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1 Einleitung und Problemstellung

Die Produktaufarbeitung in der Prozesstechnik beinhaltet oftmals die Aufgabe, Fliissigkeiten
von Feststoffen zu kldren oder verdiinnte Suspensionen aufzukonzentrieren. Mit der steten
Weiterentwicklung neuer Membranwerkstoffe kommen zu diesem Zweck immer hiufiger
auch Querstromfiltrationsverfahren zum Einsatz. So werden in der Lebensmittelindustrie
durch Querstromfiltration (insbesondere Ultra- und Mikrofiltration) Fruchtsifte, Bier und
Wein geklért, in der Biotechnologie wertvolle Proteine aus Fermenterbrithen gewonnen und
in der Sicker- und Abwasseraufbereitung Schwermetalle und andere Schadstoffe
zuriickgehalten.

Einer effizienten Prozessfiihrung oder der ErschlieBung neuer Aufgabenfelder steht durch die
Bildung unerwiinschter Deckschichten auf der Membran oftmals eine sehr geringe
Filtratstromdichte (<100 1/m® h) entgegen. Der Steigerung der Filtratstromdichte durch
Erhohung des transmembranen Druckes oder der Uberstromgeschwindigkeit sind dabei
physikalische, technische und wirtschaftliche Grenzen gesetzt.

Neuere technische Entwicklungen zielen deshalb darauf ab, bei moderaten
Durchstromungsgeschwindigkeiten durch Nutzung zusdtzlicher physikalischer und
stromungsmechanischer Effekte eine Partikelablagerung auf dem Filtermittel zu vermindern
bzw. soweit moglich vollstindig zu verhindern. Einen Schwerpunkt bildet dabei die
Untersuchung des Einflusses von Sekundérstromungen.

Insbesondere Taylor- und Dean-Wirbel, die bei der Durchstromung gekriimmter Geometrien
entstehen, haben sich bei einer Vielzahl von Membranprozessen positiv auf das
Prozessergebnis ausgewirkt. Gegeniiber der geraden Stromungsfiihrung in {iblichen Kapillar-
bzw. Rohrmodulen sorgen die Sekundirstromungen fiir eine erhohte Scherbeanspruchung am
Filtermedium und einen besseren Stoffaustausch zwischen Bulk-Phase und Deckschicht und
konnen eine deutliche Steigerung der Filtrationsgeschwindigkeit bewirken.

Im Gegensatz zu sogenannten Rotationsscherspaltfiltern weisen Dean-Wirbel zwar ein
geringeres  Steigerungsvermdgen im spezifischen Filtratfluss auf, zudem ist die
Scherbeanspruchung an  der Membran  deutlich  niedriger und mit der
Durchstromungsgeschwindigkeit in einem gewissen Rahmen gekoppelt, auf der anderen Seite
aber bieten sie den gro3en Vorteil einer einfachen Apparate- bzw. Modultechnik.

Fiir Modifikationen, die zu einer Leistungssteigerung bei der Querstromfiltration fiihren
sollen, ist es wichtig, die grundlegenden physikalischen Mechanismen bei der
Partikelablagerung und Deckschichtbildung an {iberstromten Membranen zu identifizieren
und moglichst zu quantifizieren. Zahlreiche Forschungsarbeiten haben dazu beigetragen, das
Verstindnis iiber die Partikelablagerung zu erweitern. Die am weitesten entwickelten
Beschreibungsmodelle gehen davon aus, dass die Ablagerung von Partikeln im GroBenbereich
> 200 nm im wesentlichen von Stromungskriften, van-der-Waals- und elektrostatischen
Wechselwirkungskriaften in unmittelbarer Ndhe zur Deckschichtoberfliche, bei kleineren
Partikel zusétzlich von Diffusionskréften, abhéngt. Es ist jedoch bislang noch nicht gelungen,
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nicht zuletzt aufgrund der zahlreichen einflieBenden Parameter, eine allgemeingiiltige
Beschreibung der ablaufenden Vorginge zu entwickeln. Vielmehr sind die
Modellierungsansitze auf die jeweiligen speziellen Versuchsbedingungen beschriankt. Zudem
gelten die Modelle nur fir den Fall einer sehr einfachen Hydrodynamik, komplexe
Stromungen konnen derzeit noch nicht beriicksichtigt werden.

