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OverzichtO 

Het onderzoek van het dynamische gedrag van physische 
systemen met behnJ.p van de zg. £ï!eiiuent^e-re_s£ 
lethode, welke t o t dusver nagenoeg ulitsluTtend'~Tn"c{e 
techniek der servomechemismen werd g e b r u i k t , i s u i t 
gebreid t o t problemen van technologische aard, 
r k i e r z i j d s i s deze methodiek toegepast op een pH r e g e l 
probleem, ¥/aarbio het doel was het v e r k r i j g e n ' v a n de 
f r e q u e n t i e - r e s p o n s i e k a r a k t e r i s t i e k van het te regelen 
proces, i n d i t geval de n e u t r a l i s a t i e van een Ca(6H)^ 
oplossing met COp. ^ 
Anderzijds i s de ^frequentie responsie toegepast bij het 
onderzoek van v e r b l i j f t i j d e n i n een r e a c t i e v a t , i n d i t 
geval een b u i s met r a s c h i g r i n g e n . H i e r b i j was het doel 
v o o r a l na te gaan of de frequentie-responsie p e r s p e c t i e 
ven zou openen ten aanzien van de m o g e l i j k h e i d een r e a c t i e 
v a t te karakterisere» door een g e t a l dat zou correspon
deren met het a a n t a l " i d e a l e mengers"waarmee het dynamisch 
gedi'a.g het ra,eest overeenstem^t, 
B i j het pH^regelprobleem konden t o t nu toe geen r e s u l t a 
t e n worden verkregen tengevolge van bijkomstige m o e i l i j k 
heden, 

Inderdóng. 

I n de techniek der r e g e l - en servomechanismen i s i n 

de afgelopen t i e n j a a r de behoefte gevoeld de " t r i a l 

and e r r o r " m_ethoden, volgens welke men de problemen 

aani^akte, te vervangen door physisch goed gefundeerde 

methoden. 

De pogingen welke h i e r t o e ondernomen werden kunnen 

zeer succesvol woi-den genoemd. H o o f d z a k e l i j k h e e f t 

men z i c h echter bew^ogen, onder de drang der oorlogs

omstandigheden, op het gebied van z u i v e r mechanische 

systemen, t e r w i j l aan r e g e l i n g van teclinologische pro

cessen n a u w e l i j k s aandacht i s besteed. Men k r i j g t l n 

ieder geval deze indruk b i j het bestuderen van de l i 

t e r a t u u r u i t de genoemde periode. 

De methoden op het gebied der servomechanismen ont-

wjJckeld z i j n nu i n p r i n c i p e toe t e passen op w i l l e 

keurige physische systemen (met enkele r e s t r i c t i e s ) . 
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Het i s daarom van belang i:n het k o r t i n te gaan op de 

voor de bestudering van servomechanismen ontwikkelde 

techniek. 

Zov/el servo's a l s regelapparaten zijn gekenmerkt door de 

aanwezigheid van temminste êên gesloten c i r c u i t , doordat 

deze apparaten de v/aarde van de te sturen u i t g a n g s g r o o t h e i d 

voortdurend ve.rgelijken met de waarde van de ingangsgroot

h e i d , het z.g. coimiiando.Het v e r s c h i l van beide, het f o u t -

s i g n a a l d i e n t nu voor de s t u r i n g van een orgaan dat zodanig 

op de t e regelen groo1:heid i n g r i j p t dat het f o u t s i g n a a l t o t 

nu l wordt gereduceerd^ zodat de uitgangsgroothei^d de ingangs

g r o o t h e i d dup1ic e e r t . 

Dxt i s een i d e a a l dat i n de p r a c t i j k evenwel s l e c h t s bij 

benadering ?/ordt b e r e i k t , 

I n s t a t i s c h e en i n dynamische toestand van het systeem 

b l i j f t een f o u t bestaan. Behalve de g r o t t e h i e r v a n wenst 

de ontwerper van een d e r g e l i j k apparaat te kenjien de 

r e a c t i e s n e l h e i d van het apparaat op v a r i a t i e s i n comjaando 

en ( o f ) b e l a s t i n g , alsm.ede de n e i g i n g t o t o s c i l l e r e n van 

het systeem» 

Kent men nu de d i f f e r e n t i a a l v e r g e l i j k i n g e n welke het gedrag 

van de onderdelen,waaruit het i s opgebouwd, bepalen dan i s 

i n p r i n c i p e de m o g e l i j k h e i d aanwezig het gedrag van het 

gesloten r e g e l c i r c u i t t e v o o r s p e l l e n onder a l l e mogelijke 

omstandigheden» Mathematische m o e i l i j k h e d e n doen z i c h 

h i e r b i j evenwel voor daar het merendeel dezer systemen 

beschreven wordt door d i f f e r e n t i a a l v e r g e l i j k i n g e n van 

hogere orde» Kent men bovendien de v e r g e l i j k i n g e n van 

bepaalde onderdelen van een c i r c u i t n i e t omdat een i n 

z i c h t i n het ffiechanisme ontbreekt ( d i t i s zeker het 

geval bij het regelen van chemische processen en z e l f s 

nog voor het op het eerste g e z i c h t eenvoudige geval 

van een physisch mengproces) dan wordt de analyse van een 

r e g e l c i r c u i t dat een d e r g e l i j k element bevat on u i t v o e r 

baar. 



Z e l f s i n d i e n men van a l l e elementen de d i f f e r e n t i a a l 

v e r g e l i j k i n g kent, i s de berekening van een r e g e l c i r 

c u i t u i t e r s t m o e i l i j k , wanneer deze zuiv e r a n a l y t i s c h 

geschiedt. 

Zeer verhelderend voor het i n z i c h t bleek nu de voor

s t e l l i n g van een r e g e l c i r c u i t door middel van blok--

schemas en het ontwerpen met behulp van g r a f i s c h e me

thoden. 

I n deze blokschemas wordt e l k element weergegeven door 

een blok (symbolisch). De"inhoud" van een d e r g e l i j k 

b l o k bepaalt nu op welke w i j z e een aan dat blok toege

voerd ingangssignaal omgezet wordt i n het door het 

bl o k geleverde uitgangssignaale 

Kan het gedrag van het element nu beschreven worden 

door middel van een l i n e a i r e d i f f e r e n t i a a l v e r g e l i j k i n g , 

dan kan men het desbetreffende b l o k k a r a k t e r i s e r e n met 

behulp van een z.g. o v e r d r a c h t s f u i ^ Deze term z a l 

nader worden t o e g e l i c h t . 

Yoeren we a.an de ingang van een blok een met de t i j d 

veranderende g r o o t h e i d 0 ^ ( t ) t o e , dan wordt i n het 

algemeen het verband tussen de u i t g a n g s g r o o t h e i d 0 

en 0^ weergegeven door de volgende d i f f e r e n t i a a l v e r 

g e l i j k i n g : 

d t d t (i t " -

Nemen we nu van a l l e termen de Laplace t r a n s f o r m a t i e 

met de Laplace v a r i a b e l e s, dan k r i j g e n wet 

^V"" ^ Vl«''^^-^- •••• + \ ) 0o^s) = (P>^s^.... B^) 0.(s) 

+ termen der begincondities•op t i j d s t i p t=0 

0^(s) en 0^(s) z i j n h i e r i n de Laplace t r a n s f o r m a t i e s 

van de f u n c t i e s 0 . ( t ) en 0 (t)„ 

Wanneer de b e g i n c o n d i t i e s n u l z i j n geldt? 



De f u n c t i e EG(s) noemt men nu de o v e r d r a c h t s f u n c t i e 

van het element of h l o k en deze .kar a k t e r i s e e r t het 

systeem geheel binnen de grenzen van g e l d i g h e i d van de 

l i n e a i r e d i f f e r e n t i a a l v e r g e l i j k i n g ¥/aardoor het sy

steem beschreven kan worden, o t r i c t genomen z i j n de 

m.eeste p,hysische v e r s c h i j n s e l e n n i e t - l i n e a i r , maar 

zolang deze n i e t - l i n e a i r i t e i t n i e t esr,ent.ieel maar 

pr o g r e s s i e f i s , kan meestal, a f h a n k e l i j i t van de eisen 

d i e men s t e l t , een benadering worden gevonden op basis 

van een l i n e a i r gedrag. 

De o v e r d r a c h t s f u n c t i e s welke i n het algemeen door KG(s) 

v/orden voorgesteld ontle.nen hun waa,rde nu aan .het f e i t 

dat het algebraïsche f u n c t i e s i n s z i j . n , hetgeen het 

werken erm.ee zeer v e r g e m a k k e l i j k t . 

