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Zusammenfassung |

Zusammenfassung

Bei der Filtration von Suspensionen verhindern hohe Partikelkonzentrationen das Einhalten
bestimmter Filtrationsbedingungen und Filtratqualitdten. Wéhrend bei der Oberflachenfiltrati-
on Deckschichtbildung einen zufriedenstellenden Filtrationsverlauf bei niedrigen Druckdiffe-
renzen verhindert, ist bei der Tiefenfiltration eine vollstindige Abscheidung der suspendierten
Partikel nicht moglich. Vor allem die teilweise schlechte Ausnutzung der Porositét der Filter-
schichten, plotzliche Durchbriiche der abgeschiedenen Partikel in das Filtrat sowie die
schlechte Regenerierbarkeit der Filtermittel vermindern die Effizienz und Wirtschaftlichkeit

der Verfahren der Tiefenfiltration.

Ziel dieser Arbeit ist es, den Einfluss elektrokinetischer Repulsationskrifte auf die Tiefenfilt-
ration von Suspensionen in partikuldren Schiittbetten zu untersuchen. Durch die Nutzung eines
elektrokinetisch optimierten selektiven Schiittbetts erfolgt dessen Beladung gleichmifBiger bei
konstant niedriger Druckdifferenz, und der verfiigbare Porenraum kann besser ausgenutzt
werden. Durch die Wahl geeigneter Filtermittel kann aufgrund der elektrokinetischen Absto-
Bungskrifte eine selektive Abtrennung der suspendierten Partikeln erfolgen. Das Tiefenfiltra-
tionsverfahren mit elektrokinetisch optimiertem, selektivem Schiittbett kann als Vorfiltrations-
stufe bei der Filtration kolloidaler Suspensionen wie beispielsweise der Aufreinigung von Bio-
suspensionen eingesetzt werden. Da die Adsorption der Partikel am Filtermittel verringert

wird, ist das Schiittbett riickspiilbar.

Fiir den Nachweis eines Einflusses elektrokinetischer Kréfte auf das Filtrationsverhalten von
Tiefenfiltern erfolgt eine theoretische Betrachtung, die auf der Grundlage experimenteller Un-

tersuchungen konkretisiert wird.



1l Abstract

Abstract

Because of high particle concentrations in suspensions, filtration conditions such as pressure,
flow velocity or high filtrate quality cannot be fulfilled. As far as surface filtration is
concerned, coating layer formation hinders satisfactory filtration at low pressures, while total
particle retention in deep-bed filtration is not possible. The efficiency and economic feasibility
of deep-bed filtration is restricted further particulary by the insufficient saturation of filter bed
porosity, the sudden breakthrough of separated particles into the filtrate as well as the poor

regeneration properties of the filter media.

The aim of this work is to investigate the influence of electrokinetic repulsation forces in par-
ticulate filtration beds. By using an electrokinetically optimised filter bed, saturation is more
uniform at a constant low pressure difference while better use is made of the available pore
space. If an appropriate filter media is chosen, the suspended particles can be selectively sepa-
rated via the electrokinetic repulsation forces. The deep-bed filtration process with electroki-
netically optimised selective filtration bed can be used as a pre-filtration step for the filtration
of suspensions with colloidal substances such as the purification of biosuspensions. The filter

bed can be regenerated because there is less adsorption of the particles on the filter media.

To prove the influence of electrokinetical forces on the filtration behaviour of a deep-bed
filtration process, a theoretical examination was conducted and extended on the basis of

experimental investigations.
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1 Problemstellung und Zielsetzung

Die Abtrennung partikulérer, suspendierter Partikel, insbesondere kolloidaler Stoffe, aus wéss-
rigen Losungen ist bei der Gewinnung von Trinkwasser sowie in vielen Bereichen der indus-
triellen Herstellung von Lebensmitteln, Nahrungsergdnzungsmitteln und Pharmazeutika aus
unterschiedlichen Griinden notwendig. Die Abtrennung von Mikroorganismen aus Trink- und
Abwasser dient vorwiegend dem Schutz der Menschen vor Infektionen [ATV, 1999],
[RUFFLER/ ROSENWINKEL, 1991]. Dazu werden im Bereich der Trinkwassergewinnung tradi-
tionell primér Kies- und Sandfilter verwendet. Um eine hohere Prozesssicherheit und damit
eine bessere Trinkwasserqualitit zu gewihrleisten, werden diese heute durch Aktivkohlefilter
oder Oxidationsmittel ergdnzt. Im Bereich der Lebensmitteltechnik — insbesondere in der Ge-
trinketechnik — erfolgt die Abtrennung von Mikroorganismen und suspendierten Partikeln
(Trubstoffen) zur Schonung sowie Haltbarmachung der Produkte [ATV, 2000], [DITTRICH,
1993]. Aufgrund des groBBen Bedarfs an Filterfliche und zur Wahrung der Prozesssicherheit
kommen hier je nach Anwendung hauptsédchlich Tuch-, Masse- oder Anschwemmfilter und in
den letzten Jahren auch zunehmend Membranprozesse zum Einsatz. Die Separation von Mik-
roorganismen aus der Fermentationslosung ist bei der Gewinnung und Aufreinigung biotech-
nologisch erzeugter Produkte essentiell [CHMIEL, 2005], [STORHAS, 2003]. In diesem Be-
reich erfolgt die Abtrennung der Mikroorganismen mit Membranprozessen oder auch mit Hil-
fe von Zentrifugen. Die Nachteile der genannten konventionellen Filtrationsverfahren liegen
in der geringen Regenerierbarkeit der Filtermittel und Filterhilfsmittel und den damit verbun-
denen hohen Betriebskosten fiir deren Erwerb und Entsorgung. Ein weiterer Nachteil aller ge-

nannten Separationsverfahren ist in dem teilweise sehr hohen Energiebedarf zu sehen.

Je nach Einsatzgebiet ist die Verwendung entsprechend angepasster Filtrationsverfahren not-
wendig. Die konventionelle Filtration umfasst dabei schwerpunktméBig die Bereiche der Tiefen-
und Oberflachenfiltration, ein neueres und bereits etabliertes Verfahren ist die Membranfiltrati-
on. Das Verfahren der Tiefenfiltration wird hdufig zur Entfernung geringer Konzentrationen
von suspendierten Partikeln aus Fliissigkeiten eingesetzt [ADIN/REBHUN, 1987], [COAD/IVES,
1981]. In der Prozess- und Trinkwasseraufbereitung wird dabei in der Regel Sand als Filtermit-
tel in einer oder mehreren Schiittschichten verwendet [MUTSCHMANN/ STIMMELMAYER, 2002].
In den Bereichen in denen eine Filtration hoher konzentrierter Suspensionen erfolgt — wie bei-
spielsweise in der Getridnkeindustrie und der Biotechnologie — werden die Kuchenfiltration so-
wie die Anschwemmlfiltration (eine Kombination aus Tiefen- und Oberflichenfiltration) seit

Jahrzehnten eingesetzt. In erster Linie werden hierfiir Kieselgur- und Kieselgel als Filterhilfs-
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mittel [DITTRICH, 1993], [NARZISS, 1986] mit den folgenden beiden Einsatzschwerpunkten ver-

wendet [LEIBNITZ, 1994]:
e Klarfiltration von Fliissigkeiten,

e Abtrennung suspendierter Partikel aus biotechnologischen Prozessen.

Ein gravierender Nachteil der Tiefen- und Anschwemmfiltration ist jedoch, dass sie keinen voll-
stindigen Riickhalt fiir die suspendierten Partikel bieten. Der Einsatz von Oberflichenfiltrati-
onsverfahren ermoglicht hier durch den vollstdndigen Riickhalt der partikuldren Stoffe eine Ver-
besserung, allerdings sind diese Verfahren stark anfillig fiir die Bildung von gering durchléssigen
Deckschichten, vgl. [KLEIN, 1999]. Unabhingig von der Wahl des Verfahrens verursachen die be-
ndtigen groBen Filterflichen entsprechend hohe Investitions- und Betriebskosten. Die Effizienz
der Entfernung von Partikeln und Mikroorganismen aus wéssrigen Losungen mittels Oberflachen-
filtration wurde mit Beginn des Einsatzes von technischen Mikro- und Ultrafiltrationsmembra-
nen' anstelle der konventionellen Filtermittel bedeutend verbessert u.a. [GIMBEL ET.AL., 1999],
[RIPPERGER, 1998]. Zusitzliche Sicherheit bietet vielfach die Kombination der Membranfiltration
mit Verfahren der Desinfektion. Die Zugabe von entsprechenden Desinfektionsmitteln ermdglicht
es, die Membranen frei von einem Mikroorganismenfilm zu halten. Allerdings stellt die Verwen-
dung von Chlor oder Ozon besondere Anforderungen an Membranmaterial, Anlagentechnik sowie

Anlagensicherheit [SCHLICHTER, 2003], [STOCKINGER, 1995].

Bei den bereits angesprochenen Prozessen der Lebensmittel- und Biotechnologie hingegen ist
die Mikroorganismendichte in den wissrigen Losungen wesentlich hoher als im Bereich der
Trinkwasseraufbereitung. Die Adhésion der Mikroorganismen und damit die Bildung eines
Biofilms auf den Membranen werden dadurch begiinstigt, und die entstandene Deckschicht
aus Mikroorganismen verringert die Standzeit der Membranen deutlich [RIDGWAY/FLEMMING,
1996]. Die Abnahme des Flusses und der Druckanstieg konnen die Membranverfahren in die-
sen Bereichen energie- und kostenintensiv machen und sind nur durch eine effiziente Steue-
rung der Membranreinigung mit Permeat und/oder Reinigungschemikalien zu handhaben
[BRITZ, 2005]. Insbesondere bei hoher konzentrierten Suspensionen, wie ungeklarten Getrin-

ken oder biotechnologischen Fermentationsbriihen, ist es moglich, dass die Deckschicht aus

! Zur Gewinnung von keimfreiem und partikelfreiem Trinkwasser werden auch verstirkt getauchte

Membransysteme eingesetzt [GUENDER, 2001].
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Mikroorganismen nicht mit dem Reinigungs- bzw. Riickspiilprozess entfernt werden kann.
Die Ausbeuten sinken, was zu einer niedrigen Effizienz der Verfahren fiihrt. Die Desinfektion
oder Anwendung von chemischen Reinigern stellt oftmals keine Losung dar, da diese das Pro-
dukt verunreinigen kénnen oder Mikroorganismen, die fiir eine Verwertung oder Riickfiihrung
in den Prozess vorgesehen sind, abtdten. Eine irreversible Schidigung der Membranen durch
die Mikroorganismen in der Deckschicht und die entsprechenden Kosten fiir den Ersatz der
Filtermittel sowie der erforderliche Energieeinsatz sorgen vielfach dafiir, dass die Produktge-

winnung mit hohen Kosten einhergeht, vgl. [ANTRANIKIAN, 2005].

Zur Verhinderung einer Deckschichtbildung aus abfiltrierten Partikeln, die eine Permeation
des Fluids stark beeintréchtigt, werden bei den konventionellen Verfahren der Oberflachenfiltra-
tion Filterhilfsmittel zur Bildung eines pordsen Kuchens eingesetzt. Die Membrantechnik bietet
in den Bereichen der Lebensmittel- und Biotechnik eine Vielzahl von Mdglichkeiten, die Pro-
dukte gezielt und in der gewiinschten Form aufzureinigen. Ihr effizienter Einsatz muss beson-
ders bei der Filtration von kolloidalen Suspensionen durch eine geeignete Kontrolle der Deck-
schichtbildung gewihrleistet werden. Die Losung des Problems der Deckschichtbildung besteht
in vielen Féllen darin, mehrere Verfahrensstufen zu kombinieren: In der ersten Stufe wird der
GrofBteil der suspendierten Partikel abgetrennt, und in der zweiten Stufe erfolgt der vollstdndige
Riickhalt der verbliebenen Partikel mittels Membranfiltration. Bei den Vorreinigungsstufen
handelt es sich aufgrund der groen benotigten Filterfliche und den bendtigten Mengen an Fil-
termittel selten um Filtrationsverfahren als vielmehr um Verfahren der Dichtetrennung. Der Ein-
satz dieser Vorreinigungsstufen, wie z.B. Sedimentationsbecken oder Zentrifugen, fiihrt entwe-
der zu einer geringen Vorreinigungsleistung bei hohem Investitionsbedarf aufgrund der benétig-
ten Anlagentechnik oder zu hohen Betriebskosten durch die bendtigte Energie bei gleichzeitig
hoher mechanischer Belastung des Produktes. Dies verdeutlicht, dass ein entsprechendes Vor-
reinigungsverfahren, das die suspendierten Partikel schonend entfernt und gleichzeitig niedrige
Betriebskosten verursacht, fiir die Lebensmittel- und Biotechnologie einen Fortschritt in der Se-
parationstechnik bedeutet. Auf der Grundlage der geschilderten Kriterien soll im Rahmen dieser

Arbeit ein Filtrationsverfahren als Vorreinigungsstufe entwickelt werden, das
e im Bereich der Lebensmitteltechnik als Vorfiltration,
e im Bereich der Biotechnologie zur selektiven Abtrennung von Mikroorganismen sowie

e zur sonstigen Abtrennung von suspendierten, kolloidalen Partikeln aus wéssrigen Lo-

sungen eingesetzt werden kann.
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Um dieses Ziel zu erreichen, ist es notwendig, dass der Filter eine genau definierte Trenn-
grenze einhilt und die partikuldren Stoffe gezielt abtrennen kann. Die konventionellen Filtra-
tionsverfahren nutzen in der Regel den mechanischen Sperreffekt in Kombination mit Adsorp-
tions- und Adhésionseffekten und sind daher in ihrem Trennbereich unpréizise. Zur Einstellung
einer definierten Trenngrenze wird in dieser Arbeit der Einfluss elektrokinetischer Phiino-
mene auf die Filterwirkung untersucht. Da die Betrachtung von elektrostatischen und elektro-
kinetischen Phidnomenen wie beispielsweise die Ausbildung einer elektrolytischen Doppel-
schicht an einer Phasengrenze Effekte wie Korrosion, Adsorption und Kristallwachstum er-
klart [HUNTER, 1981], [RAJAGOPALAN/KIM, 1981] und auch bei der Adsorption von Proteinen
an Oberfldchen in vielen biotechnologischen Prozessen von Bedeutung ist [FEUSER ET.AL.,
1999], [JONSSON/STAHLBERG, 1999], soll der Einfluss der elektrokinetischen Abstoungskraf-
ten auf die Abscheideleistung eines partikuldren Schiittbetts untersucht werden. Diese elektro-
kinetischen Repulsationskrifte werden industriell bereits bei der Herstellung stabiler Suspen-
sionen [BOTH, 2000], [JAMES, 1979], [SCHRAMM, 2005] oder auch zur Destabilisierung bei
Flockungsvorgiangen [HAHN, 1994], [SCHRODER, 2001] genutzt. In der Vergangenheit wurde
in der Verfahrenstechnik derartigen Grenzflichensystemen nur wenig Beachtung geschenkt,
doch aufgrund aktueller Entwicklungen in den Materialwissenschaften — insbesondere der
Nanotechnologie — werden auch hier die Phdnomene an den Phasengrenzen verstarkt unter-
sucht [WESER, 1980], da diese eine Optimierung verfahrenstechnischer Prozesse ermdglichen
[BORHO, 1998]. Von den zahlreichen Grenzflacheneigenschaften sind neben anderen Effekten
die indirekte Bestimmung der Oberflichenspannung durch die Messung des Kontaktwinkels
und die indirekte Bestimmung der Oberflichenladung durch die Messung des Zetapotentials

von Bedeutung.

Im Gegensatz zu den bisherigen Untersuchungen, in denen zumeist die Unterstiitzung von
Adsorption und Adhision durch die Oberflichenladung betrachtet wurden, sollen in dieser
Arbeit die elektrokinetischen Repulsationskrifte zwischen dem Filtermittel und den abzu-
scheidenden Partikeln im Mittelpunkt der Untersuchungen stehen. Da diese AbstoBungskréfte
einerseits die suspendierten Partikeln im Filtermittel zuriickhalten und anderseits deren Anhaf-
ten verhindern, entsteht lediglich eine lockere Verbindung zwischen Filtermittel und den abzu-
trennenden suspendierten Partikeln im Schiittbett. Dadurch soll neben einer gezielten Ab-
scheidung einzelner Partikelfraktionen eine einfache Regeneration des Schiittbetts erreicht

werden. Entsprechend soll bei dem zu entwickelnden Filtrationsprinzip ein Filtermittel einge-



1 Problemstellung und Zielsetzung 5

setzt werden, das ein zu den abzutrennenden suspendierten Partikeln gleichnamiges Zetapo-

tential aufweist. Der Filtrationsverfahren soll dabei den folgenden Anspriichen geniigen:

geringer Energiebedarf durch geringe Druckdifferenz — dies soll durch den Einsatz

einer Tiefenfiltration anstelle einer Oberfldchenfiltration erreicht werden,

leichte Regenerierbarkeit — durch glatte Oberflachen des Filtermittels und ein zu den
abzutrennenden Stoffen gleichnamiges Zetapotential soll eine Adsorption dieser Parti-

kel am Filtermittel verringert bzw. verhindert werden,

geringe Beanspruchung des Produktes aufgrund geringer Scherkriafte — durch Wahl
niedriger Stromungsgeschwindigkeiten und Einsatz einer Tiefenfiltration anstelle einer
Oberflichenfiltration kann auf eine Foulingkontrolle mittels Cross-Flow-

Uberstromung verzichtet werden.

In der Vergangenheit wurden bereits mehrfach Ansétze diskutiert, bei denen die Oberflédchen-

ladung der Filter- und Filterhilfsmittel und der abzutrennenden suspendierten Partikel betrach-

tet wurden, u.a. [COOKSON, 1970], [SPIELMAN/FRIEDLANDER, 1974]. Dabei wurde auf die

mogliche Unterstlitzung einer ungleichnamigen Oberflichenladung auf die Adsorptionspro-

zesse in einem Filter hingewiesen. So zeigten DONHAUSER (1982) und auch NEUMANN (1983),

dass bei der Abtrennung der iiberwiegend negativ geladenen Mikroorganismen aus Getrdnken

wie Bier und Wein der Einsatz von positiv geladenen Filtermitteln die Adsorptionswirkung

verstarkt und das Filtrationsergebnis positiv beeinflusst. Bei den meisten Autoren wurde ein

Einfluss der Oberflichenladung auf die Filtrationsleistung jedoch abgestritten. Die Begriin-

dungen hierfiir waren:

Bei Modelluntersuchungen zur Wirkung eines gleichnamigen Zetapotentials bei der
Abscheidung von Latexpartikeln in einem Bett aus Glaskugeln konnte kein Einfluss

auf das Filtrationsergebnis nachgewiesen werden [FITZPATRICK/SPIELMAN, 1973].

Zur Untersuchung des Einflusses des Zetapotentials auf die Adsorptionswirkung bei
der Abscheidung von kleinen Partikeln in Getrdnken wurden positiv geladene Filter-
mittel verwendet, um die negativ geladenen Mikroorganismen abzutrennen
[RAISTRICK, 1983]. Das Ergebnis der Untersuchungen war, dass die kleinen Partikel
aufgrund der statistischen Abscheidung wihrend der Passage des Schiittbetts und nicht

aufgrund der Adsorption aus der Fliissigkeit entfernt werden.
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e Untersuchungen an Entkeimungsfiltern unter Beriicksichtigung der Wirkung des
elektrokinetischen Potentials zeigten, dass die Wirkung insbesondere bei hohen Ober-

flichenrauhigkeiten zu vernachlissigen ist [HUBERT, 1983].

e FEine erfolgreiche und gut durchgefiihrte Voranschwemmung sowie die Porenstruktur
der eingesetzten Filterschichten haben den groften Einfluss auf das Filtrationsergebnis
[BRENNER/OECHSLE, 1985]. Andere Effekte, die auf die Eigenschaften des Filtermittels
und der Suspension zuriickgefiihrt werden kénnen, haben nur einen untergeordneten

Einfluss auf die Filtrationsergebnisse.

Alle genannten Untersuchungen — unabhéngig von der verwendeten Filtrationsart — fanden bei
breiten PartikelgroBenverteilungen des Filtermittels statt und sollten breite Verteilungen von
suspendierten Partikeln abtrennen. Aus diesem Grund ist deren Aussagefahigkeit hinsichtlich
der Nutzung elektrokinetischer Repulsationskrifte fiir die Einstellung einer definierten Trenn-
grenze in einem partikuldren Schiittbett eines Tiefenfilters gering. Seit einiger Zeit wird je-
doch die Nutzung der Oberflichenladung bzw. des elektrokinetischen Potentials in Grenz-
schichten bei der Optimierung von Abscheidevorgéingen von Mikroorganismen sowie bei der
Foulingkontrolle von Membranen wieder verstirkt diskutiert. Die Diskussion wird in den ver-
schiedensten Bereichen, in denen suspendierte Partikel — insbesondere Mikroorganismen —

aus wassrigen Losungen abgetrennt werden, gefiihrt. Es handelt sich hierbei u.a. um die:

e Betrachtung der adsorptiven Wechselwirkungen von Zellen mit Gasblasen und Ol-

tropfchen in biotechnologischen Prozessen [KOMAROV/GANIN, 2004],

e Abtrennung von Mikroorganismen aus Fermentationslosungen mittels Chroma-
tographie und Unterstiitzung der Adsorption durch das elektrokinetische Potential

[FERNANDEZ-LAHORE ET.AL., 2000], [LIN ET.AL., 2001], [LIN ET.AL., 2003],

e Optimierung der Partikel-Partikeltrennung bei der Charakterisierung von (dhnlichen)

Mikroorganismen [VAN HEE ET.AL., 2006], [PFETSCH, 1999],

e Aufwuchsimmobilisierung von Mikroorganismen auf anorganischen Oberflichen

[KREKELER ET.AL., 1991],

e Unterstiitzung der Tiefenfiltration durch Adsorptionskrafte und Nutzung des Zetapo-
tentials bei der Entfernung von Partikeln aus Suspensionen und Trinkwasser [DITT-

RICH, 1993], [STEPHAN/CHASE, 2001], [WANG, 1998],
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e Optimierung von Flockungs- und Koagulationsprozessen bei der Trinkwasseraufberei-

tung durch Kontrolle der Zetapotentiale [LYTLE/FOX, 1994],

e Verringerung des Foulingpotentials von Membranen, u.a. [BOWEN ET.AL., 1999],

[BLANK ET.AL., 1998], [BURNS/ZYDNEY, 2000], [PONTIE ET.AL., 1998],

e Reinhaltung von Oberflichen durch Abstoungskréfte: Die Abtrennung von Tonparti-
keln mit Hilfe von Glasperlen funktionierte wesentlich besser als erwartet [ODIA-
CHI/PRIEVE, 1999]. Ebenso konnte bei der Abtrennung eines positiv geladenen Bakte-
riums auf Glas und Teflon gezeigt werden, dass die Adhdsion mit negativem Zetapo-
tential der Materialien zu- und bei einem positiven Zetapotential abnimmt [JUCKER
ET.AL., 1996]. Bei Untersuchungen zur Anhaftung von Mikroorganismen an Oberfli-
chen in der Lebensmittelindustrie konnte durch die Wahl der entsprechenden Materia-
lien mit einem gleichnamigen Zetapotential eine Adsorption der Mikroorganismen

verhindert werden [WEIGL, 2004].

Diese Untersuchungen zeigen, dass den elektrokinetischen Kriften in der aktuellen Diskussion
eine hohe Bedeutung beigemessen wird, obwohl sie selber und ihre Wirkung noch nicht umfas-
send beschrieben sind [LEIBNITZ, 1994]. Die Erweiterung der Kenntnisse um die elektrokineti-
schen Phidnomene ist daher ein wichtiger Schritt, um diese technisch nutzbar zu machen. Auch
wenn diese Phidnomene derzeit noch nicht detailliert beschrieben werden konnen, da die physi-
kalisch-chemischen Messmethoden und ihre Theorien begrenzt sind, vgl. auch [HERMANSSON,
1999], soll die Elektrokinetik ein wesentlicher Aspekt dieser Arbeit sein. Dazu soll neben ande-
ren der Ansatz von GREGORY und WISHART (1980) aufgegriffen werden, die gezeigt haben, dass
kleine Partikel mit gleichnamigem Zetapotential dazu neigen, sich abzustofen, wéihrend Partikel
mit ungleichnamigem Zetapotential sich anziehen und aneinander adsorbieren. Da andere Auto-
ren ebenfalls zeigten, dass die Adsorption durch ein ungleichnamiges elektrokinetisches Poten-
tial gefordert wird, u.a. [JUCKER ET.AL., 1996]], [LIN ET.AL., 2003] und gleichnamige Zetapoten-
tiale die Adsorption verhindern [COOKSON, 1970], [WEIGL, 2004] soll die Forderung des
Riickhaltes durch die gezielte Einstellung des Porendurchmessers des Schiittbetts {iber die

Filtermittelgrofie und das elektrokinetische Potential in dieser Arbeit betrachtet werden.

Das Ziel dieser Arbeit ist somit die Untersuchung der Einfliisse elektrokinetischer Repulsa-
tionskrifte zwischen Filtermittel und abzutrennenden suspendierten Partikeln sowie der Par-
tikelgroBenverteilung des Filtermittels auf das Filtrationsergebnis. Als elektrokinetische

KenngroBe wird das Zetapotential der verschiedenen Feststoffoberflichen (Filtermittel und
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suspendierte Partikel) verwendet. Bei der eingesetzten Filtrationsart soll es sich um die Tie-
fenfiltration handeln, und das eingesetzte Filtermittel soll eine gute Regenerationseigen-
schaft aufweisen. Hierzu wird eine mehrstufige Vorgehensweise gewéhlt: Zunéchst erfolgt
eine theoretisch orientierte Modellierung des Filtrationsprinzips mit anschlieBender Defini-
tion geeigneter dimensionsloser Kennzahlen. Im Anschluss daran wird das Tiefenfiltrations-
verfahren mit elektrokinetisch optimiertem, selektivem Schiittbett in praktischen Versuchen
auf seine Funktionsfdhigkeit hin untersucht. Auf der Basis dieser Versuchsreihen erfolgt
dann die Erweiterung einer Filtergleichung durch einen Filtrationsparameter, der die elekt-
rokinetischen Wechselwirkungen beriicksichtigt. Die Anwendbarkeit des Verfahrens und der
theoretischen Modelle wird abschlieend durch Untersuchungen an einem realen Fluid — der

Vorfiltration von Bier — nachgewiesen.
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2 Grundlagen der Filtration sowie der Entstehung von
Oberflichenladungen und Zetapotentialen an Phasengrenzen

Das Ziel dieser Arbeit ist es, den Einfluss elektrokinetischer Wechselwirkungen in Form von
durch das Zetapotential verursachten Repulsationskréften auf die Filtration von Suspensionen
zu untersuchen und zu beschreiben, wobei die verwendete Filtrationsart die Tiefenfiltration
sein soll. Um diese von den anderen Filtrationsarten abgrenzen zu kdnnen, wird im Folgenden
die Tiefenfiltration von den anderen Typen der Filtration differenziert und deren Vor- und
Nachteile einander gegeniibergestellt. Neben gingigen Filtergleichungen werden elektrostati-
sche und elektrokinetische Modelle zur Beschreibung von Oberflichenladungen sowie zur Be-

schreibung von Wechselwirkungen zwischen geladenen Oberflachen diskutiert.

2.1 Ubersicht iiber die verschiedenen Filtrationsverfahren

Unter Filtration wird das Trennen eines Fluid-Feststoffgemisches in seine Bestandteile mit
Hilfe eines fiir das Fluid durchldssigen Filtermittels [GASPAR ET. AL., 2000] verstanden. Bei
dem Fluid kann es sich dabei sowohl um Gase als auch um Fliissigkeiten handeln. Im Folgen-
den wird der Fall einer Suspension, also eines fliissigen, wissrigen Fluids, das suspendierte
Partikel enthélt, betrachtet. Diese Suspension wird in der Filtration meist als Triibe bezeich-
net. Filtermittel sind im Folgenden Materialien, in denen oder mit denen die suspendierten
Partikel zuriickgehalten werden. Sie bewirken eine semipermeable Trennung von Fliissigkeit
und suspendierten Partikeln, wobei die abgeschiedenen Partikel einen Filterkuchen bilden.
Eine Stiitzschicht sorgt fiir die mechanische Stabilitit des Filtermittels und hélt dieses im Fil-
terapparat zuriick. Im Bedarfsfall wird der Triibe ein Filterhilfsmittel zugegeben, das die Filt-
rationsleistung durch den Aufbau eines stark pordsen und damit gut durchldssigen Filterku-

chens erhoht [SCHUBERT, 2003].

Die Filtrationsmethoden werden nach dem angelegten Filtrationsdruck oder nach dem Ort der
Partikelabscheidung unterschieden [STIEB, 1995]. Entsprechend der Triebkraft fiir die Filtrati-

on wird differenziert zwischen
¢ Hydrostatischen Filtern (Schwerkraftfilter, Ap = 0),
e Uberdruckfiltern (Ap=1 ... 5 (25) - 10° Pa) und

e Unterdruckfiltern (Ap=10,5 - 10° Pa) [MONOD/BRAULT, 1991], [WIELAND, 1999].
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Der Einfluss des Drucks auf das Filtrationsergebnis und die Filtrationsgeschwindigkeit ist mit
der Art bzw. dem Ort der Partikelabscheidung eng verbunden. Die Partikelabscheidung erfolgt
bei der Filtration durch die Anlagerung der abzutrennenden suspendierten Partikel an der du-
Beren Oberflache des Filtermittels oder in den Poren und Zwischenrdumen einer aus dem Fil-
termittel bestehenden Schicht. Diese Anlagerung erfolgt entweder aufgrund der geometrischen
Voraussetzungen oder auch durch Adsorption am Filtermittel. Entsprechend wird zwischen
den Filtrationsarten Tiefenfiltration und Oberflichenfiltration unterschieden [DICKENSON,
1997], [GMEHLING/BREHM, 1996], [STIEB, 1995]. Hierbei ist anzumerken, dass es sich bei die-
ser Unterteilung um eine vereinfachte Modellvorstellung handelt, die wesentliche Unterschie-
de der Filtrationsarten darstellt. Bei den meisten technischen Anwendungen treten die Filtrati-
onsarten kombiniert auf, und der Prozess wird entsprechend der dominierenden Filtrationsart

benannt [GASPAR ET. AL., 2000], [SCHUBERT, 2003], [STIEB, 1995].

Bei der Tiefenfiltration ist der Durchmesser der abzutrennenden suspendierten Partikel
kleiner als der Durchmesser der Filterporen. Der Riickhalt erfolgt primér durch physika-
lisch-chemische Mechanismen (z.B. Adsorption und Adhésion), die zu einer Anlagerung der
suspendierten Partikel in den Kandlen und Poren fiihren [BAUMANN ET. AL., 1993]. Bevor
die untersten Poren des Filtermittels mit suspendierten Partikeln blockiert sind und damit
nachfolgende Partikel durch einen Sperreffekt zuriickgehalten werden, wird daher keine
vollstindige Reinigung erzielt. Sind alle Poren des Schiittbetts mit abgeschiedenen Partikeln
gefillt, ist der Filter erschopft und es konnen keine weiteren Partikel zuriickgehalten wer-
den; es kommt zu einem Durchbruch des Filters [SCHUBERT, 2003], vgl. Abb. 2-1 A. Bei
dieser Filtrationsart erfolgt die Durchstromung des Filtermittels immer orthogonal, d.h. in
Flussrichtung der Triibe (Dead-End-Filtration). In der Regel tritt dabei kein oder lediglich
ein geringer Druckanstieg auf [GASPAR ET. AL., 2000]. Um einerseits hohe Druckanstiege
und anderseits unerwiinschte Partikel im Filtrat zu vermeiden, miissen Tiefenfilter regelma-
Big zur Entfernung der abgetrennten Partikel aus dem Schiittbett zuriickgespiilt werden.
Wenn dies nicht moglich ist, muss das Schiittbett ausgetauscht werden. Diese Filtrationsart
findet ihre Anwendung bei der Filtration von Suspensionen mit geringer Feststoffbeladung.
Sie eignet sich dabei allerdings sehr gut zur Filtration von schwer filtrierbaren Suspensionen

[GASPAR ET. AL., 2000].

Ist der Durchmesser der abzutrennenden suspendierten Partikel groBler oder gleich dem

Durchmesser der Filterporen, dann handelt es sich um eine Oberfliachenfiltration. Die Riick-
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haltemechanismen sind hierbei liberwiegend der Sperreffekt und die Adsorption. Die Siebwir-
kung entsteht in der obersten Schicht des Filtermittels durch einen anwachsenden, kompres-
siblen Filterkuchen, der entweder nur aus den abzutrennenden Partikeln oder auch aus einem
Gemisch dieser Stoffe und einem Filterhilfsmittel bestehen kann, und dessen Porenweite ge-
ringer ist als die GroBe der abzutrennenden Partikel. Ist dieser Filterkuchen maf3geblich an der
Abscheidewirkung des Filters beteiligt, dann wird bei dieser Art der Oberflachenfiltration
auch von Kuchenfiltration gesprochen, u.a. [DICKENSON, 1997]. Bei der Oberflachenfiltrati-
on wird iiber die gesamte Filtrationsdauer eine konstante Reinigung der Triibe erreicht, vgl.
Abb. 2-1 B. Die Durchstromung des Filtermittels erfolgt bei der konventionellen Oberflachen-
filtration sowie ihrer Variante der Kuchenfiltration ebenfalls vertikal. Die Oberflachenfiltrati-
on wird bevorzugt fiir Suspensionen mit hohen Partikelkonzentrationen und in Bereichen ein-
gesetzt, in denen die suspendierten Partikel vollstindig zurlickgehalten werden miissen (z.B.
Sterilfiltration) [GASPAR ET. AL., 2000]. Charakteristisch fiir die Oberflachenfiltration ist, dass
der Stromungswiderstand im Filterapparat mit wachsendem Filterkuchen — also steigender
Zahl an abgeschiedenen Partikeln — ansteigt [BAUMANN, ET. AL., 1993]. Ein signifikanter
Druckanstieg deutet auf eine Erschopfung des Filters hin [STIES, 1995], vgl. Abb. 2-1 B. Eine
Zugabe von kuchenauflockernden Filterhilfsmitteln kann die Standzeiten derartiger Filter
durch die Kombination der Oberflichenfiltration mit den Mechanismen der Tiefenfiltration
erhohen. Die konventionelle Oberfldchenfiltration ist fiir die Filtration von schnell blockieren-
den — meist zdhen oder schleimigen — Stoffen nicht geeignet, da aufgrund einer Deckschicht-
bildung die benétigte Druckdifferenz stark ansteigt und diese Deckschicht bei einer Riickspii-

lung nicht ausreichend entfernt werden kann.

Mit der dynamischen Oberfldachenfiltration, die auch als Querstromfiltration bezeichnet
wird, kann die Reinigungsleistung bei hohen Konzentrationen von suspendierten kolloidalen
Partikeln gegeniiber der konventionellen Oberflédchenfiltration erh6ht werden. Bei der Quer-
stromfiltration (Cross-Flow-Filtration) erfolgt eine tangentiale Uberstromung des Filtermit-
tels [GASPAR ET. AL., 2000]. Das Fluid dringt hier durch das Filtermittel, wihrend der GroBteil
der Partikel sich nicht auf dessen Oberfldache ablagert, sondern mit der Strémung abtranspor-
tiert und auf diese Weise im Fluid aufkonzentriert wird [MELIN/RAUTENBACH, 2003]. Mit die-
ser Filtrationsart kann {iber die gesamte Filtrationsdauer ebenfalls eine konstante Reinigungs-
leistung bei konstanten und meist niedrigen Druckverlusten erreicht werden, vgl. Abb. 2-1 C.
Haufigster Anwendungsfall der Querstromfiltration ist die Filtration mit Membranen als Fil-

termittel [SCHUBERT, 2003].
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Abb. 2-1: Wirkprinzip der Filtrationsarten, typische Druck- und Triibungsverldufe; A: Tiefen-
filtration, B: Oberflichenfiltration ( Bl: Kuchenfiltration, B2: Querstromfiltration)

2.1.1 Riickhaltemechanismen bei der Filtration

Die Abscheidung von Partikeln mit Filtern wird durch zwei grundlegende Schritte beschrieben:

Den Antransport und die Anlagerung an das Filtermittel (Oberflichenfiltration) oder im Fil-

termittel (Tiefenfiltration). Dabei konnen die folgenden Wirkmechanismen als Riickhalteme-

chanismen identifiziert werden u.a. [BOHNET, 2004], [ERGUN, 1952], [IVES, 1975], Abb. 2-2:
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Die Antransportmechanismen (A-D) beruhen auf der Wirkung bestimmter Kréfte wihrend
des Partikeltransportes im Fluid. Die Diffusion (Abb. 2-2 A) spielt bei der Filtration von Fliis-
sigkeiten nur als Abscheidemechanismus von kleinen Partikeln (< 0,5 pm) eine Rolle. Sie wird
von der Brownschen Molekularbewegung verursacht, die dem Stromungswiderstand der kleinen
Partikel in der Fliissigkeit entgegen gerichtet ist [CHIANG/TIEN, 1982]. Trigheit und Sedimen-
tation (Abb. 2-2 B, C) wirken hingegen hauptsichlich bei groeren Partikeln. Es erfolgt eine
Tragheitsabscheidung, wenn die Partikel der Stromung nicht schnell genug folgen kénnen und
so auf das Filtermittel treffen, vgl. [DICKENSON, 1997]. Aufgrund der Dichte wissriger Fluide
und der Abhéngigkeit der Tragheitsabscheidung von der PartikelgroBe spielt dieser Abscheide-
mechanismus bei der Filtration wéssriger Suspensionen nur eine untergeordnete Rolle [IVES,
1980]. Die Sedimentation ist bei groen Dichteunterschieden in der Suspension wirksam, wenn
gleichzeitig geringe Stromungsgeschwindigkeiten vorliegen [STIEB, 1995]. Bei einem laminaren
Fluss in einem Filter variiert die FlieBgeschwindigkeit in den Poren von null am Rand der Poren
selber bis zu einem Maximum in der Porenmitte. Dieser Gradient verursacht Querkrifte (hyd-
rodynamische Einfliisse), die insbesondere nicht-sphérische Partikel aus der Strdomung gegen

die Oberflache des Filtermittels transportieren (Abb. 2-2 D) [IVES, 1980].

Der Sperreffekt ist kein echter Transportmechanismus, sondern verursacht als Anlage-
rungsmechanismus eine Abscheidung des Partikels. Bei der Oberfldchenfiltration ist er der
vorwiegend wirksame Mechanismus, da er eine Passage der Partikel durch das Filtermittel
verhindert. Auch bei der Tiefenfiltration ist der Sperreffekt ein wichtiger Wirkmechanismus.
Dabei kann er einerseits zwischen zwei Filtermittelpartikeln auftreten, indem ein groferes Par-
tikel eingeklemmt wird (Abb. 2-2 E), anderseits aber auch bei kleinen Partikeln, die aufgrund
der Oberflachenrauhigkeit an der Oberfldche des Filtermittel anhaften [IVES, 1975]. Das glei-
che gilt fiir die Adsorption, die neben Partikeln auch Molekiile, die sich in dem wéssrigen
Fluid befinden, an der Oberfliche des Filtermittels zuriickhilt (Abb. 2-2 F) [BorHO, 1998],

[GMEHLING/BREHM, 1996].

Die diskutierten Wirkmechanismen treten nicht isoliert, sondern stets in Kombinationen auf
[IVES, 1975], wobei die verschiedenen Kombinationen den einzelnen Filtrationsarten zugeordnet
werden konnen, wie dies in Tab. 2-1 geschehen ist. Entsprechend diesen unterschiedlichen
Wirkmechanismen ist die Auslegung und Optimierung von Fest-Fliissig-Filtern in groBem Mafle
empirisch, da mehr als 20 Faktoren Einfluss auf die genannten Wirkmechanismen und damit das

Filtrationsergebnis haben [GASPAR, 2004]. Zu diesen Einflussfaktoren zdhlen u.a. Druckdiffe-
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renz, Filtergeschwindigkeit, Volumenstrom, Viskositit, Partikelkonzentration in der Suspension

und Filterflache [DICKENSON, 1997], [GASPER, 2004], [GMEHLING/BREHM, 1996].

Tab. 2-1: Zuordnung der Wirkmechanismen zu den Filtrationsarten

Tiefenfiltration Oberflichenfiltration Oberflichenfiltration
(kuchenbildende Filtration) (Querstromfiltration)

Tragheit Sperreffekt Sperreffekt
Hydrodynamik Adsorption Adsorption
Sperreffekt Hydrodynamik
Adsorption Diffusion
Sedimentation
Diffusion

2.1.2 Abgrenzung der Tiefenfiltration gegeniiber anderen Filtrationsverfahren

In der Verfahrenstechnik werden fiir Tiefenfiltrationsverfahren von Fliissigkeiten zwei Arten

von Filtermitteln unterschieden [RAJAGOPALAN/TIEN, 1979]. Diese sind:
e partikuldre Schiittbetten sowie
e Vliese und Gewebe.

Im Fokus dieser Arbeit befindet sich der erste Anwendungsfall: Die Filtration von Fliissigkei-

ten in partikuldren Schiittbetten.

Der Einsatz von Filtern zur Abtrennung von Partikeln, die nach dem Prinzip der Tiefenfiltra-
tion arbeiten, bedeutet flir fliissige Medien stets, dass kein vollstindiger Riickhalt erfolgt.
Dies ist darauf zurlickzufiihren, dass in technischen Schiittschichten keine absolut homogenen
Packungen erzeugt werden konnen, und Inhomogenititen in der Packung das Filtrationsergeb-
nis negativ beeinflussen [LEIBNITZ, 1994]. Dies ist insbesondere bei breiten PartikelgroBBenver-
teilungen der suspendierten Partikel der Fall, da die kleinsten suspendierten Partikel das
Schiittbett zu Beginn der Beladung ungehindert passieren kdnnen [SANTOS/BEDRINKOVETSKY,
2004]. Diese kleinen Partikel dringen tiefer in das Schiittbett ein als die gréBeren [SAN-
TOS/BEDRIN-KOVETSKY, 2004], da sie rein statistisch betrachtet spéter als jene auf eine ,,enge*
Pore treffen und abgeschieden werden. Erst wenn die Poren in der unteren Hilfte des Schiitt-

betts durch abgeschiedene Partikel verstopft sind, verringert sich der Porendurchmesser und
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auch die kleineren Partikel kdnnen zuriickgehalten werden. Bei der Oberfldchenfiltration und
der Querstromfiltration erfolgt der Partikelriickhalt bereits vollstindig zu Beginn der Filtrati-
on, da die Partikel an der Oberfliche des Filtermittels abgeschieden werden. Durch die sich
ausbildende Deckschicht werden mit diesen Verfahren auch feinere Partikel zuriickgehalten,
weshalb die Durchléssigkeit des Filtermittels ab- sowie der Druckverlust wéihrend der Filtrati-
on zunimmt und dann deutlich iiber dem eines Tiefenfilters liegt. Da der Sperreffekt aus den
geschilderten Griinden bei der Tiefenfiltration als alleiniger Anlagerungsmechanismus nicht
ausreichend ist, werden fiir eine bessere Abscheidung von Partikeln in einem Tiefenfilter nach
Moglichkeit gezielt Adsorptionseffekte zur Unterstiitzung der Partikelabscheidung gefordert.
Bei den anderen Filtrationsarten ist die Adsorption nur bedingt erwiinscht, da sie zu einer
schnellen Deckschichtbildung und somit einer Verblockung des Filtermittels an der Oberflé-
che fiihrt, was dessen Reinigung und Riickspiilung erschwert. Bei der Tiefenfiltration kann je-
doch die Adsorptionswirkung den Nachteil des nicht vollstindigen Riickhaltes vermindern
[HANNILA/HALLMAN, 1979], [RAISTRICK, 1986], [RAJAGOPALAN/KIM, 1981]. Die Vor- und

Nachteile der Tiefenfiltration sind in Tab. 2-2 einander gegeniibergestellt.

