i) - Xl?+nR+l(i)

AZ AZ (39)

zu ersetzen. Das wiirde aber Information von einem Punkt
beinhalten, auf dem die Konzentration noch unbekannt ist.
Es laf3t sich zeigen, dafl man dieses Problem mit Hilfe des
sogenannten Operator-Splittings umgehen kann (PRESS et
al., 1992). Unter Voraussetzungen, die fiir die Konvekti-
onsgleichung gegeben sind, kann man bei jedem Zeitschritt
die Rekursion fiir positive und negative Geschwindigkeiten
hintereinander durchfiihren. Hierbei aktualisiert man die
zu berechnenden Gréflen zuerst, beginnend bei £ = 0, an
allen Punkten mit positiver z-Geschwindigkeitskomponen-
te. Danach fiihrt man dasselbe an allen Punkten mit nega-
tiver z-Geschwindigkeitskomponente durch, beginnt jetzt
allerdings mit £ = (np+1) . (nz+1)-1.

Fafit man die beiden Fille positiver und negativer z-Kom-
ponente der Geschwindigkeit in einem Ausdruck zusam-
men, so erhilt man

n+l1 n n+l n+l
Xk(i) - Xk(i) + Gk(i)(Xk(f) - Sk(i))+
n+l n+l
Ko (Xk—l(i) - (k—l)(i)) +

n+l n+l —
+ |K1k|[Xk:i) - ijsgn(vz'k)[nkﬂ](i):l =0
Nach Auflssung dieser Gleichung nach X m/l,(,-) kénnen
die Koeffizienten 7 und « fiir die Konvektionsgleichung
(32) bestimmt werden

(40)
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n n+l1 n+l
nil Xk(') +K X k-1(i) + K X k—sgn(v, . )[ng+1)(7)
k(i) =

\ 1+ Gy + Ky + Ky
Gk(i)

Kk’ =
@ 1+ G,y + Ky + Ky,

(41)

3.2 Die Losung der Korndiffusionsgleichung

Um gals Funktion von 4 zu ethalten (und damit die unbe-
kannten Koeffizienten 2* und #* in ( 34 ), wird die Korn-
diffusionsgleichung fiir 4 im Korn in ihrer diskreten Form
geldst und das Ergebnis iiber das Kornvolumen integriert.
Im folgenden Abschnitt wird zugunsten der Ubersicht-
lichkeit die Indizes £und (z) unterdriickt und erst im Ergeb-
nis wieder angefiihrt. Man transformiert zunichst auch die
Ortskoordinate in der Kugel und erhilt als normierte Form

der Oberflichendiffusionsleichung
7

2 vk, = 4Ds [0” YR, 2 FHRyD)| (42)
a d; Ry R], R,

mit den Rand- und Anfangsbedingungen

AB  Y(R,,1)|_, =Y (Rp,0),Y R,

RB1 24€53D) =0 ,Vt (43)
Rp Rp=0

RB2  Y(R,,0)|, =¥

Fiir die Diskretisierung der Differentialgleichung wurde
das sogenannte Crank-Nicholson-Schema (PRress et al.,
1992, 849) verwendet. Dafiir muff man zuvor noch eine
Variablentransformation durchfiihren, um auf die benétig-
te Form der Gleichung zu kommen. Transformiert man die
Gleichungen gemif3

U(Ry,?)
R

P

Y(Ry, )= (44)

so erhilt man die Gleichung

AU(R,,1) _ 4D ﬂzU(RP,t)
a d,z, ﬂipz

fiir die neue Gréfle U(Rp2). Als nichstes wird die Diffusi-

onsgleichung durch ihre diskrete Form ersetzt

(45)
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U(Ry,t)=U(jAR,, nAt)=U" =
U, =¥ (46)

IIK

Das Crank-Nicholson-Schema besteht in der diskreten
Darstellung der zeitlichen und értlichen Ableitungen und
fithrt auf eine Iterationsvorschrift

2D, [UJn:]l Un+1 Un+1] [ r=2U U J
Z (o,

in 7 (fiir Zeit) und j (fiir Ort). Der Startwert fiir die Ite-
ration ist durch die Randbedingungen und die Anfangsbe-
dingung gegeben. Die Anfangsbedingung und die erste
Randbedingung lauten in der diskreten Form

AB U?=0 vj
RBI Ul=0 Vn (48)
RB2 Uy =Y

Aus Gleichung (47 ) erhilt man unter Beriicksichtigung
der RB1 eine Rekursionsformel fiir U}

P (U + U = R}"“(a) (49)
mit
Rl@)=«a
1
P (@)

g o (AR

2D At

R]m-l (a) - r]n ( 50 )
n+l
Rn+1 (a) _] (a)
J+1 +1
TR @)

Aus dieser Formel sind bei gegebener Oberflichenbela-
dung durch Rekursion die Beladungen in allen Punkten im

Inneren der reprisentativen Kugel bestimmbar. Es ist aber
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zu beachten, dafl sich die Gréfen 7 gemif8 ( 50 )mitjedem
Zeitschritt dndern.