Verder kan de o v e r d r a c h t s f u n c t i e ^ wanneer van een 

element geen d i f f e r e n t i a a l v e r g e l i j k i n g bekend i s , i n 

g r a f i s c h e vcrra bepaald worde,n. I n een l a t e r gedeelte 

za l worden besproken hoe g e t r a c h t i s de overdrachts--

f u n c t i e , aangevende de b e t r e k k i n g tussen pH en k o o l 

zuur d o s e r i n g , b i j de c a r b o n a t a t i e van Ca(OH)^ te meten. 

De o v e r d r a c h t s f u n c t i e van een cascade-schakeling \/an 

elementen welke elkaar n i e t wederzijds bei.nvloeden i s 

g e l i j k aan het product van de i n d i v i d u e l e overdrachts

f u n c t i e s der elementen, zodat een cascade-schakeling 

weergegeven kan v/orden door een aequivalent blok. 

Evenzo kurmen p a r a l l e l - s c h a k e l i n g e n teruggebracht 

worden t o t eenvoudiger aequivalenten.(Zie ( 2 ) en ( 3 ) ) . 

Aangezien de o v e r d r a c h t s f u n c t i e K6(s) een systeem 

geheel k a r a k t e r i s e e r t , z a l m.e.n du.s gegevens van d i t 

systeem .kunnen v e r k r i j g e n wanneer men d i t systeem 

e x c i t e e r t met een s i g n a a l 0j^(t) en de responsie 0 ( t ) 

meet. Hoewel het er i n p r i n c i p e n i e t toe doet van welke 

aa.rd 0^{t) i s worden i n de p r a c t i j k s l e c h t s twee typen 

van ingangssignalen g e b r u i k t , n l . slnuBvor^^ 

^ i = ^ i max ^̂ ^̂  ,bv gesuperponeerd op constante waarde en 



sprQng.Luncties(stepfuncties) ; 0, =0 ; 0. =a 

1=0 t=o+ 

I n het onierstaaiide z u l l e n de responsies op deze signalen 

en de merites van beide worden besproken. 

oinusvormige ingangssignalen. 

Voeren we aan een l i n e a i r element een ingangssignaal toe 

van de vorm: 

0̂ = 0. s i n U ) t , 
"max 

dan i s na het u i t s t e r v e n van de i n s c h a k e l v e r s c h i j n s e l e n 

( t r a n s i e n t s ) het u i t g a n g s s i g n a a l van de vorm_t 

0 = 0 sin(i4;t + f) 
max 

Bij sinusvormig v e r a n d e r l i j k e grootheden i s het mo g e l i j k 

de flifferentiaal v e r g e l i j k i n g van een l i n e a i r element 

te transfomiieren t o t een algebraïsche u i t d r u k k i n g i n 

jw i.p.v. t , door aan deze grootheden een complex g e t a l 

toe te voegen dat de amplitudo en phase van de smnus 

re p r e s e n t e e r t . Aangezien differentiëren van een sinusvormi 

m et de t i j d v e r a n d e r l i j k e g r o o t h e i d overeenkom.t met een 

vermenigvuldigen van de toegevoegde complexe g r o o t h e i d met 

jw, l e v e r t de o o r s p r o n k e l i j k e d i f f e r e n t i a a l v e r g e l i j k i n g 

een verband tussen 0^(jw) en 0^(jvO, van de volgende 

vorm: 

0^(jw) = 0 ^ ( j w ) . KG(jw) 

0Q(jw) en 0^(jw) s t e l l e n voor de aan de sinusvormig 

v e r a n d e r l i j k e grootheden 0^ en 0^ toegevoegde complexe 

grootheden. K i s een constante, t e r w i j l G een van w 

a f h a n k e l i j k e f a c t o r van KG(jw) v o o r s t e l t , 

KG(jw) s l u i t i n z i c h de phase-verschuiving ip en de ampli

tudo verhouding van beide sinusvormig v e r a n d e r l i j k e 

grootheden. 

Men kan aantonen dat KG(jw) i d e n t i e k i s met KG(s), welke 

i n het voorgaande o v e r d r a c h t s f u n c t i e genoemd werd, mdts 

men s door jw vervangt. 
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Kent men KG(jmO a j i a l / t i s c h dan kan men de phase ƒ en de 

de amplitudoverhouding 0^ /0 a l s f u n c t i e van w 

u i t z e t t e n . ^̂ ^̂ x 

Men kan d i t doen i n een 2£iËiiLAiêS£™i ^^^.ar men 0̂  

a l s eenheid neemt, en de meetkundige p l a a t s van de "̂ -̂̂  

u i t e i n d e n van de vectoren 0^ t e k e n t , waarvan l i g g i n g 

en gedaante het betrokken elimi-nt weer volkomen karak-

r e r i s e r e n 

Naast de v o o r s t e l l i n g van KG(jw) a l s p o l a i r diagram 

wordt ook veel gebruik gemaakt van diagrarmnen waarin men 

20 l o g 0^ /0^ u i t z e t tegen -^*^log w, het z.g. 

d g c i b e l - l o g ^ i diS§?am. D i t l a a t s t e h e e f t het voordeel 

dat bij s e r i e schakeling van bloldcen de o v e r d r a c h t s f u n c t i e 

van het aequivalente b l o k i n het db-log w diagram ver

kregen wordt door o p t e l l i n g van de ord i n a t e n der over

d r a c h t s f u n c t i e s van de i n d i v i d u e l e blokken 

Het voordeel van het toepassen van de sinusresponsie 

l i g t nu i n het f e i t dat men het dynamisch gedrag van 

.een w i l l e k e u r i g physisch systeem kan bepalen, zonder 

te v e r v a l l e n i n i d e a l i s e r i n g e n , d i e .nodig zouden z i j n 

om een model van het systeem te v e r k r i j g e n waaraan 

gerekend kan worden. Men bepaalt h i e r t o e g r a f i s c h 

de o v e r d r a c h t s f u n c t i e KG(jw). 

.Bij het ontwerpen van servomechanismen wordt van deze 

techniek nu v e e l v u l d i g gebruik gemaakt; ¥an een 

gecompliceerd c i r c u i t van p a r a l l e l en serieschake™ 

l i n g e n van diverse eleme.nte.n waarvan de overdrachts

f u n c t i e s g r a f i s c h of a n a l y t i s c h bekend z i j n kan men 

nu g r a f i s c h met het db-log w diagram der delen, dat 

van het geheel bepalen en de p r e s t a t i e s h i e r v a n voor

s p e l l e n en snel nagaan i n weLke r i c h t i n g veranderingen 

moeten worden aangebracht om deze te verbeteren. 

¥oor het hantei'en van deze techniek wo.rdt verwezen naar ( 1 ) . 

Behalve bij een temqjeratuurr'egelprobleera (4) i s voor 

zover mij bekend de sinusresponsiemethode n i e t op chemische 

of physische processen toegepast, voor het verlccijgen 

van een i n z i c h t i n de r e g e l m o g e l i j l d i e i d h i e rvan. 



Ter voorkoming van misverstand zij er nog op gev^ezen, dat 

het verhand tussen 0^ en 0. vmi een bl o k , dat door .KG(jw) 

bepaald wordt, s l e c h t s g e l d i g i s voor êên r i c h t i n g van het 

signaal door het blok. 

Verder behoeft de aard van het ui t g a n g s s i g n a a l n i e t van 

dezelfde soort te z i j n a l s het ingangssignaal. B i j het 

te bespreken geval van de n e u t r a l i s a t i e van k a l k met k o o l ^ 

zuur i s het "blok" de r e a c t o r waarin het proces p l a a t s 

v i n d t , t e r v / i p het ingangssignaal u i t g e d r u k t kan worden 

i n cc/sec. van CÔ  en het ui t g a n g s s i g n a a l een e l e c t r i s c h e 

spanning i s , of de pH van de reactiemassa aan de uitgang 

van de r e a c t o r . Om de amplitudo verhouding van uitgangs-

en ingangssignaal weer te geven i s het a a n t r e k k e l i j k het 

ingangssignaal u i t t e drukken i n dezelfde eenheden a l s 

het u i t g a n g s s i g n a a l . D i t i s m o g e l i j k a l s men de waarde 

van het uitgangssign. i n de dynamische toestand opgeeft 

a l s f r a c t i e van de waarde i n de s t a t i s c h e toestand. I n 

het aangehaalde voorbeeld kan men dan spreken van het 

introduceren van een " v i r t u e l e " sinusvormige p i l . 

^ £ £ 2 l i S l M c^ie^.ais_^n£a^^ 

De responsie op s t e p f u n c t i e s v e r v u l t bij de s t u d i e van 

servomechanismen s l e c h t s een ondei'geschikte r o l . De 

reden waarom de s t e pfunc t i e re spons i e wordt g e b r u i k t 

i s dat v e r s t o r i n g e n van d i t s o o r t d i c h t a a n s l u i t e n 

bij de i n de p r a c t i j k voorkomende v a r i a t i e s i n coimnando. 

