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Motivation und Aufgabenstellung

e Genaue Kenntnis thermophysikalischer Eigenschaften von indus-
triell bedeutenden Fluiden notwendig

e Problemlose Anwendung im Ingenieursalltag gewunscht

e Ungenau: Bisherige Viskositatskorrelation nach Vogel et al
(1999) durch groBe Unsicherheiten von bis zu +6 % gekenn-
zeichnet, keine Beschreibung des nahe kritischen Gebietes

¢ Problematisch: Referenz-Datenbank des NIST [Lemmon et al.
(2013)] empfiehlt fiir Berechnung der Dichte von n-Butan Zu-
standsgleichung nach Biicker und Wagner (2006), aber: Vogel
et al. nutzten Zustandsgleichung nach Younglove und Ely (1987)

e Neue Daten: Verbesserung der Datensituation in groBeren flu-
iden Bereichen und auch im nahe kritischen Gebiet durch neue
prazise Viskositatsmesswerte von Herrmann und Vogel (2015)
mit einem Schwingdrahtviskosimeter

e Kritische Erhohung: Geeignete Terme fur Erhohung der

Viskositat im kritischen und nahe kritischen Gebiet von Vogel
et al. (2015) fiir Ethan sowie von Vogel und Herrmann (2016)
fur Propan veroffentlicht

Neue und neu bewertete experimentelle Daten

¢ Herrmann und Vogel (2015)

Sieben Isothermen bei 298,15, 323,15, 348,15, 373,15, 42315,
428 15 und 448,15 K

e Kiichenmeister und Vogel (1998, neu bewertet 2015)
14 Datenpunkte im Limit von Nulldichte zwischen 298 und 626 K

Gleichung der neuen Korrelation
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Vorgehen bei der Erstellung der Viskositatskor-
relation

Nutzung des Strukturoptimierungsverfahrens nach Setzmann und

Wagner (1989)

e Termvorrat fur Limit von Nulldichte und fluides Gebiet
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o Koeffizienten und Parameter
— A, sind Koefhizienten, 5 und ¢ sind Parameter, y=~v=(=1

— Reduzierte GroBen: 7= T./T und § = p/p. mit
T, pc... Temperatur und Dichte am kritischen Punkt

e Theorie der kritischen Erhohung der Viskositat

— Grundlage ist vereinfachter Ansatz nach Bhattacharjee et al.
(1981) — auch fiir aktuelle IAPWS-Viskositatskorrelation von

Wasser (2009) verwendet:

ne = nglexp(z,Y) — 1] (4)
— 7. .. kritische Erhohung der Viskositat; 7,...Grundbeitrag
der Viskositat;  z,...universeller kritischer ~Exponent;

Y. .. Ubergangsfunktion
— Terme fur kritische Erhohung analog theoretischem Ansatz
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Abb. 1: Vergleich der kritischen Erhohung der Viskositat 7). fiir Ethan,
abgeleitet aus den experimentellen Daten von lwasaki und Takahashi (1981)
sowie von Seibt et al. (2011), mit theoretisch berechneten Werten nach Bhat-
tacharjee et al. (1981) in Abhangigkeit von der Dichte p. Experimentelle Daten:
lwasaki und Takahashi: ¥, 305,64 K: A, 305,84 K: v, 306,14K: ¢, 306,44 K:
B 308,14 K. Seibt et al.: @, 307,15 K. Theoretisch berechnete Werte: ,
305.64K; — —, 305.84K; — —, 306.14K; —-—, 306.44K; , 307.15K;
—..—, 308.14 K. p. = 228,0 kg m—3

Kritische Erhohung in Theorie und Experiment
e Kiritische Erhohung der Viskositat fur Ethan und n-Butan
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Abb. 2: Vergleich neuer experimenteller Viskositatsdaten von Herrmann und
Vogel (2015) in Abhangigkeit von der Dichte mit Werten, die mit einer vorlaufi-
gen Korrelation gemaB Gleichung (3), aber ohne Terme fiir die kritische
Erhohung, fir n-Butan berechnet wurden. Als primar eingestufte Daten: <,
298,15K; A, 323,15K; Vv, 348,15K; %, 373,15K; O, 423,15K; O, 428,15K;
[1, 448,15 K. Durch das nahe kritische Gebiet gepragte, fur die vorlaufige Kor-
relation nicht als primar betrachtete Daten: ¢, 428,15K. p. = 228,0 kg m—3.