Tab. 2-2: Gegeniiberstellung der Vor- und Nachteile einer Tiefenfiltration
im Vergleich zur Oberflichenfiltration

Vorteile Nachteile

e Geringe Druckdifferenz e Kein vollstindiger Riickhalt

e Filtermittel schlecht regenerierbar bzw.

e Geringes Foulingpotential riickspiilbar

e Filterhilfsmittel nicht wieder einsetzbar

2.1.3  Aligemeine Ansiitze zur Beschreibung einer Filtration

(Dimensionslose Kennzahlen und Filtergleichungen)

Fiir eine allgemeine Beschreibung von Filtrationsvorgdngen konnen
e mathematische Modelle,
e idhnlichkeitstheoretische Methoden und
e empirische Ansitze

herangezogen werden. Zunéchst kann die Durchstromung einer pordsen Schiittung verein-

facht als Fluidstromung in einer Kapillare und damit als Rohrstrémung aufgefasst werden.
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Die Einfliisse auf eine derartige Stromung konnen zu einer Vielzahl fiir verschiedene Fluide
und FlieBbedingungen geltenden mathematischen Gleichungen kombiniert werden, von
denen die Navier-Stokes-Gleichung eine fundamentale Gleichung fiir inkompressible Flui-
de darstellt [CHMIEL, 2005], [GMEHLING/BREHM, 1996], [SCHEIDEGGER, 1960]. Da die Na-
vier-Stokes-Gleichung eine allgemeine Darstellung einer Stromung fiir raumliche und auch
instationdre Vorginge ist, weist sie eine hohe Komplexitdt auf, und ihre formale mathemati-
sche Losung ist ausgesprochen kompliziert [SCHEIDEGGER, 1960]. Sie lautet z.B. fiir die

Stromung in z-Richtung (GI. 2-1):

2 2 2
OV OV op, 0V 0%V 0%

P |~ E Vi, = E =P g +N Lt — Gl 2-1

: ( a oz ) oz | ax* oy oz ( )
Mit:
pL: Dichte der Flussigkeit [kg/m?] vk,.  FlieBgeschwindigkeit in einer Kapillare
g:  Erdbeschleunigung [m/s?] in z- Richtung [m/s]
p2:  Druck an der Stelle 2 [Pa] L dynamische Viskositat der Flissigkeit [Pa - s]

Haben weitere Parameter Einfluss auf die Stromung oder dndern sich die Rahmenbedingungen
fiir die aufgestellte Differentialgleichung, so ist sie nicht mehr giiltig und eine korrekte Dar-
stellung des Stromungszustandes ist nicht moglich. Die mathematische Beschreibung der Stro-
mung muss unter Beriicksichtigung der weiteren Parameter neu definiert werden. Fiir eine
Ubertragung von verfahrenstechnischen Prozessen in unterschiedliche MaBstibe ist es jedoch
nicht zwingend notwendig, die Einflussparameter in einer komplexen mathematischen Bezie-
hung wiederzugeben. An ihrer Stelle dienen oftmals dhnlichkeitstheoretische Methoden und

empirische Ansétze als Hilfsmittel fiir eine praxisorientierte Auslegung der Prozesse.

Ahnlichkeitstheoretische Methoden finden in der Verfahrenstechnik ihre Anwendung beim
Vergleich von Transportvorgdngen. Dabei werden dimensionslose Kennzahlen definiert, die
zur Mal3stabsiibertragung eingesetzt werden konnen. So sind zwei Strémungen zdher Newton-
scher Fliissigkeiten unter dem Einfluss von Trédgheits- und Reibungskriften einander mecha-
nisch dhnlich, wenn ihre Reynoldszahl iibereinstimmt. Eine Ahnlichkeit unter dem Einfluss
von Druck- und Trégheitskréften liegt bei Stromungen vor, deren Eulerzahl gleich ist. Sind die
dimensionslosen Kennzahlen eines Systems bekannt, so kann bei Konstanz dieser Kennzahlen
ein Up- oder Down-Scale des Prozesses erfolgen. Eine Moglichkeit zur Herleitung der dimen-
sionslosen Kenngrofen bieten bereits die systembeschreibenden Differentialgleichungen, wie

z.B. die genannte Navier-Stokes-Gleichung. Dabei werden zunichst die dimensionsbehafteten
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abhingigen und unabhingigen Variablen der Gleichung in eine dimensionslose Form ge-
bracht. Im Anschluss werden die weiteren Faktoren bzw. Faktorengruppen durch geeignete
Multiplikationen ebenfalls dimensionslos gemacht, wodurch sich die entsprechenden dimensi-

onslosen Kennzahlen ergeben.

Sind die systembeschreibenden Gleichungen jedoch in ihrer Gesamtheit nicht bekannt, so ist
eine Beschreibung der physikalischen Vorginge unter Verwendung der charakteristischen
GroBen des Systems ein geeignetes Mittel. Entsprechend der Ahnlichkeitslehre konnen di-
mensionslose Kennzahlen definiert werden, die aufgrund der grundsétzlichen Darstellbarkeit
von physikalischen GesetzméaBigkeiten komplexe Sachverhalte vereinfacht darstellen [STICHL-
MAIR, 1990], [ZIEREP, 1991]. Die Beschreibung einer Durchstromung von pordsen Schichten
erfolgt in der konventionellen Filtrationstechnik {iblicherweise mit den folgenden sieben di-
mensionsbehaftete Einflussgrofen [SCHEIDEGGER, 1960], [STIEB, 1997]:

e Ap: Druckdifferenz im Schiittbett [Pa],

o v Filtergeschwindigkeit [m/s],

e Dpyv: Partikeldurchmesser des Filtermittels [um],

o L: Hohe des Schiittbetts [m],

e pr:  Dichte der Flissigkeit [kg/m?],

e n.: dynamische Viskositit der Fliissigkeit  [Pa-s],

e ¢&pyv:  Porositit des Schiittbetts [-].

Aus diesen GroBen lassen sich mit Hilfe des II-Theorems nach Buckingham [PAWLOWSKI,
1971], [STICHLMAIR, 1990], [ZIEREP, 1991] vier dimensionslose Kennzahlen ermitteln. Ein

zweckmaéBiger und vollstidndiger Satz dieser dimensionslosen Kennzahlen lautet [STIEB, 1997]:

Ap

I, = > =Eu Eulerzahl (Gl. 2-2)
pL-V
v-D.,, -
I, = %’)L =Re Reynoldszahl (Gl. 2-3)
L
L
I3 = D Léngensimplex (Gl. 2-4)
FM

I,y =&py Porositit (GL 2-5)
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Mit diesen Kennzahlen ist zwar eine MaBstabsiibertragung eines funktionierenden Filtrations-
verfahrens moglich, sie geben jedoch keine Auskunft iiber dic Beziehung der einzelnen
Groflen zueinander und deren Einfluss auf den Filtrationsverlauf und das Filtrationsergebnis.
Die verschiedenen Einfliisse und deren Wechselwirkungen kénnen nur mit Hilfe systembe-
schreibender Filtergleichungen ndher betrachtet werden. Bis heute wurden zahlreiche, die Di-
mensionierung von Filtern betreffende Gleichungen, auf der Basis experimenteller Untersu-
chungen entwickelt sieche u.a. [ADIN, 1978], [BEAR, 1961], [CHIANG/TIEN, 1985], [COOKSON,
1970], [MALOSZEWSKI/HENDRY, 1997], [NASSAR ET.AL., 1986], [NICOLAOU, 2003], [PAYA-
TAKES ET. AL., 1974], [SAATCI/HALILSOY, 1987], wobei die dimensionslosen Kennzahlen hier
vielfach als allgemeiner Ansatz fiir die Durchstrémungsgleichungen dienen. Im Folgenden
werden die fiinf maBigeblich prigenden empirischen Filtergleichungen vorgestellt, die ihren
Eingang in Lehrbilicher gefunden haben und den anderen genannten spezialisierten Filterglei-
chungen zu Grunde liegen. Hierbei handelt es sich um die Gleichungen nach Ha-

gen/Poiseuille, Darcy, Carman/Kozeny, Ergun und Iwasaki.

Wird die Navier-Stokes Gleichung fiir ein gerades Rohr und laminare” Strémung geldst, so er-
gibt sich der erste Ansatz fiir die Beschreibung von Stromungsvorgingen in engen Rohren
bzw. Kapillaren den Hagen und Poiseuille auf Grundlage experimenteller Untersuchungen

herleiteten (GI. 2-6) [GASPAR ET. AL., 2000], [SCHILLER, 1933].

128-V-L-
ap = n-Dy -
-Dg ]
32w len (GL. 2-6)
= — 50—
Dk
Mit:
Ap: Druckdifferenz im Filter [Pa] V:  Volumenstrom [m3/s]
L: Lange der Kapillare [m] VK: FlieRgeschwindigkeit in einer Kapillare [m/s]
nu:  dynamische Viskositat der Flussigkeit [Pa - s] Dk:  Kapillardurchmesser [m]

* Bei der allgemeinen Umstromungen von Partikeln bzw. der Durchstromung von Réhren und Kapillaren sind
laminare Stromungsprofile von Bedeutung. In einem aus vielen Kanilen bestehenden partikuldren Schiittbett, in
dem die Stromung mehrfach umgelenkt und verzweigt wird, wird sich keine echte Schichtenstromung ausbilden.
Daher wird der relevante Bereich auch als ,,zdher oder ,,Stokes’ Durchstromungsbereich bezeichnet [STIES,

1995], [BIRD ET.AL., 2002]. Relevant fiir die zahe Durchstromung sind Reynoldszahlen 0,1 > Re > 10.
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In vielen natiirlichen und technischen Systemen treten Kapillarstromungen durch Kapillarbiindel
auf. Zur Beschreibung der Durchstromung von Bodenschichten stellte Darcy (GI. 2-7) einen
Ansatz auf, der die Gleichungen von Hagen und Poiseuille derart modifiziert, dass er nun das
FlieBen durch einen Filter bzw. einen pordosen Korper beschreibt [HOLTING, 1996], [SCHUBERT,

2003]. Das Gesetz von Darcy gilt nur bei den folgenden Bedingungen [SCHEIDEGGER, 19601]:

e Die Stromung muss laminar sein, im Fall einer Porenstrémung bedeutet das Re < 1;
bereits der Ubergangsbereich einer Porenstrdmung mit Re = 1...10 ist fiir die Giiltig-

keit der Gleichung nach Darcy kritisch.
e Die Stromung muss stationdr und einphasig sein.

e Das flieBende Medium muss inkompressibel sein und darf keine Wechselwirkungen

mit dem Material des Schiittbetts zeigen.

Ap = R Gesetz von Darcy (Gl. 2-7)
D
Mit:
v: Filtergeschwindigkeit [m/s] nL: dynamische Viskositat der Flissigkeit [Pa - s]
Rp:  Filterwiderstand nach Darcy [1/m]

In diesem Ansatz werden die filterspezifischen Eigenschaften — wie beispielsweise die Porosi-
tdit — durch den Filterwiderstand nach Darcy Rp beschrieben. Carman und Kozeny [STIES,
1995] erweiterten diese Konstante derart, dass auch die Porositét und die spezifische Oberflé-
che mit in die Gleichung einbezogen werden (Gl. 2-8) [ERGUN, 1952]. Bei der Annahme, dass
sich in der durchstromten Schicht starre Partikel mit Dry < 10 mm befinden, ist die Carman-

Kozeny-Konstante R ~ 5 [SCHUBERT, 2003], [STIEB, 1995].

Ap=v-L-n_-S,* f(erm) (Gl. 2-8)
Mit:
Sv:  spezifische Oberflache [m?/m?3] f(erm): Porositatsfunktion []

erm:  Porositat des Schittbetts [

Die Porosititsfunktion lautet:

) (1-eem)?
3

€Fm

f(erm) = Rk (¢) Porositatsfunktion nach Carman-Kozeny (Gl 2-9)

Mit:

Rk(e): Carman-Kozeny-Konstante [
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Bei den bisher vorgestellten Filtergleichungen flie3t die Korngrée des Filtermittels nur indi-
rekt durch Einbeziehen der Porositdt des Schiittbetts in die Filtergleichungen ein. Unter der
Voraussetzung, dass ein zdh-turbulenter Strdmungsbereich’® vorliegt, entwickelte Ergun
[SCHEIDEGGER, 1960] eine Gleichung, die den Partikeldurchmesser sowie die Viskositidt und
die kinetischen Energieverluste in Form der bei der Durchstromung des Filtermittels entste-
henden Reibung beriicksichtigt (Gl. 2-10). Dabei nimmt Ergun an, dass das durchstromte Me-

dium aus einer Ansammlung von Kapillaren besteht [ERGUN, 1952].

—_— 2 . —_— . 2
Ap=L-[150-(1 fem)” MV 475, (= 8em) PV J (Gl. 2-10)

An dieser Stelle soll auf eine Betrachtung von turbulenten Stromungsvorgingen in Filtern je-
doch nicht weiter eingegangen werden, weil sie fiir die folgenden Uberlegungen nicht relevant
sind, da das Stromungspotential messtechnisch bei laminarer Durchstromung ermittelt wird und

die in dieser Arbeit untersuchten Vorgiange daher nur bei diesem Stromungszustand gelten.

Bei der Tiefenfiltration sind insbesondere zwei Vorginge fiir die Partikelabscheidung relevant:
Der Transport der Partikel zur Oberfléche eines Filtermittelpartikels und das Haften an die-
sem. Die bisher vorgestellten Gleichungen dienen ausschlieBlich zur Beschreibung der Trans-
portvorginge, wie sie bei der Durchstrémung pordser Materialien — also auch bei der Oberflé-
chen- und Membranfiltration (Mikro- und Ultrafiltration) — verwendet werden kénnen. Fiir das
Haften am Filtermittel im Schiittbett eines Tiefenfilters sind in erster Linie elektrostatische und
Van-der-Waals-Krifte verantwortlich [STIEB, 1995]. Durch die Zugabe von Chemikalien, die
das Wechselwirkungspotential zwischen den Haftpartnern verdndern, konnen die Haftkréfte ent-
sprechend dem gewlinschten Filtrationsergebnis beeinflusst werden. Bei Nutzung von Adsorpti-
onsprozessen in einer Filtration mit Durchbruch ist die Anreicherung proportional zu der an-
fanglich vorhandenen Konzentration [COAD/IVES, 1981]. Iwasaki hat eine Filtergleichung auf-
gestellt, in der diese Verdnderung der Konzentration iiber die Filtrationsdauer beschrieben wird.
Ein Filterkoeffizient bildet speziell alle fiir die Tiefenfiltration relevanten Einflussgrofen ab, s.

(Gl. 2-11), so dass die Wahrscheinlichkeit des Riickhalts eines Teilchens in der Filterschicht be-

* Fiir die zih-turbulente Durchstromung gelten Reynoldszahlen im Bereich 10 < Re < 2300 [IVES, 1980]. Hoher
turbulente Stromungsvorgénge werden im Bereich der Passage von Bodenschichten lediglich bei FORCHHEIMER

(1901) betrachtet.
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stimmt werden kann. Der Filterkoeffizient beschreibt damit die Effizienz des Filters anhand des

Beladungszustandes des Filtermittels. Die Partikelkonzentration in dem Fluid nimmt entspre-

chend exponentiell mit der Schiitthohe ab [IWASAKI, 1937].

dc

-—=R,-c
dL

Mit:

c: Partikelkonzentration

R: Filterkoeffizient nach Iwasaki

L:

(GL. 2-11)

Schittbetthohe [m]

Allen Filtergleichungen — von den ersten Gleichungen zur Modellierung des Flusses durch

eine Kapillare bis hin zur Beschreibung einer pordsen Schicht — ist gemein, dass sie nur einige

ausgewihlte physikalische Effekte beschreiben konnen, vgl. Tab. 2-3.

Tab. 2-3: Aussagefihigkeit ausgewdhlter Filtergleichungen

Druckverlust in einer

Druckverlust in einer

Partikelabscheidung iiber

e Hagen/Poiseuille

e Carman/Kozeny

Kapillare porosen Schiittung Schiittbetthohe
Ap = (L) Ap = f(erm) Acy = f(L)
e Navier/Stokes e Darcy e [wasaki

e Ergun

Aufgrund der Vielzahl von Einflusskriterien bei der Filtration beschreiben die konventionel-
len, empirischen Filtergleichungen die Vorgidnge im Filter stark vereinfacht. Sie gehen von
laminaren Stromungsverhidltnissen, einem optimalen Adsorptions- und Adhédsionsverhalten
und einer idealen Grofenverteilung der Filtermittel und der abzutrennenden Partikel aus. Die
Abscheidung der suspendierten Partikel sowie deren Auswirkung auf den Beladungszustand
des Schiittbetts und die Verdnderung der Eigenschaften des Schiittbetts werden mit diesen
Modellen nicht abgebildet. Obwohl es offensichtlich ist, dass die Wechselwirkungen zwischen
dem Material des Filtermittels sowie den abzutrennenden Partikeln die Ergebnisse der Filtrati-
on entscheidend beeinflussen, werden diese darin nicht beriicksichtigt. Bei der Betrachtung
der Tiefenfiltration hat es in der Vergangenheit allerdings auch verschiedene Ansitze gege-
ben, in denen der Einfluss der Oberflichenladung der Filtermittel bei der Abscheideleistung
des Filters betrachtet wird vgl. [BRENNER/OECHSLE, 1985], [DONHAUSER, 1982], [O’MELIA,
1988], [RAISTRICK, 1983]. In den Arbeiten, die derartige Einfliisse des Filtermittels betrachten,

wurde fiir die Entwicklung von Filtermaterialien [MULDER/GIMBEL, 1990] sowie zur Bestim-
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mung des Riickhaltes von Partikeln in porésen Schichten — wie z.B. Sandschichten — in erster
Linie die Adsorption als Wirkmechanismus untersucht [STEPHAN/CHASE, 2001], aber ein in
der praktischen Anwendung nachweisbarer Einfluss wurde durchgehend verneint [BORNER
ET.AL., 1994], [RAISTRICK, 1983]. Die Betrachtung der selektiven Wirkung des Filtermittels
aufgrund einer elektrokinetischen AbstoBung wurde bei diesen Untersuchungen weitgehend
vernachlédssigt. Bis heute ist daher die Rolle der elektrischen Wechselwirkungen in Suspensio-
nen und Emulsionen [HUNTER, 2001], [SCHRAMM, 2005] oder auch bei der Filtration nicht
eindeutig geklart, auch wenn ihre Wirksamkeit in den letzten Jahren wieder verstirkt disku-
tiert wird u.a. [KOMAROV/GANIN, 2004], [LIN ET AL., 2001], [ODIACHI/PRIEVE, 1999]. Im Fol-
genden wird fiir ein besseres Verstindnis die Entstehung von Oberflichenladungen und elekt-

rokinetischen Effekten sowie Messmethoden zur Ermittlung dieser Effekte diskutiert.

2.2 Entstehung von Oberflichenladungen und Zetapotentialen

an Phasengrenzen

In der Elektrochemie und Kolloidchemie werden verschiedene elektrostatische und elektrokine-
tische Vorgidnge unterschieden. Elektrostatische Effekte werden durch die Oberflichenladungen
von Partikeln oder Verbindungen hervorgerufen und beispielsweise fiir die Herstellung stabiler
disperser Systeme (z.B. Suspensionen und Emulsionen) oder auch bei der Optimierung von Flo-
ckungsvorgingen eingesetzt [HUNTER, 1981], [SCHRAMM, 2005]. Elektrokinetische Transport-
vorgidnge werden durch das Vorhandensein einer elektrostatischen Grenzfldche zwischen zwei
Phasen verursacht, sind aber nur bei einer Relativbewegung der beiden Phasen messbar [KA-
DEN, 1999]. Fiir das Verstindnis dieser Vorgidnge werden zunichst die géngigsten Theorien zur
Entstehung einer elektrostatischen Doppelschicht vorgestellt und anschlieBend das Zetapotential

definiert sowie verschiedene elektrokinetische Messmethoden gegeneinander abgegrenzt.

2.2.1 Theorien zur Entstehung der elektrolytischen Doppelschicht
(elektrostatische Effekte)

Bei den meisten Substanzen, die in Kontakt mit einem polaren Losungsmittel kommen, ent-
steht eine Oberflachenladung, die durch Ionisation, Adsorption, Abloésung oder Diffusion von
Ionen verursacht wird [SCHRAMM, 2005]. Diese Oberflichenladung kann in drei verschiedene

Arten eingeteilt werden: Die



24 2 Grundlagen

e permanente strukturbedingte Ladung,
e adsorbierte Oberflichenladung und die

o dissoziierte Oberflichenladung [DAVIS/KENT, 1990].

Die permanente strukturbedingte Ladung tritt immer dann auf, wenn durch den isomorphen
Austausch von Kationen in der Gitterstruktur der festen Phase Potentialunterschiede verursacht
werden. Befinden sich funktionelle Gruppen oder Ionen an der Oberfliche des Materials, so
verdndern sie die Oberflaichenladung entsprechend. In diesem Fall wird von der adsorbierten
Oberflichenladung gesprochen, die insbesondere von den Gegenionen aus der fliissigen Phase
verursacht wird. Die Ionen, die sich in der diffusen Schicht um die Feststoffoberfldche befinden,
bilden die dissoziierte Oberfliichenladung. Die beiden letztgenannten Typen der Oberfldchen-
ladung werden bei der Modellierung von elektrostatischen Kréften wie z.B. bei der Bildung ei-

ner elektrolytischen Doppelschicht, je nach Modell weitergehend unterteilt.

Alle Modelle basieren auf der Annahme, dass beim Kontakt zweier Phasen ein Uberschuss an
Ionen einer Phase von einer entgegengesetzten Ladung in den angrenzenden Oberflachenregi-
onen der zweiten Phase ausgeglichen wird und auf diese Weise eine neutrale Phasengrenze
entsteht. Sind jedoch die elektrischen Ladungen in der Phasengrenze aufgrund von Uber-
schusselektronen durch Ionen oder ionogene Gruppen ungleichmifBig verteilt, so bildet sich
eine elektrolytische Doppelschicht aus [KADEN, 1999]. Nédhern sich zwei Oberfldchen anein-
ander an, so dndert sich die Konzentration der potentialbestimmenden Ionen in der Nédhe der

Oberflache, und damit wird auch das Dissoziationsgleichgewicht beeinflusst [HUBERT, 1983].

Die Entstehung von elektrostatischen Doppelschichten analog zur Wirkungsweise eines elek-
trischen Kondensators wurde von Helmholtz beschrieben und von Gouy und Chapman verfei-
nert. Stern konzipierte auf dieser Grundlage das noch heute verwendete Modell zur Beschrei-

bung elektrostatischer Doppelschichten [DAVIS/KENT, 1990], [HANNILA/HALLMANN, 1979].

2.2.1.1 Theorie von Helmholtz

Erste Betrachtungen zur Beschreibung der elektrostatischen Doppelschicht an Oberfldchen
wurden von Helmholtz durchgefiihrt [STERN, 1924]. Helmholtz vergleicht das Verhalten einer
Grenzfliche zwischen einer festen und einer fliissigen Phase mit dem Verhalten eines Platten-

kondensators [HELMHOLTZ, 1879]. Dabei nimmt er an, dass die Gegenionen sich direkt an der
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Oberfliache der festen Phase befinden, um deren permanente strukturbedingte Ladung aus-
zugleichen. Eine entsprechende Darstellung zeigt Abb. 2-3 A. Diese Doppelschicht besteht
nach Helmholtz aus einer homogenen, flachenhaften Ladungsverteilung, deren Kapazitit wie
bei einem Plattenkondensator [DOBRINSKI, ET.AL., 2003], [WEDLER, 2004] berechnet werden
kann, vgl. (Gl. 2-12).

_Ae g

Co (GL. 2-12)

)
Mit:
Co: Kapazitat der Doppelschicht [F] A:  Flache [m?]
er.  Dielektrizitatszahl [ eo:  Dielektrizitdtskonstante im Vakuum [F/m]
8:  Abstand [m]

Das Potential an der Oberfliche nimmt mit zunehmender Entfernung von der festen Phase li-

near ab, siche Abb. 2-3 B.

8@ .V,
b
O®
P Fiisssigkeit
@
O _ \ R
@@ N ~- | Entfernung

o Mo

Yo:  Oberflachenpotential [V]

Potential

Partikeloberflache

*/-Ng- Ladung pro Flacheneinheit [C/m?]

A B

Abb. 2-3: Theorie von Helmholtz A) Schema der elektrostatischen Doppelschicht, [EIGENE
DARSTELLUNG] B) Potentialverlauf mit zunehmender Entfernung von der Oberfld-
che, modifiziert nach [KADEN, 1999]

2.2.1.2 Theorie von Gouy und Chapman

Gouy und Chapman verfeinerten diese Theorie indem sie die Verteilung der Gegenionen als

diffusen Schwarm {iiber der geladenen Festkorperoberfldche beschrieben [STERN, 1924]. Die-
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ses Modell betrachtet zwei Punkte, von denen sich der eine auf der Oberfliche der festen
Phase und der andere in theoretisch unendlicher Entfernung in der fliissigen Phase befindet.
Wihrend an dem ersten Punkt ein Uberschuss an Ladungen vorliegt, sind an dem zweiten
Punkt keine Ladungen mehr vorhanden, und es herrscht zwischen diesen beiden Punkten ei-
ne Potentialdifferenz. Abb. 2-4 A zeigt das Schema der elektrostatischen Doppelschicht
nach Gouy und Chapman. Das elektrische Potential nimmt mit zunehmender Entfernung von
der Festkorperoberfldche ab und ist bei ausreichender Entfernung von der festen Phase kon-
stant [MULLER, 1996]. Durch die Annahme der punktformigen Ionen kann die Ladung theo-
retisch beliebig nahe an die Oberfldche gebracht werden [WEDLER, 2004]. Bei einer regel-
méBigen Anordnung der Gegenionen ist der Potentialabfall linear. Erfolgt eine Anreicherung
der Gegenionen nahe der festen Phase — wie es in technischen Systemen meist {iblich ist —

ist der Spannungsabfall exponentiell (Abb. 2-4 B).

b

— Yo

©
&b

OOOOOOW

Flussigkeit

0,

©

®
Potential

@ @ h T Entf;rnung:

Mo Mo
Yo:  Oberflachenpotertial [V]
*I-Ng:- Ladung pro Fl&cheneinheit [C/m?]

A B

Abb. 2-4: Theorie von Gouy und Chapman, A) Schema der elektrostatischen Doppelschicht,
B) Potentialverlauf mit zunehmender Entfernung von der Oberfliche

[EIGENE DARSTELLUNG/

Die Speicherung der Ladungen in der elektrostatischen Doppelschicht wird nach Gouy und
Chapman mit folgender Gleichung (Gl. 2-13) beschrieben:

Z-€ (\PO _\Piep)
T (Gl. 2-13)

CD=A'8r-80-K-COSh|:
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Mit:

A: Flache [m?] K inverse Debye-Hiickel-Lange [1/m]
z: lonenstarke [-] €o: Elemenarladung [C]
Yo: Oberflachenpotential [Vl Yiep: Potential am isoelektrischen Punkt  [V]
ks: Boltzmann-Konstante [J/K] T: Absolute Temperatur K]

2.2.1.3 Theorie von Stern

Die Theorie von Stern [STERN, 1924] basiert auf einer Kombination der Vorstellung der Dop-
pelschicht von Helmholtz mit der Theorie der diffusen Schicht von Gouy und Chapman. Stern
geht davon aus, dass die vorhandenen Ladungen nicht als Punktladungen, sondern als gelade-
ne Kugeln betrachtet werden, um eine iiberhdhte Berechnung der elektrischen Kapazitét der
Doppelschicht zu vermeiden [STERN, 1924] und zeigt, dass die lonenwolke um das Feststoff-

partikelteilchen herum einen duBlerst komplexen Aufbau hat [DAVIES/KENT, 1990].

Laut Stern bewirken die Oberflachenkréfte an der Grenzflache zwischen fester und fliissiger
Phase eine Adsorption einer Monoschicht aus Gegenionen an der Oberfldche der festen Phase.
Die Ionen verlieren bei der Adsorption ihre Hydrathiille und werden an der Oberflache fixiert
(innere Helmbholtz-Schicht). Auf diese Monoschicht aus Gegenionen lagert sich nun eine
zweite, ebenfalls fixierte Monoschicht aus Koionen an, die ihre Hydrathiille behalten (du3ere
Helmbholtz-Schicht). Die beiden Helmholtz-Schichten werden auch als Stern-Schicht oder
Sternsche Doppelschicht bezeichnet, siche Abb. 2-5 A. Aufgrund ihrer Hydrathiille haben die
Koionen einen groferen Raumbedarfs, so dass von ihnen eine geringere Menge in der dulleren
Helmbholtz-Schicht enthalten ist als Gegenionen in der inneren Helmholtz-Schicht. Daher kann
kein vollstdndiger Ladungsausgleich erfolgen. Damit das Teilchen in der fliissigen Phase
trotzdem nach aullen neutral wirkt, ist es von einer diffusen Schicht frei beweglicher Ionen
umgeben, die eine diffuse Doppelschicht bilden [KADEN, 1999]. Die diffuse Schicht endet, so-
bald die Konzentration an Ko- und Gegenionen gleich ist und damit der Ladungsausgleich ab-
geschlossen ist, wobei die Ausdehnung dieser Schicht insbesondere von der Elektrolytkon-
zentration abhingig ist [HUNTER, 1981], [SCHMIDT, 2003], [SCHRAMM, 2005]. Der Potential-
verlauf ist entsprechend in der inneren Helmholtz-Schicht zunéchst linear und nimmt dann bis

zum Ladungsausgleich exponentiell ab, vgl. Abb. 2-5 B.

Nach Stern berechnet sich die Kapazitit der elektrolytischen Doppelschicht ohne Bertiicksichti-
gung der spezifischen Adsorption entsprechend (GI. 2-14) aus der das elektrostatische Potential

zwischen Sternschicht und diffuser Doppelschicht — das Sternpotential — bestimmt werden kann:
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Abb. 2-5: Theorie von Stern, A) Schema der elektrostatischen Doppelschicht, B) Potentialver-

lauf mit zunehmender Entfernung von der Oberfldche [EIGENE DARSTELLUNG]

2.2.2 Die Entstehung elektrokinetischer Potentiale

Wird eine elektrische Spannung an eine Fliissigkeit angelegt, so bewegen sich darin enthal-
tene Partikel aufgrund ihrer Oberflichenladung in diesem Potentialfeld. Ebenso erzeugt eine
Relativbewegung zwischen Partikel und Fliissigkeit eine elektrische Spannung bzw. einen
elektrischen Strom [HUNTER, 1981]. Es gibt eine Reihe derartiger elektrokinetischer Phino-
mene, die alle fiir die indirekte Bestimmung der Oberflichenladungen von Festkorpern ein-
gesetzt werden [CHANG/HSIEH, 1991], [HUNTER, 2001]. Dabei wird hdufig die Messung des

Zetapotentials eingesetzt, um Riickschliisse auf die Oberflachenladung einer festen Phase

ziehen zu konnen [JACOBASCH ET.AL., 1996-A], [KADEN, 1999], da die Messung des Zetapo-
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tentials die Bestimmung der scheinbaren Oberflichenladung eines Partikels in einem Elekt-

rolyten [ STEPHAN/CHASE, 2001] ermdglicht.

In wissrigen Elektrolytlosungen werden im basischen pH-Bereich bevorzugt OH -Ionen und
im saueren pH-Bereich bevorzugt H;O'-Ionen adsorbiert [SCHMIDT, 2003]. An der Phasen-
grenze entsteht eine Potentialdifferenz, die durch Messung des Zetapotentials ermittelt werden
kann [MULLER, 1996]. Betrag und Vorzeichen des Zetapotentials sind abhédngig von dem Ma-
terial der festen Phase, dem jeweiligen pH-Wert, der Temperatur und der Konzentration des
Elektrolyten bzw. dessen potentialbestimmenden lonen [PRIEVE/RUCKENSTEIN, 1976]. Bei
Adsorption von positiven lonen an der Feststoffoberfldche ist per Definition £ > 0 und bei Ad-
sorption von negativen lonen { <0. Ist { =0, so liegt entweder der isoelektrische Punkt oder
der ladungsfreie Punkt (point of zero charge) vor. Am isoelektrischen Punkt gleicht sich die
Anzahl der positiven und negativen Ladungen aus, so dass die Nettoladung null ist; am point
of zero charge sind keine Ionen an der Oberfldche des Partikels adsorbiert, und das Partikel ist
elektrisch neutral [SCHMIDT, 2003]. Dabei ist die Ansammlung von Ladungen in einem be-
stimmten Bereich der Uberstrdomung durch das Medium proportional der Konzentrationskom-

ponente an der Oberfldche bzw. deren Aufnahmekapazitét [ADIN/REBHUN, 1987].

Das Zetapotential charakterisiert den Potentialabfall im beweglichen Teil der Doppelschicht,
wenn sich keine Uberschussladungen in der festen Phase befinden. Da es aus elektrokinetischen
Messungen bestimmt wird, liefert es eine Aussage liber deren beweglichen Ladungsanteil. Das
Zetapotential entspricht dem Potential, das an der Scherebene zwischen fester und diffuser
Schicht entsteht, wenn sich die beiden Phasen relativ zueinander bewegen [DAVIS/KENT, 1990],
[JAMES, 1979]. Das Zetapotential kann niherungsweise dem Sternpotential gleichgesetzt werden
und ist vom Betrag her immer niedriger als das Nernstpotential' [HUNTER, 1981], [JACOBASCH
ET.AL., 1996-A], welches dem Potential an der Oberfliche der festen Phase entspricht. Die
Oberflichenladung ist dann die Summe aus elektrokinetischer Ladung und Ladung in der

Grenzschicht mit inversem Vorzeichen. Existiert keine Grenzschicht, so entspricht die elektro-

* Das Nernstpotential entsprechend der Nernst-Gleichung aus der Thermodynamik dient zur Bestimmung von
elektrochemischen Potentialen (diese entsprechen dem Oberflachenpotential), z.B. [ATKINS/HOPFNER, 2001],
[WEDLER, 2004]. Es kann vom Betrag her wesentlich grof3er sein als das elektrokinetische Potential und ggf.

auch ein entgegengesetztes Vorzeichen haben [STERN, 1924].
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kinetische Ladung der Oberflichenladung [HUBERT, 1983], [HUNTER, 1981]. Eine Zuordnung

der verschiedenen Potentiale zu den lonenschichten um ein Partikel zeigt Abb. 2-6.

A .+ CFlussige

P3 - P1 = Nernst-Potential

- -+ Ty - —— Scherebene
i - = P3 — P2 = Zetapotential
+ Nernst-Potential
i = [, Zetapotential

|~ adsorbierte Schicht
[ diffuse Schicht

e
TN
\
—

j | —Konzentration positiver lonen
H —]

—

Konzentration negativer lonen

Abb. 2-6: Partikel in wdssriger Phase mit lonenschichten und Potentialen,

nach [JAMES, 1979], [KADEN, 1999] und [RUTGERS, 1940]

Es wird deutlich, dass der Betrag des Zetapotentials von der Lage der Scherebene abhiingt. Die-
se befindet sich in einem nicht genau definierten Abstand von der Oberfldche des Feststoffes
[BETTEN, 2003]. Die Schichtdicke der adsorbierten Schicht hdngt von den dort adsorbierten lo-
nen und ihrem Radius ab und schwankt zwischen 5 bis 200 nm [HUNTER, 1981]. Sie wird eben-
so wie die Dicke der diffusen Schicht vor allem von der Ionenkonzentration des Elektrolyten
beeinflusst [SCHRAMM, 2005], wie Abb. 2-7 A zeigt. Die Dicke der elektrostatischen Doppel-

schicht entspricht beispielsweise bei einem 1:1-Elektrolyten der inversen Debye-Hiickel-Linge’

> Die Debye-Hiickel-Linge Lpy = 1/« beschreibt die charakteristische Entfernung bei der elektrische Felder frei
beweglicher Ladungstriger beider Vorzeichen abgeschirmt werden, u.a. [ATKINS/HOPFNER, 2001], [DOBRINSKI
ET.AL., 2003]. In ihrer urspriinglichen Bedeutung gilt sie ausschlielich fiir wissrige Ionenldosungen, wird aber
mittlerweile auch fiir die Beschreibung von Molekiilen verwendet. Fiir wéssrige 1:1-Elekrolyten ergibt sich fiir

eine 10~ molare Losungen bei Raumtemperatur 1/ = 9,6 nm [SCHMIDT, 2003].
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[HERMANSSON, 1999]. Mit zunehmendem Abstand von der festen Oberfliche nimmt die lonen-
konzentration der diffusen Schicht und damit die Dicke der elektrostatischen Doppelschicht ab
[LIN ET.AL., 2003]. Da die Dicke der diffusen Schicht bei hohen Ionenkonzentrationen geringer
ist [HUNTER, 1981], [SCHMIDT, 2003], hingt auch die Hohe des Zetapotentials von der Ionen-
konzentration ab, vgl. Abb. 2-7 B. Obwohl das Nernst-Potential unabhéngig von der Elektrolyt-
konzentration ist, ist die Lage des Zetapotentials abhéngig von der Lage der adsorbierten und
diffusen Schicht bzw. der Scherebene zwischen den beiden Schichten und verdndert sich ent-

sprechend der Elektrolytkonzentration [LIN ET.AL., 2003], [SCHRAMM, 2005].

»
»

A Nernst-Potential

Zetapotential

Potential

Positive lonen

lonenkonzentration

Negative lonen Elektrolytkonzentration: niedrig

Elektrolytkonzentration: hoch

adsorbierte Schicht

diffuse Schicht
Abstand von der Oberﬂéche’ Abstand von der Oberfléche'
A B

Abb. 2-7: Einfluss der lonenkonzentration des Elektrolyten auf
A) die Konzentration der positiven und negativen lonen mit zunehmendem Abstand
von einer negativ geladenen Oberfliche, nach [SCHMIDT, 2005], [SCHRAMM, 2005]
B) die Lage des Zetapotentials und des Oberflichenpotentials,
nach [SCHRAMM, 2005]

2.2.2.1 Messmethoden zur Bestimmung des Zetapotentials

Da Oberflichenladungen mit den heute verfiigbaren Methoden nicht direkt bestimmt werden
konnen, aber die Mdglichkeit besteht, dissoziierte Oberflichenladungen indirekt durch Ver-
schiebung der Ladungen zweier Phasen gegeneinander zu ermitteln, ist dies derzeit die {iberwie-
gend angewandte Methode zur indirekten Bestimmung von Oberflichenladungen. Die dabei
ermittelte GroBe ist das Zetapotential [ZETAMETER INC., 2005], [SCHRAMM, 2005], [ANTON
PAAR, 2004]. Dieses Potential entsteht, wenn nahe der Feststoffoberfldche durch die Fliissigkeit

Ladungen abtransportiert werden, die sich weiter stromabwirts anreichern. Auf diese Weise ent-
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steht ein elektrisches Feld. Mit dem elektrischen Strom werden Ionen durch das Fluid entgegen
dem Fluidstrom transportiert [HUNTER, 2001]. In Abhéngigkeit der Phasenbewegungen zuein-

ander werden vier unterschiedliche elektrokinetische Effekte unterschieden. Dies sind:
e FElektroosmose,
e Elektrophorese,
e Sedimentationspotential und

e Stromungspotential.

Dabei werden die Messmethoden zur Ermittlung des Zetapotentials mit Hilfe dieser Effekte
dahingehend differenziert, ob sich das Teilchen in einer ruhenden Fliissigkeit bewegt oder ob
die Fliissigkeit ein ruhendes Teilchen umstromt. Die Bewegung kann hierbei durch ein elektri-

sches Potential erzeugt sein oder selber eines erzeugen, vgl. Tab. 2-4.

Tab. 2-4: Einteilung der elektrokinetischen Bewegungen nach den Relativbewegungen und
der Antriebskraft (modifiziert nach [KoLB, 1970], ergdinzt nach [KADEN, 1999]

und [ELIMELECH ET.AL., 1994])

Antriebskraft | Ein dulleres elektrisches Eine Bewegung einer Phase
Potential erzeugt eine erzeugt ein elektrisches
Relativbewegung Bewegung einer Phase Potential

Innerhalb einer ruhenden
Fliissigkeit bewegen sich Elektrophorese Sedimentationspotential
Feststoffteilchen

Innerhalb ruhender Fest-
stoffe (Kapillarsystem)
bewegt sich eine Fliissigkeit

Elektroosmose

(Elektroakustik) Strémungspotential

In der Vergangenheit wurde hédufig die Elektroosmose zur indirekten Bestimmung der Teil-
chenladung genutzt [KADEN, 1999]. Bei dieser Methode umstromt die fliissige Phase aufgrund
eines angelegten elektrischen Feldes die Teilchen und streift dabei deren diffuse Schicht ab
[REUSS, 1808]. Die Leitfahigkeit der Losung verdndert sich aufgrund der zusitzlich in der Fliis-
sigkeit enthaltenen Ionen, und das Zetapotential kann entsprechend berechnet werden [KiMm
ET.AL., 1996], [SZYMCZYK ET.AL., 1998]. Ein hingegen heute hiufig eingesetztes Verfahren zur
Ermittlung des Zetapotentials nutzt das Prinzip der Elektrophorese. Bei einer von auflen ange-
legten definierten Spannung bewegt sich das Teilchen durch eine fliissige Phase. Dabei wird ein

Teil der diffusen Schicht abgestreift, und das Teilchen ist nicht mehr neutral. Das Zetapotential
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wird durch Messung der konstanten Teilchengeschwindigkeit bestimmt [MULLER, 1996]. Die
Elektrophorese hat sich gegen die anderen Verfahren durchgesetzt, da sie fiir simtliche Groflen-
ordnungen kolloidaler Materialien anwendbar ist [HUNTER, 1981], [JOHNSON, 1999]. Mit ihr
konnen Materialien zwischen 0,01 pm und 20 pm Partikeldurchmesser bei geringen Konzentra-
tionen vermessen werden, vgl. Abb. 2-8. Das Sedimentationspotential nutzt die Bewegung des
Partikels wéhrend des Absinkens in einer fliissigen Phase, um das Zetapotential zu bestimmen,
und ist daher fiir Partikel zwischen 1 pm und 150 pm bei hohen Konzentrationen geeignet. Ein
weiteres Verfahren besteht in der Ermittlung eines Stromungspotentials, das wihrend der
Durchstrdomung pordser Schichten mit einer fliissigen Phase auftritt [RUTGERS/DESMET, 1947].
Dadurch konnen Partikelpackungen beliebiger Dichte und mit Partikeln gréfer 25 um vermes-
sen werden [JOHNSON, 1999]. Das Stromungspotential kann direkt in das Zetapotential umge-
rechnet werden [JACOBASCH ET.AL., 1996-B]. Dabei kann das Strémungspotential durch ver-

schiedene Effekte verursacht werden [ELIMELECH ET.AL., 1994]:
e Bewegung der lonen durch die Fluidbewegung — es entsteht ein Strdmungsstrom,

e Ansammlung von lonen im Abstrombereich des Fluids — es entsteht eine

Potentialdifferenz,

e Kriechstrom in der Fliissigkeit — durch die Potentialdifferenz entsteht ein

Stromungsstrom.
1 H
Sedimentationspotential
5_ s
23 o0- Elektroakustik |
S = i
N o ' .. .
S . 1 Stréomungspotential
= o :
o= . Elektrophorese 5
N D 1
» 9 :
) i
L Keine :
Methode i
) }
0,01 20 25 > 150

Partikelgrofe [um]

Abb. 2-8: Einordnung der Messmethoden zur Bestimmung elektrokinetischer Potentiale
nach Dichte (ps: Partikeldichte, py: Fluiddichte) und Partikelgrofse,

erweitert nach [ANTON PAAR, 2004], ergdnzt nach [KADEN, 1999]
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Da die Scherebene durch die Lage der duBleren Helmholtzschicht unabhingig von der ange-
legten mechanischen oder elektrischen Kraft prazise definiert ist, sollten alle Messmethoden
zur Bestimmung des Zetapotentials zu den gleichen Ergebnissen fithren [JACOB-
ASCH/SCHURZ, 1988]. Entsprechend dieser Annahme gilt fiir reale Kapillarsysteme mit ei-
nem Produkt von inverser Debye-Hiickel-Linge und Partikeldurchmesser von k-Dg > 100
— wie Schiittungen aus Pulver, Faserhaufwerke, Filtermaterialien — die Helmholtz-
Smoluchowski-Gleichung [ELIMELECH ET.AL., 1994], [HUNTER, 1981], [JACOBASCH ET.AL.,
1985], [RUTGERS, 1940], [SMOLUCHOWSKI, 1921]. Mit dieser Gleichung (Gl. 2-15) kann das
Zetapotential unabhédngig von der Partikelform und -groBe aus einem gemessenen Stro-
mungsstrom berechnet werden® [OVERBEEK/WIERSEMA, 1967].
_ Us-n -L
Ap-g, g5 A Ry

Auswertung nach Helmholtz-Smoluchowski  (GL. 2-15)

Mit:

Us: Stromungspotential V] nw: Viskositat der Flissigkeit [Pa - s]
L:  Lange der Kapillare [m] Ap:  Druckdifferenz [bar]
e Dielektrizitdtszahl von Wasser  [-] €0 Dielektrizitatskonstante im Vakuum  [F/m]
Ax: Querschnittsflache der Kapillare [m?] Rei:  elektrischer Widerstand [Q]

Um diese Gleichung zur Bestimmung des Zetapotentials aus einem iiber Messungen ermittelten
Stromungspotential anwenden zu kénnen, miissen die Dimensionen der durchstromten Kapillare
bzw. Pore bekannt sein. FAIRBROTHER/MASTIN (1924) zeigten, dass das Verhiltnis von Lange und
Querschnitt des mit Elektrolyten gefiillten Kapillarbiindels iiber die spezifische elektrische Leitfa-
higkeit () und den elektrischen Widerstand des Materials beschrieben werden kann, s. (Gl. 2-16).