De s t e p f u n c t i e s z i j n gemakkelijk aan een systeem toe 

te dienen en de responsie g e e f t i n p r i n c i p e evenveel 

i n l i c h t i n g e n over het onderzochte systeem a l s de 

fre q u e n t i e r e s p o n s i e . Voor het ontwerpen van een r e g e l 

c i r c u i t z i j n de verkregen i n l i c h t i n g e n evenwel n i e t 

i n de vorm van een t r a n s f e r f u n c t i e , zoals bij de sinus^ 

methode. Hierdoor gaat het voordeel van i i e t werken 

met"blokken" v e r l o r e n . Deze vorm van ingangssignaal 

v e r v u l t dan ook bij de st u d i e der servomechanismen een 

aanvullende r o l . 



_8. 

Voor het a f r e g e l e n van de Mj technologische processen 

gebruikte regelaars wordt evenv/el de responsie van het 

proces op een sprongfunctie vaak gebruikt.*^ ( 5 ) , ( 6 ) , ( 7 ) en (8) 

Oi t de gedaante van de responsie s t e l t men dan op een

voudige w i j z e vast wat de g u n s t i g s t e combinatie van 

p r o p o r t i o n e l e , integrerende en differentiërende r e g e l i n g i s . 

Volgens niutherford ( ( 4 ) p . 2 . 5 ) i s het zeer m o e i l i j k u i t de 

s t e p f u n c t i e r e s p o n s i e de gewenste i n s t e l l i n g e n nauwkeurig 

genoeg t e berekenen, t e r w i j l vaak door a l l e r l e i storende 

invloeden de w e r k e l i j k e responsie a a n z i e n l i j k gemaskeerd 

wordt. Rutherford v e r k l a a r t dat het nut van deze methode 

i n de p r a c t i j k zeer beperkt i s gebleken. 

U i t het voorgaande i s wel gebleken dat de f r e q u e n t i e - r e s 

ponsie mieting de voorkeur v e r d i e n t boven de sprongfunctie 

methode. Een bezwaar voor het toepassen van de eerste i s 

evenwel dat sinusvormige signalen n i e t eenvoudig te rea

l i s e r e n z i j n . Standaard instrumenten h i e r v o o r z i j n er 

n i e t . Elk t e onderzoeken systeem e i s t een aparte w i j z e 

van werken. Het i s opvallend dat de frequentieresponsie 

techniek, met u i t z o n d e r i n g van Rutherford ( 4 ) , nog n i e t 

voor technologische processen schi,int t e z i j n toegepast. 

Vermoedelijk i s d i t t e w i j t e n e n e r z i j d s aan het f e i t 

dat men n i e t met de recente vorderingen op het gebied 

der servomechanismen bekend was, a n d e r z i j d s omdat deze 

processen z i c h l a s t i g e r lenen h i e r t o e dan e l e c t r i s c h e 

of mechanische systemen. 

Het i s m o g e l i j k de f r e q u e n t i e responsie van een systeem 

te benaderen u i t de s t e p f u n c t i e r e s p o n s i e ( ( 1 ) p , 3 2 2 ) , 

-Dit i s omslachtig en zeker n i e t b e v o r d e r l i j k voor de 

nauwkeurighe i d , 

Het i s wel m o g e l i j k de gevoeligheid van de responsie 

meting op te voeren, maar dan kunnen de metingen ver

t r o e b e l d v/orden tengevolge van zg. "noise" of " r u i s " . 
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Het carHonateren van kallc bevattende suikersappen vrordt 

i n de s u i k e r i n d u s t r i e toegepast. Hierbij wenst men om 

redenen, waarop h i e r n i e t z a l worden ingegaan, een be

paalde pH t e handhaven. Een continue c a r b o n a t a t i e wordt 

nog weinig toegepast. N e u t r a l i s a t i e i n batch met hand

bediening van de 00^ toevoer kan evenwel ook nog moei-

lijl c h e d e n veroorzaken door p l a a t s e l i j k e overdosering, 

waardoor i n v e r s i e o p treedt, gepaard gaande met een 

s u i k e r v e r l i e s . Het l i g t n i e t i n de bedoeling hierop 

verder i n te gaan. Deze problemen z i j n s l e c h t s t e r l o o p s 

aangestipt oaidat wij bij de keuze van een chemisch proces 

dat mj met beliulp van de f r e q u e n t i e responsiemethode 

wilden onderzoeken het oog hebben l a t e n v a l l e n op de 

carbonatatie van ka3.k, omdat d i t tenminste een proces 

i s , waarbij een eventuele r e g e l i n g p r a c t i s c h e waarde 

zou hebben,en waarbij de responsiemetingen van de pH 

t.o.v, de CÔ  dosering waardevolle i n l i c h t i n g e n ten 

aanzien van die r e g e l i n g zou kimnen verstrekl;:en. 

De r e g e l i n g van d i t proces was evenwel n i e t het 

p r i m a i r e doel. Het t e v e r r i c h t e n onderzoek had een 

meer academische d o e l s t e l l i n g , welke misschien l i e t 

best a l s v o l g t omschreven kan worden:"Gezien de vruchten 

welke de sinusresponsie afgeworpen h e e f t bij het onder

zoek van physische systemen i n het algemeen, wensen 

wij deze deze wl^jze van onderzoek nu ook toe t e passen 

op een chemisch proces,waarbij, behalve het d i r e c t e inu t 

dat d i t kan hebben voor regelproblemen, de verkregen 

r e s u l t a t e n mogelijk een wijdere s t r e k k i n g kunnen hebben" 

D i t l a a t s t e moge vaag k l i n k e n , d i t i s evenwel i n het 

hu i d i g e stadium onve r m i j d e l i j k , wanneer men bedenkt 

dat een d e r g e l i j k e toepassing van de sinusresponsie 

geheel nieuw i s . 
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We s t e l l e n ons o-g l i e t standpunt een proces t e heiben 

waarhij een continue stroom van een oplossing van Ca(0H)2 

i n een r e a c t o r behandeld moet worden met CÔ  gas, teneinde 

de pH aan de u i t s t r o o m z i j d e van de r e a c t o r op eei zekere 

waarde i n t e s t e l l e n , ,De pH wordt e l e c t r o m e t r i s c l bepaald 

en kan dus i n mV worden aangegeven, 

f i j wensen h i e r v o o r t e gebruiken een pH r e g e l i n s t a l l a t i e 

en kunnen dezejdoor het volgende blokschema weergeven: 

^ i 0 ^ 
e 

1 

C\j'
 3 

C\j'
 

4 

0. 

-In hf?t gestiupplde b l o f c - T - i f e o m e n ^ i n d i e n nodig de dyii'j--
misclie ëigenscnappen van de pK meter ° 

H i e r i n s t e l l e n 0^ en 0^ resp, voor de i n mV v e r t o l k t e 

pH regelwaarde en de waarde van de pH i n m? aan de u i t 

gang van de r e a c t o r . Het spanni.ngsverschil e = ^ j ~ ^ o 

wordt nu toegevoerd aan een b l o k 1, dat v o o r s t e l t een 

combinatie van v e r s t e r k e r en servo-motolï, en r e s u l t e e r t 

b,v. i n een l i n e a i r e v e r p l a a t s i n g aan de u i t g a n g van het 

blok. Deze l i n e a i r e v e r p l a a t s i n g wordt toegevoerd aan 

b l o k 2 , dat de dynamische eigenschappen van de CÔ  r e g e l -

k l e p r e p r e s e n t e e r t en r e s u l t e e r t aan de u i t g a n g i n een 

s i g n a a l dat u i t g e d r u k t kan worde-u i n mol GO^/uur. 

(De toevoer van CÔ  aan de r e g e l k l e p i s n i e t getekend. 

D i t i s ook n i e t n o o d z a k e l i j k , omdat deze e i g e n l i j k dezelfde 

r o l v e r v u l t a l s de energie welke aan de v e r s t e r k e r 1 i s 

toegevoerd, welke eveneens s t i l z v / i j g e n d i s v e r d u i s t e r d . 

D i t i s t o e l a a t b a a r wanneer de b e l a s t i n g van de voedings

bron n i e t zodanig i s dat de spanning hi e r v a n d a a l t . ) 

Het s i g n a a l : mol COp/uur ?/ordt vervolgens toegevoerd 

aan de r e a c t o r , blok 3 , en r e s u l t e e r t i n 0 . 

Drie punten Jiioeten nu nog opgehelderd v/orde-U, en wel: 

1) Wat z i j n de s t o r i n g e n , waarop het regelmechanisme 

compenserend moet werken? 

2 ) Op welk j3unt moet -iiet s t o r i n g s s i g n a a l i n het c i r c u i t 

gesommeerd worden? 



-11-

5 ) Moeten de dynamische eigenschappen van de g l a s e l e c t r o d e , 

waarmee de pil wordt gemeten, i n het b l o k 5 worden op

genomen? 