Mit Hilfe der Rekursionsformel soll ein geschlossener
Ausdruck fiir die mittlere Beladung der reprisentativen
Kugel in Abhingigkeit von der Oberflichenbeladung
gefunden werden. Dazu wird an jedem Punkt r im Filter
iiber das reprisentative Kugelvolumen integriert.

dpi2

1 4
70=5 | xqtxr)= o

P

dpl2

Idxx q(x;r,1)=

1
3¢, [dR, R,* Y(Ryir,1)=3¢,7 (r,1) (51)
0

Das Integral kann niherungsweise durch die Trapezregel

ersetzt werden.

-1 Yn

= ;k(ARPYU,:’ +n (AR5 (52)

Gesucht wird weiters fiir dieses Integral ein geschlossener
Ausdruck in Abhingigkeit von Y5 (= U,). Dazu wird die
Rekursionsformel (49 ) zur Lésung der Diffusionionsglei-
chung in obigen Ausdruck eingesetzt,

7" =(AR,) [r (a)+(A(a)+ )Y} (53)

r"(a)=3 iR::(@k[ﬁ@@)J
=k

k=1 m=k

A<a>=—ik[HP,<a>}

k=1 J=k

wobei

(54)

ist. Durch den Vergleich von ( 51 ) mit der Differenzenform
von ( 16 ) unter Beriicksichtigung der Trapezregel folgt

a+b¥y, = Xy — Xery (56)

Fiir zund & gelten dann die Beziehungen (mit komplet-
ter Indizierung)

o Sl ORI, K }
k(i) AtASﬂL(i)CO(i) L (l) ” (AR ) (57)
_ M (AR)' T v
KD AtA B o Coi (1)(a(,))
SFL(iY* o)

Fiir die Bestimmung der Koeffizienten im Gleichungs-
system ( 35 ) sind dann (57 ) und (41 ) in ( 35 ) einzusetzen.

3.3 Losung der IAST-Gleichungen

Mittels des IAST-Formelsatzes und der Gleichung (35 ) ist
es moglich, das Adsorptionsgleichgewicht zwischen Ober-
flichenkonzentration und Oberflichenbeladung fiir jede
einzelne Komponente zu bestimmen. Diese Gleichungen
miissen simultan fiir 2V Unbekannte gelést werden, was
zum Beispiel mit Hilfe des Newton-Algorithmus erfolgen
kann. Durch Auflésen des Gleichungssystems nach den
zwei Unbekannten g7 und IT kann der Rechenaufwand
betrichtlich verringert werden.

Das gekoppeltes Gleichungssystem der zwei Gleichungen
fiir die zwei Unbekannten ITund g7ist zu losen

- qu"’(n »qr) _o
i=1 q: (H)

N (11
I_ZM__.O (58)

i=1 qr
Um wirklich nur mehr zwei Gleichungen mit den zwei
Unbekannten g7~ und IT zu erhalten, miissen alle bekann-
ten Ausdriicke eingesetzt werden. ¢; und g; sind durch die

T - Formeln (24 ) und (25) als Funktionen von IT bekannt.
"_ X" )=3qg, -k 2= 55
As B ppco( X = Xgp) =34, At (53) g5 folge aus der ersten IAST-Gleichung in ( 28 ), gemein-

(AR,) " g sam mit ( 34 ), woraus dann wieder cg;) als Funktion der
=3q, A}; [F"(a) + (A(a) + —2&) Y- (AR)? :l beiden Variablen IT und g7folgt.

P
~ sy (ILq;) v .
csiyILgp)=¢, () ———=a; + b, qS(i)(Hs qr)
Durch die Definition der Koeffizienten 2 und 4 [vgl. Gl b T

(33)] kann die Bezichung zwischen Beladung und Kon- = a. (I - i dr 59
zentration vereinfacht dargestellt werden als 95 (IL.47) ¢, (I —gqa, (59)
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3.4 Uberpriifung des Modells HAM

Das vorliegende Modell wurde vor allem auf seine numeri-
schen Eigenschaften hin iberpriift.