Das Ziel dieser Arbeit ist es, neben der detaillierten experimentellen Analyse der Wirkung
von Dean-Stromungen auf die Deckschichtbildung, die Modellierung auf das hierbei
auftretende komplexe Zusammenspiel zwischen Hydrodynamik, Stofftransport und
Partikelablagerung und damit der Filtrationsgeschwindigkeit fiir den Bereich der
Mikrofiltration auszuweiten. Wesentlicher Schritt dabei ist die Kombination der numerischen
Stromungsmechanik mit der mikroskopischen Betrachtungsweise der physikalischen
Einflussgroflen, die bei der Partikelablagerung eine Rolle spielen.

Durch diese Vorgehensweise ist es moglich, im Gegensatz zu bisherigen Modellen, die sich
an integralen Prozessgroflen orientieren, die Deckschichtbildung unter dem Einfluss einer sich
lokal verdndernden Hydrodynamik zu beschreiben. Der Vergleich zwischen experimentellen
und theoretischen Ergebnissen gibt dabei Auskunft {iber die Giite der Modellbildung.
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Bei der druckgetriebenen Querstromfiltration handelt es sich um ein Filtrationsverfahren, bei
dem die Membran tangential iliberstromt und das Filtrat senkrecht dazu durch die Membran
abgezogen wird. Die Tangentialstromung soll einem Deckschichtautbau, der zu einer
Verminderung des Filtratflusses fiihrt, entgegen wirken. In Abbildung 1 ist das Prinzip der
Querstromfiltration in einer Kapillarmembran (rechts) in Abgrenzung zur Dead-End-Filtration
(links) dargestellt.
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Abbildung 1: Prinzip der Dead-End- und der Querstromfiltration

Im Gegensatz zur Dead-End-Filtration wird bei einer Queriiberstromung der Membran nach
einer instationdren Phase der Deckschichtbildung ein stationdrer Filtratstrom und eine
endliche Dicke der Deckschicht erreicht. Ein in der stationdren Phase oft zu beobachtender
leichter stetiger Abfall im Filtratfluss wird durch Einlagerung feinster Partikel in die
Deckschicht, durch Fouling-Prozesse an der Membran und/oder Umlagerungsprozesse
innerhalb der Deckschicht hervorgerufen.

Trotz der begrenzten Deckschichtbildung kommt es in der Anfangsphase der
Querstromfiltration zu einem starken Abfall des Filtratflusses, teilweise um mehrere
GroBenordnungen. Um einen Filtrationsprozess moglichst effizient zu gestalten, ist es von
entscheidender Bedeutung, die Deckschichtbildung mdglichst gering zu halten. Diese
Forderung bedingt jedoch ein genaues Verstindnis der physikalischen Mechanismen, die bei
der Partikelablagerung eine wesentliche Rolle spielen. In der Vergangenheit wurden
zahlreiche Modellansdtze entwickelt, um die maligeblichen Mechanismen der
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Deckschichtbildung zu identifizieren und Schlussfolgerungen fiir eine gezielte Verdnderung
der Prozessparameter ziehen zu konnen. Diese Anséitze unterscheiden sich in
Herangehensweise und Modellierungstiefe sehr stark. Im folgenden Abschnitt werden einige
Modellvorstellungen diskutiert.

2.1 Modelle der deckschichtbildenden Querstromfiltration

In der Literatur ldsst sich eine Vielzahl unterschiedlicher Modellierungsanséitze zur
Beschreibung des zeitlichen Verlaufs des Filtrationsprozesses bzw. zur Berechnung des
quasistationdren Filtratvolumenstromes bei der Ultra- und Mikrofiltration finden.
Grundsitzlich beziehen sich diese Modelle auf jeweils nur ein einziges Stoffsystem, so dass
eine Allgemeingiiltigkeit der Modellbildung nicht unbedingt gegeben ist.

Die existierenden Modellansitze werden von Kracht /Kra96/ in Alterungsmodelle und
Gleichgewichtsmodelle unterteilt. Alterungsmodelle beschreiben den gesamten zeitlichen
Verlauf des Filtrationsprozesses, die sogenannten Gleichgewichtsmodelle umfassen
Parameterabhangigkeiten auf Basis des quasistationdren Filtratflusses, siche Abbildung 2.