Het antwoord op deze vragen l u i d t a l s v o l g t : 

a d _ l ) 

])e s t o r i n g e n ( o f i n servo-terminologie: de b e l a s t i n g ) v a t t e n 

we op a l s veranderingen i n de samenstelling van de te be

handelen oplossing. (Zouden s t o r i n g e n veroorzaakt worden 

a l l e e n door v a r i a t i e s i n de stroomsnelheid van de k a l k -

oplossing, dan zou v o l s t a a n toinnen worden met z . g , " r a t i o -

c o n t r o l " ox) k a l k en Cü̂ ^ t o e v o e r ) , 

ad-2,) 

De beantwoording van deze vraag i o n i e t zo eenvoudig a l s 

bij servomechanismen. Hen belastend Icoppel kan men daar 

d i r e c t soumieren op een p l a a t s i n het c i r c u i t waar even

eens een icoppel t e v o o r s c h i j n komt. 

•iaar de b i j r e g e l i n g geschiedt door v a r i a t i e van de 

mol/hr i s het gewenst de b e l a s t i n g u i t te drukiien i n 

aequivalente molen CO,-,/lir, of be t e r a l s A i'iol/hr, waarmee 

bedoeld wordt de a f w i j k i n g van de s t a t i o n n a i r e toestanè. 

Het i s nu d u i d e l i j k waar de eoinmatie van de v e r s t o r i n g 

moet p l a a t s vinden. Zie f i g . 

ad 3 ) 

Da g l a s e l e c t r o d e moet een onderdeel vormen van het 

proces en i n blok 4 opgenomen worden. De overdrachts

f u n c t i e van een gl a s e l e c t r o d e kan zelcer n i e t door 

een van de frequentie-^onafhani<elijke f a c t o r K worden 

V7eergegeven, Perley (9) h e e f t de h y s t e r e s i s van g l a s -

electroden onderzocht en koiüt t o t de conclusie dat 

deze s t e r k van de omstandigheden a f h a n g t . ( z i e b i j l a g e ) . 

Bovendien kan de o v e r d r a c h t s f u n c t i e van een gl a s e l e c t r o d e 

n i e t a f z o n d e r l i j k v/orden bepaald, omdat men weliswaar 

deze kan ondeiw/erpen aan een pH sinus, maar de l a a t s t e 

s l e c h t s door middel van een andere electrode kan meten. 

Tenslotte zou het ook v/einig z i n hebben. 



Op p , l l werd naar a a n l e i d i n g van een analogie met servo

mechanismen nagegaan op welke p l a a t s van het pH r e g e l c i r c u i t 

op p. 10 s t o r i n g e n i n de CaCOH)^ co n c e n t r a t i e zouden moeten 

•worden gesommeerd. 

De s i t u a t i e i s echter n i e t zo eenvoudig a l s op p . l l i s 

uiteengezet. 

B i j servoBiechanism.en v/erken het belastende koppel en het 

corrigerende koppel i n de r e g e l op éen z e l f d e onderdeel 

van een element b.v. op eenas. 

V a r i a t i e s i n belastend koppel of c o r r i g e r e n d koppel worden 

dan op g e l i j k e w i j z e door het element overgedragen. 

B i j de r e a c t o r waarin het pH responsie onderzoek v/erd 

u i t g e v o e r d t r e e d t nu een complicatie op. 

De vx2aag_rijst nJ^^^of^ de j?ea.cto 

kan jw'orden j^oo rge s t e M , 

Een b l o k , i n de betekenis welke w i j daaraan hechten, h e e f t 

s l e c h t s èên zg,"input-member" en êèn "output-member" (welke 

termen g e b r u i k t worden b i j gebrek aan een Nederlands aequi

v a l e n t b e g r i p ) . Over het outputiriemljer i n ons geval behoeft 

geen t v / i j f e l te bestaan, d i t i s de g l a s e l e c t r o d e . 

K i j k e n v/e nu naar de v e r s t o r i n g e n tengevolge van k a l k -

c o n c e n t r a t i e v a r i a l f i e s , dan g r i j p e n die aan op de invoer 

van de r e a c t o r , want v/e .kunnen ons v o o r s t e l l e n dat de p l a a t s 

van Invoer i n de reactoi:^ cyg het proces i n v l o e d h e e f t . ( v/e 

kunne.n kn d i t verband b.v. aan de z g " k o r t s l u i t j.ng" de.nken j) 

K i j k e n we naar de c o r r e c t i e door middel van de koolzuur-

dosering dan moet opgeirie.rkt worden dat deze a a n g r i j p t 

i n de n a b i j h e i d van de gas-invoer p i j p binnen de r e a c t o r , 

.3to]?ing e.u c o r r e c t i e zouden dus aangrijpen op ve.rschillende 

" inputmembe,rs " . 

Z e l f s i n d i e n de sommatie op een pu,nt i n .het c i r c u i t zou 

luogen geschieden, lean men t v / i j f e l e n aan d..e opvattkng a l s 

zouden v e r s i e r i n g e n i n de k a l k c o n c e n t r a t i e en de c o r r e c t i e 

met"CO„ sig.nalen" a l s "gelij-kv/aardige" grootheden kunne.n 



worÉen beschouwd. Op p . l l i s het argument naar voren 

gebi?acht dat beide zouden icunnen. wo.rden uitgedrul<t i n 

^mol COp/ t i j d s e e n h e i d , \vaa.rmee bedoeld werd de afwi,jIcing 

t.o.v. een s t a t i o n n a i r e v/aarde. Op het eerste g e z i c h t i s 

h i e r n i e t s tegen in. te brengen, omd.at men .kan spreken 

van een a e q u i v a l e n t i e van ee-U aantal mole.n Ca(OH)^ met 

een aa,ntal molen COp omdat beide de toestand i n het 

r e a c t i e v a t , i n d i t geval de pH , met geb:cuik malcen 

van d i t b e g r i p op g e l i j k e w i j z e beïnvloeden. Men mag 

d i t nu f e i t e l i j l c s l e c h t s bewe.ren voor de station.naire 

toestand, wanneer er evenwicht i s ingetreden. 

Het i s zeer goed denkbaar dat het dynamisch e f f e c t van 

een verandering i.n het "IcaLksignaal" op de pH ee.n a.ndere 

zal z i j n dan het dynamisch e f f e c t va.n een v a r i a t i e in. 

het'Hcoolzuursignaal", omdat voor het overdragen van het 

k o o l z u u r s i g n a a l t o t het pH s i g n a a l d i f f u s i e een r o l s p e e l t . 

Nu kan men op l i e t eerste g e z i c h t deze moe i l i j . k h e i d omzeile.n 

door n i e t l i e t kool zuur s.ignaal r e c h t s t r e e k s met het .kalk

s i g n a a l te sommeren , maar door voorschakelen van een 

ander blok dat de o v e r d r a c h t s f u n c t i e van het koolzuu.r-

s i g n a a l t o t het aequivalente k a l k s i g n a a l r e p r e s e n t e e r t . 

D i t i s echter s l e c h t s ee.n s c h i j n o p l o s s i n g omdat d i t b l o k 

n o o d z a k e l i j k deel uitmaakt van de r e a c t o r . 

Deze min of m.eer abst.racte beschouv/ing i s gegeven o.m 

de aa.ndacht te v e s t i g e n op het f e i t hoe m o e i l i j k het i s 

technologische regelproblemen ander h e t z e l f d e g e z i c h t s 

punt te brengen a l s servo problemen of mechanische r e g e l 

problemen. 
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van^jiet 'blok 3 . 

D i t kan geschieden door b i j een constante volumestroom 

CaCOiOp van constante c o n c e n t r a t i e , de constante 00^-

stroom een sinusvormige r i m p e l te geven, en de verzwak

k i n g van de pH, alsmede de phaseverschuiving t.o.v de 

dosering te meten, bij een aant a l f r e q u e n t i e s . Hiertoe 

wordt gebruik gemaakt van het begri p " v i r t u e e l ingangs

s i g n a a l " , zoals d i t op blz.7 i s uiteengezet. 

De o v e r d r a c h t s f u n c t i e z a l behalve van het type r e a c t o r , 

de w i j z e van v e r d e l i n g van gas i n de v l o e i s t o f , de stroom

sne l h e i d van de v l o e i s t o f , enz., afhangen van de pH van de 

uitstromende v l o e i s t o f , i n verband met de a - l i n e a r i t e i t van 

de t i t r a t i e k r o m m e . De o v e r d r a c i i t s f u n c t i e kan s l e c h t s bepaald 

worden b i j signalen van k l e i n e amplitudo, zodanig dat de 

t i t r a t i e k r o j i m i e i n de omgeving van het werkpunt a l s r e c h t 

beschouwd kan worden. 