Die Routine zur Berechnung des KSVA-Strémungsfeldes
wurde in einer Arbeit von PLONER (1995) untersucht und
zeigte gute Ubereinstimmung mit den Laborversuchen.

Zur Uberpriifung des Konvergenzverhaltens wurde bei
einer Reihe von Simulationsliufen die riumliche und die
zeitliche Schrittweite variiert. Die so erhaltenen Durch-
bruchszeiten und Beladungen konvergierten fiir kleine
Werte von At, AR, AZ und und die Massenbilanz,
gebildet aus Zu-, Abfluff und Beladung, erreicht eine Gré-
Renordnung von 1 %.

Die Beladungskurven eines Zweistoffgemisches aus einer
Arbeit von HAIST-GULDE et al. (1991) konnten nachgebil-
det werden, wobei jedoch, wie so oft bei Literaturverglei-
chen, das Problem auftrat, daf§ nichtalle fiir HAM benétig-
ten Parameter angegeben sind und daher die freien Para-
meter aus anderen Quellen genommen werden mufiten.
Aus diesem Grund ist auch eine Versuchsserie geplant, bei
der alle Eingabedaten fiir einen bestimmten experimentel-
len Aufbau ermittelt werden sollen.
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Anhang

Im folgenden sollen die verwendeten Symbole und die fiir
das Modell HAM als Eingabedaten benétigten Kennzahlen

und Filterdaten kurz beschrieben werden.

1. Formelsymbole
Anmerkung: Vektorielle Griffen werden fettgedruckt dargestellt.

Tabelle 1: Allgemeine Formelsymbole

dessen das Simulationsmodell HAM entstand, wurde dan-  Table 1:  General list of symbols
kenswerterweise vom FWF (Fonds zur Férderung der wissen- o — Anfungskonzentration der frcien Losung
schaftlichen Forschung) unterstiitzt (Projeke P10203-OCH). a fmmol/g] Beladung im Gleichgewicht mit o
qp (6 t)  [mmol/g] mittlere lokale Beladung durch die Kompo-
Literatur pee @) 5
¢ (@e) [mmol/1] Konzentration der Komponente (i) in der
gelsten Phase
CRANK, J. (1979): The Mathematics of Diffusion, 2nd edi-  cg [mmol/l] Konzentration der Komponente an der Korn-
tion, Oxford University Press. oberfliche
HAIST-GULDE, B., K. JOHANNSEN, S. STAUDER, G. BALD-  4S [mmol/g] Beladung der Komponente an der Korn-
AUF und H. SONTHEIMER (1991): Optimierung der Aktiv- °b°rﬂ§‘"%1° o
kohleanwendung bei der Entfernung von Mikroverunrei- f'(r) [en/s] ) lokale Filtergeschwindigkeit
. . . R, . iL [mol s'm?]  Stoffstrom
nigungen mit Aktivkohle in Trinkwasseraufbereitungsan- ) .
lagen. Wasser-Abwasser, 132, 8. PL (] Stoffitbergangskoeffizient
Hur, T. L. (1949): Statistical Mechanics of Adsorption V. 4 (m?kg] ﬁ‘”ﬂﬁms{lme pro Massencinheir des
0oIbens
J. Chem. Phys., Vol 17’ 520. . .. . R [Jmol 1K) Universelle Gaskonstante
PLONER, G. (1995): Strémungssimulation in einem Aktiv- T K Temperatur
kohlefilter mit Hilfe verschiedener Computerprogram- , [mn] Radial- und Hohenkoordinate im Filter
me. Diplomarbeit. Univ. f. Bodenkultur, Wien. t (s] Zeitkoordinate
Press, W. H., S. A. TEUKOLSKY, W. T. VETTERLINand B. B * [eo] Ortskoordinate im Adsorberkorn
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2. Filter- und Adsorbensdaten

Tabelle 2: Formelsymbole, Filter- und Adsorbensdaten
Table 2:  List of symbols for filter and adsorbents data

Ag [m1] effektive Stoffaustauschfliche

€ [1] Anteil des Zwischenkornvolumens

€ [1] Porssitit des Korns

Pp [kg/m3]  mittlere Adsorbensdichte im Filter

Iy [m] Filterradius

1y [m] Filterlinge

Zyusfl [m] Hahe der Unterkante des Ausflusses (KSVA)

duen [m] Durchmesser des Ausflusses (KSVA)