== R, (Gl. 2-16)
K

Mit:

L: Kapillarlange [m] Ak: Kapillarquerschnitt [m?]

&: spezifische elektr. Leitfahigkeit  [1/Q-m] Re:  el. Widerstand [Q]

Fiir stark verdiinnte Elektrolyten (c < 10 M) kann anstelle der spezifischen elektrischen Leit-
fahigkeit des Materials die spezifische elektrische Leitfahigkeit der Messlosung (&) verwen-
det werden. Daraus ergibt sich fiir die Berechnung des Zetapotentials aus dem Strémungspo-

tential (Gl. 2-17).

® Fiir Partikel mit k-Dg < 1 gilt der Ansatz nach Hiickel [HUCKEL, 1924], vgl. [HUNTER, 1981].
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_Us-m -2

: Ap-g, -gg

(GL. 2-17)

Dabei ist (Gl. 2-17) nur fiir Proben mit geringer Oberflachenleitfahigkeit giiltig. Diese Néhe-
rung ist aber in den meisten Féllen ausreichend genau und wird im Regelfall zur Umrechnung
verwendet u.a. [JACOBASCH ET.AL., 1985]. Fiir Proben, deren Packungsdichte und Kapillarge-
ometrie durch Erhohung des Druckes variiert werden, kann ein empirischer Ansatz nach
CHANG/ROBERTSON (1967) angewendet werden, der den Abstand der Elektroden zueinander

berticksichtigt.

2.2.2.2 Beispiele fiir Messergebnisse aus der Literatur

Das Zetapotential spiegelt die elektrochemischen Eigenschaften eines Materials wider und be-
findet sich in einem nicht genau bestimmbaren Abstand von der Materialoberfliche in der
fliissigen Phase in der Ndhe der Sternschicht [BETTEN, 2003]. Durch zahlreiche Untersuchun-
gen konnten einigen Materialgruppen typischen Zetapotentialverldufen liber den pH-Bereich

zugeordnet werden, u.a. [DAVIES/KENT, 1990], [KIM ET.AL., 1996], [PARKS/DEBRUYN, 1962].

Die meisten anorganischen Materialien zeigen bei niedrigen pH-Werten ein positives Zetapoten-
tial und bei hohen pH-Werten ein negatives. Ihr isoelektrischer Punkt liegt im Bereich zwischen
pH 5 und 8 [AYDIN ET.AL., 2004], [PARKS, 1965], [DAVIES/KENT, 1990]. Durch die Adsorption
von Anionen bzw. Kationen kann sich die Lage der Kurve sowie des isoelektrischen Punktes
deutlich verschieben. Den typischen Verlauf des Zetapotentials anorganischer Materialien zeigt
Abb. 2-9 A. Polymere Materialien (Abb. 2-9 B) enthalten in der Regel keine Ionen und zeigen
ein sehr unterschiedliches Verhalten. Trotzdem weisen die meisten positive Zetapotentiale bei
niedrigen pH-Werten und negative Zetapotentiale bei hohen pH-Werten auf [KiM ET.AL., 1996].
Die maximalen Betrage sind deutlich niedriger als bei anorganischen Materialien. Viele Materi-
alien enthalten auch saure oder basische Gruppen bzw. nehmen diese aus der umgebenden Pha-
se auf. Abb. 2-9 C zeigt die Auswirkungen von starken bzw. schwachen saueren Gruppen auf
die Oberflichenladung eines Materials. Bei stark sauren Gruppen findet die Verdnderung der
Oberflachenladung aufgrund der Dissoziation sofort statt, das Zetapotential ist {iber den pH-
Bereich konstant. Bei schwach sauren Gruppen — wie beispielsweise Carboxylgruppen — stellt
sich ein konstantes Zetapotential nur langsam ein, vgl. Abb. 2-9 C. Ahnliche Auswirkungen ha-
ben basische Gruppen, nur dass von diesen eine Verdnderung des Zetapotentials in den positiven

Bereich erfolgt. Bei stark basischen Gruppen ist das Zetapotential iiber den gesamten pH-
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Bereich nahezu konstant und fillt erst ab pH 10 deutlich ab, wihrend bei schwach basischen

Gruppen die Oberflachenladung nur bis etwa pH 8 positiv ist, vgl. Abb. 2-9 D.
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[RIBITSCH ET.AL., 1991] [RIBITSCH ET.AL., 1991]

Abb. 2-9: Verdnderung der Zetapotentiale einiger Materialien tiber den pH-Bereich
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Die folgende Abb. 2-10 zeigt beispielhaft Zetapotentiale ausgewihlter organischer und anor-
ganischer Materialien iiber den pH-Bereich. Wihrend bei den anorganischen Materialien iiber
den gesamten pH-Bereich sowohl positive als auch negative Zetapotentiale vorzufinden sind,

zeigen die organischen Materialien oberhalb von pH 5 ausschlieBlich negative Zetapotentiale.
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Titandioxid 1) ) —— Quar)z 2) - - - Polyethersulfon 5) Polystyrol 6)
A B

Abb. 2-10: Zetapotentiale ausgewdhlter Materialien
A: Anorganische Materialien,
B: Organische Materialien,
nach 1) [BETTEN, 2003], 2) [FOHRMANN, 2002], 3) [RIBITSCH ET.AL., 1991],
4) [ELIMELECH ET.AL., 1994], 5) [ERNST ET.AL., 2000], 6) [HUISMAN ET.AL., 2000]

2.2.2.3 Allgemeine Kritik bei der Bestimmung und Interpretation des Zetapotentials

Entsprechende Methoden, um das Zetapotential und damit die Oberflachenladung experimentell
zu bestimmen, werden seit Jahrzehnten in der Kolloidchemie eingesetzt, obwohl ihre Anwen-
dungsmdglichkeiten noch immer kontrovers diskutiert werden [DAVIES/KENT, 1990], [JACOB-
ASCH/SCHURZ, 1988]. So schwanken die ermittelten Zetapotentiale eines Materials je nach La-
bor sogar innerhalb einer Messmethode. Dies liegt einerseits daran, dass unterschiedliche Mess-
verfahren und Elektrolyte eingesetzt werden. Anderseits werden bei der Berechnung des Zetapo-
tentials mittels Helmholtz-Smoluchowski-Gleichung die Effekte der Ionenstdrke sowie die Wer-
tigkeit der verwendeten pH-Puffer vernachldssigt [KIRBY/HASSELBRINK, 2004]. Zudem wurde
beispielsweise gezeigt, dass Betrdge des Zetapotentials, die iiber Stromungspotentialmessungen
ermittelt werden, niedriger sind als jene, die iiber das Verfahren der Elektroosmose bestimmt
werden [KIM ET.AL., 1996], und die Ergebnisse der Elektroosmose wiederum niedriger sind als

jene Ergebnisse, die mit Elektrophorese oder Sedimentationspotential ermittelt werden [HIDAL-
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GO-ALVAREZ, ET.AL., 1985]. Die Abweichungen kdnnen zwischen 10 und 20 mV betragen, wo-
bei das Vorzeichen stets eingehalten wird. Das Stromungspotential ist jedoch einfacher zu mes-
sen und hat weniger Wechselwirkungen mit anderen Phianomenen, so dass die Ergebnisse auch
besser reproduzierbar sind als bei anderen Verfahren zur Messung elektrokinetischer Potentiale
[KIM ET.AL., 1996]. Fiir komplexe Partikelgeometrien ist der Zusammenhang zwischen
elektrophoretischer Beweglichkeit und der Ionenstdrke schwierig zu interpretieren, so dass die
Giite der elektrophoretischen Messung in Frage gestellt wird [DAVIES/KENT, 1990]. AuBBerdem
wurde von ELIMELECH ET.AL. (2000) gezeigt, dass bei der Bestimmung des Zetapotentials bei
natiirlichen Materialien durch deren inhomogene Oberfldcheneigenschaften stark schwankende
Messwerte auftreten. Die Messung des Stromungspotentials erfolgt unabhingig von der Korn-
groBe und -form [JOHNSON, 1999], wihrend die Elektrophorese nur bei kleinen Kolloiden ange-
wendet werden kann; auch dies flihrt zu unterschiedlichen Ergebnissen der Methoden. In der Li-
teratur wird die Nutzbarkeit des Zetapotentials oft in Frage gestellt. Viel diskutierte Probleme

sind u.a. nach [BORNER ET.AL., 1994]:

e Die Annahmen der Helmholtz-Smoluchowski-Gleichung sind bei vielen Problemstel-
lungen und Messmethoden nicht erfiillt, so dass (Gl. 2-15GI. 2-15 nicht allgemeingiil-

tig ist, vgl. auch [JACOBASCH ET.AL., 1988].

e Der Abstand zwischen Scherebene und Oberflidche ist abhidngig von experimentellen

Einflissen.

e Bei Stromungspotentialmessungen kann das Ergebnis durch Elektrodenpolarisation

beeinflusst sein.

e Die Oberflachenleitfahigkeit wird nicht ausreichend beriicksichtigt,
vgl. auch [HERMANSSON, 1999].

e Bei der Berechnung des Zetapotentials wird die Dielektrizititskonstante bendtigt. Die-
se ist nicht exakt bestimmbar, da sie sich innerhalb der elektrostatischen Doppelschicht
dndert: Im Inneren der Doppelschicht nimmt sie kleinere Werte an als an der Grenzfla-

che zum Elektrolyten [LYKLEMA/OVERBEEK, 1961].

In Tab. 2-5 sind die Vorteile der Nutzung von Zetapotentialmessungen in verschiedenen An-
wendungsbereichen sowie die derzeit diskutierten Kritikpunkte bzw. der Klarungsbedarf, um
die Methode zweifelsfrei anwenden zu kdnnen, einander gegentiber gestellt. Trotz dieser kon-
troversen Diskussion sowie unterschiedlichen Kurvenverldufen und Betrdgen der Messmetho-

den zeigt sich, dass die Lage des isoelektrischen Punktes und damit die Vorzeichen gut reprodu-
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zierbar sind und der isoelektrische Punkt von vielen Autoren bei der Beschreibung von Adsorp-
tionsprozessen verwendet wird [DAVIES/KENT, 1990]. Aufgrund der verhdltnismaBig einfachen
Messmethoden dient das Zetapotential in dieser Arbeit als ein Summenparameter, der die
scheinbare Oberfldchenladung eines Partikels und damit dessen Oberflicheneigenschaften so-

wie Wechselwirkungen mit der umgebenden wiissrigen Phase beschreibt.

Tab. 2-5: Vorteile und Untersuchungsbedarf fiir die Anwendbarkeit der Zetapotentialmessung,

nach [HERMANSSON, 1999], [JACOBASCH/SCHURZ, 1988], [KIRBY / HASSELBRINK, 2004]

Vorteile

Untersuchungsbedarf

Einfache Anwendbarkeit, niedrige Inves-
titionskosten, niedriger Arbeitsaufwand

Anwendbar auf verschiedene Material-
geometrien

Korrelation des Zetapotentials mit diver-
sen technisch und biologisch relevanten
Parametern

Korrelation des Zetapotentials mit vielen
materialwissenschaftlichen Parametern

Widerspriiche zwischen den Messergeb-
nissen verschiedener Laboratorien

Abhiangigkeit der Messergebnisse von
der angewendeten Methode

Starker Einfluss geometrischer Faktoren
auf das Messergebnis (u.a. Form, Poren-
struktur)

Theorie zweifelhaft, da Lage der Scher-
ebene unklar

¢ Einfluss der Oberflichenleitfahigkeit ist
zu beachten

e Komplexer Einfluss verschiedener Mate-
rialkennwerte auf das Messergebnis

e Zuldssigkeit der Berechnungsverfahren
fiir das Zetapotential aus den elektroki-
netischen Messungen

2.3 Wechselwirkungen von suspendierten Partikeln

mit festen Oberflichen

Die Adsorption von in Suspensionen enthaltenen Partikeln an Oberflichen wird durch die ver-
schiedenen zwischen den Haftpartnern wirksamen Kréften induziert. Bei den vorwiegend auf-
tretenden Arten von Haftkrdften, die meist in Kombination wirksam sind, handelt es sich um

[ATKINS/HOPFNER, 2001], [CHMIEL, 1973], [CHMIEL ET.AL., 1983], [JAN, 1979]:
e Molekiilbindungskréfte (vor allem Wasserstoffbriickenbindungen) und

e Dispersionskrifte (Van-der-Waals- und elektrostatische Kréfte).
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Die starken Wechselwirkungen, die durch die Wasserstoffbriickenbindung hervorgerufen
werden, sind jedoch ausschlieflich dann vorhanden, wenn die Oberflichen die Vorrausset-
zung fiir eine derartige Bindung erfiillen. Dies bedeutet, dass sie vor allem zwischen den ge-
ladenen und polaren Partikeln einer Suspension wirken [ATKINS/HOPFNER, 2001], [ WEDLER,
2004]. Bei den Dispersionskriften hingegen handelt es sich um Wechselwirkungen, die
grundsiitzlich im Nahbereich von Molekiilen wirksam sind. In der Literatur existieren ver-
schiedene Ansitze zur Beschreibung der letztgenannten Wechselwirkungen von Partikeln mit

Oberfldchen. Hierbei handelt es sich unter anderem um Berechnungen des Einflusses

e der elektrostatischen Doppelschicht auf die konvektive Diffusion von Partikeln

[ADAMCZYK, 1978],

e der Wechselwirkungen in der elektrostatischen Doppelschicht bei zwei

Zylindern [JAMES/WILLIAMS, 1981],

e der elektrischen Wechselwirkungen aufgrund von Oberflichenladungen

zwischen Partikeln und einer ebenen Platte [MOLINA ET.AL., 1999] oder auch

e des elektrokinetischen Flusses in schmalen zylindrischen Kapillaren bei hohen

Zetapotentialen [LEVINE ET.AL., 1975].

In den letzten Jahren wurden diese Wechselwirkungen auch verstirkt fiir den Bereich der
Membrantechnik betrachtet, so untersuchten beispielsweise BOWEN ET.AL. (1999) die Interakti-
on eines geladenen kolloidalen Partikels mit einer geladenen Membran in einer elektrolytischen
Losung und die Transportmechanismen in einer Pore unter Berlicksichtigung des Stromungspo-
tentials. Nach CHANG/HSIEH (1991) sind bei der Untersuchung von Anhaftungen von suspen-
dierten Partikeln an Oberflichen vor allem die beteiligten elektrostatischen Wechselwir-
kungen zu untersuchen. Die géngigste Theorie hierfiir ist die nach Derjaguin-Landau-Verwey
und Overbeek (DLVO-Theorie) [CHANG/HSIEH, 1991], [HERMANSSON, 1999]. Sie dient in ihrer

urspriinglichen Bedeutung der Beschreibung von Stabilitétsproblemen bei Suspensionen.

Die klassische DLVO-Theorie beschreibt den Zusammenhang zwischen den elektrostati-
schen Wechselwirkungen und den Wechselwirkungen aufgrund der Van-der-Waals-Krifte
mit dem Ziel, die Gesamtheit der Wechselwirkungsenergie zwischen den Oberflichen als eine
Funktion des Abstandes zwischen beiden zu erfassen. Sie dient somit der Beschreibung von
Adsorption und Adhision geladener Kolloide. Dazu verkniipfen die Autoren allgemein die
Interaktion zwischen den beiden Oberflichenenergien durch Summieren der Wechselwirkun-

gen von elektrostatischer Energie und der Van-der-Waals-Energie [DERJAGUIN/LANDAU,
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1941], [VERWEY/OVERBEEK, 1948], sieche (Gl. 2-18). Die resultierende Energie gibt Aussage

dariiber, ob sich die beiden Oberflichen anziehen oder abstof3en.

Ewt =Ea +Er (Gl. 2-18)
Mit:

Etot: Wechselwirkungsenergie [J] Ea: Anziehungsenergie [J]

Er: Repulsationsenergie [J]

Dabei besteht Ex aus den Van-der-Waals-Kriften, die in der Regel anziehend wirken (GL
2-19) und Eg aus den Kriften, die aufgrund der Uberlappung der elektrostatischen Doppel-
schichten entstehen und meist eine abstoBende Wirkung haben (GI. 2-20).

k e

E,= ——éVdév (Gl. 2-19) Er o Y- Wor €77 (Gl. 2-20)

E :2. D “€n & - . .e_K'6
R T S 0 r CFM CS (Gl 2-203)

[WANG, 1998]

Mit:

Kiwaw:  London-van-der-Waals-Konstante [J-m] 8:  Abstand zwischen den Oberflachen [m]

Ys or:  Oberflachenpotential des suspendierten k: inverse Debye-Hlckel-Lange [1/m]

Partikels bzw. der Oberflache V]

Beide Energien haben sehr geringe Reichweiten, die sich in GroBenordnungen < 0,1 pm bewe-
gen [DERJAGUIN/LANDAU, 1941], [IVES, 1980], [VERWEY/OVERBEEK, 1948]. Fiir einige Elektro-
lyte ergibt sich eine erhdhte AbstoBung fiir Entfernungen um 0,01 um, s. Abb. 2-11. Ein Parti-
kel, dass diese Energiebarriere iiberwindet (beispielsweise durch eine ausreichende kinetische
Energie) wird dann durch die starken Anziehungskrifte an die Oberfliche angelagert. Wird die-
se Energiebarriere nicht iiberwunden, so findet keine Adhéision zwischen Partikel und Oberfli-
che statt. Es ist zu erkennen, dass bei vollentsalztem Wasser eine kleine Energiebarriere vorhan-
den ist, die bei einwertigen Ionen im Elektrolyten zundchst verschwindet, aber mit zunehmender
Wertigkeit der enthaltenen Ionen wieder zunimmt. Aufgrund der im Trinkwasser enthaltenen
Ionen wird diese Energiebarriere flir die Modellierung von Filtern im Trinkwasserbereich zu-
meist vernachléssigt [IVES, 1980]. Die DLVO-Theorie gilt fiir perfekte, ebene Oberflichen
[HERMANSSON, 1999], wobei schon Oberflachenrauhigkeiten von 5 nm zu Querkriften von
10" N fiihren. Diese sind in der GroBenordnung der hydrodynamischen Krifte, die parallel zur
tiberstromten Oberfldche wirken. Daraus ergibt sich, dass es trotz gleichnamigen Partikelladun-
gen zur Anziehung kommen kann, da bei kleiner lonenstérke zwar die elektrostatischen Absto-

Bungskrifte groBer sind als die anziehenden Kriéfte, die durch die Van-der-Waals-Kréfte verur-
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sacht werden, aber bei hohen lonenstérken sind letztere grofer als die abstoBenden Krifte, s. u.a.
[DERJAGUIN/LANDAU, 1941], [VERWEY, OVERBEEK, 1948], [WANG, 1998]. Erfolgt eine Anpas-
sung der DLVO-Theorie an die Poisson-Boltzmann-Gleichung’, so kann gezeigt werden, dass
die elektrische Wechselwirkung Vy als erste Néherung proportional zum Oberflichenpotential
und dem Abstand von Partikel und der Oberfliche zueinander sowie der Debye-Hiickel-Linge

ausgedriickt werden kann [CHAN/WHITE, 1980].
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Abb. 2-11: Wechselwirkungsenergien bei der Anlagerung bzw. Abstoffung von Partikeln an
Oberflichen, A: Molekulare Van-der-Waals und elektrische Repulsationsenergie,

B: Resultierende Wechselwirkungsenergie

BROOKS ET.AL. zeigten bereits 1967, dass die DLVO-Theorie auch zur Beschreibung von Zellad-
hésion geeignet ist. Darauf aufbauend beschreibt die DLVO-Theorie im Speziellen® dic Wech-

selwirkungen zwischen Oberflichen und Mikroorganismen [BUSALMEN/SANCHEZ, 2001],

’ Die Poisson-Boltzmann-Gleichung dient zur quantitativen Behandlung interionischer Wechselwirkungen, vgl.
[WEDLER, 2004]. Mit ihr wird in der Elektrostatik entweder die Debye-Hiickel-Lange oder das im Elektrolyten
abgeschirmte Potential bestimmt.

¥ Dabei vernachlissigt dieser Ansatz den Einfluss der zusitzlich zu den im Nahbereich wirksamen Kriften auftre-
tenden stirkeren Bindungskréfte. Die Wasserstoffbriickenbindungen sind bei biologischen Molekiilen besonders
wirksam, da sie die Interaktion von Proteinen beeinflussen. Eine Anlagerung von Proteinen an geeignete Ober-
flichen wird daher durch diese Kréfte sehr stark unterstiitzt [CHMIEL, 1973]. Durch die Proteinadsorbtion werden
die elektrostatischen Krifte abgeschirmt und damit die Van-der-Waals-Krifte verstirkt [CHESKO ET.AL., 2005].
Daher kann auch eine Adhésion von Mikroorganismen an Oberflichen auch oder vor allem auf die Proteinbin-

dungskrifte zuriickgefiihrt werden.
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[VAN HEE ET.AL., 2006] und erklért damit die natiirliche Besiedlung von Oberfldchen durch Mik-
roorganismen. Die Kolonisierung beginnt damit, dass einzelne Zellen oder Zellaggregate durch
Adhision an einer Oberflache anhaften. Sind die Lebensbedingungen flir Mikroorganismen gut,
so werden diese Zellen wachsen und sich durch Teilung vermehren, und es bildet sich eine kom-
plexe Gemeinschaft, die Biofilm genannt wird. Die Anhaftungen sind je nach Anwendung im
Bereich der Filtrationstechnik erwiinscht und werden in ausgewéhlten technischen Prozessen aus-
genutzt, doch vorwiegend sind sie in verfahrenstechnischen Prozessen unerwiinscht [HERMANS-

SON, 1999].
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3 Diskussion verschiedener Modelle zur Partikelabscheidung
in partikuliren Schiittbetten

Die traditionelle Filtertechnik beschréinkt sich bei der Betrachtung von Filtrationsprozessen in
erster Linie auf die Kontrolle von Filtrationsgeschwindigkeit und -druck sowie die Porengrof3e
des Schiittbetts, dessen Hohe und Porositét. Seltener werden daneben die chemischen Eigen-
schaften der Triibe kontrolliert, um ein optimales Filtrationsergebnis zu erhalten. Eine derarti-
ge Uberwachung zur Optimierung des Filtrationsverlaufes wird insbesondere dann genutzt,
wenn die Filtration durch Adsorptionseffekte oder Flockungsvorginge verbessert werden
kann. Hier wird teilweise die Auswirkung des Zetapotentials der suspendierten Partikel zur
Unterstiitzung der Adsorption diskutiert, vgl. [LIN ET.AL., 2003], [STEPHAN/CHASE, 2000 und
2001], [WANG, 1998].

Fiir den Einsatz aller im vorhergehenden Kapitel vorgestellten Filtergleichungen gilt, dass fiir
deren Anwendung bei der Auslegung von Filtern in Vorversuchen die fiir die Trennaufgabe ge-
eignete Porengrofle des Schiittbetts und damit der mittlere Durchmesser des partikulédren Filter-
mittels ermittelt werden muss. Die Filtergleichungen dienen im Anschluss zur Berechnung der
benoétigten Filterflache bei dem durch die Rahmenbedingungen vorgegebenem und in Vorversu-
chen ermittelten Volumenstrom. Andere Gleichungen dienen wiederum zur — meist inkrementa-
len — Berechnung der Filterbeladung und damit zur Bestimmung der Filterstandzeiten, z.B.
[O’MELIA/ALL, 1978]. Einzelne Ansdtze gehen jedoch detaillierter vor und verfolgen die Be-
rechnung von Partikelbahnen (Trajektorien) u.a. [GUNTER, 1998], [PAYATAKES ET.AL., 1974]
oder auch eine inkrementale Betrachtungsweise der Filterbeladung, vgl. [BEAR, 1961], [CHI-
ANG/TIEN, 1985], [IWASAKI, 1937]. Eine theoretische Bestimmung der notwendigen physikali-
schen Eigenschaften des Filtermittels — wie beispielsweise bei einer Partikelschiittung deren
mittlerer Partikeldurchmesser — bei einem vorgegebenen suspendierten Partikel erfolgt jedoch
nicht. Bei der Filtration von unbekannten oder oft wechselnden Suspensionen ist eine derartige
Berechnung auch nicht moglich, bzw. es ist wirtschaftlicher und effizienter, eine Filtermittel-
grofBe auszuwihlen, die suspendierte Partikel verschiedener GroBBenordnungen abtrennen kann.
Diese betrdgt in konventionellen Tiefenfiltern zur Wasseraufbereitung zwischen 0,5 und 3 mm
[ORTIZ-ARROYO, 2004], [SCHUBERT, 2003], [WIELAND, 1999]. Durch die minimale Schiittbett-
héhe von L =1 m ist dann die Wahrscheinlichkeit, eine fiir die Filtrationsaufgabe ausreichende
Menge an kleinen suspendierten Partikeln abzuscheiden, sehr hoch. Ist jedoch die Art und Gro-
Be der suspendierten Partikel bekannt, so kann — vergleichbar mit Membranprozessen — ein spe-

ziell fiir diese Trennaufgabe geeignetes Filtermittel die Filtration optimieren.
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Zur Modellierung des Einflusses des elektrokinetischen Potentials auf die Tiefenfiltration ei-
ner Suspension soll im Rahmen dieser Arbeit eine geeignete Darstellung zur Beschreibung der
Vorgénge in einem pordsen Schiittbett entwickelt werden. Hierzu werden an dieser Stelle zu-
ndchst die konventionellen Filtergleichungen sowie Modelle zur Beschreibung der Partikel-
Partikel-Wechselwirkungen und ihre Eignung zur Beschreibung eines elektrokinetisch opti-
mierten, selektiven Schiittbetts diskutiert. Fiir die detaillierte Betrachtung werden die beiden
Abscheidemechanismen Antransport an das Filtermittel und Anlagerung am Filtermittel se-
parat betrachtet. Dazu werden einige ausgewihlte Ansidtze zum Fluid- und Partikeltransport in
pordsen Schichten und anschlieBend Modelle der Abscheidemechanismen mit einem besonde-

ren Schwerpunkt auf den elektrokinetischen Wechselwirkungen einander gegeniibergestellt.

3.1 Fluid- und Partikeltransport in Schiittbetten unter besonderer

Beriicksichtigung der empirischen Filtrationsmodelle

Fiir die Filtration ist zundchst der Antransport eines Partikels an das Filtermittel entscheidend.
Wird der Antransport eines Partikels an einen Kollektor betrachtet, so wird bei Brownschen
Partikeln (Ds < 0,5 um) der Transport von Konvektion und Diffusion dominiert, vgl. [CHI-
ANG/TIEN, 1982], [PRIEVE/RUCKENSTEIN, 1976], [O’MELIA/ALI, 1978], [RAJAGOPALAN/KIM,
1981] wihrend bei dem Transport mittelgroBBer Partikel (1 um < Dg < 10 um) in erster Linie
mechanische (Trigheit und Sperreffekt) und hydrodynamische Krifte wirksam sind [ELIME-
LECH, 1991], [O’MELIA, 1988], [CHIANG/TIEN, 1985]. Die Modelle konnen in zwei verschie-

dene Unterarten aufgeteilt werden. Dabei kann zwischen
e empirischen Modellen und
e numerischen Modellen unterschieden werden, wobei letztere in
- stochastische Simulationen
- Netzwerksimulationen und
- Trajektoriensimulationen

unterteilt werden. Die empirischen Modelle liefern eine vereinfachte Darstellung der Vor-
ginge der Filtration und bilden diese in einer Filtergleichung ab, mit der beispielsweise der
notwendige Filtrationsdruck oder die benétigte Filterfliche bei vorgegebenem Fluss berechnet
werden konnen. Hierbei werden physikalische GesetzmaBigkeiten in die Bestimmung der

Gleichung einbezogen [STIES, 1997], [ORTIZ-ARROYO, 2004]. Beispiele hierfiir finden sich bei
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[ADIN/REBHUN, 1987] [IVES, 1975], [JODEIT, 1985], [RAJAGOPALAN/TIEN, 1979]. In den sto-
chastischen Modellen wird das Ausmal} der Porenverblockung simuliert. Der Zustand einer
Pore (offen oder verblockt) wird iiber eine Wahrscheinlichkeitsregel, in die Fluidfluss und 6rt-
liche Permeabilitit mit einbezogen werden, bestimmt. Diese Modelle basieren auf der Ermitt-
lung von Daten mittels Simulationen und deren nachtriagliche Ergdnzung durch experimentelle
Ergebnisse. Daher eignen sie sich nicht zur exakten Berechung von Filtereigenschaften oder
zur Prognose der Reinigungsleistung, und ihr Einsatz ist sehr begrenzt [ORTIZ-ARROYO,
2004]. Die Netzwerkmodelle bilden den Filter als ein Zufallsnetzwerk ab, bei denen eine sta-
tistische Ablagerung der Partikel nach deren Eintritt in das Netzwerk erfolgt. Der Transport
der Partikel entsprechend des Zeitpunkts ihrer Abscheidung erfolgt mittels Simulation, z.B.
[MELLI ET.AL., 1990]. Ein derartiges Modell eignet sich nur bei einem bekannten System aus
Triibe und Filtermittel zur Vorhersage der Reinigungsleistung bzw. der Konzentrationsab-
nahme in der Triibe und zur Ermittlung der Filterkoeffizienten [ORTIZ-ARROYO, 2004]. Die
Trajektorienmodelle basieren vorwiegend auf den Ansdtzen von PAYATAKES und TIEN
[PAYATAKES ET.AL., 1974], [CHIANG/TIEN, 1985], [RAJAGOPALAN/KIM, 1981]. Die Simulation
der Ablagerung der Partikel erfolgt {iber die Berechnung der Trajektorien und das statistische
Auftreffen eines Partikels auf das Filtermittel. Fiir die genaue Bestimmung ist es bei den nu-
merischen Simulationen notwendig, die beim Eintritt in den Filter auf das Partikel wirkenden

Krifte zu ermitteln.

Vor dem Hintergrund dieser Ausfiihrungen wird deutlich, dass bei allen numerischen Ansit-
zen die Wirkmechanismen der Filtration bekannt sein miissen, um eine Simulation durchfiih-
ren zu kdnnen. Da in dieser Arbeit jedoch ein neuer, bisher nur selten beriicksichtigter Wirk-
mechanismus betrachtet und detailliert untersucht werden soll, wird der phdnomenologisch-
empirische Ansatz ausgewihlt, bei dem die physikalisch-chemischen Wirkmechanismen und
ihre Wechselwirkungen betrachtet werden. Alle in Kapitel 2 vorgestellten empirischen Filter-
gleichungen gelten fiir inkompressible Newtonsche Fluide. Tab. 3-1 zeigt die Ergebnisse fiir
die Berechnung von Druckverlusten bei den Gleichungen nach Hagen-Poiseuille, Carman-

Kozeny und Ergun’.

? Die Bedingungen fiir die Berechnung lauten: FlieBgeschwindigkeit in den Kapillaren v =5 - v, der mittlere
Durchmesser der Kapillaren Dg = 0,155 - Dgy, unter Beriicksichtigung eines Umwegfaktors (Tortuositdt) von
p =2 betragt die Kapillarlinge L = 0,1 m, Carman-Kozeny-Konstante Ry =5, bei kugelformigen Partikeln gilt
Sy = 6/Dgy;, aufgrund einer gleichformigen Partikelgroenverteilung gilt D3, = Dgy.
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Tab. 3-1: Berechnung von Druckverlusten bei verschiedenen Stromungsgeschwindigkeiten

und Filtermittelgrofen fiir drei der vorgestellten konventionellen Filtergleichungen

Filterge- Filtergleichung
schindig- Hagen-Poiseuille Carman-Kozeny Ergun
Filter- Keit
o 1-107 1-107 1-107 1-107 1-107 1-107
mittelgrofle [m/s]
[m] Resultierende Druckdifferenz [bar]
100 6,7-10° [6,7-10" |1,0-10° |1,0-10" |8,5-10" [8,5-107
300 74-10% |7.4-107 |1,13-10" |1,13-107 |9,4-10° [9,4-107

Es zeigt sich, dass die ermittelten Werte zwar voneinander abweichen, jedoch ndiherungsweise
fiir die Berechnung einer Stromung in einem bekannten Systems geeignet sind. Diese Glei-
chungen dienen im Bereich der Filtration jedoch ausschlieBlich zur Bestimmung des Druck-
verlustes in einem leeren Schiittbett bzw. der Modellierung der Durchstrémung von Kapillaren
eines Filtermittels bei der Oberflidchenfiltration. Dabei wird die zunehmende Verblockung ei-
nes Filtermaterials durch bereits abgeschiedene Partikel nicht berticksichtigt. Je nach Porositét
des Filtermittels und Beladungszustand der Schiittung kann der Druckverlust jedoch schnell

zunehmen und leicht mehrere bar betragen.

Wiéhrend die Gleichungen nach Hagen-Poiseuille, Darcy und Carman-Kozeny eine Stro-
mungsmodellierung bieten, handelt es sich bei den Modellen von Ergun und Iwasaki um echte
Filtergleichungen, bei denen Partikeltransport bzw. -riickhalt beriicksichtigt werden. Fiir die
Beschreibung der Filtration unter Beriicksichtigung elektrokinetischer AbstoBung ist es jedoch
zusitzlich notwendig, dass die Porengeometrie in der Filtergleichung beriicksichtigt wird.
Dies erfolgt bei den drei Stromungsmodellen nicht. Bei wechselnder Porengeometrie wird die
Prognose von Druckdifferenz und FlieBgeschwindigkeit bei Hagen-Poiseuille ungenau und er-
laubt ebenso wenig wie Darcy die Existenz von Wechselwirkung zwischen Suspension und
Filtermittel bzw. Apparatewand. Aus diesen Griinden scheiden die ersten drei Stromungsglei-
chungen fiir die weitere Betrachtung aus. Die Gleichung nach Ergun beriicksichtigt zwar die
Geometrie der Poren, gilt allerdings nur fiir eine zdh-turbulente Durchstromung, bei der wie-
derum die Ansétze fiir die Ermittlung des Zetapotentials nicht erfiillt sind. Die Gleichung nach
Iwasaki gilt fiir Tiefenfiltration, beriicksichtigt aber lediglich die rein mechanischen Abschei-

demechanismen. Die Vor- und Nachteile der verschiedenen Filtrationsmodelle zeigt Tab. 3-2.




48

3 Diskussion verschiedener Modelle zur Partikelabscheidung

Tab. 3-2: Beurteilung konventioneller Filtergleichungen

Filtergleichung Giiltigkeitsbereich Vorteil Nachteil
Hagen-Poiseuille e Laminares, stetiges | o Einfach ¢ Ohne Bertiicksichti-
FlieBen in einer gung einer pordsen
einzelnen Rohre ¢ Grobe Abschétzung Schicht

e Keine Adhiésion an

von Druckverlust
oder Stromungsge-

¢ Ungenau bei wech-

Apparatewand schwindigkeit selnden Rohrgeo-

oder Filtermittel moglich metrien, wie z.B.

pordse Schichten

Darcy e Zihe e Beriicksichtigung o Starke Abhéngig-
Durchstromung der Porositit in keit der Durchlis-
einer Kennzahl Rp sigkeit Rp von der

¢ Kleine Reynolds- Partikelgrof3e
zahlen (Re <1) e Einfach (Rp ~ Dem?)

e Keine Wechsel-
wirkungen mit
dem Filtermittel

e Porose
Schiittungen
Carman-Kozeny ¢ Durchstromung e Erweitert Darcy um | e Geometrie wird
eines Kapillar- Porositét nicht berticksichtigt
systems
e Zihe
Durchstromung
(0,3 <e<0,65
Ergun e Zdh turbulente e Beriicksichtigung e Geometrische
Durchstromung der Filtermittel- Eigenschaften der
3 <Re <100 geometrie Schicht miissen
bekannt sein
¢ Enge KorngroBen-
verteilungen
Iwasaki e Langsamfilter e Beriicksichtigung ¢ Rein mechanische
(Filtergeschwin- der Abnahme der Betrachtung der
digkeit 0,1 - Partikelkonzen- Vorginge im Filter
0,5 m/h) tration in der Triibe

e Beriicksichtigung
der zunehmenden
Filterbeladung
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Neben diesen Modellen existiert eine Vielzahl neuerer Filtertheorien, die sich dieser konventi-
onellen Theorien als Grundlage bedienen. Ein Beispiel hierfiir ist die Bestimmung der Ab-
scheiderate nach O’MELIA und ALI (1978), die dhnlich wie IWASAKI (1937) die Verdnderung
der Partikelabscheidung durch zusétzliche Abscheidung von Partikeln durch bereits abge-
schiedene Partikel beriicksichtigt. Sie erweitern die vorgestellten Gleichungen zusitzlich um
den Faktor Adsorption. Dadurch handelt es sich hier nicht mehr ausschlieBlich um eine Be-
schreibung der physikalischen Transportmechanismen, sondern bereits ansatzweise um eine
Gleichung zur Modellierung der durch die chemisch-physikalischen Wechselwirkungen indu-
zierten Anlagerungsmechanismen. Im Folgenden sollen Ansétze diskutiert werden, die das Ze-
tapotential bzw. die Oberflachenladung fiir die Modellierung des Partikeltransportes und der

Partikelablagerung heranziehen.

3.2 Anlagerungsmechanismen in Schiittbetten unter besonderer Beriick-

sichtigung elektrokinetischer Wechselwirkungen

Fiir die Beschreibung von Wechselwirkungen zwischen suspendierten Partikeln wurde in den
letzten Jahrzehnten vorwiegend die DLVO-Theorie herangezogen. Neben ihrer Anwendung
zur Berechnung der Stabilitét kolloidaler Suspensionen wird sie auch in einigen Ansétzen fiir
die Modellierung von speziellen Problemen im Bereich der Filtration verwendet. Diese Ansét-
ze sowie einige eigenstindige Modelle, die iiber eine Variation der DLVO-Theorie hinausge-
hen, werden im Folgenden hinsichtlich ihrer Eignung zur Beschreibung der elektrokinetischen

Repulsation diskutiert.

Eine der angesprochenen Untersuchungen betrachtet eingehend den Einfluss chemischer Ei-
genschaften der Suspension auf die Leistungsfahigkeit eines Filters [WANG, 1998]. Das Ziel
ist in diesem Fall die Verstirkung der Adsorptionswirkung im Filter durch deren kontrollierte
Beeinflussung. Als Indikator fiir deren Wirkung verwendet WANG (1998) einen Effizienzfak-
tor fiir die Partikelentfernung, der mit Hilfe der DLVO-Theorie aus der Kombination von
chemischen und physikalischen Parametern entwickelt wurde. Dieser Faktor ermdglicht die
Kontrolle einer Filtration durch Steuerung der Eigenschaften der Suspension. Wang kommt zu
dem Schluss, dass Filtrationsprozesse mit Koagulationsprozessen vergleichbar sind, wenn die
Partikel-Partikel-Wechselwirkungen auf das Zetapotential zurlickgefithrt werden. Hierbei
kommt dem Zetapotential eine wichtige Rolle bei der Anlagerung und Adsorption von sus-

pendierten Partikeln am Filtermittel zu. Besonders wichtig fiir eine gute Abscheideleistung ist
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die Kontrolle der chemischen Bedingungen in der Suspension [WANG, 1998]. Vor allem Zeta-

potentiale um 0 mV fordern seinen Untersuchungen zur Folge die Filtration.

Zur Beschreibung des Transportes von kolloidalen Partikeln im Boden — was prinzipiell dem
Transport bzw. Riickhalt von Mikroorganismen in einem Tiefenfilter &hnlich ist — nutzt ELI-
MELECH (1991) als Ansatz ebenfalls die DLVO-Theorie. Auch hier ist das Ziel der Untersu-
chungen, die Adsorptionseffekte besser zu verstehen. Es entstehen jedoch keine reproduzier-
baren Aussagen, da die Partikeloberfldche bzw. deren chemisch-physikalischen Eigenschaften
bei den eingesetzten Naturstoffen sehr heterogen sind [ELIMELECH ET.AL., 2000]. Auch wurde
bei den Untersuchungen gezeigt, dass sich der Durchbruch des Filters bei Anderung der Io-
nenstdrke kaum dndert und diese somit auf die elektrokinetischen Wechselwirkungen wenig
Einfluss hat [ELIMELECH ET.AL., 2000]. Zu dhnlichen Aussagen kamen bereits GREGORY und
WISHART (1980), als sie die Ablagerung von kolloidalen Partikeln auf Fasern unter Beriick-
sichtigung des Zetapotentials beider Materialien, des pH-Wertes und der lonenstérke der Sus-
pension untersuchten. Sie zeigten, dass die Filtrationsleistung deutlich steigt, wenn Partikel
und Filtermittel ein ungleichnamiges Zetapotential aufweisen und fanden heraus, dass die Ab-
scheiderate am isoelektrischen Punkt nahezu unabhingig von der Ionenstirke des Elektrolyten
ist. In der klassischen DLVO-Theorie wird angenommen, dass sich das Zetapotential mit der
Ionenstédrke des Elektrolyten deutlich dndert. Entsprechend wird eine Zunahme der Partikelab-
stoBung mit niedriger Ionenstiirke prognostiziert. Bei der Ubertragung der DLVO-Theorie auf
die Filtration konnte in diesen beiden Untersuchungen eine derartige Abhidngigkeit experimen-
tell nicht nachgewiesen werden. Dies bedeutet, dass die DLVO-Theorie in ihrer urspriingli-
chen Form nicht fiir die Beschreibung der Wechselwirkungen zwischen Filtermittel und
suspendierten, kolloidalen Partikeln im Filter herangezogen werden kann. Dies ist vor allem
darauf zuriickzufiihren, dass die Basis der DLVO-Theorie auf der Betrachtung der Wechsel-
wirkungsenergien zwischen kolloidalen Partikeln als Summe von elektrostatischer Absto-
Bungsenergie und Van-der-Waals-Anziehungsenergie beruht. Der Betrag der elektrostatischen
Energie ist abhidngig von der Dicke der elektrostatischen Doppelschicht, welche in erster Linie
durch die Debye-Hiickelkonstante und damit von der Ionenstirke beeinflusst wird. Fiir die Be-
stimmung der Debye-Hiickelkonstante wird davon ausgegangen, dass das Partikel sich im Va-
kuum bzw. in einer ionenarmen Losung befindet und keinen Einfliissen von anderen Partikeln
ausgesetzt ist. In einem Filter treten zwischen den suspendierten Partikeln selber und dem
Schiittbett jedoch Wechselwirkungen auf, so dass die Debye-Hiickelkonstante als beschrei-

bender Parameter ungenau wird.
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Aus obiger Diskussion wird deutlich, dass die DLVO-Theorie fiir die Filtration nicht ein-
deutig anwendbar ist. Basierend auf dem Abscheidemodell von O’MELIA und ALI (1978) un-
tersuchten CHANG und VIGNESWARAN (1990) den Einfluss des Zetapotentials als Materialei-
genschaft des Filtermittels auf die Partikelabscheidung in Tiefenfiltern. Sie entwickelten einen
Faktor zur Beschreibung der Partikelabscheidung unter Beriicksichtigung des Zetapotentials.
Ihre Betrachtungen gehen wiederum davon aus, dass mit steigender lonenstirke das Zetapo-
tential abnimmt und die Filtrationsleistung daher stark vom Betrag des Zetapotentials abhén-
gig ist. Thren Untersuchungen zufolge ist die Filtrationsleistung bei Zetapotentialen nahe 0 mV
am besten. Gleichnamige Zetapotentiale von Filtermittel und suspendiertem Partikel sollten
vermieden werden, da eine Unterstiitzung der Abscheidung durch Adsorption verhindert wird.
Durch gezielte Einstellung des Zetapotentials kann daher die Abscheideleistung durch Forde-
rung der Adsorption erhoht werden. Auch die Untersuchungen von LIN ET.AL. (2001 und
2003) zur Verstidrkung des Biomasseriickhalts bei der expended bed adsorption (EBA) durch
ungleichnamige Zetapotentiale betrachten die elektrokinetischen Wechselwirkungen. Sie defi-
nieren einen ,,Zeta-Parameter* mit (-(,(pd), dessen Betrag fiir eine gute Abscheiderate in der
Bettadsorption stets < 120 mVZum sein soll. Sie stellen fest, dass das Zetapotential ein guter

Parameter zur Optimierung und Prognose von Adsorptionsprozessen ist.