Bepaalde eisen b e t r e f f e n d e keuze van werkpunt op -glï curve, 

nauwkeurigheid van de metingen waren er n i e t . Experimenten 

z u l l e n moeten aantonen wat de mogelijkheden zijn. 

i££araimur. 

Besloten werd ca. 100 L i t e r verzadigde CaCOH)^ oplossing 

per uur t e verwerken. Voor het opslaan van de voorraad ' 

beschikbaar een r o e r t a n k van ca 800 L inhoud. 

De keuze van een geschikte r e a c t o r was n i e t eenvoudig. 

E n e r z i j d s hebben we h i e r b i j het probleem het GO^ zo goed 

m o g e l i j k i n aanraking t e brengen met het Ca(0H)2, ^® v/eer¬

stand tegen s t o f o v e r d r a c h t l i g t v e rmoedelijk geheel i n 

de g a s f i l m . Aanvankelijk werd gedacht aan de m o g e l i j k h e i d 

het gas i n t e voeren door een Carbocell poreuze f i l t e r 

p l a a t . D i t m a t e r i a a l was n i e t op k o r t e t e r D i i j n leverbaar. 

Besloten werd het gas i n de v l o e i s t o f t e dispergeren 

door het i n te voeren onder de zuigopening van een t u r 

bine-roerder. 

Verder spelen de volgende overwegingen nog een r o l : 

I^eemt men een zg. " b u i s - r e a c t o r " waarin de v l o e i s t o f 

z i c h i n t u r b u l e n t e stroming beweegt, dan z a l , zoals 

i n een l a t e r gedeelte nog z a l wox>den aangetoond, de 

was 



v e r b l i j f t i j d u n iform z i j n , D i s i s g u n s t i g v a n u i t bet 

oogpunt van l i e t v e r k r i j g e n vm een grote omzetting, 

evenv/el n a d e l i g t.o.v. een e'/entuele r e g e l i n g , omdat 

sto r i n g e n aan de ingang, z i e l pas na een t i j d s v e r l o o p 

g e l i j k aan de nominale v e r b l i j f t i j d aan de u i t g a n g 

kenbaar malcen. Neemt men daarentegen een u i t êèn 

compartiment bestaande reactor waarin een goede menging 

beer s t , dan i s de omzetting ongunstig, s t o r i n g e n z i j n 

evenwel d i r e c t aan de uitgang merkbaar. Men moet h i e r 

een compromis zoeken. Chaplin (10') bespreekt t a l r i j k e . 

voorbeelden u i t de p r a c t i j k van deze overwegingen b i j \ 

pH regelproblemen. • 

Besloten werd een r e a c t o r te construeren, bestaande 

u i t een c y l i n d r i s c h v a t , onderverdeeld i n d r i e g e l i j k e 

compartimenten, i n e l k waarvan z i c h bevinden? een tur>bine 

r o e r d e r , 4 keerschotten, een gastoevoerbuisje onder 

de zuigopening van de roerder,2 p i j p j e s voor de beves

t i g i n g van pH meetelectreden, en ëén p i j p j e voor de 

a3?voer van de behandelde oplossing. De toe«roer van de 

te behandelen v l o e i s t o f geschiedt c e n t r a a l aan de onder¬

z i j d e . De roerder wordt aangedreven door een 1/30 PK 

serie-motor, regelbaar met een schuifweerstand t o t ca 

2000 omw/min. Üen g e d e t a i l l e e r d e tekening, met afmetin

gen i s bijgevoegde 

Hiermee i s een g r o t e f l e x i b i l i t e i t verkregem. Men kan 

èên, twee of d r i e compartimenten i n s e r i e gebruiken. 

De nominale v e r b l i j f t i j d kan men hieraan aanpassen. 

De gevolgen van gas-dosering op de v e r s c h i l l e n d e etages 

kan worden nagegaan. Het t o e r e n t a l kan worden g e w i j z i g d . 

Voor de pH-meting stond t e r beschikking een aanwijzend 

instrument, f a b r i k a a t E l e c t r o f a c t , type 6B1. Gebruikt 

werd een Beclcman Glaselectrode No 4-990, 

Boven de E l e c t r o f a c t g l a s e l e c t r o d e 6B2 had deze de volger 

voordelen: 1) V o l l e d i g e afscherming van electrode t o t 

aan het membraan, met i n b e g r i p van het a a n s l u i t s n o e r en 

pl u g . 2) Kan i n ongeisoleerde houder worden bevestit^xi. 
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3) Bevatte, i n t e g e n s t e l l i n g t o t de E l e c t r o f a c t electrode 

eon gebufferde b i n n e n v u l l i n g , met dientengevolge een con^' 

s t a n t e r a s y m m e t r i e - p o t e n t i a a l . 4 ) V r i j v a n " s t e e ] e f f P c t " 

Hieronder wordt verstaan de m i s w i j z i n g d i e kan ontstaan 

doordat de s t e e l van de g l a s e l e c t r o d e ook, zij het ook 

xn mindere mate dan het membraan, bijd r a e ^ ^ t t o t de vor^ 

inxng van een p o t e n t i a a l v e r s c h i l tussen binnen en b u i t e n ^ 

v l o e i s t o f , i n d i e n deze s l e c h t s door de steelwand van elkaar 
z i j n gescheiden,4 ) Robuster c o n s t r u c t i e . 

De pH^potentiaal kroim.ien van beide electroden z i j n t.o v 

elkaar verschoven tengevolge van v e r s c h i l m a f l e i d i n . - s 

e l ectrode en/of v u l l i n g . De Beekman elect r o d e wees op" 

de ü^lectrofact meter over het gehele schaalberei k 4 , 0 . O 3 

Ph. eenheden t e laag aan. Het was m o g e l i j k d i t t e c o r r i g e r e n 

ine. de i n s t e l i i n g s p o t e n t i o m e t e r s . De mK van het calomel-

Slaselectrode systeem z i j n voor de E l e c t r o f a c t en Beekman 

electr o d e i n de volgende g r a f i e k weergegeven. Het b l i j k t 

H i e r u i t dat het r o o s t e r van de ingangstriode van de pH-

meter b i j gebruik van de Beckmam electrode steeds een 

ca 0.24 Y o l t hogere p o t e n t i a a l h e e f t dan b i j het gebruik 

van de E l e c t r o f a c t e l e c t r o d e . D i t zou tonnen l e i d e n t o t " 

het optreden van roosterstroom, maar dan a l l e e n beneden 

4 PH, aamiemende dat het apparaat voor het gebruik van de 

o o r s p r o n k e l i j k e electroden j u i s t gedimensioneerd i s , 

I-̂ a de gewijzigde i n s t e l l i n g werd de pïï meter met de 

Beckann elec t r o d e vergeleken met een Beclmann meter 

met dezelfde e l e c t r o d e op b u f f e r s 8 . 0 , 1 0 , 0 , 1 1 . 0 en 9 O 

Beide meters stemden binnen 0 , 0 5 pH met elkaar overeen 

De overeenstemming ^ e t de genoemde b u f f e r s was eveneenl be t e r 

^"^^ ' " ^ ^ ^ 1 ^ ^ ^^"J ^ - f f e r p H = l l , 0 wwar beide meters 
tengevolge van de Na-fout l o , 8 3 pH aanwezen. 

^oor de a a n s l u i t i n g van de Bectonann electroden i s een 

a a n s l u i t k a s t j e vervaardigd voor inklemming van de plu^^gen 

De contacten z i j n bevestigd op po l y s t y r e e n i s o l a t i e t e r w i j l 

iroor ae v e r b i n d i n g van het a a n s l u i t k a s t j e met de meter 

Sebruik i s gemaakt van polystyreensnoer met metalen a f ¬

scherming. 



De xsolatieweerstand van de a a n s l u i t k a s t en verbindingsdraad 

met de meter kan worden g e t e s t , door t i j d e n s een meting de 

plug van de g l a s e l e c t r o d e l o s te maken. H i e r b i j moet de 

u i t s l ^ - van de meter binnen ca 10 seconden, n i e t veranderen. 

H i e r b i j b e e f t uien tevens een i n d i c a t i e op t e grote r o o s t e r -

strooBi, 

De i s o l a t i e w e e r s t a n d bleek ruim voldoende. 

Voor de r e g i s t r a t i e van de pH i s gebruik gemaakt van een 

Brovm-Elektronik potentiometer met automatische compensatie. 

Het meetbereik bedroeg 0-10 mV, de schaallengte 28 cm, 

l o o p t i j d voor v o l l e schaal 4 . 5 s e c , x^^pie^snelheid 5 cm/min,, 

aanspreekgevoeligheid 3 m.icrovolt, ingangs imped ant i e 3 0 0 Ohm. 