Bewertung der neuen Viskositatskorrelation
e Vergleich experimenteller Viskositatsdaten und von Werten fruherer Korrelationen mit Werten,

die mit der neuen Viskositatskorrelation fur n-Butan berechnet wurden
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Abb. 3: Vergleich experimenteller Viskositatsdaten im Limit von Nulldichte und
bei geringen Driicken sowie von Korrelationen des Schrifttums in Abhangigkeit
von der Temperatur mit Werten, die mittels Gleichung (1) fiir n-Butan berech-
net wurden. Nulldichte: ¢, Kestin und Yata (1968); ¢, Kiichenmeister und
Vogel (2015); O, Herrmann und Vogel (2015), Fehlerbalken: +0,3 %. Atmo-
spharendruck: <, Kestin et al. (1971); >, Kestin et al. (1977); §, Abe et al.
(1978); x, Abe et al. (1979a); $, Abe et al. (1979b). Korrelationen: — - —,
Younglove und Ely (1987); , Vogel et al. (1999); —--—, Quifiones-Cisneros
und Deiters (2006).
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Abb. 5: Berechnete Viskositatswerte im Zweiphasengebiet fir n-Butan gemaR
Gleichung (1), dargestellt fiir Isothermen in Abhangigkeit von der Dichte. @,
Kritischer Punkt [T, = 425,125 K und p. = 228,0 kg m > nach Biicker und Wag-

ner (2006)]; A, Tripelpunkt. Grenzkurven der Viskositat: , gesattigter

Dampf und gesattigte Flussigkeit. A— — —A, 134,895K; A— — A, 150K;

V——V, 200K; v—-—v, 250K; O —-- -0, 350K.
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Abb. 4: Vergleich der primaren experimentellen Viskositatsdaten in Abhangig-
keit von der Dichte mit Werten, die mittels Gleichung (1) fiir n-Butan berechnet
wurden. V¥, Dolan et al. (1963), Kapillarviskosimeter; A, Carmichael und Sage
(1963), Rotierender Zylinder; A\, Swift et al. (1960), Fallender Zylinder; %,
Diller und van Poolen (1985), Oszillierender Quarzzylinder; O, Herrmann und
Vogel (2015), Schwingdrahtviskosimeter; @, Herrmann und Vogel, 428,15K,
durch das nahe kritische Gebiet gepragte (vgl. Abb. 2) und fiir die endgiiltige
Korrelation als primar betrachtete Daten.

e Untersuchungen des Verhaltens im Zweiphasengebiet und Konsistenz verschiedener Isothermen
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Abb. 6: Berechnete Werte fiir die Residualviskositat (7kor — 70,kor) flir n-Butan
bei Temperaturen zwischen 430 K und 600 K in Abhangigkeit von der Dichte.
—— 430 K; —--—, 450 K;: —— —, 500 K;: — —, 600 K. Linke Ordinate:
Viskositatskorrelation nach Vogel et al. (1999). Rechte Ordinate links: Visko-
sitatskorrelation gemaB Gleichung (1). Rechte Ordinate rechts: Viskositatskor-
relation nach Quifiones-Cisneros und Deiters (2006), nur bis 500 K giiltig.

Abe, Y ; Kestin, J.; Khalifa, H. E.; Wakeham, W. A.: Physica 93A, 155-170 (1978). Abe, Y.; Kestin, J.; Khalifa, H. E.; Wakeham, W. A.: Ber. Bunsenges. Phys.
Chem. 83, 271-276 (1979a). Abe, Y.; Kestin, J.; Khalifa, H. E.; Wakeham, W. A.: Physica 97TA, 296-305 (1979b). Bhattacharjee, J. K.; Ferrell, R. A.; Basu,
Biicker, D.; Wagner, W.: J. Phys. Chem. Ref. Data 35, 929-1019 (2006). Carmichael, L. T.;

Int. J. Thermophys. 6, 43-62 (1985). Dolan, J. P.; Starling, K. E.; Lee,

www.thermodynamik-zittau.de