Die nachfolgende Tab. 3-3 bietet nochmals eine kurze Ubersicht iiber die oben diskutierten
Ansitze, die das Zetapotential bei der Beschreibung einer Tiefenfiltration beriicksichtigen. Bei
den Variationen der DLVO-Theorie wurden nur Partikel betrachtet, fiir die bereits die Diffusi-

on der dominierende Abscheidemechanismus ist.

Fiir alle vorgestellten Modelle gilt, dass die betrachteten Partikel- bzw. FiltermittelgroBBen sehr
stark variieren, so dass keine GesetzméaBigkeit zu erkennen ist. Alle Ansétze gehen bei der Un-
tersuchung einer Wirksamkeit elektrokinetischer Kréfte von einer Unterstiitzung der Adsorp-

tionswirkung durch ungleichnamige Zetapotentiale aus und weisen diese auch nach.

Da das Ziel dieser Arbeit jedoch in der Betrachtung der Wirkung der Repulsationskrifte be-
steht, wird keiner dieser Ansétze weiter verfolgt. Lin et.al. (2003) haben eine Wirkung des Ze-
tapotentials auf die Adsorption von Partikeln, die der Diffusion nicht mehr unterworfen sind,
nachgewiesen. Die von den elektrokinetischen Kréften verursachten Wechselwirkungen sind
also gro3 genug, um auch bei Partikeln dieser GroBenordnung eine Wirkung zu zeigen. Ist ei-

ne Verstirkung der Adsorption durch gleichnamige Zetapotentiale wie dort gezeigt mog-
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lich, so kann durch ungleichnamige Zetapotentiale ebenso eine AbstoBung gefordert wer-

den. Die detaillierte Betrachtung der elektrokinetischen Wechselwirkungen, insbesondere der

AbstoBungskrifte und die theoretische Beschreibung deren Einfliisse auf die Filtration ist Ge-

genstand der nachfolgenden Betrachtungen.

Tab. 3-3: Ubersicht Ansiitze zur Beschreibung elektrostatischer und elektrokinetischer

Wechselwirkungen, Anwendungsbereich und Kernaussage

Theorie Giiltigkeitsbereich Aussage
Wang Partikelgrofe: <0,5 um Koagulation und Filtration sind
vergleichbar
FiltermittelgroBe: 400 pm
€ = 0 fordert Abscheidung
durch Adsorption
Elimelech Partikelgrofe: <0,5 pm DLVO-Theorie fiir Filtration
ungeeignet
Filtermittelgrofe: 125 pm
Gregory/Wishart PartikelgroBe: <0,5 um DLVO-Theorie fiir Filtration
ungeeignet
FiltermittelgroBe: 2 pm
(Faserdurchmesser) gleichnamige Partikel stoBen
sich ab, keine Abscheidung
moglich
Chang/Vigneswaran | PartikelgroBe: 0,5-10 pm € = 0 fordert Abscheidung
FiltermittelgroBe: 100 - 300 um gleichnamige Partikel stoen
sich ab, keine Abscheidung
moglich
Lin et.al. Partikelgrofe: 3-15pum | -Lpd | > 120 mV2um

FiltermittelgroBe: 300 - 400 um

= Riickhalt kleiner 10 %

Zetapotential ist fiir Adsorp-
tionsprognose und Optimierung
geeignet
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4 Neuer Ansatz zur Modellierung der Partikelabscheidung
in partikuliaren Schiittbetten unter Beriicksichtigung
der elektrokinetischen Wechselwirkungen

Aus obiger Diskussion ergibt sich, dass keiner der vorgestellten Ansitze ohne weitere Modifi-
kation geeignet ist, die Wirksamkeit von elektrokinetischen Kriften, insbesondere der Repul-
sation, bei der Tiefenfiltration zu beschreiben. Es ist daher ein Ansatz zu formulieren, der die-
se Krifte beriicksichtigt und anschlieBend deren Auswirkungen auf die Filtration mit einer
mathematischen Analyse theoretisch erfasst. Die zu entwickelnde Filtergleichung soll fiir Filt-
rationsaufgaben, bei denen elektrokinetische Repulsationskréfte fiir eine Abtrennung genutzt
werden konnen bzw. zu einer leichteren Regeneration des Filtermittels fiihren, eine Berech-
nung der benotigten mittleren FiltermittelgrofBe bei gegebenem Zetapotential von Filtermittel

und suspendiertem Partikel ermoglichen.

In der Filtertechnik erfolgt zur Prozesskontrolle meist eine Uberwachung und Steuerung phy-
sikalischer Parameter wie FlieBgeschwindigkeit, Druckverlust, Hohe und Porositdt des
Schiittbetts. Die zusétzliche Betrachtung chemischer bzw. elektrochemischer Vorgidnge kann
dabei helfen, unzureichende Filtrationsleistungen zu erkldren und die limitierenden Faktoren
zu minimieren [WANG, 1998]. AuBBerdem kann die Filtration an einen konkreten Bedarfsfall
angepasst und optimiert werden. Die konventionellen Filtergleichungen und auch deren Wei-
terentwicklungen betrachten vorwiegend den Transport des Fluids durch die Schiittung oder
teilweise auch etwas detaillierter den Antransport des abzuscheidenden Partikels an das Fil-
termittel sowie dessen vorwiegend durch Adsorption induzierte Anlagerung. Bei den Be-
trachtungen zur Anlagerung durch Adsorption wurde in der Literatur stets deren Verstarkung
durch elektrostatische und elektrokinetische Kréfte bzw. die Verringerung der elektrischen
AbstoBungskrifte durch Kontrolle der Elektrolyteigenschaften zur Verbesserung der Partikel-
abscheidung in Tiefenfiltern untersucht. In einigen Bereichen ist eine Anpassung der Triibeei-
genschaften zur Optimierung des Filtrationsergebnissen nicht mdglich, wenn beispielsweise
die Triibe gleichzeitig ein Produkt ist (Getrdnkeindustrie) oder eine Verdnderung der chemi-
schen Suspensionseigenschaften die Riickfiihrung der Mikroorganismen in den Prozess ver-
hindert (fed-batch und kontinuierliche Fermentationsprozesse). Vielmehr ist hier eine Anpas-
sung des Filtermittels an die Trennaufgabe, d.h. an die Eigenschaften der Triibe und der sus-
pendierten Partikel unter Beriicksichtigung deren Wechselwirkungen mit dem Filtermittel not-

wendig.
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Bei den folgenden Betrachtungen soll die grundlegende Annahme daher auf den AbstoBungs-
effekten beruhen, die sich durch gleichnamige Zetapotentiale von Filtermittel und dem abzu-
trennenden suspendierten Partikel ergeben. Ferner soll auf die Moglichkeiten der Schiittbett-
optimierung durch die Beriicksichtigung dieser elektrokinetischen Effekte eingegangen wer-
den. Zunéchst wird der Antransport eines Partikels und im Anschluss dessen Anlagerung an

das Filtermittel betrachtet.

4.1 Einfluss des Zetapotentials auf den Partikeltransport im Schiittbett

Wird die AbstoBung zwischen Filtermittel und suspendierten Partikeln durch das elektrokine-
tische Potential als Wirkmechanismus bei einer Filtration betrachtet, so verengt sich durch die
elektrokinetischen AbstoBungskrifte bei gleichnamigen Vorzeichen die Pore im Filtermittel.
Da angenommen wird, dass neben den Trigheitskridften und den hydrodynamischen Kréften
zusitzlich elektrokinetische Abstofungskréfte wirksam sind, ergibt sich aus diesem Gedan-
kenmodell, dass der Zwischenraum zwischen den Partikeln des Filtermittels durch diese zu-
sétzlich verengt wird und auch kleinere Partikel, die normalerweise die Pore passieren konnen,
problemlos abgeschieden werden. Als dreidimensionale Ansicht fiir eine bessere Anschau-
lichkeit der Uberlegungen zeigt Abb. 4-1 einen Ausschnitt aus einer homogenen hexagonalen
Packung ohne und mit Beriicksichtigung des Zetapotentials. Es ist direkt zu erkennen, dass auf
Abb. 4-1 A der eingezeichnete suspendierte Partikel durch die Kanéle der Schiittung transpor-
tiert werden kann, dass er auf Abb. 4-1 B jedoch aufgrund des angenommenen elektrokineti-
schen Sperreffektes in der Schiittung zuriickgehalten wird. Entsprechend ist es einem Partikel,
das unter Beriicksichtigung der rein geometrischen Bedingungen die Pore gerade noch passie-
ren kann, unmoglich, diese bei Berticksichtigung der elektrokinetischen Kréifte zu passieren.
Dieser erste Ansatz ist auf Abb. 4-2 angelehnt an die konventionellen Wirkmechanismen (vgl.

Abb. 2-2) dargestellt.

Hinsichtlich der konventionellen Wirkmechanismen wird angenommen, dass die Diffusion
nicht zu beriicksichtigen ist, da sie nur bei sehr kleinen Partikel (Dg < 0,5 um) einen Einfluss
auf die Filtration hat. Von den Relativbewegungen werden die Triagheit und die hydrodynami-
schen Effekte hauptsiachlich zur Abscheidung beitragen. Die Sedimentation findet keine Be-
riicksichtigung, da die Filtrationsgeschwindigkeit {iber der Sedimentationsgeschwindigkeit lie-
gen soll und auch erst flir groe suspendierte Partikel (Ds> 10 pm) relevant wird, vgl. u.a.

[HERZIG, ET.AL., 1970]. Der Sperreffekt wird als Filtrationseffekt vernachléssigt, da die Parti-
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kel kleiner sind als die Poren des Filtermittels. Entsprechend des zu untersuchenden Filtrati-
onsprinzipes sollen die elektrokinetischen Repulsationskrifte fiir die Partikelabscheidung ver-
antwortlich sein. Nach einer Modellierung der Porengeometrie des Schiittbetts erfolgen die

Darstellung der am Partikeltransport beteiligten Krifte und deren Berechnung.

A B

Abb. 4-1: Suspendiertes Partikel im Zwischenraum mehrerer Filtermittelpartikel, A: ohne

Beriicksichtigung des Zetapotentials, B: mit Berticksichtigung des Zetapotentials

Elektrokinetische Repulsation

Abb. 4-2: Wirkung des elektrokinetischen Sperreffektes bei der Partikelabscheidung

in einem Filter, es findet keine Adsorption statt
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4.1.1 Modellierung der Porengeometrie zur Verhinderung

einer Partikelabscheidung durch den Sperreffekt

Die GroBe der Poren und damit das Einsetzen des Sperreffektes flir ein suspendiertes Partikel
sind abhédngig von der Packungsdichte des Schiittbetts. Die einfachste Kugelpackung ist die
kubische Packung. Bei dieser werden Poren durch vier begrenzende Kugeln geformt, vgl. auch
[BARGEL/SCHULZE, 1994]. Diese Kugelschicht liegt zentriert iiber den Achsen einer weiteren
Schicht aus Kugeln. Ein kugelférmiges Partikel, das diese Pore passieren will, darf maximal
40 % der GroBe des Filtermitteldurchmessers aufweisen, vgl. Abb. 4-3 und (Gl. 4-1. Die Poro-

sitét eines derartigen Schiittbetts betrigt epy = 47,6 %, [HOLTING, 1996], [STIEB, 1997].

In der Filtertechnik angewendete Schiittungen sind weniger geordnet und haben eine deutlich
hohere Packungsdichte. Wird angenommen, dass der Hohlraum einer Pore durch ideal runde
gleichgroBe Kugeln einer hexagonalen oder rhombohedralen Packung'® geformt wird, so er-
geben sich neben den groBen Hohlrdumen auch engere Hohlrdume, die von drei Kugeln ge-

formt werden, siehe hierzu Abb. 4-5.

Bei der hexagonalen Packung sind etwa 25 % aller Hohlrdume des Schiittbetts kleiner
(erm = 39,1 %), bei der rhombohedralen knapp 50 % (epm = 25,9 %) als bei der kubischen Pa-
ckung, vgl. [HOLTING, 1996]. Entsprechend (Gl. 4-2) ergibt sich aus dem Durchmesser der
Kugeln Dgy und dem Durchmesser der abzutrennenden Partikel Ds dessen maximale Grof3e,

mit der ein Partikel in die Pore eindringen konnte, siche Abb. 4-4.

Fiir ein Schiittbett ergibt sich hieraus, dass der suspendierte Partikel maximal 15 % der Grof3e
des Filtermittels haben darf, vgl. auch [HERZIG ET.AL., 1970], damit er durch den Filter hin-
durch wandern kann und nicht bei Eintritt in den Filter durch den Sperreffekt und damit in
Form einer Oberfldchenfiltration direkt an der ersten Schicht des Filtermaterials zuriickgehal-
ten wird. Unter realen Filtrationsbedingungen werden jedoch bereits kleinere Partikel abge-
schieden, da in den Kapillaren verschiedene Wechselwirkungen wie Reibung und Randeffekte
auftreten und das Partikel deshalb u.a. durch Trigheitskrifte, Sperreffekt und Hydrodynamik

abgeschieden wird. Das Minimum der PartikelgroBe, die durch diese Mechanismen in einem

19 Bei der hexagonalen Packung wird das Gitter in einer Richtung um Dpy/2 verschoben, bei der rhombohedralen

bzw. hexagonalen dichtesten Packung in zwei Richtungen.
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partikuldren Schiittbett abgeschieden werden kann, ergibt sich aus der Annahme, dass keine
Diffusion stattfinden soll. Mit Ds > 0,5 pm ergibt sich ein minimaler Filtermitteldurchmesser

von etwa Dpy = 5 pum.

cos45° = D +Ds (Gl. 4-1)
(2-Den)
Ds = DFM '(2'0084‘5)O _1)

Ds: Durchmesser Partikel  [m]

rs:  Radius Filtermittel [m]

Passieren der Pore moglich,

/Na( e
Dem: Durchmesser Filtermittel [m]
'} rem:  Radius Filtermittel [m]

wenn Dg < 0,414 - Dgy

Abb. 4-3: Abstand zwischen den Filtermittelpartikeln bei einer kubischer Packung

(Gl. 4-2)

Dem: Durchmesser Filtermittel [m]

rem:  Radius Filtermittel [m]

Ds: Durchmesser Partikel  [m]

rs:  Radius Filtermittel [m]

Passieren der Pore moglich,

wenn Dg < 0,155 - Dey

Abb. 4-4: Kurzer Abstand zwischen den Filtermittelpartikeln bei hexagonaler

und rhombohedraler Packung
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A B C

Abb. 4-5: Ausschnitte aus verschiedenen Kugelpackungen, die unterschiedlichen
Porenformen sind deutlich zu erkennen;

A: Kubische Packung, B: Hexagonale Packung, C: Rhombohedrale Packung

4.1.2  Wirksamkeit des Zetapotentials als Antransportmechanismus

Ziel der nachfolgenden Uberlegungen ist es, eine Aussage dariiber zu treffen, ob es mdglich
ist, ein Partikel mit Hilfe elektrokinetischer Krifte aus der Stromung heraus abzuscheiden. In
einem porosen Schiittbett ist die Stromung aufgrund der hidufigen Umlenkungen und der vari-
ierenden Porengrofe instationdr. Durch die auftretenden hydrodynamischen Effekte und Trig-
heitskréfte verlassen die Partikel in der Suspension ihre Bahn und werden in den Zwickeln des
Schiittbetts abgeschieden. Ein Teil der Partikel bleibt jedoch auf seiner Bahn oder wird durch
Riicktransportmechanismen wieder in die Kernstromung transportiert. Im Falle einer Partikel-
abscheidung durch elektrokinetische Repulsationskrifte wird angenommen, dass Abstoungs-
krafte bei gleichnamigem Zetapotential von Filtermittel und suspendiertem Partikel wirksam
sind und dadurch fiir diesen eine ,,Verengung®“ der Poren eintritt. Der suspendierte Partikel

wird so — gemif3 der Annahme — durch einen elektrokinetischen Sperreffekt zuriickgehalten.

Der Antransport des Partikels an das Filtermittel wird von Kréften, die im Fernbereich des Fil-
termittels (& > 1 um) wirksam sind, verursacht. Diese sind ebenso wie die Riicktransportme-
chanismen im Bereich der pordsen Schiittungen nicht ausreichend beschrieben, daher soll an
dieser Stelle liberpriift werden, ob die Erkenntnisse zur Beschreibung der Durchstromung von
Rohren und Kapillaren mit Suspensionen Verwendung finden kann. Bei dieser treten unter

stationdren, laminaren Stromungsbedingungen Entmischungserscheinungen auf, vgl. [CHMIEL
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ET.AL., 1983], [HALOW/WILLS, 1970], [RIPPERGER, 1993]. Sie werden von einer aufgrund der
Viskositéts- und Tragheitseffekte entstehenden Querkraft verursacht, die an einer Oberfldche
abgeschiedene Partikel wieder zuriick in die Stromung transportiert'' [CHMIEL ET.AL., 1983],
[FRITSCHING/BAUCKHAGE, 1991], [RIPPERGER, 1993]. In geraden Kapillaren und Rohren ver-
armt die Suspension dadurch nahe der Rohr- bzw. Kapillaroberfldche an Teilchen, d.h., an der
Oberflache kommt es zu keinen oder lediglich geringen Partikelanhaftungen. In den unregel-
miBig geformten Kapillaren eines Tiefenfilters hingegen erfolgt eine Partikelabscheidung.
Diese lésst sich dadurch erkldaren, dass der beschriebene Entmischungseffekt nur fiir gerade
durchstromte Rohre und Kapillare definiert ist: Die Entmischung erfolgt umso vollstindiger,
je langer der verfiigbare Stromungsweg ist [BAUCKHAGE, 1982], [MATAS ET.AL., 2004]. In po-

rosen, partikuldren Schiittbetten ist der gerade Stromungsweg hingegen extrem kurz.

Es wir daher im Folgenden angenommen, dass bei der Partikelabscheidung durch elektroki-
netische AbstoBBungskrifte bei gleichnamigem Zetapotential von Filtermittel und suspendier-
ten Partikeln ein Antransport des Partikels an das Filtermittel durch Sedimentation, Tragheit und
hydrodynamische Effekte sowie ein Riicktransport in die Stromung vernachléssigt werden kann.
Fiir die weitere Betrachtung wird zudem angenommen, dass ausschlieBlich die elektrokineti-
schen Krifte den Stromungskréften entgegen wirken und das Partikel — wie in Abb. 4-2 gezeigt
— von diesen am Passieren der Pore gehindert wird. Wird entsprechend den getroffenen Annah-
men ein suspendiertes Partikel beim Passieren einer Pore betrachtet, (Abb. 4-6) so ergibt sich
folgendes stark vereinfachtes Kréiftegleichgewicht (Gl. 4-4). Den Stromungskriften wirken aus-
schlieBlich die elektrokinetischen Repulsationskrifte entgegen. Mit diesem Kriftegleichgewicht

konnen die in der Pore auf das Partikel einwirkenden Krifte berechnet werden.

Die Stromungskraft ergibt sich aus dem Stromungswiderstand, der Anstromfliche und dem

Reibungswiderstand:
P T
Fs =-vk -7 D5 -cy (GL. 4-3)

' Dieses Phinomen wurde zuerst von SEGRE und SILBERBERG (1962) fiir das Verhalten von Partikelsuspensio-
nen in Rohren beschrieben. PORTER zeigte 1972, dass dieser Effekt auch fiir den Riicktransport von Partikeln in
die Kernstromung bei der Crossflow-Membranfiltration wirksam ist. Diese Art der Entmischungserscheinung

wird entsprechend in der Literatur als ,,Segré-Silberberg® oder auch als ,,tubular-pinch* Effekt bezeichnet.
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Mit:
pL: Dichte der Flussigkeit [kg/m?] vk: Flielgeschwindigkeit in den Kapillaren [m/s]
Ds: Durchmesser des Partikels [m] cw: Widerstandsbeiwert [-]

vi Fo—F; =0 (Gl. 4-4)

Mit:

Fr: Repulsationskraft  [N]

Fs: Strédmungskraft [N]

vk: Strdmungsgeschwindigkeit
in der Kapillaren [m/s]

8:  Abstand zwischen Fest-

stoff und Filtermittel [m]

Abb. 4-6: Vereinfachtes Krdftegleichgewicht an einem suspendierten Partikel

bei der Durchstromung einer Pore: 0,5 um < Ds <10 um laut Annahme

Fiir eine stationére, zdhe bzw. laminare Stromung (Re < 1) gilt nach Stokes c,, = 64/Re. Fiir
die folgende Betrachtung wird angenommen, dass der Widerstandsbeiwert mit diesem Zu-
sammenhang bestimmt werden kann. Unter dieser Vorraussetzung ergibt sich fiir die kineti-

sche Kraft folgende Gleichung, vgl. u.a. [BIRD, ET.AL., 2002]:

FS=3‘TC'T]L‘DS'VK MitVK=5~V (G14-5)

Mit:

nu:  Dynamische Viskositat der Flissigkeit [Pa - s]

Fiir die elektrostatische Repulsationskraft Fr gilt nach VERWEY und OVERBEEK (1948):

Fr =2-n-kg - T-(cosh[u]-1) (Gl. 4-6)
Mit:

n:  Zahl der lonen pro cm?® Elektrolyt bei weiter Entfernung von der Oberflache, ¥o = 0

Yo: Oberflachenpotential [V] ks: Boltzmann-Konstante [J]
T: Temperatur K]

Dabei ist u eine Funktion eines elektrischen Potentials im Abstand 6 von der Oberfliche, von
Oberflachenleitfdhigkeit, Oberflaichenpotential und Ionenstirke des Elektrolyten [VER-

WEY/OVERBEEK, 1948].
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u=8-v,-e** (GL. 4-7)
Mit:

y, =f(z): Funktion der lonenstarke z:  lonenstarke [
K inverse Debye-Hiickel-Lange [1/m] d:  Abstand von der Oberflache [m]

Die Funktion u nach (Gl. 4-7) bzw. y, ist fiir reale Systeme nicht exakt 16sbar, da die enthal-
tenen Parameter nicht eindeutig ermittelbar sind. Die erforderlichen Annahmen gehen mit
einer hohen Ungenauigkeit der berechneten Krifte einher, so dass deren Bestimmung sehr
unzuverldssig ist. Die Repulsationskraft kann aber auch auf die Coulombschen Wechselwir-
kungen zuriickgefiihrt werden [HERMANSSON, 1999]. Fiir die Berechnung der Repulsati-
onskraft wird daher auf die Theorie von Coulomb zuriickgegriffen, da hier weniger Parame-
ter unbekannt sind. Dazu wird ein Ausschnitt aus der Oberfldche des suspendierten Partikels
als Punktladung betrachtet, die mit den elektrokinetischen Kriften der umgebenden Filter-
mittel in Wechselwirkung tritt. Die elektrokinetischen Kréifte werden idealisiert als Punktla-

dung im Zentrum der Pore zusammengefasst, siche Abb. 4-7.

Mit:

Qs:  Punktladung Partikel [J]

Qrm:  Punktladung Filtermittel [J]
8 re Scherebene [m]

o: Abstand zwischen Partikel

und Filtermittel [m]

v
2Qey

Abb. 4-7: Im Porenzentrum auf das suspendierte Partikel wirkende Kridfte

Zur Ermittlung der Punktladungen wird als Potential im Feld der Punktladung das Zetapoten-

tial gewdhlt, und angenommen, dass sich die Scherebene etwa r, =5 nm vom Zentrum der
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Punktladung entfernt befindet'>. Im radialsymmetrischen Feld betriigt das Potential

[DOBRINSKI ET.AL., 2003]:

cp(rc)=C=;-9 (Gl. 4-8)
: 4-m-gy-g T, '

Mit:

¢(ro): Potential an der Stelle r, = ¢ [V] C:  Zetapotential \Y|

Q: Ladung [C] go: Dielektrizitatskonstante [F/m]

& Dielektrizitatszahl von Wasser [ r..  Abstand der Scherebene vom Partikel  [m]

Fiir den als Punktladung dargestellten Ausschnitt der Oberfliche des suspendierten Parti-
kels sowie die zur Punktladung zusammengefassten Einzelladungen der Filtermittel gilt
zur Bestimmung der zwischen ihnen wirkenden Kraft das Coulombsche Gesetz, vgl.
[DOBRINSKI ET.AL., 2003]. Fiir die Repulsationskraft ergibt sich entsprechend (dhnlich
auch bei [WEIGL, 2004]):

1 QO

F. =
R 4.-m-gy ¢, &2

(Gl. 4-9)

Unter der Annahme, dass diese Kraft bereits in einem gewissen Abstand von der Oberfldche
wirksam sein muss, um das Partikel an der Passage der Pore zu hindern, wird fiir den Abstand
zwischen Filtermittel und Partikel 6 = 1 um angenommen. Dieser Abstand ist mindestens not-
wenig, um eine Aussage liber eine Fernwirkung der gleichnamigen Zetapotentiale beim
Antransport treffen zu konnen. Die wirksame elektrokinetische Kraft wird fiir einen Unter-
schied der Zetapotentiale von Filtermittel und suspendiertem Partikel von Faktor 10 sowie fiir
gleich groBle Zetapotentiale der beiden Oberfldchen berechnet. Die Zetapotentiale des Filter-
mittels betragen bei der Rechnung Cpyv = -50 bzw. -5 mV und das des suspendierten Feststoffs
Cs =-5mV. Dadurch kénnen Wechselwirkungen beschrieben werden, wie sie einerseits zwi-
schen Oberflachen unterschiedlicher Zetapotentiale — z.B. denen von Filtermittel und suspen-
diertem Partikel — und anderseits zwischen einander sehr dhnlicher Oberflichen — beispiels-
weise bei der Wechselwirkung zweier suspendierter Partikel — auftreten konnen. Die Ergeb-

nisse der Berechnungen zeigt Tab. 4-1.

2 Diese Annahme entspricht der GréBenordnung der Debye-Hiickel-Linge, vgl. Abschnitt 2.2.2.
und [ATKINS/HOPFNER, 2001].
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Tab. 4-1: Ergebnisse der Berechnung von Stromungskraft und Repulsationskraft fiir

verschiedene Partikelgrofsen und Filtergeschwindigkeiten

Stromungskraft Fg [N]

Filtergeschwindig-
Partikel- keit v [m/s] 1-107 1-10°
groBBe Dg [um]
5 2410712 24107
10 47107 4710

Repulsationskraft13 Fr [N]

Cs/Crm 0,1 1

5,6-107" 56-10"

Die Ergebnisse dieser Berechnung zeigen deutlich, dass die Repulsationskraft wesentlich klei-
ner ist als die auf das Partikel einwirkende Stromungskraft. Ein Riickhalt des Partikels durch
einen elektrokinetischen Sperreffekt aufgrund der gleichnamigen Zetapotentiale erscheint auf-
grund der hohen Abweichung zwischen vorhandener und benétigter Kraft unwahrscheinlich.
Fiir ein Eingreifen in den Transportprozess miisste die Differenz der Zetapotentiale der in
Wechselwirkung tretenden Oberflichen im Bereich 1 - 10° liegen. Allerdings wird in dieser
Berechnung bedingt durch die hohe Komplexitit des Systems nur die Stromungskraft als ein-
zige Einflussgrofe beriicksichtigt. Trotzdem wird aus dieser Abschiatzung wird deutlich, dass
die elektrokinetischen Krifte als Wirkmechanismus beim Antransport nur eine unterge-

ordnete Rolle spielen, vgl. auch [IVES, 1975].

" Bei der Berechnung der Repulsationskraft mit Hilfe der DLVO-Theorie nach (Gl. 4-7) werden unter Annahme
von Standardbedingungen, z = 6, k-8 =0,2 und n = 0,001 sogar nur Krifte in der GroBenordnung von Fg = 10!
erhalten. HAMERSVELD ET.AL. (1994) zeigten bei Messungen der Anziehungskréfte zwischen Hefezellen, dass
diese 2000fach grofer sind als jene, die iiber Berechnungen mit der DLVO-Theorie ermittelt wurden. Bei Wech-
selwirkungen zwischen Mikroorganismen sind demnach die Anziehungskréfte zwischen den einzelnen Mikroor-
ganismen besonders ausgepragt und auf zusétzlich zu den physikalischen Effekten ablaufende biochemische Wir-
kungen zuriickzufiihren, vgl. auch S. 42 f. Dadurch kénnen die AbstoBungskrifte gegeniiber anderen Oberflichen

durchaus hoher sein als bisher angenommen.
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Die Ansitze nach Hagen-Poiseuille, Darcy und Carman-Kozeny beschreiben somit den Flu-
idtransport hinreichend genau, und die Ansdtze von Ergun und Iwasaki oder auch
O’MELIA/ALI (1978) erscheinen fiir die Modellierung des Filtrationsvorganges zunéchst aus-
reichend, da sie die Abnahme der Partikelkonzentration bzw. Verdnderung des Filtermediums
oder des Druckverlustes durch abgeschiedene Partikel beriicksichtigen. Verschiedene Autoren
beobachten jedoch eine verstirkte Partikelabscheidung bei ungleichnamigen Zetapotentialen,
Zetapotentialen von Filtermittel und Partikeln nahe null oder auch eine schlechtere Adsorpti-
onswirkung bei gleichnamigen Zetapotentialen [CHANG/VIGNESWARAN, 1990], [DONHAUSER,
1982], [FITZPATRICK/SPIELMAN, 1973], [GREGORY/WISHART, 1980], [HERMANSSON, 1999],
[LIN ET.AL., 2003], [WANG, 1998]. Dies weist darauf hin, dass die elektrokinetischen Wech-
selwirkungen einen Einfluss auf die Partikelabscheidung haben. Da wie oben hergeleitet die-
ser Einfluss nicht stark genug ist, um auf den Partikeltransport einwirken zu kénnen, wird
im Folgenden der Einfluss elektrokinetischer Effekte auf den Mechanismus der Partikelanla-

gerung untersucht.

4.2 Einfluss des Zetapotentials auf die Partikelanlagerung

an der Filtermitteloberfliche

Neben dem Sperreffekt ist die Adsorption der flir die Anlagerung notwendige Mechanismus.
Sind hier zuséitzlich elektrokinetische Krifte wirksam, so miissen sie auch einen Einfluss
auf die Partikeladsorption am Kollektor haben. Dies wiirde bedeuten, dass die bisherigen
Modelle zur Anlagerung von Partikeln an einer Oberfliche die realen Vorgédnge nur ansatz-
weise und stark vereinfacht wiedergeben. Die Arbeiten von IVES (1990), der Tiefenfilter mit
einem Endoskop untersuchte, zeigen, dass der Grof3teil der bisher entwickelten Filtermodelle
die beobachtete Realitdt nur unzureichend wiedergibt. Einer der Hauptkritikpunkte von Ives
ist, dass der Vorgang der Partikelanlagerung und -abscheidung nicht zufrieden stellend erfasst
ist. Neben der Bewegung der Stromung in Flussrichtung entstehen auch Seitwirts- und Ge-
genstrombewegungen. Seine Beobachtungen zeigen hinsichtlich der Partikelanlagerung, dass
es Sammelporen gibt, in denen sich die abgetrennten Partikel ansammeln. Unterhalb dieser
Poren befindet sich ein groBer Hohlraum. Die Pore wird von den suspendierten Partikeln an-
gefiillt bzw. verstopft, und sobald der Druck der nachfolgenden Suspension bzw. der enthalte-
nen Partikel zu hoch wird, erfolgt ein lawinenartiger Weitertransport in die néchste freie Pore
und auch dariiber hinaus. Dieser Impuls sorgt fiir ein Mitreilen der bereits angelagerten Parti-

kel und dadurch fiir ein Entleeren der Pore. Ist die Schiitthohe des Filters zu gering gewéhlt, so
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kann dieses Phdnomen bereits zu einem Durchbruch fiihren obwohl das Schiittbett nicht voll-
standig befiillt ist, vgl. auch [EVERS, 2005]. Ives vermutet, dass die Grenzen der traditionellen
Filtermodellierung in diesen lawinenartigen Abgingen zu suchen sind, und diese zu einem

groBen Teil auf die vorhandene Scherbeanspruchung der Ablagerungen zuriickzufiihren sind.'*

Sind die elektrokinetischen Wechselwirkungen an der Anlagerung der Partikel und deren
Abscheidung beteiligt, so konnten sie einen entscheidenden Einfluss auf die Art des Parti-
keltransportes im Schiittbett haben. Die Verringerung der Adsorptionskrifte konnte eine
stoBartige Entladung unterdriicken und einen ,,sanften* Weitertransport in die néchste Pore
ermdglichen. Der Filter kann gleichméBiger beladen und die Kapazitit des Filtermittels
besser genutzt werden. Fiir die entsprechenden Betrachtungen soll — dhnlich der vorherge-
henden Diskussion liber den Antransport der Partikel — die Rolle des Zetapotentials bei den
Anlagerungs- und Abscheidemechanismen untersucht werden. Bei den elektrostatischen
Kriften handelt es sich — ebenso wie bei den Van-der-Waals-Kréiften — um Krifte, die nicht
nur im direkten Kontaktbereich von Partikel und Oberflache wirken, sondern auch eine ge-
wisse Fernwirkung aufweisen, weshalb sie einen nicht zu vernachlédssigenden Einfluss auf
die Gesamthaftkraft haben, vgl. auch [WEIGL, 2004]. Im Falle einer Anhaftung erfolgt nach
dem ersten Kontakt zwischen Partikel und Oberflache an einem Kontaktpunkt insbesondere
durch diese Krifte und durch verschiedene andere Wechselwirkungen eine Verstirkung der
Haftkréfte. Vor allem bei rauen Oberflichen'® sorgen viele Kontaktpunkte fiir eine stabilere
Anhaftung, vgl. [GIMBEL, 1982]. Durch intermolekulare Kréfte wird die Kontaktfldche so-
weit erhoht, bis die Haftkrdfte und die Deformationskrifte im Gleichgewicht sind [WEIGL,
2004]; das Partikel haftet fest an der Oberfliche und ist endgiiltig abgeschieden. Bei den
folgenden Betrachtungen zu den Repulsationskrédften besteht die Arbeitsthese darin, dass
ein gleichnamiges Zetapotential eine stirkere adsorbtive Verbindung nach dem Erstkon-
takt verhindert. Da keine feste Bindung entstehen und damit das Partikel bei steigenden
Stromungskriften wieder leichter abgelost werden kann, wird der Widerstand im Filter nicht

so hoch und der pulsartige Weitertransport der Partikel bei der Porenentleerung [IVES, 1990]

' Auch GIMBEL (1982) bemingelt die Diskrepanz zwischen Filtertheorien und den Ergebnissen realer Untersu-
chungen, die er auf die idealisierten Annahmen bei der theoretischen Behandlung von Transport- und Anlage-
rungsmechanismen zuriickfiihrt.

' Selbst glatte Oberflichen weisen Oberflichenrauhigkeiten im Nanometerbereich auf. Die Oberflichenrauhig-

keit wird durch den arithmetischen Mittenrauhigkeitswert R, nach DIN 4768 ermittelt.
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verhindert. Eine gleichméBige Beladung mit guten Reinigungsleistungen, niedrigen Druck-

verlusten und hoher Ausnutzung der Kapazitét ist somit moglich.

4.2.1 Beschreibung der elektrokinetischen Wechselwirkungen

bei der Partikelanlagerung an der Filtermitteloberfliche

Beim Zetapotential handelt es sich um einen elektrokinetischen Effekt. Dies bedeutet, dass er
im Gegensatz zu den elektrostatischen Wechselwirkungen nur bei einer Relativbewegung von
Partikel und Fluid — durch Verschiebung der Ionen in der Hydrathiille, die das Partikel um-
gibt — entsteht. Wird ein suspendiertes Partikel im Fluidstrom transportiert, so bewirkt diese
Hydrathiille, dass er nach auflen elektrostatisch neutral wirkt. Da die Filtermittel nicht trans-
portiert werden, fiihrt die Uberstrémung hier zur Ausbildung eines elektrokinetischen Potenti-
als. Durch die Wirkung der Transportmechanismen gelangt das suspendierte Partikel in die
Néhe der Oberflidche. Da die Suspension wihrend der Passage des Filtermittels permanent aus
Poren mit einem groBBen Querschnitt in Poren mit einem kleinen Querschnitt wechselt, verin-
dert sich die Stromungsgeschwindigkeit von Pore zu Pore. In den engen Poren kann es vorii-
bergehend zur Ausbildung zdh-turbulenter Stromungen kommen, wéhrend in den groflen Po-
ren weiterhin zdhe Stromungsbedingungen vorliegen. Durch die plétzliche Vergroferung der
Poren entstehen Bereiche einer deutlich langsameren Durchstromung. In den grof8en Poren
kann es in den Zwickeln unter Umsténden zu einem Erliegen der Stromung kommen, es ent-
stehen stromungsarme bis sogar stromungsfreie Bereiche. Die sich dndernden Stromungsbe-
dingungen sorgen fiir einen Erstkontakt des Partikels mit der Oberfldche. Ein Partikel, das na-
he genug an das Filtermittel herankommt, ist neben den Stromungskriften auch den Anzie-
hungskriften des Filtermittels, insbesondere den Van-der-Waals-Kréften, unterworfen. In der
Néhe der Filtermitteloberfliche wird das Partikel weitertransportiert bis es so viele Kontakt-
punkte mit der Oberflidche hat, dass es durch die Van-der-Waals-Kréfte fest an der Oberflache
adsorbiert wird. Solange das Partikel bereits den Anziehungskriften unterworfen ist aber auch
noch durch die Stromungskrifte fortbewegt wird, entsteht eine Reibungskraft, die der Stro-
mungskraft entgegengerichtet ist (Gl. 4-10) und Abb. 4-8. Nachdem das Partikel an die Ober-
flache des Kollektors antransportiert wurde, findet solange ein weiterer Transport des Partikels
in die Zwickel und stromungsarmen Bereiche statt, wie die Stromungskraft grofer ist als die
durch die Anziehungskréfte verursachte Reibungskraft. Dabei entstehen durch die Oberfla-
chenrauhigkeit des Filtermittels auch zahlreiche Kontaktflichen zwischen Partikel und Ober-
flache, so dass eine endgiiltige Abscheidung durch die Van-der-Waals-Kréfte begiinstigt wird.
Sobald die Anziehungs- bzw. Haftkréfte grofl genug sind, bzw. die Kontaktfldche ausreichend
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grof3 ist, wird das Partikel abgeschieden, vgl. [CHANG/HSIEH, 1991], [DERJAGUIN/LANDAU,
1941], [VERWEY/OVERBEEK, 1948].

\'; F'=f(Fa.R,) (GL. 4-10)
K,
¢ Mit:
F :
Ff‘ S F¢: Reibungskraft [N]
Fa:  Anziehungskraft [N]

Ra:  Oberflachenrauhigkeit [m]

Abb. 4-8: Kriftegleichgewicht im Nahbereich des Filtermittels

In einem Zwickel mit beruhigter Stromung geht die Stromungskraft gegen null, vgl. Abb. 4-9,
und ein Ablosen des Partikels durch Stromungskrifte sowie dessen Riicktransport in den Flu-
idstrom sind unwahrscheinlich. Sind die Zwickel der Filterporen bereits mit abgeschiedenen
Partikeln gefiillt, so dienen diese — u.a. auch wegen der Erhohung der Oberflachenrauhigkeit —
als zusdtzliche Kollektoren, vgl. auch [O’MELIA/ALI, 1978]. Diese zusétzlichen Kollektoren
weisen natiirlich das gleiche Zetapotential auf wie die abzuscheidenden Partikel. Ist die Diffe-
renz zwischen den Zetapotentialen des Filtermittels und den suspendierten Partikeln grofB3er als
die Differenz des Zetapotentials der suspendierten Partikel untereinander, so sind in diesem
Fall die AbstoBungskréfte zwischen ihnen geringer. Handelt es sich um biologische Stoffe,

wie z.B. Mikroorganismen, kann sogar ein deutlicher Hafteffekt eintreten, vgl. Fulnote S. 63.

L.l

-

Wirkbereich der
Anlagerungskrifte
ca. 5-200 nm 4
vgl. [HERZIG, 1970], [HUNTER, 1981]

Stromungsarmer
Bereich

EA

Abb. 4-9: Einlagerung eines Partikels in einen Zwickel des Schiittbetts

Bei der Anlagerung eines suspendierten Partikels im Nahbereich des Filtermittels (6 <0,2 um)
verlidsst dieser seine Bahn, und es tritt eine Relativgeschwindigkeit zwischen Partikel und Fluid
auf. Die Hydrathiille und mit ihr die diffuse Schicht aus Ionen, die sich um das Partikel herum be-
findet und die bisher fiir eine elektrostatisch neutrale Erscheinung gesorgt hat, verschieben sich.

Dadurch entsteht an der Grenze zwischen Fluid und dem Partikel in der Scherebene zwischen fes-
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ter und diffuser Schicht eine Potentialdifferenz — das Zetapotential — das die elektrokinetischen
Wechselwirkungen widerspiegelt. Die durch die Anziehungskrifte entstehende Reibungskraft
verdndert sich durch die elektrokinetischen Wechselwirkungen. Es kann eine neue Reibungskraft

definiert werden, die zusétzlich zu der aus (Gl. 4-10) vom Zetapotential abhéngig ist (Gl. 4-11):

F = f(F.,¢) (GL. 4-11)

Das Auftreten eines Zetapotentials an dem transportierten Partikel verursacht die folgenden

Effekte:

e Die Anziehungskrifte und damit die Reibungskraft werden bei ungleichnamigem Ze-
tapotential verstirkt, siche Abb. 4-10 A. Der Abstand & zwischen Filtermittel und
suspendiertem Partikel wird verringert und das Partikel lagert sich schlieBlich fest an

der Oberfliache des Filtermittels an.

¢ Bei gleichnamigem Zetapotential werden die Anziehungskrifte verringert und das Teil-
chen lésst sich von der Stromungskraft wieder leichter von der Oberflache des Kollektors
ablosen. Der Abstand & vergroBert sich und der suspendierte Partikel behélt eine lockere
Bindung zum Filtermittel, adsorbiert jedoch nicht vollstindig, siche Abb. 4-10 B.

Ungleichnamiges Zetapotential Gleichnamiges Zetapotential
\'"/
VK, Yk,
—@F O

F S . F; S .
F>F F <F
60<¢ 6>¢

A B

Abb. 4-10: Auswirkung des entstandenen Potentials auf den Anlagerungsmechanismus des
suspendierten Partikels, A: Ungleichnamiges Zetapotential, B: Gleichnamiges Ze-

tapotential zwischen Filtermittel und suspendiertem Partikel

Zunichst ergibt sich bei der Anlagerung der Partikel kein deutlich bemerkbarer Unterschied
zwischen der Art der Anhaftung, da sich in beiden Féllen das Partikel in der Nihe des Filter-
mittels befindet und aus der Strdmung abgetrennt wird. Auf den bereits angelagerten Partikeln
werden weitere Partikel abgelagert. Bei ungleichnamigen Zetapotentialen sind die Haftkraf-

te zwischen Filtermittel und suspendiertem Partikel groBer als zwischen den suspendierten
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Partikeln selber, da diese eine Gleichnamigkeit untereinander aufweisen. Bei gleichnamigem
Zetapotential von Filtermittel und suspendierten Partikeln kann eine stirkere Bindung zwi-
schen den suspendierten Partikeln vorliegen, wenn die Differenz zwischen deren Zetapotentia-
len geringer ist als zwischen Filtermittel und suspendierten Partikeln. Die suspendierten Parti-
keln werden in diesem Fall stirker von den Repulsationskriften, die zwischen ihnen und dem
Filtermittel auftreten, abgestoBen. Sind alle Zwickel der Pore gefiillt, werden die weiteren Par-
tikel innerhalb der Pore im Stromungsquerschnitt angelagert. Die groen Poren sind ungefahr
drei Mal groBer als die kleinen Poren, und die Stromungsgeschwindigkeit in den kleinen Po-

ren daher etwa 10 Mal groBer als die in den grof3en Poren, vgl. Tab. 4-2.