I n s e r i e met het meetinstrument op de pH meter i s een pot. 

meter van 50 Ohm opgenomen. B i j max, u i t s l a g van de meter 

overeenkomende met 14 pH bedroeg het stroomverbruik 0,2 mA, 

zodat een spanningsval van 10 mV t e r beschikking was voor 

de recorder. De v e r b i n d i n g tussen recorder en pH meter werd 

u i t g e v o e r d i n afgeschermde kabel. 

De kalkoxjlossing werd gemaakt i n een roertank. van ca,800 L 

g e p l a a t s t op het bovenste bordes, en stroomde v i a een 

membraanafsluiter en rotameter naar de r e a c t o r . 

Het COp werd betrokken u i t een; bombe met r e d u c t i e v e n t i e l . 

Op het bedieningspaneel(zie f o t o ) i s voor e l k van de d r i e 

g a s p i j p j e s van de r e a c t o r een n a a l d - a f s l u i t e r aanwezig voor 

het regelen van de gastoevoer naar iedere etage. Na deze 

a f s l u i t e r s kan de COp stroom worden gemeten met c a p i l l a i r -

stromiugsmetert|i.es, aan het u i t e i n d e waarvan de druk ge

meten ¥/ordt door middel van een ü-buis kwikmanometer. 

Vervolgens gaat het COp door een glazen t e r u g s l a g v e n t i e l 

naar de r e a c t o r . Tevens was een e x t r a c a p i l l a i r - C O p nieter 

acingebracht voor meting van het u i t de r e a c t o r komende, 

onomgezette gas. Na het v e r l a t e n van de r e a c t o r gaat 

de v l o e i s t o f naar een v l o e i s t o f a f s c h e i d e r , waar het 

n i e t gereageerd hebbende gas v r i j i o m t , ( Z i e bijgevoegd schema). 



ütoring i n de pH-meter: 

Bij l i e t meten van de pH i n de geaarde koperen r e a c t o r 

bleek de v/ijzer van de meter steeds l i n k s van. de schaal 

te gaan. De oorzaak hiervan werd bestudeerd. Opgemerkt 

werd dat dat e f f e c t n i e t optrad wanneer gemeten werd 

i n een niet-geaa.rd glazen meetvat, of omgekeerd wanneer 

de aardverbinding van het chassis werd opgeheven.Het 

was evenwel n i e t m o g e l i j k het chassis betrouwbaar t.o.v. 

aarde t e i s o l e r e n , zodat g e t r a c h t werd g e l i j k t i j d i g e 

aarding van .meter ên electroden m o g e l i j k t e maken, h e t 

geen volgens de gebruiksaanwijzing ook inderdaad m o g e l i j k 

moest z i j n . Onderzoek toande aan dat tussen chassis en 

a a n s l u i t i n g van de calomelelectrode een spanning van 70 

V o l t bestond, gemeten met een bu i s v o l t m e t e r . H i e r b i j 

was het chassis p o s i t i e f . Deze spa.miing .kwam p a r a l l e l 

te staan, met de calomelelectrode en bleek verantwoorde

l i j k t e kunnen z i j n voor de r i c h t i n g van. de abnormale 

u i t s l a g . Daar de spanning werd geconstateerd o n m i d d e l l i j k 

na het inschalcelen, nog voor het warmlopen der buizen, 

bestond het vermoeden op een defect i n het voedings

gedeelte..Het bleek n o o d z a k e l i j k een schema van het 

apparaat op t e s t e l l e n ( z i e b i j l a g e ) . Tenslotte v i e l 

de verderüting op de spanningsverdubbelingscondensatoren 

van de Graetz g e l i j k r i c h t e r . Deze werden a l l e beproefd 

op i s o l a t i e w e e r s t a n d tussen de electroden o n d e r l i n g en 

tussen electroden en omhulsel, welke van de orde van 

200 Megohm bleek te z i j n en duö ruim voldoende. I n 

aanmerking nemende dat e l e c t r o l y t i s c h e condensatoren 

z i c h onder bedrijfsomstandigheden anders Imnnen gedragen 

werden deze geïsoleerd door middel van een pertknax 

r i n g t.o.v. het chassis opgesteld. Het genooDide spanning-

v e r s c h i l bleek nu afwezig te z i j n , t e r w i j l de aanwijzing 

weer .normaal was. 

Achteraf bleek u i t een onderhoud met een vertegenwoordisei 
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van " E l e c t r o f a c t " dat het genoemde euvel z i c h vaker voor

doet en dat de tegenwoordige maters a l l e h i e r t e g e n be

v e i l i g d worden door de s p a n n i n g s - v e r d u b b e l i n g s - e l e c t r o l y t 

doormiddel van een i s o l a t i e - r i n g van het chassis te s c h e i 

den. 

Op d i t probleem i s de aandacht gevestigd, omdat men 

i n d i e n d i t defect aanv/ezig i s , ook b i j meten i n " n i e t -

geaarde" vaten h i e r v a n hinder kan ondervinden. De i s o l a t i e 

tussen een bekerglas en aarde i s n o o i t ideaal(vocht.'), zo

dat men een te lage aanwijzing kan vinden; de oorzaak 

v i n d t men dan echter n i e t zo eenvoudig OHidat de abnormale 

mdjze van u i t s l a g , tengevolge van de half-geleidende 

aardverbinding, z i c h nu n i e t i n een d e r g e l i j k e omvang 

za l manifesteren, em men geneigd i s naar andere oorzaken 

te zoeken. 

Overigens zij er i n d i t verband op gewezen dat het voor 

het meten i n een geaard maetvat n o o d z a k e l i j k i s dat het 

e l e c t r i s c h e systeem gescheiden i s van het chassis, dat 

met het oog op s t a t i s c h e afscherming geaard behoort te 

z i j n . Zo n i e t dan z a l de calomel-electrode stroom kunnen 

leveren i n de k r i n g : pool cal.electrode-chassis-aarde-

m e e t v l o e i s t o f - e l e c t r o d e v u l v l o e i s t o f . Met het oog daarop 

i s het aan t e bevelen een meetinstrument te gebruiken 

waarin het e l e c t r i a c h e systeem i s gemonteerd op een frame, 

dat a f z o n d e r l i j k binnen de afschermkast i s g e p l a a t s t , en 

h i e r v a n door p o l y s t y r e e n i s o l a t o r e n i s gescheiden. De 

i s o l a t i e i s h i e r b i j veel o v e r z i c h t e l i j k e r en daardoor 

betrouv/baarder dan wanneer de potentiometers, schakelaars, 

enz, i e d e r voor z i c h geïsoleerd t.o.v. het chassis z i j n 

opgesteld, te m_eer waar deze standaard onderdelen i n de 

r e g e l n i e t u i t een hoogwaardig i s o l a t i e m a t e r i a a l a l s 

p o l y s t y r e e n z i j n vervaardigd. 
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B e i n v l o ed i iig _ v an d e_jD H- met i n g _ d o o r__ ele c t r o 12 s e vers c h i j n s e1 e n. 

AanvanJcelijk l a g het i n de Bedoeling i n de daarrvoor 

bestemde j ) i j p j e s op iedere etage èên g l a s e l e c t r o d e 

te steken, om zodèende een beeld te k r i j g e n van de 

v o o r t s c h r i j d i n g van de r e a c t i e i n de opieenvolgende 

etages van de reëictor. 

B i j het aanzetten van de roercder werd geconstateerd 

dat de pil aanwijzing 1 t o t 5 eenheden daalde t.o.v. 

de meting b i j s t i l s t a a n d e roerder. 

Een monster van, de reactorinhoud bleek bij m,eting i,n een 

bekerglaasje, op een g e i j k t e Beckmann pH m.eter pH 8.0 

te b e z i t t e n . 

Meting i n de r e a c t o r b i j draaie.nde roerder (ca 2000 o,m.w/min) 

leverde voor dezelfkle v l o e i s t o f gPi 7.0 op, gem.ete,n met 

zowel Beckma.nn a l s Eiect3?ofact meter. ' 

B i j s t i l s t a a n d e roerder waren de waarden op beide meters 

pH 7» 5 

Deze waarnemingen z i j n gedaan b i j een v u l l i n g van de reac

t o r met leding?/ater, en stroomsnelheid = O. 

Stori.ngen van de aard va-U de op de v o r i g e b l a d z i j d e n 

besproken waren n i e t verantvifoordelijk voo,r het . f e i t 

dat de b i j s t i l s t a a n d e roerder i n de r e a c t o r gemeten 

waarden v e r s c h i l d e n van de i,n een bekerglas ge,meten 

vi/aarden omdat de Beckmann b a t t e r i j meter, w a a r b i j u i t de 

aard der zaak deze c o m p l i c a t i e s z i c h n i e t konden voor

doen h e t z e l f d e r e s m l t a a t gaf a l s de E l e c t r o f a c t meter. 

I n de volgende f i g u u r z i j n q u a l i t a t i e f weergegeve.n 

de invloeden van u i t - e n aanschakelen van de roermotor. 