Lousfl [m] radiale Lage des Punktes zur Durchbruchskontrol-
le (KSVA)

kg [m/s] Filterdurchléssigkeitsbeiwert

3. Numerische Parameter

Tabelle 3: Formelsymbole, Numerische Parameter
Table 3:  List of symbols for numerical parameter

n, Anzahl der Stiitzpunkee in radialer Richtung
n, Anzahl der Stiitzpunkte in axialer Richrung
ng Anzahl der Stiitzpunkte im Korn

PDB [%]  Durchbruchswert

tsiM [h] Simulationszeit

Dl Maximale Anzahl der Sektoren

4. Substanzkenngrofien

Tabelle 4: Formelsymbole, Substanzkenngréfien
Table 4: List of symbols for chemical parameter

By [m/s]  Stoffiibergangskoeffizient des Sorptivs (i)

Dg; [m?%s] Diffusionskonstante des Sorptivs (i) im Kohlekorn
ng() Exponent der FREUDLICH-Isotherme des Sorptivs (i)
Kgg Vorfaktor der FREUDLICH-Isotherme des Sorptivs (i)
Mg  [g/mol] Molmasse des Sorptivs (i)

Bei dem Isothermenparameter Kist zu beachten, daf in
der IAST mit molaren Gréflen gerechnet wird und daher
die Konzentrationen in mmol// und die Beladungen in
mmol/g benstigt werden und nicht in mg/l bzw. mglg, wie
dies fiir die experimentell bestimmten Gréfen iiblich ist.
Die Umrechnung fiir Krerfolgt durch

molar _ nF -1
KF(") —KF(I')M(")
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Der Freundlich-Exponent ngbleibt unverindert.

Der Stoffiibergangskoeffizient B ;) ist i. a. von der loka-
len Umstrémungsgeschwindigkeit des betrachteten Adsor-
benskorns abhingig. Hat man also keinen linearen, son-
dern einen Filter mit lokal unterschiedlichen Strémungsge-
schwindigkeiten vorliegen, so wird es i. a. notwendig sein,
B an jedem Punke neu zu berechnen. Dazu bieten sich
die Korrelationen von SCHLUNDER und GNIELINSKI (SONT-
HEIMER et al., 1985) an.

Dafiir werden folgende zusitzliche Daten benétigt:

Tabelle 5: Formelsymbole, Zusatzdaten zur Berechnung des lokalen
Stoffiibergangskoeffizienten

Table 5: List of symbols for additional dara for the determination of
local mass transfer coefficient

DL(i) [m?/s] Diffusionskonstante des Sorptivs (i) im Lésungs-
mittel

v [m?/s] kinematische Viskositit des Losungmittels

u [m/s] effektive Umstrdmungsgeschwindigkeit des Parti-
kels

Der Formelsatz fiir B ;) lautet:

Dy,
B = =22 (14150 - )2+ /5L, + 5hL, )
P

0,037Re*%Sc
142,443Re” (Sc7 —1)

Sh = 0664R2%Sc% 5 Shhlrb =

lam

Re=3 gL
v D,

Als effektive Umstromungsgeschwindigkeit ist im we-
sentlichen die lokale Fliefgeschwindigkeit zu verstehen. Es

bestiinde natiirlich auch die Méglichkeit, % zusitzlich von
der Geometrie der Adsorberkdrner abhingig zu machen.

Anschrift der Verfasser

Dipl.-Ing. Hermann Schachner, Dipl.-Ing. Marcel Rassin-
ger, Ass.-Prof. Dipl.-Ing. Dr. Willibald Loiskand], Institut
fiir Hydraulik und landeskulturelle Wasserwirtschaft, Muth-
gasse 18, A-1190 Wien.

Dipl.-Ing Dr. Erich Schifer, Dipl.-Ing. Andreas Weingart-
ner, Institut fiir Wasservorsorge, Gewisserskologie und
Abfallwirtschaft, Abteilung fiir Siedlungswasserbau, Indu-
striewasserwirtschaft und Gewisserschutz, Muthgasse 18,
A-1190 Wien.

48 (4) 1997



H. Schachner, M. Rassinger, W. Loiskandl, E. Schifer und A. Weingartner

Eingelangt am 15. Juli 1997
Angenommen am 10. September 1997

Die Bodenkultur 260 48 (4) 1997



	48_4_249
	48_4_250
	48_4_251
	48_4_252
	48_4_253
	48_4_254
	48_4_255
	48_4_256
	48_4_257
	48_4_258
	48_4_259
	48_4_260