Tab. 4-2: Ubersicht Stromungsgeschwindigkeit in den kleinen und grofsen Poren

des Schiittbetts bei hexagonaler bzw. rhombohedraler Packung

Hexagonale Packung Rhombohedrale Packung
Verhiltnis Dy
. X _267
der Kapillaren Dy«
Verhiltnis Kapillar- Vige = 71 Vg = Vi 10 v
geschwindigkeit
Porositit gpym 0,4 0,25
Mittlere Kapillar- ve=5-v ve=8-v
geschwindigkeit vk
Anteil kleine Poren 25 % 50 %
Kapillargeschwindig- | v« =025 v, +0,75- v, Vi =05 v +05- v,
keit grofie Poren vk, | v, =5-v=10-025-v,, +075-v,, Ve =8-v=10-05-v,,+05-v,,
= Vg =154 -v =V, =146V

Daher werden wihrend des Filtrationsprozesses zunichst die groen Poren befiillt, bis deren
Stromungsdurchmesser dem der kleinen Poren entspricht (vgl. Abb. 4-11) und es keine Ge-
schwindigkeitsschwankungen mehr im Filter gibt, die einen Antransport verursachen koénnen.
Werden nun weitere Partikel im Strdmungsquerschnitt abgelagert, so verringert sich der Po-
rendurchmesser durch die anhaftenden Partikel weiter, und es treten lokal hohere Stromungs-
geschwindigkeiten auf. Die Scherspannungen sind am Rande der Kapillare am grofSten (Abb.
4-12), so dass ein abgeschiedenes Partikel durch die auftretenden Querkrifte wieder abgeris-

sen und weiter durch das Schiittbett transportiert wird, bis eine erneute Anlagerung erfolgt. In
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diesem Beladungszustand des Schiittbetts ist die Geometrie der Kapillaren hinsichtlich ihres
Durchmessers gleichformiger. Aufgrund der auftretenden Scherspannung, vgl. [BAUCKHAGE
1977], ist erneut zu diskutieren, inwieweit es bei diesen Bedingungen zur Ausbildung von
Entmischungserscheinungen, wie sie in Rohren und Kapillaren zu beobachten sind, kommen
kann. Eine vollstindige Ausbildung des Konzentrationsprofils in geraden Kapillaren bei lami-
narer Entmischung (s. Abb. 4-12) wird sich jedoch wegen der hidufigen Umlenkungen und der
instationdre Strdomung in dem pordsen Schiittbett nicht ausbilden. AuBerdem behindern sich
die Partikel bei hoheren Partikelkonzentrationen gegenseitig wihrend des Riicktransportes in
die Kernstromung [BAUCKHAGE, 1975], [JONES/WEINBERGER, 1997], so dass eine Abschei-
dung von Partikeln erfolgt. Unter Beriicksichtigung der elektrokinetischen Abstoflung
kann aber die auf die Partikel wirkende Querkraft, die sich in Teilbereichen des Schiittbetts

durch die auftretenden Scherspannungen ausbildet, verstiarkt werden.

VKg: Geschwindigkeit in der groRen Kapillare [m/s]  vkk: Geschwindigkeit in der kleinen Kapillare [m/s]
Vkg=1,5-Vv Vkk =15 v
A B

Abb. 4-11: Befiillung der Porenzwickel, dunkelgrau: zu Beginn abgelagerte Partikel,
hellgrau spdter abgelagerte Partikel

T :
-

\ J

vz= 0 vz= vz, max trz= 0 Trz= le, max crz= 0 crz= clz, max
Geschwindigkeits-  Scherspannungs- Konzentrations-
verteilung v(r) verteilung t,(r) profil c.(r)

Abb. 4-12: Geschwindigkeits- und Scherspannungsverlauf sowie Konzentrationsprofil

in einer geraden Kapillare
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Adsorbieren die suspendierten Partikel fest an dem Filtermittel (bei ungleichnamigen Zetapo-
tential) so kann die gesamte Pore verblocken, bis die Querkraft grof3 genug ist, um die Partikel
weiterzutransportieren. Wenn sich die suspendierten Partikel frither voneinander als vom Fil-
termittel 16sen, kann die gesamte abgelagerte Schicht — ohne die Randschicht — aus der Pore
geldst werden und wieder in den Fluidstrom gelangen. Dies entspricht den von Ives beobach-
teten pulsartigen Partikeltransporten. Bei einem gleichnamigen Zetapotential ist die Haftkraft
nicht so gro3 bzw. die Reibungskraft verringert und ein Abtransport kann friiher stattfinden.
Der Abtransport erfolgt, bevor die Pore vollstindig verblockt ist. Die Partikel neigen unterein-
ander aulerdem eher dazu, aneinander zu haften, so dass auch kleinere Agglomerate von Par-
tikeln weitertransportiert werden konnen. Die Beladung des Schiittbetts erfolgt bei diesen Be-
dingungen gleichformiger, und in den Sammelporen treten daher keine groBen Druckdifferen-
zen auf, die zu einer Ablosung der abgeschiedenen Partikel fiihren konnten. Eine Erschiitte-
rung des Schiittbetts durch groflere Mengen sich ablosender Partikel wird damit verhindert.
Durch die lockere Verbindung von Filtermittel und suspendiertem Partikel ist eine Regenera-

tion des Filtermittels leichter moglich.

4.2.2  Wirksamkeit des Zetapotentials als Anlagerungsmechanismus

Die Uberpriifung des aufgestellten Modells der Partikelabscheidung erfolgt durch die Berech-
nung der am Partikel wirksamen Kréfte. Liegen die am Partikel wirkenden Quer-, Anzie-
hungs- und AbstoBungskrifte in der gleichen GroBenordnung vor, so beeinflussen sie sich ge-
genseitig und haben Einfluss auf die Art und Weise der Partikelabscheidung bzw. deren
Transport durch den Filter. Die Querkraft kann dabei iiber die Definition der Scherspannung
berechnet werden (Gl. 4-12), ist aber auch eine Funktion des Druckverlustes in der Kapillaren

[BIRD ET.AL., 2002] und gibt damit die Strémungsverhéltnisse im Filter wieder.

ks, dv,
T=—E=n [ i l (Gl. 4-12)
Mit:
T Scherspannung [N/m?] FSZ: Querkraft in z-Richtung [N]
A: Kontaktflache [m?] nL: dynamische Viskositat der Flissigkeit [Pa - s]
V! Geschwindigkeit in z-Richtung [m/s] r: Abstand Partikel — Kapillarwand [m]

Die auf das Partikel wirkenden Anziehungskrifte werden nach VERWEY und OVERBEEK
(1958) anhand von (Gl.4-13) berechnet. Sie entstehend {iberwiegend aus den Van-der-Waals-
Kriften.
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k,-D
F,=-"2—= Gl. 4-13
A12.82 ( )
Mit:
Fa: Abziehungskraft [N] Kh: Hamaker-Konstante [J]
Ds: Durchmesser des Partikels [m] d: Abstand [m]

Die Bestimmung der Repulsationskrifte, mit denen die elektrokinetischen Wechselwirkungen
wiedergegeben werden, erfolgt analog zu Abschnitt 4.1.2. Dazu wird, wie in Abb. 4-13 ge-
zeigt, ein Ausschnitt von Filtermittel- und Partikeloberflache betrachtet. Kommt ein Partikel
nahe genug an die Oberflidche heran, dass die elektrokinetischen Repulsationskréfte es von der
Oberflache abstoBen kdnnen, so wird vereinfacht angenommen, dass je ein Kontaktpunkt am
Filtermittel und am suspendierten Partikel miteinander in Wechselwirkung treten. Da die La-
dungsdichte der beiden miteinander in Wechselwirkungen stehenden Partikel ebenso wenig
wie die Oberflichenladung bzw. das Oberfldchenpotential bekannt ist, wird angenommen,

dass sich am Ende der gedachten Verbindungslinie Punktladungen befinden.

Abb. 4-13: Ausschnitt der beiden Oberfldchen von Filtermittel und suspendiertem Partikel

mit den auf zwei Punkte reduzierten ortlichen Punktladungen

Die Betrachtung zeigt, dass die durch die Stromung verursachte Querkraft bei hoheren Stro-
mungsgeschwindigkeiten grofer ist als die durch die Van-der-Waals-Krifte verursachte Anzie-
hungskraft, vgl. Tab. 4-3. Die Partikel konnen demnach nur bei geringen Stromungsgeschwindig-
keiten mit den Van-der-Waals-Kréften aus dem Fluid entfernt werden. Wird zusétzlich eine Ab-
stoBungskraft auf Grundlage der elektrokinetischen Wechselwirkungen betrachtet, so zeigt sich,
dass die Krifte in Richtung der Querkraft bei der langsamen Durchstromung um 10 % erhoht

werden und so eine Ablosung bereits bei geringen Stromungsgeschwindigkeiten stattfinden kann.



4 Modellierung der Partikelabscheidung bei elektrokinetischen Wechselwirkungen 73

Tab. 4-3: Ergebnisse der Berechnung von Querkraft und Anziehungskraft fiir verschiedene

Grofien der suspendierten Partikel und Filtergeschwindigkeiten'®

Querkraft Fg, [N]

Filtergeschwindig-
Partikel- keit [m/s] 1-1073 1-10°
grofle Dg [pum]
5 2,010 2,0-107
10 7,9-10" 7,9-107

Anziehungskraft F, [N]

5 1,7-10"°

10 3,3-1071°

Repulsationskraft Fr [N]

Cs/Crm 0,1 1

2,210 22101

Da die Partikel nicht direkt an der Oberfldche adsorbieren, sondern nur eine lose Verbindung
zwischen suspendiertem Partikel und Filtermittel besteht, konnen die suspendierten Partikel
bei steigender Stromungsgeschwindigkeit ohne Druckanstieg mit der Stromung in die nichste
freie Pore abtransportiert werden. Extreme Erhdhungen der Stromungsgeschwindigkeit wer-
den durch die frithzeitige Ablosung verhindert. Die Fiillung der Poren erfolgt daher in zwei

Stufen:

1. GleichmiBige Fiillung aller Porenzwickel mit suspendierten Partikeln, solange die

Haftkrifte durch die Schicht der abgeschiedenen Partikel wirksam sind.

2. Fillung der verbliebenen Hohlrdume der Poren.

'® Die Bedingungen fiir die Berechnung lauten: der halbe Querschnitt des Partikels ist der Strémung ausgesetzt

A Dz, 8=5" 10” m, ky; = 10%° J (nach [WEIGL, 2004], [HERZIG ET.AL., 1970]).

=z
2 4
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Bei beiden Schritten werden zundchst die groen Poren und danach die kleineren Poren ge-
fiillt. Sind alle Poren des Schiittbetts befiillt, so kommt es zu einem Durchbrechen der Triibe
in das Filtrat. Daher bleibt in diesem elektrokinetisch optimiertem Schiittbett die Druckdif-
ferenz geringer und die Partikel verteilen sich gleichméBiger im Filter, was zu einer besseren

Ausnutzung Porositit des Schiittbetts fiihrt.

Die obigen Betrachtungen bilden die realen Vorgénge im Filter nicht vollstdndig ab. Aufgrund
der komplexen Wechselwirkungen zwischen Filtermitteln und suspendierten Partikeln in dem
Filter ist eine vertiefende theoretische Betrachtung weder moglich noch sinnvoll. Eine detail-
lierte Darstellung ist nach der Verifizierung des Ansatzes mit Ergebnissen aus Filtrationsun-
tersuchungen vorzunehmen. Die experimentellen Ergebnisse werden eine Ergénzung fiir die
theoretische Beschreibung liefern. Da die systembeschreibende Gleichung nicht ermittelt wer-
den kann, werden im néchsten Abschnitt zunichst die Abhéngigkeiten der zusitzlich bei die-

sem Filtrationsprinzip betrachteten Gré3en anhand einer Dimensionsanalyse ndher betrachtet.

4.3 Definition neuer dimensionsloser Kennzahlen

Aus den Abbildungen 4-1 und 4-2 ergibt sich, dass neben den bekannten und in den konventi-
onellen Filtergleichungen beriicksichtigten Parametern Druckverlust, Fluidstromung, -dichte
und -viskositit sowie den geometrischen Schiittbetteigenschaften wie Partikelgrofle, Poren-
lange und Porositdt auch das Zetapotential von Filtermittel und suspendiertem Partikel sowie
der Durchmesser des abzutrennenden Partikels berticksichtigt werden sollten. Da die system-
beschreibende Gleichung hier nicht bekannt ist, erfolgt die Erweiterung der Dimensionsanaly-
se entsprechend des [1-Theorems'’ [PAWLOWSKI, 1971]. Hierdurch sollen die verschiedenen
Abhangigkeiten im Filter auf Grundlage der vorgestellten theoretischen Vorstellungen ma-
thematisch formuliert werden. Die Einbindung weiterer Einflussfaktoren fiihrt zu Bildung
neuer systembeschreibender Kennzahlen, die den Filtrationsmechanismus detaillierter be-

schreiben. Sie sollen das Ermitteln der notwendigen Filtermittelgrofe bei gegebenem suspen-

"7 Das I1-Theorem nach Buckingham ist die Grundlage aller #hnlichkeitstheoretischen Methoden und besagt,
dass grundsétzlich alle physikalischen GesetzméBigkeiten durch mathematische Beziehungen zueinander dar-
stellbar sind. Diese Darstellung erfolgt mit Hilfe dimensionsloser [1-GroBen, die ihre Bedeutung insbesondere bei

der MafBstabsiibertragung haben.
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diertem Partikel (Durchmesser und Zetapotential) ermodglichen, so dass fiir die verschiedenen

Filtrationsaufgaben das passende Filtermittel ausgewahlt werden kann.

4.3.1 Erweiterung der Dimensionsanalyse

Wie bereits im Kapitel 2 diskutiert wurde, werden bei der konventionellen Beschreibung einer
Filtration mittels Dimensionsanalyse die Groflen Druckverlust, Stromungsgeschwindigkeit, Par-
tikelgrofe, Kapillarlange, Dichte und Viskositit des Mediums sowie die Porositét des Filtermit-
tels betrachtet, vgl. (Gl. 2-2) bis (Gl. 2-5). Fiir die Durchfiihrung der Dimensionsanalyse werden
diese GroBen mit kleinen Anderungen iibernommen. Da bei einer Schiittung aus gleich groBen
Kugeln Porositit und Kapillargeometrie bereits durch den Kugeldurchmesser festgelegt sind,
entfallen diese beiden Grofen. Anstelle der FlieBgeschwindigkeit des Mediums in den Kapilla-
ren, die in einem Tiefenfilter mit pordsem Schiittbett nicht gemessen, sondern lediglich tiber die
Porositit abgeschitzt werden kann, wird die Filtergeschwindigkeit v (FlieBgeschwindigkeit der
Triibe im Filterapparat, Leerrohrgeschwindigkeit) verwendet. Als zusétzliche ZielgroBen wer-
den neben diesen Prozessvariablen der Durchmesser des suspendierten Partikels Ds und die Ze-
tapotentiale von Filtermittel Cpyv und suspendiertem Partikel g beriicksichtigt. Deren Beschrei-
bung und Abhéngigkeiten werden daneben noch um die Leitfihigkeit der Triibe oy ergénzt. Die
Leitfahigkeit der Triibe wird deshalb in die Betrachtungen mit eingezogen, da in der Literatur
héufiger die Abhdngigkeit des Zetapotential von der Ionenstdrke bzw. Leitfahigkeit des Elektro-
lyten diskutiert wird [VERWEY/OVERBEEK, 1948], [ELIMELECH ET.AL., 2000], [ CHANG/VIGNES-
WARAN, 1990]. Da aber aus messtechnischen Griinden das Zetapotential nicht mit starken Elekt-
rolyten ermittelt werden kann, wird eine entsprechende Korrektur des Modells durch Einbezie-
hen der Leitfahigkeit der Triibe vorgenommen. Der Dichteunterschied zwischen mikrobiellen
suspendierten Partikeln und der wiéssrigen Losung ist vernachldssigbar, weshalb angenommen
wird, dass keine Schwerkraftabscheidung vorherrscht, und die Erdbeschleunigung g wird als

Einflussgrofe nicht betrachtet. Die Bestimmungsgleichung lautet entsprechend:
f(AP,V,Pe, ML, 6L, Deun Ds, Gems s ) = 0 (Gl. 4-14)

Mit den relevanten Groflen:

Ap: Druckdifferenz [Pa] = [kg/s®m] v:  Filtergeschwindigkeit [m/s]

pr: Dichte des Mediums [kg/m?] nu:  Dynamische Viskositat [Pa:s] = [kg/m]
oL: Leitfahigkeit des Fluids [S/m] = [A2s3%(kg-m®]  Dem: Filtermitteldurchmesser [m]

Ds: Durchmesser des Partikels [m] Crm: Zetapotential des Filtermittels  [V] = [kg-m?/s®A]

Cs: Zetapotential des Partikels [V] = [kg-m?/s3A]
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Aus dieser Relevanzliste mit n =9 Grdéfen ergibt sich mit den vorgegebenen vier Dimensio-
nen (Lénge, Zeit, Masse, Stromstirke) eine Matrix mit q =4 fiir die WahlgroBen. Gewihlt
werden hier der Druckverlust im Filter, die Filtergeschwindigkeit, der Filtermitteldurchmesser
und das Zetapotential des Filtermittels. Die Bezugsgroflen lauten entsprechend Durchmesser
und Zetapotential des suspendierten Partikels sowie Dichte, dynamische Viskositit und Leit-
fahigkeit der Triibe. Mit dem Rang q =4 der Kernmatrix der Wahlgr6Ben und den relevanten

GroBen n = 9 sind gemdB m = n — q fiinf linearunabhingige Kennzahlen zu bestimmen.

Das I'1-Theorem lautet allgemein:

I =x;- [ %™ (Gl. 4-15)
]

bzw. entsprechend (Gl. 2-13) auf das vorliegende Problem angewendet:

I, =Dy v - Ap™ - (5 - DY - L8 p i o (GL 4-16)

Daraus ergibt sich durch Kombination der Relevanzliste und dem Dimensionssystem

(L, T, M, I) folgende Dimensionsmatrix:

Dew V AP G |Ds & P Mg O

L: 1 1 -1 2 1 2 -3 -1 -3
T: o -1 -2 -3 0 -3 0 -1 3 (Gl 4-17)

M: 0 0 1 1 0 1 1 1 -1

I 0 0 0 -1 0o -1 0 0 2

Durch Anwenden des Gauf3 Algorithmus zur Erzeugung einer Einheitsmatrix

in der Kernmatrix kann das Gleichungssystem gelost werden:

Dew V AP G |Ds & P Mg o

L: 1 0 0 0 1 0 0 1 1
T: 0 1 0 0 0 0o -2 -1 1 (GL. 4-18)

M: 0 0 1 0 0 0 1 1 1

I 0 0 0 1 0 1 0 0 -2

Mit (Gl. 4-15) konnen die korrespondierenden I'1-GréBen, vgl. (Gl. 4-23)
bis (Gl. 4-19), ermittelt werden.
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D
I, = D_S (Gl 4-19)
FM
oL
U (GI. 4-20)
A (Gl 4-21)
"= A Eu .
A\
Iy = D—an (Gl. 4-22)
FM
v :Cl%M—'GL (Gl. 4-23)
Dew - Ap-V .

Durch Multiplikation von Iy mit (-1) ergibt sich die Eulerzahl. Wird Iy (Gl. 4-22) durch
Iy (Gl. 4-21) dividiert und anschlieBend mit (-1) multipliziert, so ergibt sich eine weitere fiir
die Filtration bekannte Kennzahl, die Reynoldszahl, vgl. (Gl. 4-27). Da die Kennzahl zur Be-
schreibung des Filters unter Beriicksichtigung des elektrokinetischen Potentials sowohl Fil-
termittel als auch suspendiertes Partikel beriicksichtigen sollte, werden abschlieBend die
Kennzahlen Iy (Gl. 4-20) und Iy (GI. 4-23) miteinander multipliziert und auf diese Weise
eine elektrokinetische Filtrationskennzahl gebildet, siehe (Gl. 4-28). Der vollstindige Kenn-
zahlensatz, der die Filtration bei Beriicksichtigung der Durchmesser von Filtermittel und sus-

pendiertem Partikel sowie deren Zetapotential beschreibt, lautet nun (Gl. 4-24) bis (Gl. 4-28):

D¢ ) ) ) (Gl. 4-24)
IT, = D Dimensionslose Geometriekennzahl
FM
Gl. 4-25
I, = é—s Dimensionsloses Zetapotential ( )
FM
A Gl. 4-26
I = P > =Eu Eulerzahl ( )
pL-V
v Do, - Gl. 4-27
M, =P _Re Reynoldszahl'® ( )
L
L — Cem - Cs oL Elektrokinetische Filtrationskennzahl (GL. 4-28)
® Dpy-Ap-V (EFK)

'8 Variationen der Reynoldszahl fiir verschiedene Stromungsbedingungen und -zustinde werden u.a. auch von

[IVES, 1975] diskutiert.
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4.3.2 Diskussion der erhaltenen Kennzahlen

Die Kennzahlen IT; (Geometriefaktor) und I, (dimensionsloses Zetapotential) dienen zur Be-
schreibung des Giiltigkeitsbereiches des Filtrationsprinzipes. Der Geometriefaktor I1; spiegelt
die physikalisch-geometrischen Voraussetzungen wieder. Wie bereits in (Gl. 4-2) gezeigt
wurde, muss IT; < 0,155 sein, damit eine Tiefenfiltration moglich ist. Aufgrund der grund-
sitzlichen Annahme, dass die Filtration auf elektrokinetischer Repulsation beruht, muss
IT, > 0 sein. Bei einem negativen Wert von I1, ist eine Filtration, die durch AbstoBungskrifte
unterstiitzt wird, nicht moglich. I, = 1 entspricht einem gleich groBen Zetapotential von Fil-
termittel und suspendiertem Partikel, I'l, # 1 zeigt an, dass die Betridge des Zetapotentials zwi-
schen den beiden Partikel unterschiedlich sind. Entsprechend konnen mit I, die Vorausset-

zungen fiir den Einsatz des Filtrationsprinzips tiberpriift werden.

Von den drei weiteren Kennzahlen werden zunéchst die beiden bekannten Kennzahlen nach
Reynolds und Euler betrachtet. Diese beiden Kennzahlen dienen zur Darstellung der Druck-
charakteristik in einem Filter [PAWLOWSKI, 1971]. Dabei beschreibt die Reynoldszahl durch
Kombination von Tréigheits- und Reibungskraft das Stromungsprofil im Filter. In Filtern herr-
schen bei zdh-turbulenter Durchstrémung Reynoldszahlen im Bereich 1< Re < 10% [STIES,
1997] und bei zdher Durchstromung im Bereich 1 - 10° <Re < | [BIRD ET.AL., 2002]. Die Eu-
lerzahl dient durch die Darstellung von Druck- und Trigheitskraft allgemein zur Beschreibung
der Rohrrauhigkeit und bei Schiittungen zur Beschreibung des Durchstromungswiderstandes.
Fiir Schiittungen existieren verschiedene empirische Ansdtze zur Ermittlung der Widerstands-
zahl”. Bei Reynoldszahlen Re > 100 ist der Widerstandsbeiwert nahezu unabhéngig von der
Reynoldszahl und liegt im Bereich von 1 bis 10, was Eulerzahlen zwischen 1 - 10° und 1 - 10°
entspricht. Fiir niedrigere Reynoldszahlen nimmt der Widerstand deutlich zu und kann Werte

um Eu > 1 - 10° deutlich iibersteigen.

Die konventionellen Reynolds- und Eulerzahl beschreiben Stromungsvorginge in Rohren

oder auch Kapillaren, wie sie beispielsweise auch bei der Modellierung von Stromungsvor-

' In der deutschsprachigen Literatur wird anstelle der Eulerzahl (Eu) der Rohrreibungskoeffizient A verwendet.
Der Rohrreibungskoeffizient wird durch empirische Gleichungen ermittelt. Fiir einige dieser Gleichungen
s. [BIRD ET.AL., 2002], [BEITZ/GROTE, 2001]. Der Zusammenhang zwischen Rohrreibungskoeffizient und Euler-

D

zahl lautet: 5 _ 2k g
L
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gingen in Oberfldchenfiltern vorliegen. In der durchgefiihrten Dimensionsanalyse wurden
diese beiden Kennzahlen zur Beschreibung einer Tiefenfiltration mit der Filtergeschwindig-
keit ermittelt, die niedriger ist als die Kapillargeschwindigkeit eines Filters. Bei der Diskus-
sion der beiden Kennzahlen fiir verschiedene Variationen der Filtrationsparameter wird
nachfolgend der Unterschied der Verldufe bei Oberflachen- und Tiefenfiltration beriicksich-
tigt. In den Abbildungen Abb. 4-14 (oben) und Abb. 4-15 (oben) sind Reynolds- und Euler-
zahl fiir einen Oberfldchenfilter mit folgenden Bedingungen bei verschiedenen Filterge-

schwindigkeiten aufgetragen:

e Der mittlere Durchmesser der Kapillaren bei der Berechnung der Reynoldszahl ent-

spricht Dg = 0,155 - Dpwm,

e Die Fliegeschwindigkeit in den Kapillaren betrégt das Fiinffache der Filtergeschwin-
digkeit vg = 5-v, u.a. auch [IVES, 1975]. Hierfiir wird angenommen, dass 50 % der Po-
rositdt des Filtermittels zum Durchstromen genutzt werden kann. Es wird eine hexago-

nale Packung angenommen, die Porositét betrdgt entsprechend epyv = 0,391.

e Dichte und dynamische Viskositit des Mediums entsprechen Wasser bei Standardbe-

dingungen.

Bei diesen Bedingungen liegt die Reynoldszahl bei Filtergeschwindigkeiten um v < 1-10* m/s
unter Re =0,5. Bei steigenden FlieBgeschwindigkeiten steigt die Reynoldszahl auf iiber
Re =1 an, womit die Stromung vom zéhen Bereich in den zdh-turbulenten Stromungsbereich
tibergeht, vgl. auch [BIRD ET.AL., 2002]. Auch mit groferen Kapillardurchmessern nimmt die
Reynoldszahl hohere Werte an. Die Eulerzahl hingegen sinkt mit steigenden Filtergeschwin-
digkeiten und mit abnehmendem Druck. Die Abb. 4-14 (unten) und Abb. 4-15 (unten) zeigen
Werte der Reynolds- und Eulerzahl iiber die Filtergeschwindigkeit bei Durchstromung einer
Partikelschiittung in einem Tiefenfilter. Die Reynoldszahl Re nimmt in diesem Fall bei Filter-
geschwindigkeiten um v < 1-10* m/s Werte deutlich unter Re = 1-10~ an. Mit zunehmenden
Filtergeschwindigkeiten steigen die Betrdge der Reynoldszahl bis in den Bereich Re = 0,1 an.
Die Eulerzahl Eu nimmt insgesamt hohere Werte an als bei der Betrachtung der reinen Stro-

mung durch Kapillaren.
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Filtermittelschiittung (Tiefenfiltration)
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Neben den konventionellen dimensionslosen Filterkennzahlen soll die neue elektrokinetische
Filtrationskennzahl betrachtet werden. Die Bedingungen lauten hier (soweit in den Abbildun-

gen nicht anders angegeben) zusétzlich:
e Druckverlust im Filter Ap = 0,5 bar,
o Leitfahigkeit der Triibe op. = 0,5 S/m,

e Durchmesser des Filtermittels Dpy = 250 pm.

Die Kennzahl wird bei gleichem Zetapotential von Filtermittel und suspendiertem Partikel be-
trachtet, d.h. {s/Cpm = 1, wobei das Zetapotential Cpy = -10 mV betriagt, Abb. 4-16, sowie bei
unterschiedlichen Zetapotentialen desselben Vorzeichens Cs/Cpv =10 und Cs/Cpv = 0,1. Die
Ergebnisse sind hier entsprechend der Definition der elektrokinetischen Filtrationskennzahl
(GI. 4-28) identisch. Das Zetapotential des Filtermittels betridgt bei dieser Berechnung Cpy =
-50 mV und das des suspendierten Partikels (s =-5 mV (Abb. 4-17). Die elektrokinetische
Filtrationskennzahl nimmt bei niedrigen Filtergeschwindigkeiten v <1-10* m/s, kleinen
Druckdifferenzen und kleinen Filtermitteldurchmessern Werte an, die deutlich iiber EFK > 10
liegen. Diese Kennzahl steigt auch, je stirker Cs/Cpv # 1 ist. Ndherungsweise verdoppelt sich
der Betrag der elektrokinetischen Filtrationskennzahl bei gleichem Vorzeichen bei einem Un-
terschied zwischen den beiden Zetapotentialen von Faktor 10. Die Abhéngigkeit der elektro-
kinetischen Filtrationskennzahl von der Differenz der Zetapotentiale von Filtermittel und sus-
pendiertem Partikel ist bei unterschiedlichen FiltermittelgroBen wesentlich ausgeprigter als

bei der Variation des Druckes.

Bei den bisherigen Betrachtungen wurde eine konstante Leitfahigkeit der Triibe angenommen.
Die Abb. 4-18 zeigt eine Darstellung der dimensionslosen elektrokinetischen Filterkennzahl
in Abhéngigkeit des Zetapotentials des Filtermittels bei verschiedenen Filtermittelgroen und
bei zwei verschiedenen Leitfahigkeiten (Teilabbildungen A und B). Dabei ist zu erkennen,
dass die elektrokinetische Filtrationskennzahl aufgrund der linearen Abhédngigkeit von der
Leitfahigkeit bei einer hoheren Leitfahigkeit deutlich groBere Werte annimmt als bei geringen

Leitfahigkeiten der Triibe. Die Bedingungen fiir diese Berechung lauten:
e FlieBgeschwindigkeit v=1- 10" m/s,

e Druckverlust im Filter Ap = 0,5 bar.
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Aus den Betrachtungen ergeben sich folgende Eigenschaften der elektrokinetischen Filtrati-

onskennzahl (EFK):
e Die EFK ist giiltig bei Cs/Cpm > 0 und Ds/Dpy < 0,155.

e Die EFK steigt mit abnehmendem Durchmesser des Filtermittel bis auf Werte
EFK > 10 an und sinkt mit zunehmender Filtrationsgeschwindigkeit oder mit zuneh-

mender Druckdifferenz im Filter unter 1 (EFK < 1).

o Je stirker Cs/Cpm # 1 oder je hoher die Leitfahigkeit der Triibe ist, desto eher nimmt

die elektrokinetische Filtrationskennzahl Werte iiber 100 an (EFK > 100).

Eine weitere Konkretisierung und Modellierung der Vorgidnge im Filter kann erst unter Be-
rlicksichtigung von Versuchsergebnissen aus Filtrationsversuchen und Zetapotentialmessun-
gen erfolgen, vgl. auch die Ausfilhrungen auf S. 73 f. Der folgende Abschnitt bietet einen
Uberblick iiber die bei diesen Untersuchungen eingesetzten Materialien, Methoden und La-
boranlagen sowie eine Charakterisierung der verwendeten Filtermittel und suspendierten
Partikel. Im Anschluss erfolgt die Darstellung von Filtrationsversuchen mit einer Modelltrii-
be, die der Konkretisierung der theoretischen Beschreibung des Filtrationsprinzipes unter

elektrokinetischen Wechselwirkungen dient.
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S Experimentelle Methoden, Laborgerite und —anlagen,
Charakterisierung der eingesetzten Filtermittel
und suspendierten Partikel

Auf der Grundlage von experimentellen Untersuchungen soll die Giiltigkeit der aufgestellten
These — gleichnamige Zetapotentiale filhren zu einem verbesserten Filtrationsverhalten eines
Tiefenfilters und ermdglichen eine selektive Trennung der suspendierten Partikel sowie eine
leichte Regenerierbarkeit des Filtermittels — im Folgenden nachgewiesen werden. In diesem
Abschnitt werden die in den Versuchen verwendeten Messgerite, Materialien und Versuchs-

stande vorgestellt.

5.1 Eingesetzte Laborgerite

Fiir die Auswahl der geeigneten Filtermittel ist es notwendig, die Eigenschaften der Filtermit-
tel und der suspendierten Partikel detailliert zu erfassen. Vor allem die Kenntnis des Zetapo-
tentials und der mittleren PartikelgroBe sind hierfiir besonders wichtig. Die fiir die Charakteri-
sierung von Filtermittel, Partikeln und Suspension und zur Einstellung der Partikelgroenver-

teilung eingesetzten Analysengerite und -methoden werden im Folgenden benannt.

5.1.1 Bestimmung der Partikeleigenschaften

Durchlichtmikroskop Axioskop UltraObjective der Carl-Zeiss-Jena GmbH, Jena, mit ver-
schiedenen Objektiven. Die Mikroskopbilder konnen mit einer Digitalkamera AxioCam MRc

digitalisiert werden.

Stromungspotentialmessgerit EKA von Anton Paar GmbH, Graz, mit Fasermesszelle und
Pulvermesseinsatz sowie Auswertesoftware EKS 100 und RTU (Titriereinheit). Der Pulvermess-
einsatz hat einen Durchmesser von 17 mm und kann mit Partikelpackungen von wahlweise 8 und
4 mm Schiitthohe gefiillt werden. Eine schematische Darstellung von Fasermesszelle mit inte-
griertem Einsatz zur Vermessung von Pulvern zeigt Abb. 5-1 A. Als Riickhaltemembranen fiir
die Partikel (s. Abb. 5-1 B) werden die vom Hersteller mitgelieferten Nylonfilter (mittlerer Po-
rendurchmesser 50 und 25 um) sowie Nylonnetzfilter von Millipore (NY11 047 00), 11 um, so-
wie Papierfilter von Schleicher und Schuell (Blaubandfilter) (< 5 um) eingesetzt. Durch den Ein-
satz der beiden letztgenannten Membranen konnte die vom Hersteller angegebene untere Grenze
des Messbereiches des EKA verschoben werden. Somit ist es nun moglich, auch mit einem Stro-

mungspotentialmessgerit das Zetapotential von Partikeln bis ca. S pm Grof3e zu ermitteln.
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Abb. 5-2 zeigt das Zetapotential der leeren Messzelle mit den drei eingesetzten Membranen.
Alle drei Membranen weisen nur ein geringes (negatives) Zetapotential auf. Um diese Werte
sind die Messergebnisse der Zetapotentialmessung vor allem bei geringen Hohen der Partikel-
schiittung verfalscht und miissen bei sensiblen Messungen (d.h. kleinen Betrdgen des Zetapo-

tentials) entsprechend korrigiert werden.
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Abb. 5-1: Aufbau Fasermesszelle (A) und der Pulvermesszelle (B)
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Alle Zetapotentialmessungen erfolgen mit 10° M Kaliumchloridldsung als Elektrolyten. Fiir die

Titration zur Einstellung des jeweiligen pH-Wertes werden Salzsdure und Natronlauge verwendet.
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5.1.2  Ermittlung und Einstellung der Partikelgrofienverteilung

Analysensiebmaschine AS 200 Digit, Fa. Retsch, Haan, mit Analysensiebbdden.

PartikelgroBenverteilungsmessgerit LS-100 Q mit SVM (Small Volume Modul),

Beckmann-Coulter GmbH, Krefeld, und zugehoriger Auswertesoftware.
Schiitteltisch AK 15, Infors AG, Bottmingen

Uberkopfschiittler 3040, GFL, Burgwedel.

5.1.3  Ermittlung der Eigenschaften der Triibe und des Filtrates

Triibungsmessgerit Nephla LPG239, Dr. Lange (heute: Hach—Lange GmbH), Berlin, mit
Deckel (Eigenbau) zur strungsfreien, kontinuierlichen Probennahme unter Uberdruck. Die
Messung erfolgt wahlweise in NTU (Nephelometric Turbidity Units) oder EBC (European
Brewery Convention). Die Einheiten NTU und EBC sind iiber den Faktor 0,24 verkniipft
(1 EBC =4,16 NTU).

Leitfahigkeit, pH - Multimeter, WTW, Weilheim

5.2 Anlagen zur Durchfiihrung der Filtrationsversuche

Fiir die Durchfithrung der Filtrationsversuche zur Untersuchung des Tiefenfilters mit elektro-
kinetisch optimiertem, selektivem Schiittbett wird ein Filtrationsteststand im bench-scale
(Eigenbau) verwendet, dessen FlieBbild Abb. 5-3 zeigt. Der Teststand ermoglicht die Erfas-
sung der Druckdifferenz im Filter iiber vor und hinter der Filterkammer angebrachten Druck-
sensoren (905932, Hydac, St. Ingbert). Die Drucksensoren haben eine Messgenauigkeit von
0,1 bar. Der Fluss wurde iiber die verwendete Pumpe konstant gehalten und mit einer Waage
(30000G, Precisa Instruments AG, Dietikon) und einem Messwerterfassungsprogramm (Ei-

genprogramm) zur digitalen Weiterverarbeitung aufgezeichnet.

Die Filterkammer ist doppelwandig und kann gekiihlt werden. Zur Kiihlung wird ein Kiihlag-
gregat (F30, Julabo Labortechnik GmbH, Seelbach) eingesetzt. Je nach Bedarf kann die Fil-

terkammer ausgetauscht werden. Um mogliche Randeffekte ausschlieen zu kdnnen, muss der
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Durchmesser der Filterkammer > 50 - Dgy sein, u.a. [HILL, 1983], [SCHWARZ, 2003]. Bei Fil-

termittelpartikel mit einem Durchmesser von Ds = 100 bis 500 pm muss die Filterkammer da-

her einen Mindestdurchmesser von 5 bis 25 mm aufweisen. Die Randeffekte sind vernachlas-

sigbar, wenn der Durchmesser der verwendeten Apparate diese Werte iiberschreitet, und die

Filtrationsergebnisse konnen auf beliebig gro3e Filtrationsapparate iibertragen werden. Fiir die

Versuche werden zwei Filterkammern mit verschiedenen Durchmessern verwendet:

Fir die Filtrationsversuche steht eine Filterkammer mit einem Durchmesser von
45 mm zur Verfiigung. Diese wird mit einer Zahnradpumpe (MDG-R2RVB230, Iwaki
Co. Ltd., Willich) beschickt. Der Filtermittelriickhalt in der Messzelle erfolgt mit einer
Sinterplatte aus CrNi-Stahl und einer Trenngrenze von 30 um (SIKA-R 30 AX, GKN
Sinter Metals Filters GmbH, Radevormwald). Das Volumen der Filterkammer betrigt
0,4 1. In dieser Filterkammer kann ein Volumenstrom von ca. 0,35 bis 0,6 I/h filtriert

werden.

Fiir die Riickspiiluntersuchungen wird eine Filterkammer mit einem Durchmesser
von 90 mm Durchmesser verwendet. Diese Filterkammer (Gesamtvolumen 1,3 1) wird
mit einer flusskonstanten und pulsationsarmen Taumelkolbenpumpe (MCP CPF Pro-
cess, QP.Q1.CSC-WT, Ismatec, Wertheim-Mondfeld) beschickt. Der Filtermittelriick-
halt erfolgt ebenfalls mit einer Edelstahlsinterplatte, (CrNi-Stahl, 30 um, SIKA-R 30
AX, GKN Sinter Metals Filters GmbH, Radevormwald). In dieser Filterkammer kann

ein Volumenstrom von ca. 2,5 bis 5 1/h filtriert werden.

o~ ] o~ Ausgesplilte
L P | suspendierte Partikel
Kugelhahn
F | Flowmeter
Filterkammer
@ Pumpe
Tribungs-
Ej messgerat
bt P
Kugelhahn . cxsensor
Vorlagebehéiter, 20 | Kugelhahn Filtratbehalter, 20 |

fur Rickspllung

Abb. 5-3: Fliefsschema des Filtrationsteststandes
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5.3 Eingesetzte Chemikalien, Filtermittel und suspendierte Partikel

Chemikalien HCI, NaCl (Natriumchlorid, rein): Fluka Laborchemikalien, Seelze;
NaOH (Natriumhydroxydplétzchen, rein), KCl (reinst), MgCl, (Magne-
siumchlorid-hexahydrat zur Analyse): Merck KGaA, Darmstadt;
CO; (fiir Schankanlagen): Schankanlagen Koch, Wadern

Kalibrierlosungen pH-Puffer (pH 4): Mettler-Toledo; pH-Puffer (pH 10): Hamilton;
Kaliumchlorid 0,01 mol/l 1,413 mS/cm, (Kalibiererlosung fiir Leitfa-
higkeitsmessungen): Merck KGaA, Darmstadt

VE-Wasser Hausanlage

Filtermittel Ionenaustauscher TP 208 und MP 62: Bayer Chemicals AG, Leverku-
sen; Feldspat FS 900 S: AKW Kick GmbH & Co. KG, Hirschau,
Quarzwerke GmbH, Frechen; Aluminiumoxid Martoxid MN/Y: Mar-
tinswerk GmbH, Bergheim; Quarzsand Nr. 2 und Nr. 3: Quarzwerke
GmbH, Frechen; Quarzsand Nr. 1: Dansaand A/S, Braedstrup

Mikroorganismen saccharomyces carlsbergensis bereitgestellt von der Karlsbergbrauerei,

Homburg, saccharomyces cerevisiae (Backhefe) aus dem Handel

Die Betrachtung der Materialeigenschaften, insbesondere der Oberflichenladung und
-rauhigkeit sowie der Eigenschaften des Schiittbetts wie Porositét und Durchléssigkeit sind bei
den experimentellen Untersuchungen zum Einfluss des Zetapotentials auf die Filtration von
Bedeutung. Daneben spielt auch die chemische Aktivitit des Filtermittels, also die Fahigkeit
Ionen auszutauschen oder Verbindungen zu adsorbieren, eine wichtige Rolle. Das Filtermittel
soll moglichst chemisch inert sein, um die Filtrateigenschaften nicht zu verdndern. Die einge-
setzten und im Rahmen dieser Arbeit intensiver betrachteten Filtermittel und suspendierten
Partikel (Mikroorganismen) werden im Folgenden hinsichtlich ihrer physikalischen und che-

misch-physikalischen Eigenschaften charakterisiert.
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5.3.1 Charakterisierung der Filtermittel

Im Rahmen dieser Arbeit wurde eine Vielzahl von moglichen organischen und anorganischen
Materialien auf ihre Eignung als inertes, regenerierbares Filtermittel fiir den Einsatz im por6-
sen Schiittbett untersucht. Die organischen Stoffe sind Ionenaustauscher, deren organische
Grundstruktur als Filtermittel dient. Die lonenaustauscher werden hierbei nicht in ihrer Funk-
tion als lonenaustauscher eingesetzt, sondern dienen in den folgenden Untersuchungen als or-
ganisches, makroporoses Filtermittel. Dabei wird ausgenutzt, dass das Grundgeriist eines Ka-
tionenaustauschers negativ und das eines Anionenaustauschers positiv geladen ist [HELFFE-
RICH, 1959], [DORFNER, 1970]. Bei den anorganischen Filtermitteln handelt es sich hauptsich-
lich um natiirlich vorkommende Materialien wie Siliziumoxidverbindungen und Metalloxide.
Die im weiteren Verlauf der Untersuchungen umfassend betrachtete Auswahl an Filtermitteln
umfasst je zwei organische und anorganische Materialien. Die organischen Filtermittel sind
ein Kationen- und ein Anionenaustauscher, die anorganischen ein Feldspat und ein Alumini-
umoxid. Die in dieser Arbeit betrachteten Filtermittel wurden derart ausgewéhlt, dass sowohl
Filtermittel mit einem im relevanten pH-Bereich von 3,5 - 8,5 negativen als auch einem posi-

tiven Zetapotential eingesetzt werden konnen.

Bei den beiden organischen Filtermitteln handelt es sich um makropordse Ionenaustauscher
aus vernetztem Polystyrol. Beide lonenaustauscher wurden zermahlen, um eine Partikelgrofe
im gequollenen Zustand von ca. 120 pm zu erhalten. Bei dem Kationenaustauscher handelt es
sich um Lewatit TP 208 von Bayer. Er ist schwachsauer mit chelatbildenden Iminodiessigséu-
regruppen zur selektiven Bindung von Erdalkali- und Schwermetallen [BAYER, 2002-A]. Der
Anionenaustauscher MP 62 hingegen ist schwachbasisch mit einem tertidren Amin als funkti-

oneller Gruppe und dient zur Entsalzung von Wasser [BAYER, 2002-B].