D i t i s een r e p r o d u c t i e van ee.n recorderopname: De punte.n 

a geven aan het t i j d s t i p waarop de motor werd ingeschakeld. 

De punten b geven aan het uitschakele.n van de motor. 

De aa.n-en u i t l o o p t i j d van de motor z i j n verwaarloosbaar. 

Deze bedragen hoogstens enkele seconden. 
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H i e r i n v a l l e n de stej?.ke o s c i l l a t i e s , t e r v/aarde van 

ca 0.8 pH, op, optredend o n m i d d e l l i j k , na het inschakelen. 

Een v e r k l a r i n g i s h i e r v a n n i e t gevonden, l a ruim 12 sec. 

sterven deze ste.rke o s c i l l a t i e s v r i j p l o t s e l i n g u i t en 

gaan over i n o s c i l l a t i e s van ca 0.4 pH. Ha het u i t s c h a k e l e n 

z i j n geen o s c i l l a t i e s meer vraar te nemen en s t i j g e n de 

V/aarden weer zeer langzaaDi. 

In v l o e d van vonken van de motor was o n w a a r s c h i j n l i j k 

omdat de g l a s e l e c t r o d e l e i d i n g d e u g d e l i j k was afgesche.rmd. 

Ten overvloede werd nog p a r a l l e l aan de b o r s t e l s een 

speciale ontstorings-condensator aangebracht, zonder r e s u l 

t a a t . Voor de opvallend sterke o s c i l l a t i e s d i r e c t na het 

inschakelen i s geen v e r k l a t i n g gevo.nden, en hij l a t e r e 

proeven, onder dezelfde omsta,ndigheden z i j n deze n i e t 

meer waargenomen om overige.ns onbekende reden. 

Wat b e t r e f t het g e l e i d e l i j k e s t i j g e n van de a f l e z i n g 

na u i t s c h a k e l e n , zoude.n v/e d i t Icunnen t o e s c h r i j v e n aan 

het f e i t dat tengevolge van de oplosbaarheid van a l k a l i 

u i t ,het g l a s , een s t a t i o n n a i r e f i l m t e r plaatse van het 

e l e c t r o d e me.m„braan o n t s t a a t , met ee.n hogere pH dan. i n 

de hoofdmassa van de v l o e i s t o f , welke ongebufferd was. 

Met een b u f f e r o p l o s s i n g zoiiden we d i t n i e t meer ro.ogen 

verwachten i n d i e n de v e r o n d e r s t e l l i n g j u i s t was. 

Met een Ha-acetaat/azijnzuur b u f f e r we.rden q u a l i t a t i e f de 

z e l f d e r e s u l t a t e n verkregen. Wat b e t r e f t de o s c i l l a t i e s t i j d e n s 

het roeren werd gedacht aan de m o g e l i j k h e i d dat b i j s n e l -

draaiende roerder de electrode g e d e e l t e l i j k door g a s b e l l e t j e s 

zou worden bedekt, waardoor een s l e c h t contact met de v l o e i 

s t o f zou ontstaan. B i j een t o e r e n t a l van ca 1 omw/sec werd 

evenwel geen v e r b e t e r i n g geconstateerd. 

B i j nader i n z i e n zou e l e c t r o l y s e i n de r e a c t o r verantv/oor-

d e l i j k kunnen z i j n . Deze i s u i t v e r s c h i l l e n d e .materialen 

vervaardigd. Het c y l i n d r i s c h e l i c h a a a , evenals de bladen 

van de r o t o r u i t rood-koper, de p i j p j e s , de f l e n s , het 

deksel en de naaf van de r o t o t u i t messing, en de as 

u i t s t a a l . Men zou nu Iramien verwachten dat tussen g l a s -
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electrode en calomelelectrode s t r o o m l i j n e n zonden 

lopen tengevolge van e l e c t r o l y s e , waarbij Jiet Ohmse 

spanningsverval een b i j d r a g e zou leveren t o t de waarde 

van de pH aangewezen door het instrmment. De vorm van 

de s t r o o m l i j n e n zouden kunnen v a r i e r e n door roeren 

en daarmee het Ohmse spanningsverval. 

Om nu de i n v l o e d van de pH u i t te schakelen, werden 

twee calomelelectroden g e b r u i k t , waarvan ehn t e r ver

vanging van de g l a s - e l e c t r o d e . Ook nu bleek de aanwijzing 

a f n a n k e l i j k te z i j n van a l of n i e t roeren. O s c i l l a t i e s 

van 1 "pH" werden vraargenomen. 

D i t f e i t gaf sterke steun aan de o p v a t t i n g dat e l e c t r o l y s e 

by de abnormale v e r s c h i j n s e l e n , zo n i e t de h o o f d r o l , dan 

toch wel een b e l a n g r i j k e r o l speelde. 

( B i j nadere^^ overweging zou men ook de i n v l o e d van "stromln^s-

p o t e n t i a l e n i n overweging kunnen nemen, K r a t z ( l l ) n 160 

noemt s t r o m i n g s p o t e n t i a l e n a l s mogelijke bron van'" s t o r i ngen 

xn de pH meting i n bewegende v l o e i s t o f f e n , speciaal i n 

verband met de g l a s e l e c t r o d e , d e e l t evenwel mede dat 

nie r v a n n i e t s p o s i t i e f s t e zeggen v a l t . Boeked^) w i j s t 

erop (pag.28) dat "moeilijkheden van str o m i n g s p o t e n t i a l e n 

i n e l e c t r a l y t - a r m e v l o e i s t o f f e n denkbaar z i j n , doch dat 

^̂ "̂̂ "̂̂ ^̂ ^ P« H'eettechniek s l e c h t s sinds 1 9 4 5 i n opkomst 
:ls".J 

De mogeli j k h e i d van e l e c t r o l y s e werd nader onderzocht-

De r e a c t o r werd gevuld met l e i d i n g w a t e r . Met gla s e l e c t r o d e 

werd b i j s t i l s t a a n d e roerder gemeten pH = 3.6. 

Dezelfde v l o e i s t o f gaf b i j meting i n glazen v a t nïï = 4 S 

Op de roerderas werd een potentlometerlmop met w i j z e r 

Semonteerd, en deze werd langzaam met de hand rondgedraaid 

l i e t bleek nu dat b i j êên stand van de w i j z e r een minimum- ' 

aanwijzing werd verkregen, en b i j verder draaien oteer 180° 

een maximtna waarde. Deze standen bleken reproduce«v,aar t e 
2xjn binnen naar s c h a t t i n g 1 0 ^ Bet v e r s c h i l tussen max, 

en mimmmum aanwijzing bedroeg ca. 0,6 pH, 

B i j een gebufferde v l o e i s t o f werden ongeveer dezelfde 
r e s u l t a t e n b e r e i k t . 
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Deze v e r s c h i j n s e l e n werden a l s v o l g t geïnterpreteerd: 

Doordat de s t a l e n r o e r a s , v i a het kog e l l a g e r i n het 

deksel, het deksel en de f l e n s weer i n v e r b i n d i n g 

s t a a t met de koperen wand van de reactoi^,zou een 

stroomlcring Jmmien worden v o l t o o i d , waarvan de weer

stand, behalve door roeren i n de v l o e i s t o f , nog zou 

Immien v a r i e r e n door een c a p r i c i o u s contact i n het 

kogellager. Men zou z i c h kunnen denken dat t o e v a l l i g 

i n één stand van de as veel smeervet v e r a n t w o o r d e l i j k 

i s voor een goede i s o l a t i e , t e r w i j l i n een andere stand 

de i s o l a t i e v e e l s l e c h t e r i s . 

Om deze hypothese t e bevestigen werd het \'"olgende expei^i-

ment ui t g e v o e r d : 

De r e a c t o r werd geopemd en de roeras met de t u r b i n e t j e s 

werd geïsoleerd van de wand(door b e v e s t i g i n g i n een 

laboi'-atorium klem) i n de pot gehangen, welke vras gevuld 

met een b u f f e r pH=8,6. 

Wanneer men nu het s t a t i e f met de roeras draaide, zodat 

de t u r b i n e t j e s de wand raa].cten, daalde de aanwijzing t o t 

8 . 5 a 8 , 2 pH. De roerder werd v e r w i j d e r d en i n p l a a t s 

h i e r v a n werd een roodkoperen s t r i p ingebracht, waarmee 

h e t z e l f d e experiment werd u i t g e v o e r d . H i e r b i j maakte het 

geen v e r s c h i l i n de aanwijzing van de pH meter of de 

s t r i p a l of n i e t met de wand van de r e a c t o r i n aanraking 

was.Dit i s i n overeensteïïmiing met de verwachtingen, daar 

deze wand eveneens van roodkoper i s vervaardigd. 