%?bﬁi:ciﬁlznsg‘s;;eiiﬁﬁ Alterungsmodelle Gleichgewichtsmodelle

Kracht /Kra96/.
Empirische Anpassung — Diffusionsmodelle
Heuristische Regeln — Diffusionsmodelle mit zus.
Mathematische Anpassung membranorthogonalem Transport

— Modelle mit hydrodynamisch
beeinfluiten Diffusionskoeffizienten

— Diffusionsmodelle mit zus.
membranparallelen Transport

— Deckschichtmodelle mit zus.
membranparallelen Transport

— Erweiterte Deckschichtmodelle

— Ablagerungsmodelle

Eine universelle Modellierung des Filtrationsprozesses erscheint auch aufgrund der
Vielschichtigkeit der einflieBenden Prozessparameter nicht mdglich. Hieraus ergibt sich die
Konsequenz, dass die bestehenden Modelle sehr unterschiedlicher Natur sind und tendenzielle
Aussagen oft nur fiir das jeweilige Stoffsystem gemacht werden kdnnen. Dieses betrifft vor
allem diejenigen Modelle, die auf einer empirischen Anpassung an experimentelle Ergebnisse
basieren.

In jiingerer Zeit wurden einige Modelle entwickelt, die nicht mehr eindeutig den o.g.
Kategorien zuzuordnen sind. Es handelt sich hierbei um Modellansétze, die den dynamischen
Filtrationsprozess iiber eine Abfolge von quasistationdren Zustinden beschreiben. Zu diesen
Ansitzen zéhlen die Modelle von Altmann und Ripperger /Alt96/ und Yoon et al. /Y0099/.
Diese Modelle gehen von einer Kriftebilanz am Einzelpartikel aus und beriicksichtigen
sowohl hydrodynamische Krifte als auch interpartikuldre Wechselwirkungen. Eine auch unter
Beriicksichtigung dieser neueren Modellansétze zutreffendere Einteilung wird von Oetjen
/Oet98/ gegeben. Hier werden die Modelle nach makroskopischer und mikroskopischer
Betrachtungsweise unterschieden, vgl. Abbildung 3.
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Makroskopische Betrachtung Mikroskopische Betrachtung
|
| |
Empirische Anpassung Stoffbilanz Kriftegleichgewicht
Konzentrationspolarisation Homogene Absaugung
Scherinduzierte Diffusion Punktuelle Senkenstromung
Disperser Stofftransport Interpartikulire Wechselwirkungen

Abbildung 3: Einteilung der Modellansétze nach Oetjen /Oet98/

Innerhalb der mikroskopischen Betrachtungsweise kann zusitzlich zwischen homogener
Absaugung oder punktueller Senkenstromung (,track-etched‘-Membranen) und zwischen
einer Bilanzierung von Kriften oder Transportgeschwindigkeiten unterschieden werden.
Zudem beinhalten die Modelle nur teilweise interpartikuldre Wechselwirkungen.

2.1.1 Makroskopische Betrachtung

Historisch gesehen zdhlen die Diffusionsmodelle zur Berechnung des quasistationdren
Filtratflusses zu den iltesten Ansédtzen, die der Literatur zu entnehmen sind. Unter
Beriicksichtigung der Einteilung nach Oetjen /Oet98/ handelt es sich hierbei um eine
makroskopische Betrachtungsweise. Diese Modelle sind angelehnt an das klassische
Konzentrations-Polarisations-Modell, das urspriinglich zur Beschreibung der Vorginge bei
der Ultrafiltration von Makromolekiilen entwickelt wurde. Der Modellbildung liegt die
Vorstellung zugrunde, dass sich iiber einer direkt auf der Membran liegenden diinnen
Deckschicht eine Schicht befindet, in der es zu einer Konzentrationspolarisation kommt und
in der der konvektive Antransport und der diffusive Riicktransport von Partikeln stattfindet.
Porter /Por72/ entwickelte eine einfache Gleichung zur Berechnung des quasistationdren
Filtratflusses V stat:

Ve sar = K- ll’l[¢—WJ . (Gleichung 1)
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In dieser Gleichung bezeichnen ¢w und ¢p den Volumenanteil der Partikel am Rande der
Deckschicht bzw. in der Bulk-Phase. Die Grofie K,
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ist ein iiber die Lauflinge L gemittelter Stofftransportkoeffizient bei laminarer Stromung in
Abhingigkeit vom Schergradienten y und dem Diffusionskoeffizienten Dg, der iiber die

Stokes-Einstein-Beziehung