Die anorganischen Filtermittel sind natilirlichen Ursprungs. Das Aluminiumoxid wird auch
als Tonerde bezeichnet und ist als Oxidationsprodukt des Aluminiums eine in der Erdkruste
hiufig vorkommende, nicht wasserldsliche Verbindung [SALMANG/SCHOLZE, 1982], [PET-
ZOLD/ULBRICHT, 1991]. Das eingesetzte Aluminiumoxid besteht zu mehr als 85 % aus
a-Al, O3 (Korund) und ist damit eine mechanisch, thermisch, elektrisch und chemisch sehr gut
bestindige Oxidkeramik [ALBEMARLE, 2003]. Feldspat ist ein Silikatmineral, das neben Quarz
den Hauptbestandteil von Granit bildet, und ist damit eines der haufigsten gesteinsbildenden
Mineral der Erdkruste [SALMANG/SCHOLZE, 1982], [HEIM, 1990]. Der eingesetzte Feldspat ist
ein Alkalifeldspat-Mischkristall [LORENZ/GWOsSDZ, 2003] aus 86 % Kalifeldspat K[AISi;Og]
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(Orthoklas) und 7 % Natronfeldspat Na[AlSi3;Og] (Albit) mit einem Restanteil von Quarz und
Kaolinit [AMBERGER, 2004].

Fiir die Charakterisierung werden einerseits die physikalischen anderseits die chemischen Ei-
genschaften herangezogen. Tab. 5-1 und Tab. 5-2 geben einen Uberblick iiber die allgemeinen

Eigenschaften sowie REM-Aufnahmen (Abb. 5-4 bis Abb. 5-7) der einzelnen Filtermittel.

Tab. 5-1: Allgemeine Charakterisierung der organischen Filtermittel

Kationenaustauscher TP 208

Farbe: beige

Rieselfdhigkeit: mittel

Mittlere PartikelgroBe [um]: 100 - 130

Dichte [g/cm?]: 1,17

Schiittdichte (trocken) [g/cm®]: 0,58

Spez. Oberflache [m*/g]: 13,1 /"‘--'_p
pH-Stabilitit: 014 . S
Temperaturstabilitit: max. 120°C e

Abb. 5-4: REM-Aufnahme TP 208
[FGK, 2005]

Anionenaustauscher MP 62

Farbe: weiB-hellgrau

Rieselfahigkeit: mittel

Mittlere Partikelgroe [um]: 100 - 120

Dichte [g/cm?]: 1,02

Schiittdichte (trocken) [g/cm®]: 0,40

Spez. Oberflache [m*/g]: 39,4

pH-Stabilitat: 0-14 Aoy Spot Magn  Det WD ————1 20m
Temperaturstabilitit: max. 120°C e —

Abb. 5-5: REM-Aufnahme MP 62
[FGK, 2005]
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Tab. 5-2: Allgemeine Charakterisierung der anorganischen Filtermittel

Feldspat FS 900 S
Farbe: beige
Rieselfahigkeit: gut
Mittlere PartikelgroBe [um]: 150 - 200
Dichte [g/cm?]: 2,6
Schiittdichte (trocken) [g/cm?]: 1,3
Spez. Oberfldche [m*/g]: 0,39
pH-Stabilitit: 0-14 Poocras—a et A
Temperaturstabilitit: >1000°C R O el
Abb. 5-6: REM-Aufnahme FS 900 S
[FGK, 2005]
Aluminiumoxid MN/Y
Farbe: weil3
Rieselfdhigkeit: gut
Mittlere PartikelgroBe [um]: 110 - 120
Dichte [g/cm?]: 3,98
Schiittdichte (trocken) [g/cm?®]: 0,90
Spez. Oberflache [m*/g]: 0,2
pH-Stabilitit: 0-11 oy T D
Temperaturstabilitit: >1000°C B e

Abb. 5-7: REM-Aufnahme MN/Y
[FGK, 2005]

Es ist gut zu erkennen, dass die Oberflachen aller Filtermittel — wie eingangs vorausgesetzt —
verhdltnisméBig glatt sind. Bei den beiden anorganischen Filtermitteln ist die spezifische
Oberfliche, die nach der BET-Methode® bestimmt wurde, sehr klein, ca. 10fach niedriger als
die einer durchschnittlichen Feinkieselgur mit 5 bis 10 m?/g. So bieten sie sie fiir die suspen-
dierten Partikel kaum Maoglichkeiten in die Makroporen einzudringen, und auch nur wenige
Molekiile kdnnen in den Meso- und Mikroporen adsorbiert werden. Bei den organischen Fil-

termitteln hingegen kann eine groBere spezifische Oberfldche gemessen werden, so dass gege-

2 Methode nach BRUNAUER, EMMET, TELLER (1938) entsprechend DIN 66131.
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benenfalls viele Stoffe adsorbiert werden konnen. Trotzdem liegt die spezifische Oberfldche
ca. 10fach niedriger als die einer handelsiiblichen Aktivkohle zur Wasserreinigung mit einer
spezifischen Oberflache von ca. 600 bis 1500 m?/g allerdings hoher als die einer durchschnitt-
lichen Kieselgur mit 1 bis 2 m?/g. Die Dichte der Ionenaustauscher ist aufgrund ihrer Polysty-
rolunterstruktur nahe der des Wassers, weshalb vermutet wird, dass diese Filtermittel in Was-
ser leicht aufschwimmen werden. Da sich ihre Dichte nur geringfiigig von der der Mikroorga-

nismen unterscheidet, sind sie auBerdem fiir eine in-situ-Reinigung nicht geeignet.

Eine weitere fiir die Filtration wichtige Eigenschaft ist die PartikelgroBenverteilung (Abb. 5-8
bis Abb. 5-11) sowie die Porositit der gesamten Schiittung und deren Durchlissigkeit. Die
Durchléssigkeit einer Schiittung wird angelehnt an Darcy bei einer vorgegebenen Druckdiffe-
renz in einer Schiittung aus Volumenstrom und Filterfliche ermittelt [HOLTING, 1996]. Dieser
Wert wird auch als ke-Wert bezeichnet, (GI. 5-1).

V.L

K =—— ke-Wert [m/s Gl. 5-1
= [m/s] (Gl 5-1)

Mit:

V:  Volumenstrom [m?3/s] L: Druckhdhe [m]

A: durchstromte Flache [m?] h: Druckhohe [m]

Die Angaben zur Charakterisierung der Filtermittelschiittung finden sich in Tab. 5-3. Bei al-
len untersuchten Materialien werden fiir die ersten Untersuchungen die Gesamtfraktionen der
Filtermittel so verwendet, wie sie geliefert wurden. Die mittlere Partikelgrofle betragt zwi-
schen 90 und 200 um. Die Filtermittel mit negativem Zetapotential zeigen eine um Faktor 100

geringere Durchldssigkeit als die Filtermittel mit positivem Zetapotential.

Im Hinblick auf die Ausgangsannahme, dass das Filtermittel gleichnamig zu den abzutrennen-
den suspendierten Partikeln sein soll, wird das elektrokinetische Potential (Zetapotential) als
Stromungspotential iiber den pH-Bereich von pH 3 bis pH 10 bestimmt. Die Messungen erfol-
gen an den Filtermitteln, nachdem sie je 24 h — zur Einstellung eines stationdren Zustandes — in
VE-Wasser, unfiltriertem Bier (Unfiltrat), Magnesiumchlorid, Natronlauge bzw. Salzsdure vor-
konditioniert wurden. Hierbei wird das VE-Wasser in Kombination mit dem fiir die Messung
eingesetzten Elektrolyten Kaliumchlorid als Beispiel fiir eine monovalente Ionenlosung ver-
wendet, Magnesiumchlorid wird exemplarisch fiir bivalente Ionenlosungen gewéhlt, wiahrend

das unfiltrierte Bier (Unfiltrat) ein komplexes, reales Medium darstellt. Natronlauge und Salz-
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sdure sind typische Reinigungsmedien, weshalb ihre Wirkung auf das elektrokinetische Potenti-
al der Filtermittel von besonderem Interesse ist. Es zeigt sich, dass die in den Losungen enthal-

tenen Stoffe entsprechend den bisher diskutierten Quellen aus Kapitel 2 Einfluss auf den Betrag

des Zetapotentials haben und auch den isoelektrischen Punkt leicht verschieben konnen.

Tab. 5-3: Charakterisierung der Filtermittelschiittung

(Partikelgrofsenverteilung, Porositit und kr-Wert der Filtermittel)

Organische Filtermittel Anorganische Filtermittel
10 - 100 10 — 100
g ° i —differentielles Volumen % g 1 —differentielies Volumen| | 90
g8 - kummuliertes Volumen| | 80 g8 A R kummuliertes Volumen| T 80
E7 70 — €7 o O 70 —
36 oS | 264 . [0 &
E 5 50 E‘ 2 5 an — 50 E
T 4 J— + 40 % T 4 T L T 40 %
§ 3 ﬂm B 30 = ‘q:'; 3 i +30 >
3 2 - 20 o 2 in 20
£ K T
0 ‘ ; ‘ ‘ ‘ 0 0 L] : : : }—‘— 0
0 100 200 300 400 500 600 700 0 100 200 300 400 500 600 700
PartikelgroBe [um] PartikelgroBe [um]
Porositit des Schiittbetts [%]: 30 % Porositit des Schiittbetts [%]: 34 %
4 4
keWert [m/s]: 4,6-10 keWert [m/s]: 9,3-10
Abb. 5-8: Kationenaustauscher TP 208 Abb. 5-9: Feldspat FS 900 S
10 100 10 100
X9 — 90 Xo 90
= —— differentielles Volumen — — differentielles Volumen
5 L — kummuliertes Volumen || 80 5 8. kummuliertes Volumen| | 80
€7 70 — €7 - 70 =
% 6 60 M % 6 | 60 =
3 5 SN 50 $ 3 5 H 50 $
3 - E| 2 B £
E 4 4 — 40 3 E 4 11 — 40 3
€3 30 = €3 i = 30 >
2 Fil M g i L
S 2 - 20 5 2 20
'E 1 mmw — 10 E 1 Mﬂ — 10
0 - : ‘r_’_\—‘ . T 0 0 - T }_w\* T (]
0 100 200 300 400 500 600 700 0 100 200 300 400 500 600 700
PartikelgroBe [um] Partikelgrofe [pm]
Porositit des Schiittbetts [%]:  nicht bestimmbar | Porositét des Schiittbetts [%]: 30 %
-1 -2
keWert [m/s]: 1,15-10 ke-Wert [m/s]: 1,15-10
Abb. 5-10: Anionenaustauscher MP 62 Abb. 5-11: Aluminiumoxid MN/Y

Der Verlauf des Zetapotentials (Tab. 5-4) der beiden organischen Filtermittel ist iiber den ge-

samten pH-Bereich sehr konstant. Der Verlauf des Kationenaustauschers TP 208 (siche Abb.

5-12) dhnelt dem schwachsauren Verlauf (Abb. 2-9) und liegt stets im schwach negativen Be-

reich bei -3 bis -10 mV, wihrend sich der Anionenaustauscher MP 62 schwachbasisch verhélt

(Abb. 2-9) und stets im positiven Bereich bei +2 bis +7 mV liegt, vgl. Abb. 5-13. Bei der Rei-
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nigung mit HCl verschiebt sich das Zetapotential des Kationenaustauschers im pH-Bereich
von 5 bis 8§ um etwa 15 mV in den negativeren Bereich. Die Konditionierung mit NaOH hat
keinen Einfluss auf den Verlauf seines Zetapotentials. Der Verlauf des Zetapotentials verédn-
dert sich bei dem Anionenaustauscher durch die Reinigung und Konditionierung hingegen
nicht. Da die Ionenaustauscher aktiv Ionen aus den Elektrolyten austauschen, erweist sich die
Messung des Zetapotentials als besonders schwierig. Da die Ionenaustauscher bevorzugt
mehrwertige lonen austauschen, ist davon auszugehen, dass nach der Konditionierung mit
MgCl, kein Ionenaustausch mit dem Messelektrolyten Kaliumchlorid mehr erfolgte und die
Messung konnte ohne storende Einfliisse durchgefiihrt werden. Es zeigt sich, dass auch diese
Messung eine groe Konstanz iiber den pH-Bereich ergibt und alle Ergebnisse nahezu unab-

héngig von der Konditionierung sind.

Bei den anorganischen Filtermitteln verlduft das Zetapotentials des Feldspates FS 900 S
(Abb. 5-14) bei der VE-Wasserspiilung und nach der Spiilung mit unfiltriertem Bier jenseits
von pH 3 im negativen Bereich. Der Verlauf ist dhnlich der Messung von FOHRMANN
(2002), vgl. Abb. 2-10. Der isoelektrische Punkt liegt hier bei ca. pH 3,2. Nach der Spiilung
mit der ionenhaltigen Losung bzw. den Reinigern ist die Kurve etwas nach oben verschoben,
so dass der isoelektrische pH-Wert etwa pHiep = 6 betrdgt. Das Aluminiumoxid MN/Y be-
schreibt — wie auf Abb. 5-15 zu sehen ist — in seinem Zetapotentialverlauf eine leichte
S-Kurve iiber den pH-Bereich und verlduft damit der typischen Kurve fiir anorganische
Oxide entsprechend, vgl. Abb. 2-9. Den hochsten positiven Wert hat das Aluminiumoxid bei
einem pH von 3 mit einem Zetapotential von +60 mV. Der isoelektrische Punkt befindet
sich bei pHiep = 6,5 bis 8,5, dies entspricht dem typischen isoelektrischen Punkt von Alumi-
niumoxiden [BETTEN, 2003]. Bei pH 10 wird beim Aluminiumoxid mit -40 mV das nega-
tivste Zetapotential gemessen, danach steigt der Wert wieder, wobei anzunehmen ist, dass
das Aluminiumoxid in diesen pH-Bereichen bereits beginnt, sich chemisch zu zersetzen.
Wihrend der Kurvenverlauf durch die Spiilungen in MgCl, und den Reinigungslosungen nur
unwesentlich verschoben wird, verursacht die Spiilung mit Unfiltrat bei pH-Werten < pH 8

eine deutliche Verschiebung des Zetapotentials in den negativen Bereich.
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Tab. 5-4: Zetapotentiale der organischen Filtermittel iiber den pH-Bereich

Organische Filtermittel
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Abb. 5-12: Kationenaustauscher TP 208
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Abb. 5-13: Anionenaustauscher MP 62
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Tab. 5-5: Zetapotentiale der anorganischen Filtermittel iiber den pH-Bereich

Anorganische Filtermittel
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Abb. 5-14: Feldspat FS 900 S
100
80 -
> 60
E
= 40
€ 20 -
[
b
8 0
©
@ 20 -
N
-40
-60 1 1 1 1 1
0 2 4 6 8 10 12 14
pH-Wert [ ]
- VE-Wasser -4 Unfiltrat -=- MgCI2 o NaOH HCI

Abb. 5-15: Aluminiumoxid MN/Y
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5.3.2  Charakterisierung der eingesetzten suspendierten Partikel

Bei den abzutrennenden suspendierten Partikeln handelt es sich in allen folgenden Untersu-
chungen um Mikroorganismen. Diese Wahl ist damit zu begriinden, dass Abtrennung von Mik-

roorganismen bei der Filtration von Suspensionen ein haufig auftretendes Trennproblem ist.

Fiir die Untersuchungen zur Uberpriifung der Wirksamkeit des Filtrationsprinzips mit elektroki-
netischen AbstoBungskriften sind die elektrokinetischen Wechselwirkungen der Mikroorganis-
men mit dem Filtermittel von Bedeutung. Bei der Zellmembran von Mikroorganismen handelt
es sich um ein dynamisches System. Daher muss die Aussagekraft der Modelle zur Beschrei-
bung der elektrokinetischen Wechselwirkungen mit Hilfe des Zetapotentials fiir einen Mikroor-
ganismus iiberpriift werden. Das Zetapotential hdngt sowohl von den an der Oberfliche adsor-
bierten Stoffen (Oberflichenpotential) als auch von den Umgebungsbedingungen (pH, lonen-
konzentration) ab, vgl. Abschnitt 2.2.2. Damit ein entsprechendes Potential an der Oberfldache
von Zellen entstehen kann, miissen Ladungstriger vorhanden sein, die die Zellmembran nicht
verlassen konnen. Die entsprechenden Gegenionen hingegen miissen diese passieren konnen,
damit die Zelle eine elektrostatische Ladung aufweist. Dabei wird davon ausgegangen, dass sich
die Ladungen nicht ausschlieBlich an der Oberfldche des Partikels, sondern gleichmifBig verteilt
innerhalb einer definierten Schicht nahe der Oberfliche befinden®'. Es entsteht somit bereits in
der Zellmembran ein Potentialgefélle in Richtung des Elektrolyten. Als Grenzfall kann hier be-
trachtet werden, dass der Elektrolytfluss innerhalb der Zellmembran beziiglich der innerhalb der
Zelle befindlichen Ladungstridger zu vernachldssigen ist. In diesem Fall kann die Gleichung
nach Smoluchowski auch fiir die Berechnung des Zetapotentials von Mikroorganismus
verwendet werden [PFETSCH, 1999]. Diese Annahme wird durch Untersuchungen an Mikroor-

ganismen bestitigt, bei denen elektrokinetische Wechselwirkungen zur

e Charakterisierung und Separation verschiedener Mikroorganismen

[VAN HEE ET.AL., 2006], [PFETSCH, 1999] und zur
e Unterstilitzung der Adsoptionskréfte bei der Chromatographie [LIN ET.AL., 2006]

eingesetzt wurden. Bei diesen Untersuchungen wurde keine grundsitzlichen Anderung der

elektrokinetischen Eigenschaften der Mikroorganismen in unterschiedlichen Elektrolyten fest-

2! [PFETSCH, 1999] bietet eine ausfiithrliche Ubersicht iiber Modelle zur Beschreibung der elektrostatischen Wech-

selwirkungen in der Zellmembran bzw. der Zellhiille mit einem Elektrolyt.
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gestellt, so dass das Zetapotential auch hier zur Beschreibung der elektrokinetischen Eigen-

schaften der suspendierten Partikel eingesetzt werden kann.

Als Modellorganismen werden wegen ihrer nahezu ideal sphirischen Form [DEACON, 1984],
[SCHLEGEL/ZABOROSCH, 1992] Hefen der Gattung saccharomyces verwendet. Die Wahl fiel
auf Hefen, da diese Mikroorganismen sehr detailliert beschrieben [ANTRANIKIAN, 2005] und
dartiber hinaus leicht zu handhaben sind. Aus diesem Grund sind sie ein in der Forschung héu-

fig eingesetzter Modellorganismus [KASPAR ET AL., 2005].

Bei einem Teil der eingesetzten Hefe handelt es sich um die Gattung saccharomyces carlsber-
gensis, die von der Karlsbergbrauerei in Homburg/Saarpfalz zur Verfiigung gestellt wurden, der
andere Teil ist im Handel erworbene Backhefe (saccharomyces cerevisiae), ,,Dr. Moormanns
Frischbackhefe* Uniform GmbH & Co. KG, Werne. Obwohl beide Hefestimme im allgemei-
nen als Bier- oder Backhefen bezeichnet werden [BRINK, 2005], [DITTRICH, 1993], [TuI-
TE/OLIVER, 1991], sollen sie hier ebenfalls unterschieden werden, da sie sich in ihrer Grofe und
threm Zetapotential geringfiligig von einander unterscheiden [DENGIS/ROUXHET, 1997]. Auch in
der Literatur wird oft zwischen den obergérigen saccharomyces cerevisiae und untergirigen He-
fen saccharomyces uvarum bzw. saccharomyces carlsbergensis unterschieden [ ANTRANIKIAN,
2005], [JENNINGS/LYSEK, 1999], [NARZISS, 1986], [SCHLEGEL/ZABOROSCH, 1992], da sie leichte
Unterschiede in ihrer DNS [CHRISTIANSEN/CHRISTIANSEN, 1976] und daraus resultierend in
ihrem Stoffwechsel aufweisen [STRATHERN ET.AL., 1982]. Die durchschnittliche GroBe einer
saccharomyces cerevisiae betragt zwischen 2 bis 15 um [WEIGL, 2004], wobei die meisten Zel-
len etwa 5 um grof} sind, wiahrend die der verwendeten saccharomyces carlsbergensis etwa 5

bis 18 um mit einer hauptsichlichen Grofle von 7 um betrégt [EIGENE MESSUNG].

Das Zetapotential ist in der folgenden Abb. 5-16 fiir beide Hefestimme aufgetragen. Laut
ROUXHET sind die obergérigen Hefen hydrophober und bei pH 4 weniger negativ geladen als die
untergirigen Hefen [AMORY/ROUXHET, 1988], [DENGIS/ROUXHET, 1997]. Dabei sind die einzel-
nen untersuchten Arten bei ihm in ihren Eigenschaften sehr unterschiedlich und es gibt durchaus
einzelne Arten der s. cerevisiae, die einen hoheren Betrag im Zetapotential aufweisen als die
s. carlsbergensis. LIN ET.AL. (2003) geben allerdings deutlich hohere Betrdge (im Bereich von
-15 mV) fiir das Zetapotential der saccharomyces cerevisiae an. THONART ET.AL., (1982) messen
sogar Betrdge von -30 mV. Dies wird von den eigenen Messungen bestitigt, auch wenn diese
ein deutlich niedrigeres Zetapotential als die Vergleichsmessungen der Literatur zeigen. Dies

liegt allerdings u.a. an der Wahl des Messverfahrens, da die eigenen Messungen mittels Stro-
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mungspotential erfolgen, die Literaturwerte jedoch mittels Elektrophorese bestimmt wurden.
Bestimmungen des Zetapotentials {iber das Stromungspotential zeigen stets kleinere Betrége als
elektrophoretische Messungen [KIM ET.AL., 1996]. Eine lichtmikroskopische Aufnahme der sac-

charomyces carlsbergensis zeigt Abb. 5-17.
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Abb. 5-16: Zetapotentiale der s. carlsbergensis und der s. cerevisiae
1) EIGENE MESSUNG, Stromungspotential, 2) DENGIS/ROUXHET, 1997,

Elektrophorese 3) LIN ET.AL., 2003, Elektrophorese

06.08.03 14:17: 42 15,3 um
S500x X= 76,0 um Y= 7,2 um D= 76,3 um

Abb. 5-17: Lichtmikroskopische Aufnahme s. carlsbergensis, EIGENE AUFNAHME
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6 Experimentelle Untersuchung der Tiefenfiltration
mit elektrokinetisch optimiertem, selektiven Schiittbett

Zur Ermittlung der Wirksamkeit des angenommenen Filtrationsprinzips werden experimentel-
le Untersuchungen mit den folgenden beiden Schwerpunkten durchgefiihrt: Durch Filtrations-
versuche wird die Funktion des Filtrationsprinzips unter Anderung verschiedener Einflusspa-
rameter detailliert untersucht. Vor dem Hintergrund dieser Ergebnisse wird die Eignung der
dimensionslosen Kennzahlen zur Beschreibung des Filtrationsprinzips diskutiert und eine Fil-
tergleichung zur Modellierung der Vorgidnge aufgestellt. Dariiber hinaus erfolgen Untersu-

chungen zur Regenerationsfahigkeit des Filtermittels und zur Riickspiilbarkeit des Schiittbetts.

6.1 Untersuchungen zur Verifizierung des Filtrationsprinzips

Im Vordergrund der Untersuchungen zur Konkretisierung der Filtermodellierung steht die
Uberpriifung des Einflusses der elektrokinetischen Repulsationskrifte auf die Filtration von
Suspensionen mit suspendierten Partikeln im Mikrometerbereich mit pordsen Schiittbetten.
Um die Giiltigkeit der aufgestellten These zu beurteilen, werden mit den im vorhergehenden
Kapitel vorgestellten Filtermitteln Filtrationsuntersuchungen durchgefiihrt. Ein bedeutender
Aspekt ist dabei neben der Betrachtung der Filtrationsergebnisse von Filtermitteln mit
gleichnamigem bzw. ungleichnamigem Zetapotential auch die Wahl der geeigneten mittle-
ren PartikelgroBe des Filtermittels sowie dessen PartikelgroBenverteilung. Die Ergebnisse
dieser Untersuchungen finden ihren Eingang in die Definition der Giiltigkeitsbereiche des
Filtrationsverfahrens durch die dimensionslosen Kennzahlen sowie die Konkretisierung ei-

ner systembeschreibenden Filtergleichung.

6.1.1 Experimentelle Untersuchung der elektrokinetischen Wechselwirkungen

Die experimentelle Untersuchung des Filtrationsprinzips dient einerseits der Ermittlung des
Einflusses der elektrokinetischen Wechselwirkungen bei der Unterstiitzung einer Tiefenfiltra-
tion anderseits der Verifizierung der Regenerationsfahigkeit des Filtermittels. Hierzu werden
vier verschiedene Versuchsreihen durchgefiihrt, mit denen die Einflussnahme verschiedener

Parameter
e auf die Filtrationsart durch Betrachtung
- der unterschiedlichen elektrokinetischen Wechselwirkungen und

- der Verdnderung des Zetapotentials sowie
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e auf das Filtrationsergebnis durch Variation
- der PartikelgroBenverteilung und
- der Ionenkonzentration des Elektrolyten

beleuchtet wird. Fiir die Versuche wird eine Modelltriibe eingesetzt, die sowohl mdglichen
Filtrationsaufgaben in der Getrinkeindustrie als auch denen der Biotechnologie entspricht.
Dabei werden als Modellorganismus Hefen der Gattung saccharomyces carlsbergensis (Ab-
schnitt 6.1.1, 6.1.2, 6.1.3) und saccharomyces cerevisiae (Abschnitt 6.1.4) mit Minimalmedi-
um in einer 0,1 w % wissrigen Losung fiir die Versuche verwendet. Die Hohe des Schiittbetts
betrdgt L =5 cm. Die Versuchsbedingungen sowie die Laufzeit der Versuche sind zur besse-
ren Vergleichbarkeit der Ergebnisse konstant. Die Laufzeit eines Versuches betrdgt vier Stun-
den bei einer Filtrationsgeschwindigkeit von 0,25 m/h. Erhoht sich in dieser Zeit die Filtrat-
triibe oder die bendtigte Druckdifferenz deutlich, so dass entweder der Beginn eines Durch-
bruches oder eine Oberflichenfiltration zu erkennen ist, wird der Versuch vor Ende der ange-
strebten Laufzeit beendet. Insbesondere ein deutlicher Anstieg der Triibung im Filtrat deutet
auf eine Erschopfung der Schiittbettkapazitit hin; die vor allem im industriellen Einsatz gefor-
derten Filtratqualititen konnen nicht mehr eingehalten werden. Da aus den geschilderten
Griinden die Laufzeit der Versuche sowie in geringem Mafle auch die Filtergeschwindigkeit
varileren konnen, werden alle Filtrationsergebnisse iiber das Bettvolumen Vg
(m? Filtrat/m? Schiittbett) als Bezugsgrofie dargestellt, um auf diese Weise eine eindeutige
Vergleichbarkeit von Leistungsfahigkeit und Kapazitit des Schiittbetts zu erhalten. Die
Mikroorganismenkonzentration wird qualitativ {iber die Messung der Triibung des Filtrates
mittels Streulichtdetektion bei 90° ermittelt. Um das Filtrationsverfahren als Vorfiltration

einsetzten zu konnen, soll ein Riickhalt von mindestens 75 % (c/co = 0,25) erreicht werden.

6.1.1.1 Einfluss elektrokinetischer Wechselwirkungen auf die Filtrationsart

In der ersten Versuchsreihe wird der Einfluss elektrokinetischer Wechselwirkungen auf die
Filtrationsart, insbesondere die Wirkungsweise von gleichnamigen bzw. ungleichnamigen Ze-

tapotentialen von Filtermitteln und abzutrennenden suspendierten Partikeln, untersucht.

Die Versuche werden mit einer Modelltriibe aus einer Suspension von Hefen der Gattung sac-
charomyces carlsbergensis mit dreien der vorgestellten Filtermittel durchgefiihrt. Die einge-
stellte Triibung betrdgt co =200 EBC (= 850 NTU), dies entspricht einem Hefegehalt von
0,1 w %. Der pH-Wert dieser Suspension betrdgt ca. pH 6 bei einer Leitfahigkeit von



6 Experimentelle Untersuchung des Filtrationsprinzips 105

25 mS/m. Die Versuche wurden mit den Filtermitteln Kationenaustauscher (TP 208), Feldspat
(FS 900 S) und Aluminiumoxid (MN/Y) durchgefiihrt. Der Anionentauscher MP 62 wird
nicht verwendet, da er — wie in Kapitel 5 bereits angesprochen — aufgrund des geringen Dich-
teunterschiedes zu Wasser in diesem aufschwimmt und die Durchfiihrung einer Filtration da-
her nicht moglich ist. In der Abb. 6-1 ist deutlich der Unterschied zwischen den sich einstel-
lenden Filtrationsarten bei den beiden gleichnamig zu der Hefe geladenen Filtermitteln und

dem Filtermittel mit ungleichnamigem Zetapotential zu erkennen.

0,25 Riickhalt 75 % 2.5
0,20 + +20 =
3
g s
', 0,15 - +1,5 5
O ()
5 =
2 0,10 1 +10 B
2 (&)
= -
o

- 0,5
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0 5 10 15 20 25 30
Bettvolumina [m3/m?]
MNY  (Cew> 0)

TP 208  (Cry<0) o Druckdifferenz [bar]
BFS900S (Cpy< 0)

— Tribungsverhéltnis c/c,

Abb. 6-1: Filtrationsverhalten der Filtermittel mit positivem und negativem Zetapotential

Das Aluminiumoxid MN/Y weist bei diesem pH-Wert ein positives Zetapotential auf. Bei
der Filtration mit diesem Filtermittel wird die Triibung um mehr als 98 % (c/cy <0,2) redu-
ziert, allerdings steigt die Druckdifferenz innerhalb kurzer Zeit auf fast 2 bar an. Dies deutet
darauf hin, dass eine Oberflichenfiltration stattfindet. Eine entsprechende Probenahme aus
der Schiittschicht nach Ende des Versuches zeigt dies deutlich (Abb. 6-2, A). Die Filtermittel
mit dem negativen Zetapotential zeigen eine etwas geringere Reinigungsleistung bei einer
geringen Druckdifferenz von Ap = 0,2 bar. Der Kationenaustauscher TP 208 durchlduft den
fiir Tiefenfiltration typischen Triibungsverlauf mit Anlaufphase, Filtrationsphase bei ca. 98 %

Riickhalt und Durchbruch. Der Druck ist leicht schwankend, und die Filtrationsleistung liegt
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bei liber 25 m*/m?. Der Feldspat FS 900 S verhilt sich dhnlich, allerdings ist die Anlaufphase
stark verkiirzt und die Druckdifferenz wesentlich konstanter bei einem Bettvolumen von 30
m?*/m?. Auch hier tritt am Ende der Filtration ein leichter Anstieg der Triibung im Filtrat
(Riickhalt kleiner 94 %) ein. Ein Photo des Bohrkerns der Probenahme aus dem Schiittbett, die
beim Feldspat FS 900 S erfolgte, zeigt Abb. 6-2, B.

Keine Hefedeckschicht

Abb. 6-2: Photos der Bohrkerne sowie lichtmikroskopische Aufnahmen des Schiittbetts
A: Aluminiumoxid MIN/Y mit Hefedeckschicht,
vereinzelte Hefezellen im Schiittbett
B: Feldspat FS 900 S ohne Deckschichtbildung,
im Schiittbett zuriickgehaltene Hefezellen

Bei beiden Filtermitteln mit negativem — und damit mit einem zu den abzutrennenden Parti-
keln gleichnamigem — Zetapotential erfolgte eine Tiefenfiltration, bei dem Filtermittel mit po-
sitivem — und damit ungleichnamigem — Zetapotential hingegen eine Oberflidchenfiltration.
Dies bestitigt die Annahme, dass zwar ungleichnamige Zetapotentiale eine Adsorption und
damit eine Abscheidung im Schiittbett fordern, dass eine Filtration bei gleichnamigen Zeta-

potentialen jedoch ebenfalls méglich ist und dabei nur ein geringer Druckverlust auftritt.

Bei lichtmikroskopischen Aufnahmen des beladenen Schiittbetts ist zu erkennen, dass die
Hefezellen nicht direkt am Filtermittel adsorbieren. Teilweise befinden sie sich nahe am Fil-
termittel, was auf eine mogliche Adsorption hindeutet, jedoch besteht keine feste, adhisive

Verbindung zum Filtermittel, siche Abb. 6-3.
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B
Abb. 6-3: Lichtmikroskopische Aufnahmen aus dem Schiittbett (Feldspat F'S 900 S)

A: Pore im Schiittbett mit Hefezellen

B: Filtermittelpartikel und Hefezellen im Wassertropfen

6.1.1.2 Anderung des Filtrationsverhaltens bei Vorzeichenwechsel des Zetapotentials

Um die Verdanderung des Filtrationsverhaltens eines Filtermittels bei den unterschiedlichen
Vorzeichen der Zetapotentiale genauer zu untersuchen, erfolgen Filtrationsversuche mit dem
Aluminiumoxid MN/Y bei verschiedenen pH-Werten. Das Aluminiumoxid wird deshalb fiir
diese Versuche ausgewdhlt, da sein isoelektrischer Punkt bei pH 7 liegt, und es daher inner-
halb der Lebensbedingungen von Mikroorganismen zwei verschiedene Vorzeichen des Zeta-
potentials aufweist. Diese Versuche wurden ebenfalls mit einer 0,1 w % Hefesuspension aus
s. carlsbergensis durchgefiihrt, dabei werden zwei unterschiedliche pH-Werte, pH 5,5
(Cpm =140 mV) und pH 10 (Cpm = -40 mV), eingestellt. Das Zetapotential der Hefen dndert
sich bei dem pH-Wertwechsel hingegen nicht, vgl. Abb. 5-16.

Die Versuchsergebnisse (Abb. 6-4) zeigen, dass der Riickhalt bei beiden pH-Werten ver-
gleichbar ist. Allerdings erfolgt die Filtration mit zwei verschiedenen Filtrationsarten. Auf-
grund der eintretenden Oberfldchenfiltration erfolgt der Riickhalt bei pH 5,5 zu nahezu 100 %,
wihrend die Druckdifferenz auf {iber 2 bar ansteigt. Hier wird die Leistungsfahigkeit des Fil-
termittels aufgrund der stark gestiegenen Druckdifferenz limitiert. Bei pH 10 ist der Riickhalt
geringfiigig schlechter, die anliegende Druckdifferenz betrdgt allerdings weniger als 0,5 bar.
Hier ist durch den Anstieg der Triibung von c¢/cy < 0,005 auf ¢/cy > 0,02 (< 98 % Riickhalt) der
Beginn eines Durchbruches zu erkennen. Die Ergebnisse deuten darauf hin, dass bei pH 5,5
eine Oberflachenfiltration erfolgt ist, wahrend bei pH 10 eine Tiefenfiltration stattfindet. Pro-
benahmen aus dem Schiittbett bestitigen diese Vermutungen. Damit ist gezeigt, dass die Filt-
rationsart bei gleicher Porengrofe des Filtermittels — und Konstanz aller weiteren Gréflen —

vom Vorzeichen des Zetapotentials determiniert wird.
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Abb. 6-4: Versuchsergebnisse bei Anderung des pH-Wertes der Modelltriibe

6.1.1.3 Einfluss der mittleren Korngrofie und der Partikelgroflenverteilung

auf das Filtrationsergebnis

Aufgrund der geringen Reichweite der elektrokinetischen Wechselwirkungen ist zu vermuten,
dass durch eine prizise Abstimmung der mittleren Partikelgrofie des Filtermittels eine Op-
timierung der Poren mdglich ist, wodurch das Filtrationsergebnis mafgeblich beeinflusst
wird. Aufgrund der sehr breiten Porenverteilung — die durch die Partikelgréenverteilung vor-
gegeben wird — fiillen kleinere Partikel des Filtermittels dessen Hohlrdume auf, siche Abb.
6-5 A. Der zur Einlagerung von suspendierten Partikeln zur Verfiigung stehende Hohlraum ist
bei inhomogenen Packungen entsprechend reduziert, weshalb deren Kapazitit gering ist.
Teilweise sind die Hohlrdume zu eng, um das suspendierte Partikel passieren zu lassen. Die
dadurch auftretende partielle Oberflachenfiltration ermoglicht zwar einen hohen Riickhalt, je-
doch ist die Leistungsfdhigkeit des Filtermittels hinsichtlich der Permeabilitit beeintrachtigt.
Bei einer homogenen Packung sind die Poren gleich grofl und durch die hohere Porositét hat

das Filtermittel auch eine hohe Kapazitit, vgl. Abb. 6-5 B.

Um die Neigung des Materials des Filtermittels eine Oberflichenfiltration aufgrund zu enger
Poren zu begiinstigen auszuschlieBen, wird die Abhéngigkeit des Riickhaltes von der Partikel-

grofle sowie der PartikelgroBenverteilung ermittelt. Die Homogenitit der Poren wird durch
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Einengung der PartikelgroBenverteilung mittels Siebung erzeugt. Entsprechend den vom Her-
steller angebotenen Analysesieben wurden fiinf homogene Fraktionen eingestellt. Wie Tab.
6-1 zeigt, steigt die Porositét einer homogenen Fraktion gegeniiber der inhomogenen Packung

um 20 % von gpy = 0,34 auf 0,4 an.

Riickhalt + +/-
Fluss - +
Druck - +
Kapazitiit +/- +
A B

Abb. 6-5: Vergleich inhomogene (A) und homogene (B) Packung

Tab. 6-1: Korngréfsenbereiche und Porositdten der einzelnen Siebfraktionen FS 900 S

Fraktion Korngrof3enbereich Porositit
Nr. [wm] [-]
Ungesiebt 0-500 0,34
Ohne Fein-/Grobkorn 50 - 355 0,35
F1 100 — 150 0,38
F2 150 -200 0,40
F3 200 - 250 0,40
F4 250 -300 0,40
F5 300 —355 0,40
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Fiir diese Versuche wird wiederum eine Modelltriibe aus 0,1 w % s. carlsbergensis verwendet.
Aufgrund der Ergebnisse der bisherigen Versuchsreihen wird im Folgenden nur noch der
Feldspat FS 900 S untersucht, da er im normalen pH-Lebensmilieu der meisten Mikroorga-
nismen”” ein negatives Zetapotential aufweist und zuverlissigere Filtrationsergebnisse ermog-

licht als der Ionenaustauscher TP 208.

Abb. 6-6 zeigt die Ergebnisse der Beladungsversuche der genannten Fraktionen. Es zeigt sich,
dass Fraktion F1 und F2 zuvor nahezu 100 % Riickhalt erreichen, wobei der Druck jedoch im
Zeitverlauf stark schwankt und bei der Fraktion F1 auf 0,3 bar ansteigt. Dies deutet darauf hin,
dass bei dieser Fraktion der dominante Filtrationsmechanismus die Oberfldchenfiltration ist.
Bei den Fraktionen F3 bis F5 steigt die Triibung an, wéihrend der Druck konstant bei 0,2 bar
bleibt, weshalb als Filtrationsmechanismus eine Tiefenfiltration vermutet wird. Probenahmen
im Schiittbett zeigen, dass bei den Fraktionen F1 und F2 eine Oberflachenfiltration erfolgte
und bei den groberen Fraktionen eine Tiefenfiltration. Allerdings nimmt bei diesen der Riick-
halt stark ab, d.h. viele suspendierte Partikel passieren die Poren, ohne an das Filtermittel an-

transportiert und abgelagert zu werden.

Die Versuche zeigen, dass die Leistung der Einzelfraktionen fast 50 % geringer ist als die
der Gesamtfraktion. Da es sich bei dem Feldspat um ein Naturprodukt handelt, sind die Par-
tikel keine idealen Kugeln, sondern vielmehr Vielecke. Die Porenstruktur ist daher ebenfalls
nicht ideal, und es kann zur Ausbildung besonders grofler Poren kommen, die durch die Sie-
bung in die Fraktionen nun nicht mehr durch kleinere Partikel gefiillt werden. Diese grof3en
Poren lassen die Hefen schneller passieren, und aufgrund der geringen Schiittbetthohe ist die
statistische Abscheiderate sehr gering. Die Summe dieser Einfliisse sorgt fiir die geringere
Filtrationsleistung der Einzelfraktionen gegeniiber der Gesamtfraktion. Eine Mdglichkeit,
die Porenstruktur weiter zu optimieren, besteht darin, die groBen Poren gezielt mit einem ca.
30-40 % kleineren Partikel zu fiillen. Der Durchmesser der Poren wird geringer als bei den
Einzelfraktionen, und auch die Porositéit wird geringfiigig reduziert. Durch die gezielte Aus-
wahl der Partikel und die gewidhlte Homogenitit der Packung wird die Ausbildung beson-
ders gleichférmiger Poren erreicht, vgl. Abb. 6-7. Dadurch sollten die Kapazitit des Schiitt-
betts sowie dessen Riickhalt hoch sein und zu einem guten Fluss bei gleichzeitig niedrigem

Druckverlust fihren.

*? Die meisten Mikroorganismen weisen ein negatives Zetapotential auf, vgl. auch Kapitel 5.
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Abb. 6-6: Vergleich Fraktionen Feldspat F'S 900 S,
Druckdifferenzen (oben), Triibungsreduktion (unten)
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Abb. 6-7: Optimierte homogene Packung (Idealvorstellung)

Um die optimale Kornfraktion bzw. Porenstruktur weiter einzuengen, werden Mischfraktionen
aus den in den obigen Versuchen am besten geeigneten Fraktionen 2 und 3 sowie den Fraktio-
nen 3 und 4 hergestellt. Die Mischung der Fraktionen erfolgte im Verhéltnis 1:1 (w). Die Po-

rositdt nimmt gegeniiber den Einzelfraktionen geringfiigig ab, s. Tab. 6-2.

Tab. 6-2: Korngrofienbereiche der Mischfraktionen F'S 900 S

Fraktion Korngrofienbereich Porositit
Nr. [um] [-]
F2:F3 150 - 250 0,39
F3:F4 200 - 300 0,38

Die Ergebnisse dieser Beladungsversuche zeigt Abb. 6-8. Bei beiden Fraktionen betrégt die
Druckdifferenz konstant 0,2 bar, wobei die Mischung der Fraktionen F3 und F4 trotz geringe-
rer Porositdt eine hohere Hefeaufnahmekapazitit hat. Die Mischung der Fraktionen F2:F3
zeigt eine geringere Leistung als Fraktion F3:F4. Dies kann darauf zuriickgefiihrt werden, dass
es sich — wie oben bereits diskutiert — bei den Feldspatpartikeln nicht um vollstindig ideal
runde Kugeln handelt, und daher bei Fraktion F2:F3 aufgrund der Partikelstruktur die entste-
henden Hohlrdume grofer sind als bei der Fraktion F3:F4. Bei der Fraktion F2:F3 kann es zu-
dem der Fall sein, dass eine geringere Anzahl an fiir die Ablagerung der Hefezellen geeigne-
ten Hohlrdumen zur Verfiigung steht und das Schiittbett daher schneller erschopft ist. Entspre-
chend werden mit dieser Fraktion weniger Hefezellen abgetrennt, die Filterstandzeit ist nicht
so hoch und die Filtratqualitét ist schlechter als bei Fraktion F3:F4. Die letztere zeigt eine

Leistung von knapp 25 m3/m?, ohne dass Anzeichen einer Oberfldchenfiltration auftreten. Die
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Filtrattriibung ist zwar mit 75-80 % Riickhalt gegen Ende der Beladung schlechter als bei der
Gesamtfraktion mit 80-85 %, allerdings ist der Druckverlust stabil und steigt wéhrend der
Versuchdauer nicht an. Diese Fraktion entspricht damit den Entwicklungszielen des Verfah-
rens sehr gut. Vor dem Hintergrund dieser Beobachtungen wird deutlich, dass durch Einstel-
len der optimalen Porengrof3e iiber den mittleren Partikeldurchmesser des Filtermittels eine

Qualitiitssteigerung der Filtrationsergebnisse moglich ist.
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Abb. 6-8: Vergleich Mischfraktionen FS 900 S

6.1.1.4 Ermittlung des Einflusses der lonenkonzentration durch Untersuchungen

bei verschiedenen Salzgehalten der Modelltriibe

In der Literatur, u.a. [CHANG/VIGNESWARAN, 1990], [LIN ET.AL., 2003], wird hédufiger ange-
fiihrt, dass die Dicke der elektrolytischen Doppelschicht und damit das Zetapotential und des-
sen Wirkung eine starke Abhdngigkeit vom Gehalt und der Art der lonen in der Losung auf-
weist. Es wird hier angenommen, dass elektrokinetische Wechselwirkungen nur bei geringen
Leitfahigkeiten deutlich wirksam sind. Andere Autoren wiederum bemerken keine Abhingig-

keit des Zetapotentials und der Filtrationsergebnisse von der Leitfihigkeit des Elektrolyten
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[CHANG/ROBERTSON, 1967]. Fiir die Uberpriifung einer derartigen Abhingigkeit werden Ver-
suche mit verschiedenen Salzgehalten der Modelltriibe durchgefiihrt.

Fiir die Versuche wurde eine Modelltriibe aus 0,1 w % s. cerevisiae mit Kochsalz (NaCl) als
Elektrolyt eingesetzt. In diesem Fall wurde die Biackerhefe als Modellorganismus ausgewaihlt,
da sie in gereinigter Form erhéltlich ist und keine weiteren Salze in die Modelltriibe eintrigt.

Verglichen wurden Triiben mit
e geringem Salzgehalt (25 mS/m),
e mittlerem Salzgehalt, Bereich Trinkwasser (100, 500, 1000 mS/m) und

e hohem Salzgehalt, Bereich Brack- und Meerwasser (5000, 10.000, 20.000 mS/m).

Als Filtermittel werden die beiden im vorhergehenden Abschnitt untersuchten Mischfraktio-
nen des Filtermittels Feldspat FS 900 S verwendet. Es ist anzumerken, dass die Ergebnisse bei
einer Leitfahigkeit von 25 mS/m sich von denen der vorhergehenden Versuche deshalb unter-
scheiden, da eine andere Hefe eingesetzt wird. Diese Hefe hat einen kleineren Durchmesser
(Ds =5 pum) und weist aulerdem ein stirkeres Zetapotential auf als die Bierhefe (Ds =7 pm).
Die Anderungen der Eigenschaften des suspendierten Partikels wirken sich — wie im Folgen-
den zu sehen ist — liberwiegend auf eine verbesserte Abscheidung in Fraktion F2:F3 aus. Der
Riickhalt der groberen Fraktion F3:F4 ist hingegen schlechter, da die kleinere Hefeart in den
deutlich zu groflen Poren nicht zuriickgehalten werden kénnen. Diese Beobachtungen verdeut-
lichen erneut die Notwendigkeit, die Porengrof3e exakt auf den abzutrennenden suspendierten

Partikel abzustimmen.

Bei beiden Mischfraktionen bleibt die Druckdifferenz wihrend der Filtrationsversuche kon-
stant bei Ap = 0,3 bar. Bei der kleineren Mischfraktion F2:F3 (vgl. Abb. 6-9) zeigt sich, dass
die Triiben mit den mittleren Leitfdhigkeiten (100 und 500 mS/m) geringere Filterstandzeiten
und schlechtere Filtrationsergebnisse aufweisen als diejenige mit niedriger Elektrolytkonzent-
rationen (25 mS/m), die bisher fiir die Versuche verwendet wurde. Mit weiter steigenden Salz-
gehalten verbessern sich die Filtratqualitit und die Filterstandzeit wieder, bis der hochste

Salzgehalt sogar bessere Leistungen zeigt als die Triibe mit der geringen Leitfahigkeit.

Bei der groberen Fraktion F3:F4 (s. Abb. 6-10) zeigen ausschlieBlich die beiden Modelltriiben
mit den geringen Salzgehalten eine schlechte Abtrennleistung. Mit zunehmendem Salzgehalt

in der Triibe nimmt die Filtratqualitét deutlich zu, und auch die Filterstandzeit ist groBer.
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Abb. 6-9: Vergleich der Filtrationsergebnisse der verschiedenen Elektrolyte
FS 900 S - Fraktionen F2:F3
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Wird die Triibung als Funktion der Leitfdhigkeit der Modelltriibe fiir die Fraktion F2:F3 fiir
ausgewdhlte Bettvolumina aufgetragen, so zeigt sich, dass die Reinigungsleistung mit zuneh-

mender Leitfahigkeit zunimmt, vgl. Abb. 6-13.
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Abb. 6-11: Triibung als Funktion der Leitfihigkeit der Modelltriibe bei einem
Bettvolumen von 10 bzw. 20 m*/m? (Fraktion F2:F3)

Bei der Filtration der einzelnen Modelltriiben kann unabhiingig von der Elektrolytkonzent-
ration ein Riickhalt von mehr als 75 % erzielt werden, was den Zielen einer Vorfiltrations-
stufe geniigt. Aus den Versuchen kann geschlossen werden, dass die lonenkonzentration des
Elektrolyten die Filtration nicht negativ beeinflusst, da geringe und hohe Salzgehalte zu dhnli-
chen Filtrationsergebnissen fithren. Aufgrund der durchgefiihrten Untersuchungen lédsst sich
ein Widerspruch zu den in der Literatur aufgefiihrten Ergebnissen feststellen: Eine zunehmen-
de Leitfahigkeit fiihrt zu einer (fast) linearen Verringerung der Triibung. Durch hohere Elekt-
rolytkonzentrationen kann das Filtermittel mit der geringeren mittleren Partikelgrofle F2:F3
sogar deutlich ertiichtigt werden. Lediglich Salzgehalte im Trinkwasserbereich zeigen bei der
groberen Mischfraktion deutlich schlechtere Ergebnisse als die Fraktion F2:F3, hier betragt
der Riickhalt weniger als 75 %.

Da in den durchgefiihrten Versuchen der Einfluss des Zetapotentials auf die Filtrationser-

gebnisse bestitigt werden konnte, erfolgt nun die Uberpriifung der theoretischen Beschrei-
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bung des Filtrationsprinzips durch die neu definierten Kennzahlen. Dazu werden die dimensi-
onslosen Kennzahlen zur Beschreibung der elektrokinetischen Wechselwirkungen im Schiitt-
bett fiir die durchgefiihrten Versuche bestimmt und die erhaltenen Ergebnisse diskutiert. Es
wird iiberpriift, ob die elektrokinetische Filtrationskennzahl fiir eine Berechnung der bendtig-
ten mittleren PartikelgroBe des Filtermittels und damit fiir eine Ubertragung auf andere Sys-
teme geeignet ist. Im Anschluss wird eine Filtrationsgleichung betrachtet und anhand eines
geeigneten Parameters an die Filtration unter Beriicksichtigung der elektrokinetischen Effekte

angepasst.

6.1.2  Diskussion der dimensionslosen Kennzahlen anhand der Filtrationsergebnisse

Die Ergebnisse der Berechnung der dimensionslosen Kennzahlen fiir die durchgefiihrten Ver-
suche gibt Tab. 6-4 wieder. Es zeigt sich, dass die Kennzahlen, die ein gut funktionierendes
Filtersystem beschreiben (d.h. in der Tab. 6-4 mit + oder +/- bewertet wurden) in den folgen-

den Grofenordnungen liegen miissen (Tab. 6-3):

Tab. 6-3: Grofsenordnungen der durch die Filtrationsversuche ermittelten Kennzahlen

Kennzahl Groflenordnung
I, Dimensionslose Geometriekennzahl 0,03 -0,06
I, Dimensionsloses Zetapotential <0,5
I1; Eulerzahl >4.10°
Iy Reynoldszahl <0,03
I1s E}ektrgkinetische > 0,005
Filtrationskennzahl (EFK)
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Fiir die Ermittlung des mittleren Durchmessers des Filtermittels zur Abtrennung eines suspen-
dierten Partikels miissen diese Kennzahlen® in den genannten Bereichen vorliegen. So kénnen
auch die schlechten Ergebnisse der Filtrationsversuche der Fraktion F3:F4 bei den Versuchen
mit den unterschiedlichen Salzgehalten (Abschnitt 6.1.1.4) erklart werden. Im Gegensatz zu
dem Versuch in Abschnitt 6.1.1.3, in dem diese Fraktion hervorragende Ergebnisse brachte,
waren die Ergebnisse bei den niedrigen und mittleren Salzgehalten ausgesprochen schlecht.
Die in den Versuchen zur KorngréBenverteilung eingesetzte Hefe s. carlsbergensis ist mit ei-
ner mittleren Partikelgrofle von 7 um etwa 30 % grofer als die bei den Versuchen in Abschnitt
6.1.1.4 eingesetzte Hefe s. cerevisiae. Die Kennzahl I'1;(F3:F4) = 0,02 ist damit aulerhalb des
Definitionsbereiches. Wird die in den Versuchen mit der s. carlsbergensis ermittelte Kennzahl
IT;(F3:F4) = 0,028 konstant gehalten, so kann die optimale mittlere PartikelgroB3e fiir die Hefe
s. cerevisiae bei sonst vergleichbaren Versuchsbedingungen bestimmt werden:

Ds _ Sum

=———=179um -

5um __
DFM -

Vor dem Hintergrund dieses Ergebnisses ist zu erwarten, dass die Fraktion F2 die besten Filt-
rationsergebnisse fiir die Filtration von s. cerevisiae aus der Modelltriibe liefert. Entsprechen-
de Filtrationsversuche mit der Fraktion F2 zeigen, dass gute Filtrationsergebnisse mit einem
Bettvolumen von Vg > 15 m*/m? bei einer Druckdifferenz von Ap = 0,2 bar und c/cy < 0,25 er-
reicht werden konnen. Bei dieser Berechnung ist nicht berticksichtigt worden, dass sich neben
dem Durchmesser des suspendierten Partikels auch dessen Zetapotential verdndert hat. Daher
kann davon ausgegangen werden, dass es sich bei dem Filtermitteldurchmesser, der {iber die
dimensionslose Geometriekennzahl []; bestimmt werden kann, um den geometrisch not-
wendigen Mindestdurchmesser (vgl. Kapitel 4) handelt, der kleiner ist als der Durchmesser

unter Berticksichtigung der elektrokinetischen Repulsation.

Liegen die ersten vier Kennzahlen stets gleichzeitig in den genannten Grof3enordnungen vor,
so konnen sie fiir eine Maf3stabsiibertragung eingesetzt werden. Da nicht zwangsldufig davon

ausgegangen werden kann, dass immer ein Filtermittel zur Verfiigung steht, das bei wechseln-

3 Fiir die Auswertung wurde das Ergebnis des TP 208 der Kennzahl IT, invertiert betrachtet, da in diesem Fall
Cs > Cpm . Fiir eine bessere Vergleichbarkeit der Ergebnisse wird im Folgenden stets das geringere Zetapotential

in den Zdhler eingesetzt.
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dem Zetapotential des suspendierten Partikels konstante Werte der Kennzahl 1, ermdglicht,
soll iiberpriift werden, ob es moglich ist, mit der elektrokinetischen Filtrationskennzahl Is die
GroBenordnung des bendtigten Durchmessers eines vorhandenen Filtermittels zu bestimmen.
Die Moglichkeit der Bestimmung des optimalen mittleren Partikeldurchmessers mit der elekt-
rokinetischen Filtrationskennzahl soll anhand der Versuche bei unterschiedlichen Salzgehalten
iiberpriift werden. Die Definition der elektrokinetischen Kennzahl ITs erfolgte in Abhéngigkeit
von der Leitfédhigkeit der Triibe. Dies bedeutet, dass sich ihre giiltige Gréenordnung mit der
Anderung der Leitfihigkeit der Triibe dndert (vgl. Tab. 6-4). Entsprechend den Resultaten je-
ner Versuchsreihe bei den verschiedenen Salzgehalten muss fiir die Dimensionierung des Fil-
termittels der GroBenbereich der dimensionslosen elektrokinetischen Filtrationskennzahl nach

Tab. 6-5 ausgewéihlt werden.

Tab. 6-5: Grofenordnungen der Kennzahl I1s bei verschiedenen Elektrolyten

Leitfihigkeit [mS/m] GrofBienordnung EFK (I15s)
<10 < 0,005
10-100 0,005 — 0,02
100 - 1000 0,02 -0,2
1000 - 10000 0,2-2
> 10000 >2

Abb. 6-12 zeigt die elektrokinetische Filtrationskennzahl in Abhingigkeit von der Leitfahig-
keit des Elektrolyten als doppellogarithmische Darstellung. Fiir eine bessere Anschaulichkeit
wurde die Leitfdhigkeit mit der Leitfdhigkeit von Trinkwasser (Grrinkwasser = 250 mS/m) nor-
miert. Damit ist es moglich, den Wert der elektrokinetischen Filtrationskennzahl (I1s) bei be-

kannter Leitfahigkeit der Suspension abzuschétzen.
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10

0,001 ‘ ‘ !
0,01 0,1 1 10 100

Leitfahigkeit (normiert) [-]

Abb. 6-12: Elektrokinetischen Filtrationskennzahl (EFK) in Abhdngigkeit von der
Leitfihigkeit des Elektrolyten

(normiert mit Leitfdhigkeit von Trinkwasser Orvinjwasser = 250 mS/m)

Die Anwendung der dimensionslosen elektrokinetischen Filtrationskennzahl zur Berechnung
des benotigten mittleren Filtermitteldurchmessers wird exemplarisch fiir die Fraktion F2:F3
bei den Versuchen mit verschiedenen Salzgehalten der Triibe demonstriert. Bei der Fraktion
F2:F3 (150 — 250 pm) betrdgt die Leitfahigkeit bei dem Versuch mit den besten Filtrations-
ergebnissen o = 20.000 mS/m. Fiir eine Bestimmung der mittleren Filtermittelgroe muss
zundchst eine geeignete Kennzahl ITs festgelegt werden. Dazu wird die elektrokinetische
Filtrationskennzahl fiir die oben (Gl. 6-1) bestimmte mindestens bendtigte Filtermittelgrofe

bei dieser Leitfahigkeit berechnet:

oA — Cem - Cs " OL -75 )
5 D™ Ap-v (Gl. 6-2)

Die elektrokinetische Filtrationskennzahl bei der Fraktion, die fiir die Filtration nicht mehr ge-
eignet war (F3:F4) betrdgt I1s = 5,2. Damit muss die Kennzahl zur Bestimmung der der opti-
malen mittleren Partikelgrofe bei einer Leitfdhigkeit von op =20.000 mS/m 5,2 <Il5<7,5

betragen. Aus diesen Angaben kann die mittlere Partikelgroe wie folgt berechnet werden:
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D'E'C\)AOOOmS/m _ Cem-Cs - OL =206pm

T, -Ap.v (Gl 6-3)

Dieser Wert liegt im Bereich der mittleren PartikelgroBe der Fraktion F2:F3 und es ist durch
die theoretische Betrachtung erklart, warum die Filtration mit den hohen Salzgehalten bei die-
ser Fraktion funktionierte. Die iterative Bestimmung der mittleren Partikelgrofe eines Filter-
mittels fiir ein bekanntes suspendiertes Partikel ist mit den dimensionslosen Kennzahlen IT;
(Geometriekennzahl) und ITs (elektrokinetische Filtrationskennzahl) mdglich. Uber die di-
mensionslose Geometriekennzahl kann auf der Grundlage entsprechender Daten eine geeigne-
te Filtermittelgroe vorgewdhlt werden, mit der die GroBenordnung der elektrokinetischen
Filtrationskennzahl und im Anschluss die benoétigte FiltermittelgroBe abgeschitzt werden

kann. Bei den Iterationsschritten handelt es sich im Einzelnen um die:

e Bestimmung des mittleren Filtermitteldurchmessers in erster Ndherung

aus den bekannten Kennzahlen IT; und Ils,

e Bestimmung des Giiltigkeitsbereiches der erhaltenen I1s aus

dem ermittelten Filtermitteldurchmesser,

¢ Bestimmung des Filtermitteldurchmessers mit der erhaltenen ITs.

Die Qualitdt der Prognose hédngt stark von der Genauigkeit des vorhandenen Datenmaterials
ab. Die Tab. 6-6 zeigt die Berechnung der optimalen mittleren FiltermittelgroBBe in Abhiangig-
keit von Filtergeschwindigkeit und Zetapotential des Filtermittels. Dieser Tabelle ist die Sen-
sitivitit der theoretischen Bestimmung der FiltermittelgroBe mit der elektrokinetischen Filtra-
tionskennzahl zu entnehmen. Die Filtermittelgrofe kann bei Schwankungen des Zetapotentials
um = 1 mV um 10 % und bei Schwankungen der Filtergeschwindigkeit um + 0,01 m/h um

5 % variieren, so dass eine aussagefiahige Prognose moglichst exakte Daten erfordert.

Die Ergebnisse zeigen, dass die Groflenordnung des bendtigten Filtermitteldurchmessers
mit den dimensionslosen Kennzahlen I1; und I1s bestimmt werden kann. Um ein gutes Filtrati-
onsergebnis zu erhalten, ist es notwendig, die Filtergeschwindigkeit exakt einzuhalten. Neben
dem Zetapotential des Filtermittels miissen auerdem die Eigenschaften wie Durchmesser und
Zetapotential des suspendierten Partikels genau bekannt sein. Werden die Verdnderungen der
dimensionslosen Filtrationskennzahl durch die unterschiedliche Leitfdhigkeit der Triibe beriick-

sichtigt, so kann mittels dieser Kennzahl bei gegebener Filtrationsaufgabe, d.h. ein hinsichtlich
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PartikelgroBBe und Zetapotential bekannter Triibstoff, und dem Zetapotential des Filtermittels,
die benétigte mittlere Partikelgrofe des Filtermittels berechnet werden. Ils beschreibt damit zu-
sammen mit den anderen dimensionslosen Kennzahlen die Wechselwirkungen der einzelnen
Einflussparameter in einem Filter unter Beriicksichtigung elektrokinetischer Repulsati-
onskrifte. Die Nutzung elektrokinetischer Repulsationseffekte fiihrt zu einer Optimierung des

Partikelriickhalts und damit zu einer Steigerung der Kapazitit des Schiittbetts.

Tab. 6-6: Theoretisch ermittelter optimaler mittlerer Filtermitteldurchmesser in Abhdngigkeit

von Filtergeschwindigkeit und Zetapotential des Filtermittels

v [m/h]

0,24 0,25 0,26 0,27 0,28
OL [mS/m] / CF

25 245 235 226 218 210

-15 mV
20.000 189 182 175 168 162
25 278 267 256 247 238

-17 mV
20.000 214 206 198 191 184
25 310 298 287 276 266

-19 mV
20.000 240 230 221 213 205

6.1.3  Definition eines elektrokinetischen Filtrationsparameters zur Erweiterung

der Carman-Kozeny-Gleichung auf Basis der experimentellen Ergebnisse

Auf Grundlage der Versuchsergebnisse soll das Filtrationsverfahren mit einer Filtergleichung
beschrieben werden, wobei eine geeignete Modifikation der konventionellen Durchstro-
mungsgleichungen Verwendung finden soll. Dieser Gleichung soll bereits eine Partikelschiit-
tung bei zéher Durchstromung zu Grunde liegen, daher wird die Carman-Kozeny-Gleichung
ausgewdhlt. Diese beschreibt den Druckverlust bei der Durchstromung einer pordsen Schiit-
tung, betrachtet dabei jedoch nicht die Verdnderung der Porositdt durch bereits abgeschiedene
Partikel. Aus diesem Grund kann die Gleichung nach Carman-Kozeny einen Filter, der aus ei-
nem partikuldren Schiittbett besteht — und dessen Porositét sich wihrend der Beladung perma-
nent verdndert — nur unzureichend beschreiben. Durch die abgelagerten Partikel wird die Po-

rositét der Schiittung verringert, und der Druckverlust steigt gegeniiber dem berechneten Wert
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deutlich an, vgl. Tab. 6-7. Fiir eine zuverldssigere Dimensionierung von Filtern und deren
wirtschaftlichen Betrieb ist es jedoch notwendig, das Schiittbett wahrend oder am Ende der
stabilen Beladungsphase — bevor ein deutlicher Triibungsanstieg im Filtrat auf einen Durch-
bruch hinweist — zu beschreiben. Hierzu wird die Vorstellung der optimierten Schiittbettbela-
dung aus Kapitel 4 aufgegriffen: Sind alle Poren bis auf den Bereich der Kernstromung mit
Partikeln befiillt, ist die Kapazitit des Filtermittels erschopft und der Filter steht kurz vor dem

Durchbruch. Die Porositét verringert sich bis zu diesem Zustand entsprechend.

6.1.3.1 Entwicklung einer Filtergleichung zur Prognose der im elektrokinetisch

optimierten, selektiven Schiittbett auftretenden Druckdifferenz

Die geschilderte Verdnderung der Porositdt des Schiittbetts kann durch eine Stoftbilanz be-
schrieben werden. Das Schiittbett stellt hierbei zunéichst eine Senke fur die abzuscheidenden

Partikel dar, vgl. Abb. 6-15.

Feststofffreies

Suspension (c,) —— Fluid (c,)

Schiittbett
em(t=0)

Abgeschiedene
Partikel

Abb. 6-13: Stoffbilanz an einem Schiittbett zur Beginn der Beladung (1=0)

Die Partikel werden zunéchst in den Hohlrdumen des Schiittbetts gespeichert. Dies bedeutet,
dass sowohl Antransport- als auch Anlagerungsmechanismus fiir eine Entfernung der Partikel
aus der Suspension sorgen. Eine kontinuierliche Abtrennung der Partikel aus der Suspension

fihrt dazu, dass die Porositit des Schiittbetts wihrend der Filtration kontinuierlich vermindert

wird.
de dN
diM FMt=0 E'Vs (Gl 6-4)
Mit:
erm: Porositat [] N:  Anzahl der abgeschiedenen Partikel [1/m3]

Vs: Volumen eines Partikels [m3]

Die Zahl der abgeschiedenen Partikel ergibt sich aus der Anderung der Partikelkonzentration
im Fluid, dem filtrierten Volumenstrom (bzw. Filterfliche und Filtergeschwindigkeit) und

dem Filtrationsmechanismus. Fiir den Partikelriickhalt spielt neben dem reinen Abscheideme-
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chanismus — d.h. neben der Abscheidung durch physikalische und/oder chemische Vorgédnge
— auch der zur Verfiigung stehenden Platz fiir eine Ablagerung der nachfolgenden Partikel —

also Porositit und Geometrie der verbliebenen Hohlrdume — eine entscheidende Rolle.

N= f(z—ia AV, &gy, Cems sy Demi Ds ) (Gl. 6-5)
Mit:

c: Partikelkonzentration [g/1 A: Filterflache [m?]

v: Filtergeschwindigkeit [m/s] Crm:  Zetapotential des Filtermittels [V]

Cs: Zetapotential des Partikels [V] Dem:  Durchmesser des Filtermittels [m]

Ds: Durchmesser des Partikels [m]

Durch die abgeschiedenen Partikel dndern sich die Stromungsbedingungen im Schiittbett und
auch die fiir die Filtration benétigte Druckdifferenz. Da zwischen den suspendierten Partikeln
und den Partikeln des Schiittbetts Zwickel entstehen, die nicht gefiillt werden kdnnen, gibt die
Geometrie der Poren des Schiittbetts vor, wie viele Partikel abgeschieden werden kdnnen. Zu-
satzlich kann aufgrund des nicht verdringbaren Haftwasseranteils im Schiittbett die Porositét
nicht voll ausgenutzt werden, s. auch [HOLTING, 1996]. Mit abnehmender Porositit steigt die
fiir die Filtration bendtigte Druckdifferenz an, so dass zunichst einzelne Partikel wieder aus
dem Schiittbett gelost und mit dem Filtrat abtransportiert werden. Sobald das Schiittbett voll-
stindig beladen ist und keine weiteren Partikel aufnehmen kann, tritt der Durchbruch ein. Die
Menge der abgeschiedenen und wieder abgeldsten Partikel ist im Gleichgewicht und im
Schiittbett werden keine weiteren Partikel abgeschieden, vgl. Abb. 6-14.

Suspension (¢)) —— Suspension (c,)

Schiittbett
em(t=1)

Partikel

Abb. 6-14: Schiittbett im Gleichgewichtszustand (Durchbruch)

Die Porositit des Schiittbetts im Gleichgewichtszustand, d.h. am Beginn des Durchbruchs, ist
abhingig vom Filtrationsmechanismus und damit von den Abscheidemechanismen, den geo-

metrischen Bedingungen, den Stromungsbedingungen und der Druckdifferenz, s. (Gl. 6-6).

d
611 = (Dpu D, AP ) (GL. 6-6)
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Aufgrund der hohen Komplexitét eines derartigen Systems ist es bisher noch nicht gelungen,
einen Filter und die Wirkmechanismen bzw. deren Wechselwirkungen exakt zu beschreiben,
siche Ausfiihrungen auf S. 63 f. und auch [IVES, 1990]. Da die genauen Zusammenhénge von
Partikeltransport, -anlagerung und -abscheidung nicht bekannt sind und eine vollstindige Po-
rositdtsfunktion mit den vorhandenen theoretischen Modellen nicht aufgestellt werden kann,

wird diese im Folgenden anhand der Versuchsergebnisse empirisch ermittelt.

Um die systembeschreibende Modifikation der Porosititsfunktion aufzustellen, wird ange-
nommen, dass 75 % des vorhandenen Porenvolumens fiir die Einlagerung der Partikel genutzt
werden koénnen®*. Die Porositit eines Schiittbetts mit einer Ausgangsporositit von epy = 0,4
betrdgt entsprechend epy=0,1. Wird diese verdnderte Porositit in die Carman-Kozeny-
Gleichung eingesetzt (Ergebnisse s. Tab. 6-7), so liegen diese Berechnungen bereits in der

GroBenordnung der Messergebnisse.

Tab. 6-7: Vergleich zwischen gemessenen und theoretisch ermittelten Druckverlusten

bei den drei eingesetzten Filtermitteln

Filtermittel Druckverlust [bar] Druckverlust nach Carman-Kozeny [bar]
Messergebnis e=04 e=0,1
TP 208 0,2 4,9-107 0,71
MN/Y 1,0 53-10° 0,77
FS 900 S 0,3 2,3-107 0,33

Diese Berechnungen zeigen auf, dass eine exaktere Beschreibung des Schiittbetts bzw. der Fil-
terbeladung notwendig ist. Da die exakte Porositit und ihre Verdnderung wihrend der Filter-
beladung nicht ermittelt werden kann, wird an dieser Stelle die Porositdtsfunktion f(epy) der
Carman-Kozeny-Gleichung auf Grundlage der durchgefiihrten Filtrationsversuche modifi-

ziert”. Dabei wird der Einfluss der Porositit auf die Druckdifferenz gegeniiber der Porositits-

** Ein Teil des Porenvolumens kann aufgrund der zwischen dem Filtermittel sowie den abgeschiedenen Partikeln
entstehenden Zwickeln nicht genutzt werden, ein anderer Teil steht aufgrund von Haftwassereffekten nicht zur
Verfiligung, vgl. auch [HOLTING, 1996].

 Eine Aufstellung diverser Porosititsfunktionen anderer Autoren bietet [Schubert, 2003].
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funktion von Carman-Kozeny etwas verringert, und anstelle der Carman-Kozeny-Konstante
eine weitere Konstante zur Beschreibung der physikalisch-chemischen Eigenschaften des
Schiittbetts in die Gleichung eingefiihrt (Gl. 6-7). Diese beschreibt den Zusammenhang zwi-
schen Filtermittel- und PartikelgroBe sowie deren Zetapotentialen. Da das Zetapotential als
Summenparameter der Wechselwirkungen von Partikeloberfliche und Elektrolyt angesehen
wird, sind in dieser Konstante sdmtliche chemisch-physikalische Parameter zur Beschreibung
der Schiittbetteigenschaften bei dieser Art der Filtration enthalten. Die Carman-Kozeny-
Gleichung beschreibt die physikalischen Parameter, so dass durch Verdanderung der Porositéts-
funktion eine Gleichung definiert werden kann, die neben den physikalischen Einfliissen bei
der Durchstromung einer pordsen Schicht auch die chemisch-physikalischen Parameter bei der

Filtration beriicksichtigt (Gl. 6-9).

1 _ 2
feem) =R, % Neue Porosititsfunktion (Gl 6-7)

€rm

Mit der Konstanten:

I * (Dey )
R, =—2= Ss | [ Pew Elektrokinetische Konstante (Gl. 6-8)
= ¢ D

1 FM S

Daraus ergibt sich als modifizierte Carman-Kozeny-Gleichung:

2 3 )
Ap:V"—'nL'sz-{C—SJ .(DFMJ .(1‘8F2M) (GL. 6-9)

C.,FM DS €Em

Bei Annahme gleichformiger kugelformiger Partikel einer Partikelgrof3e ergibt sich die ange-

passte Filtergleichung mit Sy = 6/Dgy zu:

2
D 1— g, )
Ap=36~v-L-nL~(CSJ .DF3M~( FZM) (Gl. 6-10)
FM s €Em

Abb. 6-15 zeigt die Ergebnisse der Berechnung der Druckdifferenz im Filter nach (Gl. 6-10) und

stellt sie den Messergebnissen und den Berechnungen der Carman-Kozeny-Gleichung gegeniiber.
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Abb. 6-15: Gegeniiberstellung der gemessenen Druckverluste und der theoretisch ermittelten

Werte bei den verschiedenen Fraktionen des Feldspates F'S 900 S

Zwischen den Messwerten und der Berechnung mit der neuen Konstante ergeben sich Abwei-
chungen, die darauf zuriickzufithren sind, dass messtechnisch nur Werte der ersten Nach-
kommastelle erfasst werden konnen (Messgenauigkeit 0,1 bar). AuBBerdem wird fiir die Be-
rechnung vorausgesetzt, dass es sich bei den Filtermittelpartikeln um ideal kugelférmige Par-
tikel handelt. Da in den praktischen Untersuchungen Naturstoffe eingesetzt werden, die keine
ideale Kornform aufweisen, fiihrt dies zwangsléufig zu einer Ungenauigkeit in der durchge-
fiihrten Berechnung. Werden die berechneten Werte gerundet, so zeigt sich, dass die Berech-
nung der Druckdifferenz mit der modifizierten Carman-Kozeny-Gleichung hinreichend ge-
nau ist. Allerdings gilt dies ausschlieBlich fiir jene Fraktionen, bei denen das Filtrationsprinzip
angewendet werden kann, also bei denen in den Filtrationsversuchen gute Filtrationsleistun-
gen bei Tiefenfiltration erreicht werden. Dies sind bei den Versuchen mit den Feldspatfraktio-
nen die Fraktionen F3 und F3:F4. Die Fraktionen, die in den Filtrationsversuchen schlechte
Ergebnisse zeigten — d.h. Oberflidchenfiltration oder keinen ausreichenden Riickhalt der Hefe-
zellen — gehorchen definitionsgemél dem vorgestellten Filtrationsmodell nicht und werden

daher von der Filtergleichung nicht exakt beschrieben.
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6.1.3.2 Vergleich der Prognosegenauigkeit bei Einsatz anderer Filtermittel

Fiir den Nachweis, dass die Filtration auch mit anderen Filtermitteln — die den genannten An-
forderungen hinsichtlich des Zetapotentials und der mittleren PartikelgroBe entsprechen —
durchfiihrbar ist, werden Filtrationssande fiir Vergleichsuntersuchungen verwendet. Die Ver-
suchsbedingungen und die Versuchsergebnisse gibt Tab. 6-8 wieder, die aus den Ergebnissen

berechneten dimensionslosen Kennzahlen Tab. 6-9.
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Es ist zu erkennen, dass die Filtration mit einem Filtermittel, das ahnliche Merkmale wie der
in den oben verwendeten Versuchen eingesetzte Feldspat aufweist, zu vergleichbaren Ergeb-
nissen fiihrt. Die leicht erhohte Filtrationsgeschwindigkeit verursacht geringfiigig schlechtere

Reinigungsergebnisse (Nr.1). Bei Einsatz eines Sandes mit hoherem negativem Zetapotential
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konnen mit einer weiter erhohten Filtrationsgeschwindigkeit sehr gute Reinigungsergebnisse er-
zielt werden. Die PartikelgroBe muss aufgrund der hoheren Filtrationsgeschwindigkeit etwas
kleiner gewdhlt werden (Nr.2). Bei beiden Sanden stimmen Prognose und Messergebnis gut
iiberein, vgl. Abb. 6-16. Nachdem eine neue Charge des Sandes Nr.2 bezogen wurde, verdnder-
te sich das Filtrationsverhalten dramatisch. Es wird nahezu kein Riickhalt mehr erzielt, ebenso
stimmten berechneter Druck und Messergebnis nicht iiberein, vgl. Abb. 6-16. Mit einer Kon-
trollmessung des Zetapotentials wurde festgestellt, dass die elektrokinetischen Eigenschaften
dieses Sandes sich veréndert hatten, vgl. Tab. 6-8 / Nr. 3. Das Zetapotential ist deutlich geringer
als das der vorher eingesetzten Charge. Damit steigt I, tiber den Wert 0,5 an und liegt auf3er-
halb des Definitionsbereiches. Die Differenz zwischen den Zetapotentialen ist somit zu gering,

um die elektrokinetische Repulsation fiir die Filtration nutzen zu kénnen.

5,0 kein ausreichender
45 Riickhalt

4,0
3,5 1
3,0 ~
2,5
2,0
1,5 -
1,0 -
0,5
0.0 [ o =
Nr. 1 Nr. 2 Nr.3
Sande

0O Berechnung nach Carman-Kozeny @ Messergebnis
® Berechnung mit neuer Konstante

Druckdifferenz [bar]

Abb. 6-16: Gegeniiberstellung der gemessenen Druckverluste und der theoretisch ermittelten

Werte bei den eingesetzten Filtrationssanden

Nachdem durch die Filtrationsversuche die Giiltigkeit der Ausgangsannahme — die Optimie-
rung einer Filtration ist durch Nutzung elektrokinetischer Repulsationskriafte moglich und geht
mit der Realisierung niedriger Druckdifferenzen einher — nachgewiesen wurde, konnte auf der
Basis dieser Ergebnisse das Filtrationsprinzip detailliert beschrieben werden. Die definierten

dimensionslosen Kennzahlen ermoglichen die Anpassung der Filtrationsbedingungen ei-
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ner gegebenen Filtrationsaufgabe an das Filtrationsprinzip mit elektrokinetischer Repulsa-
tion. Die elektrokinetische Filtrationskennzahl unterstiitzt die Auswahl der geeigneten Filter-
mittelgroBe flir das Schiittbett bei bekanntem abzutrennendem suspendiertem Partikel. Mit
Hilfe der neu definierten Porosititsfunktion kann die Carman-Kozeny-Gleichung derart mo-
difiziert werden, dass die fiir die Filtration mit einem elektrokinetisch optimierten, selektiven

(eos) Schiittbett benotigte Druckdifferenz bestimmt werden kann.

Das neu entwickelte Verfahren gilt fiir exakt definierte Separationsaufgaben mit einem

bekannten suspendierten Partikel, bei denen andere Separationsverfahren aufgrund
e cines zu hohen Foulingpotentials (Membranprozesse) oder
e ciner zu hohen Beanspruchung der Triibe (Cross-Flow-Filtration, Zentrifugation) bzw.
e der moglichen chemischen Verdnderung der Triibe (Fallungsprozesse)

nicht angewendet werden konnen. An deren Stelle kann das entwickelte Verfahren mit elekt-
rokinetisch optimiertem, selektivem Schiittbett als Entlastung nachfolgender Prozessschrit-
te und zur Vorfiltration von Suspensionen dienen. Um in diesen Fillen die suspendierten
Partikel zu entfernen, muss das Schiittbett sowie die Filtrationsbedingungen exakt auf die

Trennaufgabe angepasst werden.

6.2 Untersuchungen zur Regenerierbarkeit des Filtermittels

Eine wesentliche Anforderung an das neu zu entwickelnde Filtrationsprinzip ist, dass das
Schiittbett regeneriert werden kann. Dementsprechend wird das Filtermittel (der fiir die Filtra-
tion gut geeignete Feldspat FS 900 S) im Folgenden auf seine Regenerierbarkeit bzw. das
Schiittbett auf die Riickspiilbarkeit (Ziel: in-situ-Reinigung) hin untersucht.

Bei klassischen Tiefenfiltern, wie z.B. Kies- und Sandfilter zur Trinkwasseraufbereitung, wer-
den fiir die Reinigung insgesamt sechs bis acht m* Wasser pro m? Filterflache bendtigt [ WIE-
LAND, 1999]. Jeder Reinigungsschritt dauert durchschnittlich 10 Minuten. Dabei wird das
Schiittbett mit einer Geschwindigkeit von 0,04 m/s (= 150 m/h) durchstromt [Mo-
NOD/BRAULT, 1999], [WIELAND, 1999]. Zusitzlich wird oftmals fiir eine verbesserte Auflocke-
rung und Durchstromung des Schiittbetts Luft mit einer Geschwindigkeit von 0,02 m/s zuge-
geben. Diese Werte bedeuten allerdings, dass fiir das neu entwickelte Filtrationsprinzip bereits

in der groBeren Filterkammer (Volumen 1,3 1) ca. 40 bis 50 1 Wasser fiir die Riickspiilung be-
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notigt werden. Aufgrund der wesentlich hoheren Partikelfracht in der Triibe gegeniiber einer
Trinkwasseraufbereitung und einer niedrigeren Schiitthohe ist das Schiittbett viel schneller be-
laden und die Reinigungszyklen sind entsprechend kiirzer. Fiir einen wirtschaftlichen Betrieb
des Filters muss daher die bendtigte Spiilwassermenge deutlich reduziert werden. Das Ver-

héltnis von Filtrat zu Riickspiilwasser, d.h. der Wirkungsgrad der Spiilung, ist definiert als:

_ Ve Filtratvolumenstrom
"R =Y, ~ Ruckspilvolumenstrom (GL. 6-11)

Bei den obigen Annahmen liegt der Riickspiilwirkungsgrad fiir den entwickelten Filter bei
Nr = 0,05. Bei einem wirtschaftlichen und umweltvertraglichen Verfahren sollte er jedoch bei
Nr = | liegen. Um dieses Ziel zu erreichen, soll anstelle einer kontinuierlichen Reinigung ein
Kaskadenbetrieb eingefiihrt werden. Nach einer Vorreinigung soll fiir den Hauptreinigungs-
schritt entsprechend ein Kreislaufbetrieb eingefiihrt werden, und im Anschluss an die Nach-
reinigung soll eine erneute Konsolidierung des Schiittbetts durch Durchstromen im Gleich-
strom erfolgen. Durch den Einsatz von Kreisldufen in industriellen Spiilprozessen konnen bis
zu 90 % Spiilwasser eingespart werden, vgl. [KASCHEK, 2002]. In den Untersuchungen soll
iiberpriift werden, ob eine Kaskaden- bzw. Kreislaufspiilung auch fiir die Reinigung des
Schiittbetts eingesetzt werden kann. Hierzu erfolgen zunéchst Untersuchungen hinsichtlich der
mechanischen Stabilitidt sowie der Adsorption von organischen Stoffen an den Filtermitteln.
Im Anschluss daran wird die Trennung von Filtermittel und eingelagerten Hefen sowie der

Austrag der Hefen aus dem Schiittbett in einer Kreislaufspiilung untersucht.

6.2.1 Mechanische Stabilitiat des Filtermittels

Fiir die Uberpriifung der mechanischen Stabilitiit des Filtermittels wird der Feldspat 500 h in
VE-Wasser geschiittelt. Wird angenommen, dass ein Reinigungsvorgang 30 Minuten dauert,
entspricht dies einer Simulation von 1000 Reinigungszyklen. Der verursachte Abrieb wird
durch Partikelgrofenverteilungsmessungen vor und nach der Simulation der Reinigung ermit-
telt, siche Abb. 6-17. Es ist zu erkennen, dass sich die Kurvenform nur geringfiigig verdndert.
In erster Linie werden einige der grofen Partikel durch Abrieb verkleinert. Hier kann es sich
allerdings auch um Agglomerate handeln, die wahrend der Simulation zerfallen sind. Da die
Partikel in ihrem urspriinglichen Zustand nicht ideal rund sind, zeigt diese Untersuchung, dass

sich die Partikel wihrend der Reinigung stirker an die ideale Kugelform angleichen.
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Abb. 6-17: Partikelgréfsenverteilung des FS 900 S vor (0 h)
und nach (500 h) der Simulation der Reinigung®®

6.2.2  Adsorption bzw. Desorption organischer Verbindungen

Bei diesen Untersuchungen werden der Feldspat FS 900 S und der Ionenaustauscher TP 208
betrachtet. Die Wahl fillt auf diese beiden Filtermittel, da der Feldspat in den bisherigen Un-
tersuchungen die besten Filtrationsergebnisse lieferte; der lonenaustauscher soll als organische
Verbindung fiir einen Vergleich und eine bessere Einordnung der Ergebnisse dienen. Da die
Filtermittel nur eine bestimmte Menge an organischen Verbindungen adsorbieren konnen, ist
weniger die Adsorptionskapazitit von Interesse als vielmehr die bei der Reinigung desorbierte

Menge organischer Verbindungen.

Um den Gebrauch der Filtermittel mit organischen Stoffen aus der Lebensmitteltechnik zu si-
mulieren, werden die Filtermittel 24 Stunden lang in Bier (als reales Medium) gespiilt. Danach
erfolgt eine chemische Reinigung der Filtermittel. Bei den eingesetzten Reinigern handelt es

sich um

%6 Untersuchungen mit mehrfach gereinigtem Filtermittel zeigten eine deutliche Zunahme der Bettkapazitit und

eine Leistungssteigerung um 50 %.
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e Wasser
e Natronlauge 0,5 % und 3 %
e Phosphorsdure 0,5 % und 3 %.

Alle Reinigungsmedien werden bei 20°C und 70°C eingesetzt. Als Summenparameter zur Er-
fassung der freigesetzten organischen Verbindungen wird die CSB-Fracht im Spiilwasser be-
stimmt. Durch die Entnahme von Proben im Abstand von 5 Minuten wurde festgestellt, dass
sich die Konzentration in der Spiilldsung bereits nach den 5 bis 10 Minuten nicht weiter er-
hoht, und es kann gefolgert werden, dass sich nach dieser Zeit die leicht zu entfernenden or-
ganischen Verbindungen von der Oberfldche der Filtermittel abgelost haben und die fest ad-
sorbierten Verbindungen nicht weiter entfernt werden konnen. Dies bedeutet, dass fiir die Rei-
nigung des Filtermittels von anhaftenden Verbindungen eine Reinigungszeit von 10 Minuten
ausreichend ist. Die Ergebnisse (Abb. 6-18) zeigen, dass der Feldspat bei allen Spiilldsungen
ungefdhr dieselbe Menge an organischen Verbindungen in das Spiilmedium abgibt. Sowohl
Temperatur als auch Art bzw. pH-Wert der Spiilmedien haben auf die Reinigung des Feldspa-
tes wenig Einfluss. Lediglich bei stark verdiinnter hei3er Natronlauge (0,5 % NaOH, 70°C) ist
die Menge der desorbierten organischen Verbindungen etwas hoher. Daraus ergibt sich, dass
eine Reinigung mit Wasser in der Regel bereits mit dem gewiinschten Reinigungserfolg ein-
hergeht und sowohl Filtermittel als auch suspendierte Partikel — vor allem Mikroorganismen —
problemlos zuriick gewonnen werden konnen. In bestimmten Intervallen kann fiir eine weiter-
gehende Reinigung eine Natronlaugespiilung erfolgen. Der lonenaustauscher gibt insbesonde-
re bei den kalten Spiilungen deutlich mehr organische Verbindungen in das Spiilmedium ab
als der Feldspat. Dies liegt auch an seiner bereits im Kapitel 5 diskutierten Eigenschaft, lonen
auszutauschen und Stoffe zu adsorbieren. Diese Ergebnisse bestétigen, dass sich das organi-

sche Filtermittel fiir eine Filtration mit Regeneration des Filtermittels nicht eignet.
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Abb. 6-18: CSB-Fracht der Spiillosung nach 10 Minuten Regenerationszeit
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6.2.3  Untersuchungen zur Riickspiilung mittels Gegenstromkreislaufspiilung

Die Versuche zur Riickspiilung werden in der groBeren Filterkammer mit 65 cm? Filterfldche
durchgefiihrt. Bei 5 cm Schiitthohe betrégt das Bettvolumen 0,32 1. Da Reinigungen in situ er-
folgen sollen, werden die Riickspililungen nur noch mit dem fiir die Filtration gut geeigneten
Feldspat FS 900 S (Mischfraktion F3:F4) durchgefiihrt. Als Triibe wurde eine 0,1 % Suspen-
sion mit saccharomyces carlsbergensis verwendet. Fiir die Reinigung wird das Filtermittel ins
Wirbelbett gebracht. Der Lockerungspunkt fiir die Riickspiilung kann mit Hilfe des Ansatzes

nach Ergun wie folgt berechnet werden [ SCHUBERT, 2003], [STIES, 1996] 27,

v = 429-(1-g )0 -[\/1+3,11.1o“- oL tob 0D
pL -Dey (1-¢.) (p3 -nLZ (Gl. 6-12)
= 106-10°m/s
Mit:
gL Porositdt am Lockerungspunkt [-] L dynamische Viskositat [Pa - s]
¢: Kornformfaktor [-] pL: Dichte der Flussigkeit [kg/m3]
Dem: Durchmesser des Filtermittels [m]

Die Stromungsgeschwindigkeit fiir das Riickspiilen erhdht sich mit 1 - 10° m/s auf das 10fache
der Beladungsgeschwindigkeit (ca. 1- 10 m/s). Die Bettausdehnung betrigt im Wirbelbett
50 %, womit das Bettvolumen beim Riickspiilen knapp 0,6 1 einnimmt. Da das gesamte Volu-
men der Filterkammer 1,3 | betrdgt, muss bei der Reinigung beachtet werden, dass auch dieses
Volumen mit ausgetauscht werden muss. Der Reinigungsablauf mit den verwendeten Wasser-

mengen und Spiilzeiten zeigt Tab. 6-10. Der Wirkungsgrad der Spiilung betrégt:

_ ﬁ _10 _,5, wobei bei einem groBeren Filterapparat eine relative Abnahme der bendtigten

rR= Ve 45

Sptilwassermenge und damit eine weitere Steigerung des Spiilwirkungsgrades zu erwarten ist.

Durch die Eindosierung von Luft in den Spiilwasserstrom wird das Austragen der im Bett ent-
haltenen Hefezellen verbessert. Dabei wird ein Luftstrom zwischen 0,001 und 0,01 I/min dem
Riickspiilwasser zugegeben. Bei Luftgeschwindigkeiten > 4 I/min werden Filtermittelpartikel
ausgetragen. Abb. 6-19 zeigt die Abnahme der Triibe im Ablauf und die zyklische Zunahme

der Triibe in der Vorlage nach Erneuerung eines Teils des Spiilwassers.

" Die Annahmen fiir die Berechnung betragen: & = 0,43, 1.(50°C) = 547,1 10-6 Pa - s, p(50°C) = 988,1 kg/m?,
ps = 2650 kg/m?, ¢ (abgerundete Partikel) = 1,16, Dgy = 250 um, vgl. [VDI Wirmeatlas, 2006].
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Bei erneutem FEinsatz des Filtermittels fiir eine Filtration ist keine Abnahme der Filtrationsleis-
tung zu erkennen. Die eingehende Forderung nach einer guten Riickspiilbarkeit des Filtermittels
ist damit erfiillt. Die Ergebnisse dieser Versuche zeigen, dass die elektrokinetischen Wechsel-
wirkungen fiir Realisierung eines Filtrationsverfahrens, das eine Regeneration des Filtermit-

tels und eine gute Riickspiilbarkeit des Schiittbetts ermdglicht, genutzt werden kdnnen.

Tab. 6-10: Spiilschritte, Spiilwassermenge und —zeit bei der Riickspiilung des Filters

. . Benotigte Spiil- . . Austauschverhiltnis
REIESEHE wassermenge [1] Zeit [min] in der Filterkammer
Vorspiilung 1,0 3 2/3
25 3x5 (2,5 l/mln),
Hauptspiilgang (EBCy0 = EBC s 1x4 (3 I/min), jeweils 1/3
0,5 1 wird ausgetauscht) 1x4 (3,5 1 /mlIl)
Nachspiilung 0,5 2,5 1/3
Konsolidierung
(Gleichstrom) 0.5 25 173
Summe 4,5 31 7/3
150
Vorreinigung Nachreinigung
“"EBC > Messbereich Konsolidieren ~—
100 +
T}
m
w,
g
=]
2 \
|—
50 +
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Abb. 6-19:  Abnahme der Triibung in der Spiillosung

bei den einzelnen Schritten der Kreislaufspiilung
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7 Einsatz des Tiefenfiltrationsverfahrens mit elektokinetisch
optimiertem, selektivem Schiittbett als Vorfiltrationsstufe
bei der Klarfiltration von Bier

Im Jahr 2004 wurden von deutschen Brauereien 105,8 - 10° Hektoliter Bier und ca. 2,6 - 10°
Hektoliter Biermischgetrdnke [WIESE, 2005] verkauft. Da ein GroBteil dieses Bieres als klares
Bier abgesetzt wird, muss die am Brauprozess mal3geblich beteiligte Hefe abgetrennt werden.
Bei dieser Klarfiltration werden neben den Bierhefen auch andere Mikroorganismen und
Trubstoffe, wie EiweiBgerbstoffverbindungen und Hopfenharze, aus dem unfiltrierten Bier
(Unfiltrat) abgetrennt, wodurch auch der Geschmack des Bieres verfeinert wird. Die Klarfilt-
ration erfolgt seit einigen Jahrzehnten durch Kieselgurfiltration. Die Kieselgur wird dabei als
Filterhilfsmittel bei der Anschwemmfiltration eingesetzt [NARZISS, 1986]. Hierfiir werden pro
Hektoliter ca. 100 bis 200g Kieselgur bendtigt [HODENBERG ET.AL., 1987],
[SPECKNER/KIENINGER, 1984]. Dies ergibt allein in Deutschland pro Jahr eine Menge von et-
wa 25.000 t Kieselgurabfillen. Kieselgur ist ein Naturprodukt, das aus Siliziumoxid in Form
amorpher Kieselsdure besteht und durch die Struktur der fossilen Kieselalgenskelette eine sehr
grofle Oberfldche hat. Abb. 7-1 zeigt eine REM-Aufnahme einer Kieselgur. Die spezifische
Oberfldche einer typischen Kieselgur betrégt zwischen 1,2 (Grobgur) bis 7,0 (Feingur) m*/g.

Die auf der Erde vorhandenen Kieselgurlagerstitten werden beim derzeitigen Verbrauch vor-
aussichtlich in den néchsten 20 bis 30 Jahren erschopft sein [BIFA, 1999]. AuBerdem ergibt
sich aus der aktuellen Gesetzgebung ein Entsorgungsproblem fiir Kieselgurschlimme, da die
Kieselgur nach der Filtration mit organischen Substanzen belastet ist und nicht ohne Vorbe-
handlung auf Deponien der Klasse I und II abgelagert werden kann [ABFABLV, 2001]. Bei der
alternativen Entsorgung der Kieselgur auf landwirtschaftlichen Flichen muss beachtet werden,
dass nur eine gewisse Menge an Kieselgurschlamm [BIOABFV, 1998] und diese nur wéhrend
der Vegetationszeiten aufgebracht werden darf, um eine schnelle Aufhahme der Néhrstoffe zu
gewdhrleisten. AuBlerdem wird kristalline Kieselgur von der International Agency on Research
of Cancer (IARC) als ,,beim Menschen krebserregend* eingestuft. Bei der offenen Entsorgung
des Kieselgurschlammes auf Deponien oder landwirtschaftlichen Flichen ist nach dessen
Trocknung durch Verwehungen bei Anwohnern und Deponiepersonal mit Gesundheitsscha-

den zu rechnen, falls die Partikel in die Atemluft gelangen [BIFA, 1999].

Aus diesen Griinden wurden in den letzten Jahren mehrere aufwéndige nasschemische oder

thermische Verfahren fiir die Regeneration von Kieselgur entwickelt, die bereits in einigen
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Brauereien eingesetzt werden [EVERS, 1996], [LEUBNER/GOCK, 2004]. Zudem gibt es auch di-
verse Ansétze den Verbrauch an Kieselgur zu reduzieren [OLIVER-DAUMEN, 1999] oder die
Kieselgur durch andere Filterhilfsmittel zu ersetzen, u.a. [DONHAUSER ET.AL., 1989], [EISELT,
ET.AL., 1999], [EVERS, 1996], [KREYE, 1999], [SCHMID, 2002].

Acc¥  SpotMagn Det WD 1 20pm
20.0kv 40 1000x SE 10.2 Kieselgur Kenite K 160

AccY  SpotMagn Det WD b——— 1oum
200kY 40 2000x SE 10.2 Kieselgur Kenite K 160

Abb. 7-1: Kieselgur [FGK, 2005]

Bei der Klarfiltration von Bier erfolgt die Separation von Mikroorganismen durch Filtra-
tion und die Entfernung der weiteren Trubstoffe und organischen Verbindungen durch
Adsorption in einem Schritt; das Filtermittel muss entsprechend beiden Anforderungen ge-
niigen. Gerade bei hohen Hefebelastungen fiihrt dieser Kompromiss zu kurzen Filterstand-
zeiten und teilweise unbefriedigenden Filtrationsergebnissen. Neuere Arbeiten setzen Ver-
fahren der Membranfiltration zur Klarfiltration von Getrinken ein [BRENNER/OECHSLE,
1987], [LipNIZKI, 2005], [NOORDMAN/VAN DER NOORDT, 2005], [VILMORIN/CADOT, 2005].
Auch hier sind die Membranstandzeiten ohne Vorfiltration aufgrund der starken Adsorption
von Mikroorganismen und Bierinhaltsstoffen an den Membranen [EVERS, 2005] selten wirt-
schaftlich. Ziel ist die Entwicklung einer Vorfiltrationsstufe, die durch die Abtrennung
der Hefe dic nachfolgenden Filtrationsschritte zur Schonung und Haltbarmachung des Bie-
res entlastet. So soll beispielsweise der Kieselgurverbrauch minimiert oder eine Membran-
filtration ermdglicht werden. Die Eignung des beschriebenen Filtrationsprinzips mit elektro-
kinetisch optimiertem, selektivem Schiittbett fiir die Vorfiltration von Bier wird mit den fol-
genden Untersuchungen iiberpriift. Als Vorfiltration sollte eine Reinigung von mindestens

75 % erreicht werden, dies entspricht c/co = 0,25.
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7.1 Charakterisierung der eingesetzten Triiben und Filtermittel

Die Filtrationsuntersuchungen erfolgen mit zwei unterschiedliche Triiben: einem Modellun-
filtrat und unfiltriertem Bier (Unfiltrat). Das Modellunfiltrat besteht aus verkaufsfertigem
Bier, dem 0,1 w % saccharomyces carlsbergensis (Triibung ¢y =200 EBC) zugegeben wur-
de. Das unfiltrierte Bier hat einen Hefegehalt von 0,01 w% (Triibung ¢y = 20 - 30 EBC). Da
sich im Unfiltrat neben der Bierhefe auch andere Trubstoffe wie Kiihl- und Hei3trub sowie
weitere Mikroorganismen aus dem Brauprozess befinden (vgl. Tab. 7-1), die eine geringere
PartikelgroBe aufweisen als die Bierhefe, konnen diese Stoffe Auswirkungen auf die Filtrat-
triibung haben. Daher erfolgt die Filtration zundchst mit dem Modellunfiltrat, damit die Filt-
rationsaufgabe im ersten Schritt auf die Abtrennung der Bierhefe aus einem komplexen rea-
len Elektrolyten ohne Beeinflussung durch weitere Trubstoffe beschriankt werden kann. Im
Anschluss erfolgen dieselben Versuchsschritte mit Unfiltrat, so dass aus dem Unterschied

der Filtrationsergebnisse auf den Einfluss der Biertrubstoffe geschlossen werden kann.

Tab. 7-1: Ubersicht Biertrubstoffe und Mikroorganismen
(nach [EBC, 1999] und [BACK, 1993])

Bezeichnung Partikelgrofie [um]
Trubstoffe
Heiftrub 0-5
Kiihltrub 0-3
Potenzielle Triibung (sofern ausgebildet) 0-3
Mikroorganismen

Brauereihefe (Saccharomyces cerevisiae / 4- 9

Saccharomyces carlsbergensis) 5-10
Fremdhefen (Saccharomyces sp.) 5-10
Lactobacillus sp. 0,5- 1
Pediococcus sp. 0,5- 1
Sporen <0,5

Bei den folgenden Untersuchungen werden erneut die beiden Filtermittel mit dem negativen
Zetapotential, also der Kationenaustauscher und der Feldspat, eingesetzt. Beide Filtermittel
werden auf ihre chemische Stabilitit und Eignung als Filtermittel fiir Bier tiberpriift. Hin-

sichtlich der Adsorptions- bzw. Desorptionseigenschaften fiir organische Stoffe zeigt der lo-
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nenaustauscher eine hohe Aufnahmekapazitét fiir Polyphenole und Geschmackstoffe aus dem
Bier und verdndert somit dessen analytische und organoleptische Eigenschaften. Dies ge-
schieht beim Feldspat nicht (vgl. Abschnitt 6.2.2), weshalb dieser als das besser geeignete Fil-

termittel angesehen und im Folgenden verstirkt untersucht wird.

Die durchgefiihrte Extraktion mit Kaliumhydrogenphtalat (KHP-Extraktion) gibt Aufschluss
dariiber, inwieweit das Filtermittel Feldspat l9sliche Ionen in das Bier abgibt. Insbesondere die
Abgabe von Eisen ist duflerst unerwiinscht, da Eisen die Stabilitdt und den Geschmack von
Bier nachteilig beeinflusst, vgl. [DONHAUSER, 1983]. Tab. 7-2 zeigt die Untersuchungsergeb-
nisse verschiedener Kieselguren und des Feldspates im Vergleich mit einem Quarzsand. Der
bei den Versuchen eingesetzte Feldspat liegt bei allen Werten deutlich unter denen der kon-
ventionell eingesetzten Kieselguren und eher im Bereich eines typischen Filtrationssandes und
ist daher fiir die Filtrationsaufgabe geeignet. Andere untersuchte Feldspate zeigten vergleich-

bare Ergebnisse.

Tab. 7-2: Losliche lonen in verschiedenen Filterhilfsmitteln und Filtermitteln, [PALL, 2005]

. . . . . Eisen Calcium Aluminium
Filterhilfsmittel und Filtermittel KHP-Extrakt [ppm] | KHP-Extrakt [ppm] | KHP-Extrakt [ppm]
Konventionelle | Feingur 110 600 120
Filterhilfsmittel
Mittelgur 75 750 150
Grobgur 35 500 25
Neue Feldspat FS 900 S 1,5 131 13
Filtermittel
Quarzsand 19 188 13

Aufgrund der hoheren Leitfdhigkeit der verwendeten realen Triiben sowie der verdnderten pH-
Werte und der damit verbundenen geringfiigigen Anderung der Zetapotentiale ist zu erwarten,
dass die mittlere optimale FiltermittelgroBBe sich gegeniiber den Versuchsergebnissen aus Ka-
pitel 6 dndert. Mit Hilfe der elektrokinetischen Filtrationskennzahl kénnen die notwendigen
Filtermitteldurchmesser berechnet werden. Entsprechend den Ergebnissen der Salzversuche
mit der Modelltriibe bei 100 mS/m (vgl. Tab. 6-5) wird die elektrokinetische Filtrationskenn-
zahl mit [[s = 0,03 festgelegt. Daraus ergibt sich die optimale mittlere PartikelgroBe des Fil-

termittels fur die Filtration von Modellunfiltrat bzw. Unfiltrat zu:
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DY _ Cem - Cs -0 —19mV -—4mV -202mS /m _ 045
™Mo OW.Ap-v 003-03bar-025m/h Hm Modellunfiltrat (GL 7-1)

DY _ Cem-Cs o, —21mV-—4mV -155mS/m

= =208 um -
™=V Ap-v  003.0,3bar-025m/h g Unfiltrat (GL. 7-2)

Die durch die Berechnung ermittelte mittlere PartikelgroBe, die fiir die Filtration geeignet ist,
betrdgt fiir das Modellunfiltrat 245 pm und fiir das reale Unfiltrat 208 um. Tab. 7-3 fasst die

Eigenschaften der beiden verwendeten Triiben sowie des benétigten Filtermittels zusammen.

Tab. 7-3: Eigenschaften der verwendeten Triiben und benotigte Filtermittelgroffe

Co Co oL pH )

[W%] [EBC] [mS/m] [-] [um])
Modellunfiltrat 0,1 200 202 4.6 245
Unfiltrat 0,01 20 - 30 155 5,0 208

*) wie in (Gl. 7-1) und (Gl. 7-2) berechnet

7.2 Eignung des Verfahrens als Vorfiltrationsstufe

bei der Filtration von Bier

Die ersten Filtrationsversuche werden mit den beiden Filtermitteln mit negativem Zetapotenti-
al durchgefiihrt, deren Ergebnisse in den Abbildungen Abb. 7-2 und Abb. 7-3 visualisiert
werden. In diesen Versuchen werden die Gesamtfraktionen der Filtermittel eingesetzt. Beim
Vergleich der Filtrationsergebnisse des Kationenaustauschers TP 208 und des Feldspates
FS 900 S zeigt das organische Filtermittel bei beiden Triiben dhnlich gute Ergebnisse beziig-
lich des Riickhaltes wie bei den Versuchen mit der Modelltriibe. Bei dem anorganischen Fil-
termittel (Feldspat FS 900 S) ist der Heferiickhalt bei dem Modellunfiltrat hervorragend
(Riickhalt > 95 %), wihrend er bei dem realen Unfiltrat geringfiigig schlechter ist als bei dem
Ionenaustauscher. Beim Modellunfiltrat steigt bei beiden Filtermitteln nach 15 m3/m? der
Druck an, und es ist zu vermuten, dass aufgrund der ungeordneten Porenstruktur erste Hohl-
rdume vollstindig verblockt sind. Sowohl beim Modellunfiltrat als auch beim Unfiltrat wird
bei beiden Filtermitteln einen Riickhalt von 75 % erreicht, wobei bei der Reinigung des Mo-

dellunfiltrates hohere Bettvolumina und damit hohere Kapazititen erzielt werden. Da das Filt-
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rat auch bei der Filtration des Unfiltrates nahezu Hefezellen frei ist, wie eine Zellzdhlung zeig-
te, bestdtigen diese unterschiedlichen Ergebnisse die selektive Wirkung des Filters: Es erfolgt
eine Vorfiltration mit Abtrennung der Hefezellen, alle weiteren im unfiltrierten Bier enthal-

tenen Trubstoffe verbleiben im Filtrat.

Bei den Versuchen hat sich gezeigt, dass das organische Filtermittel im Gebrauch unzuverlés-
sig ist und die Ergebnisse schlecht reproduzierbar sind. Dies gilt vor allem, wenn die Quellung
und Konditionierung ausschlieBlich mit VE-Wasser durchgefiihrt wird. Da das Zetapotential
des organischen Filtermittels sehr nahe bei 0 mV verlduft, kann davon ausgegangen werden,
dass nicht alle Partikel ein negatives Zetapotential aufweisen und einige Partikel mit positivem
Zetapotential zu einer partiellen Oberflachenfiltration und Verblockung des Filtermittels in
den oberen Schichten fithren. Wird mit Salzsdure konditioniert, sind diese Effekte geringer.
Da das organische Filtermittel zudem wegen der Adsorption von Polyphenolen und der daraus
folgenden Verdnderung von Geschmack und die Farbigkeit des Bieres nur bedingt fiir die

Bierfiltration geeignet ist, wird im Folgenden lediglich der Feldspat FS 900 S eingehender un-

tersucht.
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Abb. 7-2: Vergleich Filtermittel mit Modellunfiltrat
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Abb. 7-3: Vergleich Filtermittel mit Unfiltrat

Der Feldspat ldsst sich sehr gut handhaben und liefert auch zufriedenstellende Filtrationser-
gebnisse, deshalb soll iiberpriift werden, ob bei der Gesamtfraktion einzelne kleine Partikel die
Einstellung der optimale Porengro3e verhindern und mit den Siebfraktionen bessere Ergebnis-
se erreicht werden konnen. Aus diesem Grund werden Untersuchungen mit den verschiede-
nen Fraktionen des Feldspates durchgefiihrt. Das Ziel dieser Untersuchungen ist es, eine zu-
verldssige Abtrennung der Hefezellen bei minimalem Druckverlust im Filter zu erreichen.
Abb. 7-4 zeigt die Ergebnisse dieser Untersuchungen mit Modellunfiltrat, Abb. 7-5 die Er-
gebnisse mit Unfiltrat. Bei beiden Modelltriiben neigen die Fraktionen F1 und F2 zu einer
Oberflachenfiltration (vgl. Photo. Abb. 7-6 A) und die Druckdifferenz steigt wahrend der Ver-
suchsdauer um mehr als 0,3 bar (Modellunfiltrat) bzw. 1 bar (Unfiltrat) an. Die anderen Fakti-
onen weisen nur einen geringen Druckverlust um 0,2 bar auf. Die Fraktionen F3 und F4 er-
moglichen beim Modellunfiltrat einen konstanten Riickhalt von iiber 90 %. Beim Unfiltrat ist
die Fraktion F4 mit einer Schiittbettkapazitit von 20 m3/m? bereits weniger gut geeignet, die
Fraktion F3 hingegen erreicht ihre bisher hochste Aufnahmekapazitdt fiir Hefe (34 m*/m? bei
c/co>0,25) und ist am leistungsstirksten. Insbesondere diese Fraktion eignet sich wesentlich
besser fiir die Filtration als die Gesamtfraktion und zeigt auch bessere Ergebnisse als bei den

Versuchen mit der Modelltriibe. Die Fraktion F5 fithrt vor allem bei der Modelltriibe zu einem
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schnellen Anstieg der Triibung im Filtrat und erzielt nur einen geringen Riickhalt der suspen-
dierten Partikel bei einer sehr geringen Aufnahmekapazitét. Alle drei Fraktionen F3, F4 und
F5 ermoglichen eine Tiefenfiltration bei geringer Druckdifferenz, vgl. Abb. 7-6 B.
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Abb. 7-4: Vergleich Fraktionen Feldspat F'S 900 S mit Modellunfiltrat
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Abb. 7-5: Vergleich Fraktionen Feldspat FS 900 S mit Unfiltrat
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Abb. 7-6: Photos von Bohrkernen aus der Filtermittelschiittung
A: FI1 mit Hefedeckschicht,
B: F3 ohne Deckschichtbildung, mit fiir Tiefenfiltration typischer Gelschicht

Um die optimale KorngroBenverteilung weiter einzuengen, werden entsprechend den Versu-
chen in Kapitel 6 auch Mischfraktionen erstellt. Bei diesen Untersuchungen, deren Ergebnisse
die Abbildungen Abb. 7-7 und Abb. 7-8 wiedergeben, ist zu erkennen, dass vergleichbar zu
den Untersuchungen mit der Modelltriibe die Leistung und die Hefeaufnahmekapazitit der
kleineren Mischfraktion F2:F3 etwas geringer ist als die der groberen. Die unvorteilhaftere

Verteilung der PorengroBle des eingesetzten Naturmaterials wird in diesen Versuchen erneut

bestitigt.
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Abb. 7-7: Vergleich der Mischfraktionen Feldspat F'S 900 S mit Modellunfiltrat
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Abb. 7-8: Vergleich der Mischfraktionen Feldspat FS 900 S mit Unfiltrat

Der Vergleich der Versuchsergebnisse mit denen der Versuche von Modelltriibe und Salz-
gehalten bestétigt, dass auch mit zunehmender Komplexitit des Elektrolyten gute Abtrennleis-
tungen zu erwarten sind. Fiir das Modellunfiltrat ist die optimale Filtermittelfraktion die
Mischfraktion F3:F4 mit einer mittleren Korngrof3e von ca. 250 um. Beim Unfiltrat hinge-
gen zeigt die Fraktion F3 (mittlere PartikelgroBe 225 um) die besten Ergebnisse. Diese Er-
gebnisse liegen im Bereich der mittels elektrokinetischer Filtrationskennzahl berechneten
Groflenordnung der optimalen Filtermittelfraktion. Die elektrokinetische Filtrationskennzahl
eignet sich somit zur Berechnung der benétigten mittleren FiltermittelgroBBe bei neuen Filtrati-

onsaufgaben.

7.3 Prognose des Druckverlustes mittels modifizierter Filtergleichung

Die aus den Filtrationsversuchen berechneten dimensionslosen Kennzahlen geben Tab. 7-4
und Tab. 7-5 wieder. Anhand der in Kapitel 6 entwickelten Filtergleichung wurde der zu er-
wartende Druckverlust berechnet und in Abb. 7-9 und Abb. 7-10 im Vergleich zu den Mess-
werten aufgetragen. Fiir das Modellunfiltrat ergibt sich, dass die theoretischen Ergebnisse

der Fraktionen F3, F4 und F3:F4 — bei denen ein Riickhalt der Hefezellen durch Tiefenfiltrati-
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on erreicht wird — ausreichend genau sind. Beim Unfiltrat stimmen die Prognosen fiir die
tiberein.

Fraktionen F3, F4 und F5 (gute Filtrationsergebnisse) sehr gut mit den Versuchsergebnissen
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7.4 Experimentelle Ermittlung der Giiltigkeitsbereiche des Verfahrens

Zur Vertiefung der Kenntnisse iiber das neue Filtrationsprinzip erfolgen verschiedene Unter-
suchungen zur Bestimmung der Giiltigkeitsbereiche und Grenzen des Verfahrens. Da es sich
bei dem elektrokinetisch optimierten, selektiven Schiittbett um ein Verfahren der Tiefen- und
Langsamfiltration handelt, werden Bereiche der mindestens benotigten Schiitthohe und der

maximal moglichen FlieBgeschwindigkeit ermittelt.

Ein Langsamfilter wird in der Regel mit FlieBgeschwindigkeiten bis max. 0,25 m/h (0,25
m?/m?-h) betrieben. Hohere Filtergeschwindigkeiten fithren bei diesen Filtern meist zu deut-
lich schlechteren Filtrationsergebnissen, vgl. auch [BRENNER/OECHSLE, 1985]. Wird die Wirk-
samkeit der elektrokinetischen Repulsation bei Langsamfiltern zugrunde gelegt, so kann die
Filtrationsgeschwindigkeit nicht wesentlich hoher angenommen werden, da das Zetapotential
nur fiir zdhe Stromungsverhéltnisse definiert ist. Der Stromungszustand wird durch die Rey-
noldszahl []4 (Re) und die elektrokinetische Repulsation von der elektrokinetischen Filtrati-
onskennzahl []s (EFK) charakterisiert. Wird eine Filtration des Modellunfiltrates mit dem
Feldspat FS 900 S (50 - 355 um) angenommen, so betragen diese beiden dimensionslosen
Kennzahlen entsprechend der Definition in Kapitel 6 [14<0,03 und []s= 0,005 - 0,2. Abb.
7-11 zeigt den Verlauf der beiden genannten Kennzahlen iiber die Filtergeschwindigkeit fiir
diese Filtrationsaufgabe bei einer Druckdifferenz von Ap =0,2 + 0,05 bar. Die Kennzahlen
liegen bei jeder aufgefiihrten Geschwindigkeit in dem Definitionsbereich. Auffillig ist aller-
dings, dass sich bei einer Geschwindigkeit von v =0,6 bis 0,8 m/h die beiden Verldufe
schneiden. Die Bedeutung dieses Schnittpunktes und der Bezug der beiden Kennzahlen zuein-

ander sind daher im Folgenden noch zu kléren.

Die experimentellen Untersuchungen zur Bestimmung der Giiltigkeitsbereiche des Verfahrens
erfolgen an dem Filtermittel Feldspat FS 900 S mit einer KorngréBe von 50 - 355 pm, die
Feinstfraktion (< 50 um) wurde aus der Schiittschicht entfernt. Dadurch werden die Poren-
rdume nicht von kleinen Partikeln verstopft und stehen fiir die Filtration zur Verfiigung. Als
Triibe fiir die Versuche wurde Modellunfiltrat verwendet. Die Abhédngigkeit der Filtrations-
leistung von Schiittbetthohe und FlieBgeschwindigkeit zeigt Abb. 7-12.

Die dunkelgrau hinterlegte Flache hebt den Bereich hervor, in dem ein Riickhalt von > 97,5 %

bei einer Druckdifferenz unter 0,9 bar moglich ist. Die hellgrau unterlegte Flidche zeigt den
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Bereich, in dem die Abtrennung der Hefen noch bis 85 % mdglich ist. Der weille Bereich kann
mit dem Verfahren bei diesen Anforderungen nicht abgedeckt werden. Hier wird entweder die
Filtrationsleistung durch einen geringeren Riickhalt von weniger als 75 - 85 % oder einen ho-
hen Druckanstieg limitiert. Bei Filtergeschwindigkeiten tiber 0,35 m/h dominiert der hohe
Druckanstieg die Filtration, da viele Hefezellen nicht mehr in das Schiittbett transportiert wer-
den, sondern bereits an der Oberfldche des Schiittbetts zuriickgehalten werden. Auf diese Wei-

se wird eine Oberflachenfiltration begiinstigt.

0,15

0,12

0,09 -

0,06 -

Re bzw. EFK [-]

0,03 -

0,00 \ ‘ ‘ ‘

Filtergeschwindigkeit v [m/h]
Re ----- EFK (0,15 bar) —EFK (0,2 bar) — - - EFK (0,25 bar)

Abb. 7-11: Verlauf der Kennzahlen [[, und [[; bei Variation der Filtergeschwindigkeit fiir
Feldspat FS 900 S und s. carlsbergensis (Dgy = 50-355 um; o, = 202 mS/m)

/ J / / / /) ) )]

10

1777
- L) 7T
§ LI 77777
& Ty 77777
FIy v, 177777
5 /77777
Y
7777777777777
LT T T ]

5
/ Dem = 50-355 pm
777 777777777777 o "
0,1 0,3 0,5 oL =202 mS/m
Filtergeschwindigkeit [m/h]
~ Méglicher Arbeitsbereich
OC/CO<O'1 4p < 0,5 bar Ubel niedrigeren Trubstoffkonzentrationen
O e, 01-2p 05-1,0bar

Méglicher Arbeitsbereich
. c/cy > 0,1-Ap > 1,0 bar bei Trubstoffkonzentrationen von 200 EBC

Abb. 7-12: Abhdingigkeit der Filtrationsleistung von Schiitthéhe und Filtergeschwindigkeit
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Tab. 7-6 gibt die Ergebnisse der Untersuchungen zu den Verfahrensgrenzen sowie die berechne-
ten Kennzahlen wieder. Obwohl die definierten Kennzahlenbereiche eingehalten werden, ist eine
Steigerung der Filtergeschwindigkeit tiber 0,5 m/h nicht moglich. Werden entsprechende Messun-
genauigkeiten bei der Ermittlung der Druckdifferenz und die Problematik der mittleren Korngrof3e
beriicksichtigt, so stimmt diese Grenze mit dem Schnittpunkt der Kurvenverliufe der beiden
Kennzahlen tiberein. Die Giiltigkeit der dimensionslosen Kennzahlen muss demnach fiir reale

Suspensionen (o > 100 mS/m) um die Beziehung: [ 4 <IIs, d.h. Re < EFK erweitert werden.
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Schiitthiihe [em] / FlieB geschwindigkeit [m/h]

Tab. 7-6.
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Auch die Gegeniiberstellung der in den praktischen Untersuchungen erhaltenen Druckverluste
sowie die mit Hilfe der modifizierten Carman-Kozeny-Gleichung erhaltenen Druckverluste
bestdtigen, dass dieses Filtrationsprinzip nur bei langsamen Stromungsgeschwindigkeiten
wirksam ist. Die Prognose stimmt fiir die hohen Stromungsgeschwindigkeiten nicht mit dem
Messergebnis iiberein, da hier anstelle einer Tiefenfiltration eine Oberflidchenfiltration erfolgt.

Entsprechend wird ein zu geringer Druckverlust prognostiziert, vgl. Abb. 7-13.

Oberflachenfiltration
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o
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I

o
»
I

(=]
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Druckdifferenz [bar]

o
[N

o
o

0,15 0,2 0,25 0,35 0,5
Filtergeschwindigkeit [m/h]

O Messergebnis B berechnetes Ergebnis

Abb. 7-13: Vergleich der experimentellen und theoretischen Ergebnisse

fiir verschiedene Filtergeschwindigkeiten

7.5 Bewertung des Verfahrens mit elektrokinetisch optimiertem,

selektivem Schiittbett als Vorfiltrationsstufe

Die Ergebnisse der experimentellen Untersuchungen zeigen, dass das Verfahren prinzipiell fiir
die Vorfiltration von Bier zur Entlastung nachfolgender Prozessschritte geeignet ist. In Versu-
chen konnten folgende Abhangigkeiten festgestellt werden:
e Bei einer Schiitthhe von L = 10 cm konnen Filtergeschwindigkeiten bis v = 0,3 m/h
mit einer Triibereduktion von 97,5 % (< 5 EBC) erreicht werden.
e Schiitthohen L <10 cm bzw. L <7,5 cm ermdglichen einen Triibertickhalt
von 75 — 90 %, wobei sich die Kapazitdt des Schiittbetts und damit die Standzeiten des

Filters gegentiber L = 5 cm iiberproportional erhéhen.
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e FlieBgeschwindigkeiten von v > 0,3 m/h ermdglichen einen Triiberiickhalt
von 75 —90 %.

e Niedrige Schiitthéhen (L <5 cm) fithren dazu, dass die Wahrscheinlichkeit, ein
Trubstoffpartikel in einem Zwickel des Schiittbetts abzuscheiden, abnimmt.

Das Filtrat ist stérker getriibt als bei groBBeren Schiitthohen.
= Eine Anpassung der Filterstandzeit kann daher tiber
die Wahl der Schiitthohe erreicht werden.

e FlieBgeschwindigkeiten v > 0,4 m/h fiihren dazu,\ => Die Poren an der Oberfliche
dass die Hefezellen nicht mit dem Medium zu- des Filtermittels setzen sich
sammen in den Filter eindringen kénnen. zu, und es tritt eine Oberfl-

e Bei sehr niedrigen Filtergeschwindigkeiten mit > chenfiltration ein. Dies fiihrt
gleichzeitig hoher Hefekonzentration ist die Flu- zu einer Verblockung des Fil-

idstromung nicht ausreichend, um die suspendier- ters bei gleichzeitig schnellem

ten Partikel in das Schiittbett zu transportieren. Y, Druckanstieg, s. auch [BAU-

MANN, ET.AL., 1993]

Unter der Voraussetzung, dass eine Resttriibe von 5 EBC eingehalten werden soll — dies ent-
spricht einem Riickhalt von > 97,5 % — liegen die Grenzen des Verfahrens bei Wahl des anor-
ganischen Filtermittels Feldspat FS 900 S bei einer Schiitthdhe von mindestens 7,5 cm und ei-
ner maximalen FlieBgeschwindigkeit von 0,3 m/h. Fiir den Einsatz des entwickelten Vorfiltrati-
onsverfahrens muss ein entsprechender Apparat entwickelt werden, der das Filtermittel aufneh-
men kann und mit entsprechenden Einrichtungen fiir die Riickspiilung ausgestattet ist. Aus wirt-
schaftlichen Griinden ist die Verwendung vorhandener Apparate, die lediglich geringfiigig modi-

fiziert werden miissen, ideal. Geeignet sind hierfiir:

e Schichtenfilter, wie sie in Brauereien bereits bei der Bierstabilisierung mittels PVPP

(Polyvinylpolypyrrolidon) angewendet werden,

e Kerzenfilter, dhnlich den Kieselgurkerzenfiltern. Die Zwischenrdume zwischen den

Kerzenelementen werden hierbei vollstindig mit Filtermittel gefiillt.

Durch den FEinsatz eines Tiefenfiltrationsverfahrens mit elektrokinetisch optimiertem, selekti-
vem Schiittbett als Vorfilter konnen Kieselgurfilter oder andere Massefilter auf der Basis al-
ternativer Filtermittel entlastet werden. Dies fiihrt insgesamt zu einer effizienteren Reinigung.
Bei der ebenfalls eingesetzten Kombination von Zentrifuge und Membranfiltration kann der

neue Vorfilter die energieintensive Zentrifuge ersetzen.
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8 Schlussfolgerungen und Ausblick

Die Filtration von Biosuspensionen ldsst sich in zwei prinzipielle Prozessschritte unterteilen:
Die Abtrennung der Biomasse mittels physikalischer Effekte — wie dem Sperreffekt oder
hydrodynamischen Effekten — und die Abtrennung kolloidaler Substanzen mittels physika-
lisch-chemischer Prozesse — wie der Adsorption. Die in der konventionellen Filtertechnik ein-
gesetzten Filtermittel und Filterhilfsmittel, wie z.B. Kieselgur oder Cellulosederivate, haben
den Nachteil, dass sie in der Regel bei hohen Konzentrationen von Mikroorganismen schlech-
te Filtrationsergebnisse liefern. Dies liegt vor allem daran, dass bei diesen Verfahren die bei-
den genannten Prozessschritte gleichzeitig durchgefiihrt werden, was zwangslaufig zu einer
schlechteren Gesamtleistung des Filtrationsschritts flihrt, als wenn beide Schritte einzeln er-
folgen. Beim Einsatz einer Membranfiltration kann zwar ein nahezu vollstindiger Riickhalt
der Biomasse erreicht werden, aber die — in diesem Fall unerwiinschte — Adsorption kolloida-
ler Substanzen reduziert deren Leistungsfahigkeit deutlich. Das Entwicklungsziel bestand da-
her darin, ein Filtrationsverfahren zur selektiven Abtrennung der Biomasse (am Beispiel von
Hefen der Gattung saccharomyces) mit einem regenerierbaren Filtermittel und niedrigem
Energiebedarf zu entwickeln. Dabei sollte die Filtrationsart eine Tiefenfiltration sein, und die
hauptséchliche Trennwirkung auf der Wahl der optimalen Trenngrenze durch Beriicksichti-

gung der elektrokinetischen AbstofBungskriifte beruhen.

Ergebnis der praktischen Untersuchungen ist, dass sich das neuartige Filtrationsprinzip mit
elektrokinetisch optimiertem, selektiven (eos) Schiittbett zur Abtrennung von Mikroorganis-
men aus einer Suspension eignet. Durch die Wahl des entsprechenden Zetapotentials des Fil-
termittels bei bekanntem suspendiertem Partikel kann die Filtrationsart beeinflusst werden.
Der Filtrationsschritt ermdglicht eine Vorfiltration einer Biosuspension mit einem Biomasse-
riickhalt > 75 %. Die Wahl eines optimierten Schiittbetts ermdglicht trotz hoher Partikelkon-
zentrationen in der Suspension den Einsatz einer Tiefenfiltration. Durch das gleichnamige Ze-
tapotential von Mikroorganismen und Filtermittel adsorbieren die Zellen aufgrund der Repul-
sationskrifte nicht fest am Filtermittel und konnen von diesem bei der Filterregeneration
durch Riickspiilen mit Wasser abgetrennt werden. Aufgrund der einfachen Riickspiilbarkeit
fallt kein verbrauchtes und zu entsorgendes Filtermittel an, und es ist moglich, die Mikroorga-
nismen wiederzugewinnen und in den Prozess zuriickzufiihren. Ein mdogliches Einsatzgebiet
fiir das Verfahren ist die Vorfiltration von Bier, bei der eine Entlastung der nachfolgenden

Filtrationsschritte erfolgt.
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Im Rahmen der theoretischen Beschreibung des Filtrationsprinzipes konnte anhand von Parti-
keln, die hydrodynamischen Einfliissen unterworfen sind, gezeigt werden, dass es sich bei
dem elektrokinetischen Effekt nicht um einen Transportmechanismus im Schiittbett handelt,
sondern vielmehr um einen Anhaftmechanismus. Durch die Verringerung der Adsorption
werden die suspendierten Partikel gleichmdBiger im Schiittbett verteilt und es treten geringere
Druckverluste auf. Zur Beschreibung des Filtrationsprinzipes und seiner Giiltigkeitsbereiche

konnen dimensionslose Kennzahlen verwendet werden. Die Kennzahlen lauten:

DS . . .
I, = D Dimensionslose Geometriekennzahl
FM
I, = CC_S Dimensionsloses Zetapotential
FM
A
I, =— P =Eu Eulerzahl
Vo Pe
Dy - v
I, = Pe =" _Re Reynoldszahl
MNe
. . G
5= Gru G5 “OL Elektrokinetische Filtrationskennzahl (EFK)
Dey AP -V

Dabei gilt fiir reale Suspensionen (o > 100 mS/m) [[4 < IIs bzw. Reynoldszahl < EFK. Die
elektrokinetische Filtrationskennzahl (EFK) ist zur Bestimmung der GroBBenordnung des be-
notigten Filtermittels geeignet. Diese Kennzahl fasst auBerdem die Einflussfaktoren von Fil-
termittel und Suspension zusammen. Vereinfachend kann sogar das Zetapotential als
Summenparameter zu Beschreibung der Wechselwirkungen zwischen Filtermittel und ab-
zutrennenden suspendierten Partikeln und der Triibeeigenschaften (pH, Leitfdhigkeit) ver-
wendet werden, da anhand des dimensionslosen Zetapotentials (I'l;) die wesentlichen Wech-

selwirkungen ermittelt werden konnen.

Fiir die praktische Anwendung bei der Berechnung des Druckverlustes in einem Filter ist weni-
ger der Anfangsdruck als vielmehr der Druckverlust im beladenen Schiittbett von Bedeutung.
Durch die Anpassung der Porositdtsfunktion nach Carman-Kozeny kann mit der Filtergleichung

nach Carman-Kozeny der sich einstellende Druckverlust im Filter berechnet werden:
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Als Ergebnis kann somit festgehalten werden, dass neben der Verstirkung der Adsorptionsef-
fekte durch ungleichnamige Zetapotentiale auch eine Verbesserung der Filtrationsergebnisse
durch die Nutzung elektrokinetischer Repulsationskrifte erfolgen kann. Bei der Wahl von
Filtermitteln (unabhéngig ob konventionelle Filtermittel fiir Tiefen- oder Oberflachenfiltration
oder Membranen) sind daher nicht ausschlieBlich die nominelle Porengrée sowie die Poren-
groBenverteilung und Porendichte sondern auch das Material bzw. dessen elektrokinetische Ei-
genschaften entscheidend fiir die Effizienz, Leistungsfihigkeit und Selektivitit des Filtermittels.

In der Filtration sollten die elektrokinetischen Effekte starker beriicksichtigt werden, um
e die Abscheideleistung im Schiittbett des Tiefenfilters zu verbessern,
e cine gleichmiBige Beladung des Schiittbetts zu ermdglichen
(volle Ausnutzung der Porositét) und damit
- einen frithen Durchbruch zu verhindern (Steigerung der Kapazitét) sowie
- die Adsorption organischer Stoffe, insbesondere von Mikroorganismen

und Zellbestandteilen, zu minimieren sowie

e die Selektivitit der Filtration zu erhohen.

Durch die exakte Auswahl der Filtermittelgrofe kann eine Tiefenfiltration ermoglicht werden,
die durch Optimierung der elektrokinetischen Wechselwirkungen eine duflerst selektive
Trennwirkung hat, die mit einer Mikrofiltrationsmembran vergleichbar ist. Der Vorteil dieses
Verfahrens gegeniiber der Mikrofiltration liegt in der hohen Aufnahmekapazitét des Schiittbetts
fiir Mikroorganismen. Eine Querstromfiltration zur Verhinderung einer Deckschicht auf dem
Filtermittel — wie bei der Mikrofiltration iiblich — ist daher nicht notwendig, und die Biosuspen-
sionen konnen schonend bei geringem Druckverlust und niedriger Uberstrdmgeschwindigkeit
und damit auch mit geringem Energiebedarf vorfiltriert werden. Nachfolgende Reinigungs-

schritte zur Schonung oder Sterilfiltration werden effizienter.

Ziel zukiinftiger Untersuchungen sollte es sein, die Filtermitteleigenschaften hinsichtlich
e Partikelform und -oberflache,
o PartikelgroBe bzw. PartikelgroBenverteilung und Packungsdichte sowie
e Zetapotential

Zu optimieren.
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Aus den bisherigen Untersuchungen wird auflerdem deutlich, dass die gewonnenen Erkennt-
nisse auch auf die Entwicklung von (keramischen) Membranen iibertragbar sind. Sie beinhal-
ten hier hinsichtlich der Minimierung des Foulingpotentials von Membranen, dem Transport
von kolloidalen Stoffen durch die Membran sowie der optimalen Reinigungsprozedur ein ent-

sprechendes Entwicklungspotential.
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