Een s t r i p j e Zn bleek daarentegen, overeenkomstig de 

verwachting een d a l i n g van de aanv/ij zing van de pH 

meter te geven van êên t o t meerdere pH eenheden, afhan

k e l i j k van de p l a a t s van de s t r i p tussen calomelelecti'ode 

en g l a s e l e c t r o d e . Op grond van deze ei'-varingen werd 

besloten de r e a c t o r geheel e l e c t r o l y t i s c h te verkoperen. 

De i n het voorgaande vermelde ervaringen .kunnen misschien 

mrfctig z i j n voor het opspore.n van storinge.n i n overeen

komstige g e v a l l e n . Een systematisch onderzoek naar de 
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i n v l o e d van de v e r s c h i l l e n d e v a r i a b e l e n op deze v e r s c h i j n 

selen i s n i e t gedaan. D i t v i e l ook b u i t e n de e i g e n l i j k e 

s t r e k k i n g van het onderzoek.Verscheidene waarnemingen z i j n 

n i e t verzameld, ten eerste omdat de waarde h i e r v a n werd 

onderschat t i j d e n s de experimenten, v/elke er i n de eerste 

p l a a t s op g e r i c h t waren de s t o r i n g e n i n zo k o r t mogelijke 

t i j d op te h e f f e n , en i n de tweede p l a a t s omdat deze n i e t 

g e c l a s s i f i c e e r d konden worden omdat de v a r i a b e l e n h i e r i n 

n i e t geïsoleerd voorkviramens 

Na het verkoperen van de r e a c t o r waren de o s c i l l a t i e s 

i n de Y/aargenomen pH t i j d e n s het roeren k l e i n e r , n l van 

de orde van 0 . 2 5 pH, t e r ? / i j l de a a n z i e n l i j k e d a l i n g en 

s t i j g i n g van de a f l e z i n g b i j resp. aan- en a i t s c h a k e l e n 

van de motor verdwenen was. De geringe o s c i l l a t i e s zouden 

misschien kunnen worden toegeschreven aan een "stromingspo

t e n t i a a l " , hoewel het l a a t s t e woord h i e r i n nog n i e t i s gesproken. 

Om verdere c o m p l i c a t i e s t e vermijden, werd afgezien van 

het voornemen om de pil binnen de r e a c t o r te moeten,en 

i s een uitwendige glazen meetcel aangebracht,onmiddelijk 

aan de uitgang van de r e a c t o r . 

Een gedeelte van de v l o e i s t o f stroomt nu d i r e c t door de 

meetcel, de r e s t stroomt naar de v l o e i s t o f a f s c h e i d e r , 

welke, zoals de f i g u u r aangeeft,boven de r e a c t o r i s g e p l a a t s t . 

Hierheen kan z i c h bovendien het o v e r t o l l i g 0 0 ^ begeven. 

Het onderzoek werd ve r t r a a g d door nog andere moeilijkheden 

van t r i v i a l e aard, waaronder genoemd worden, het optreden 

van een " d r i f t " i n de Ca(üH)p stroomsnelheid, het plaatsen 

van een pneumatische "flow" ~ r e g e l a a r h i e r v o o r en herhaal

d e l i j k e verstoppingen i n de afvoer van de voorraadtank. 

Op net ogenblik i s de voorraad tank op de grond g e p l a a t s t , 

t e r w i j l de k a l k o p l o s s i n g nu met een schottenpomp, met max. 

c a p a c i t e i t van 500 L/uur, naar de r e a c t o r woixlt getrans

p o r t e e r d . 



IM.̂ i!i-IïiiËfiê25.̂ ^ vo o j i j i g ^ ÜOg clx)S£riri.g_̂  

Als e i s werd g e s t e l d dat de sinus-dosering zo f l e x i b e l 

mogwlijlc moest z i j n , wat b e t r e f t amplitudo, gemiddelde 

l e v e r i n g en f r e q u e n t i e . Wat b e t r e f t bet l a a t s t e ¥/erd 

v r i j a r b i t r a i r a l s e i s g e s t e l d een b e r e i k van enkele 

seconden t o t enige minuten, b,v. 10 seconden t o t 5 

Hiinuten, 

l n de eerste p l a a t s werd gedacht aan de mogelijkheid 

een sinusvormige COp druk te kruinen v e r k r i j g e n door 

m.iddel van een met kwik gevuld maatglas, waarin een 

glazen b u i s , aan de onderkant open, en aan de boven

kant open verbonden Hiet de COp l e i d i n g naar de r e a c t o r , 

op en neer gehaald zou worden^ De buis zou men sinus

vormige op en neer kunnen halen door middel van een 

snaar, bevestigd aan een kruk, met regelbaar t o e r e n t a l 

ronddraaiend. Laat men door deze buis COp i n het .k:wik 

u i t b o r r e l e n , dan z a l de tegendruk, en daarmee de druk 

i n de l e i d i n g sinusvormig m,et de t i j d v a r i e r e n . De' 

r e s u l t a t e n hiermee waren ombevredigend, tengevolge 

van het f e i t dat de COp met s t o t e n uitstroomde. 

D i t idee werd v e r l a t e n . 

I n de tweede p l a a t s i s g e t r a c h t een sinusvormig v e r a n d e r l i j k e 

druk te v e r k r i j g e n door op het i n s t e l s c h r m e f j e van het 

r e d u c t i e v e n t i e l van de COp bombe, een s n a a r s c h i j f j e van, 

ca 3 cra=0 t e bevestigen, v/aarover een staaldraad i s gelegd, 

welke aan het e.ne einde i s bevestigd aan een ronddraaie,nde 

kruk, met regelbare l e n g t e , aan het andere eind door een 

gewicht i s b e l a s t , ( z i e f i g . ) 

Hiermee i s het g e l u k t een responsie curve op t e nemen, 

( z i e b i j l a g e ) . Het i s evenwel n i e t g e l u k t d i t r e s u l t a a t 

t e reproduceren. 

De i n s t e l l i n g op een bepaald pH werkpunt e i s t e een 

zeer s u b t i e l e i n s t e l l i n g van de s t e l s c h r o e f . 

Boveiidie.n ?/as dode gang atuwezig i n de wormv/ielvertraging 

van de motor, t e r w i j l bovendien het t o e r e n t a l varieerde 

doordat t i j d e n s de heengaande slag de motor ar b e i d 



v e r r i c h t t e op het gewicht, en t i j d e n s de teruggaande 

slag het gewicht arbeid v e r r i c h t t e op de BIO t o r . 

De c o n s t r u c t i e met snaar en kridt werd gekozen met het 

oog op de m o g e l i j k h e i d op eenvoudige w i j z e de amplitudo 

te kuraien regelen door verandering van de kr u k l e n g t e . 

De p u l l e y op het r e d u c e e r v e n t i e l kon i n d i e n nofiig''meerdere 
omwent e1ingen maken. 

Tenslotte i s nog gewerkt aan een bu t a g a s v e n t i e l i . p . v , 

het hoge druk r e d u c e e r v e n t i e l . Ook hmermee z i j n geen 

r e s u l t a t e n b e r e i k t . 

Besloten werd de c o n s t r u c t i e van een speciaal voor 

d i t doel gebouwde sinusgenerator af te wachten, waarmee 

het m o g e l i j k zou z i j n : sinusvormige v e r p l a a t s i n g e n te 

v e r k r i j g e n van perioden i n het gebied van 9 sec. t o t 15 

min., en met een regelbare amplitudo van O - I 5 0 ro.m. 

I n samenwerking met een "zg,drukdoos" zouden dan sinus

vormige drukveranderingen lonmen worden verkregen. 

Gehoopt wordt op de hiermee verkregen r e s u l t a t e n i n 

een aanvullend v e r s l a g i n te kiunien gaan. 



Ofschoon u i t theoj?etisc},e ove.rv/egingen n i e t s t e zeggen 

v a l t over de resjjonsie lan de g l a s e l e c t r o d e voor zover 

het de v e r s c h i j n s e l e n asn het membraan b e t r e f t , i s het 

wei mogelijlc aan te geven hoe de responsie g e d e e l t e l i j k 

beïnvloed z a l worden door de c a p a c i t e i t i n de k r i n g v/aar= 

op de electrode i s aangesloten, i n samenhang niet de i n 

wendige weerstand van de e l e c t r o d e . 

We kunnen de combinatie van gl a s e l e c t r o d e en calomel

e l e c t r o d e , weergeven door het volgende schema: 

;lasGlectr 

elec t l * 

H i e r i n s t e l t R voor:de inwendige weerstand van het 

glas e l e c t r o d e membraan en C de i n de k r i n g aanwezige 

c a p a c i t e i t . Heze c a p a c i t e i t kan bestaan u i t de c a p a c i t e i t 

van de bimien-ader van de afgeschermde kabel t.o.v. de 

afscherming, u i t de rooster-cathode c a p a c i t e i t van de 

ingangs t r i o d e van de v e r s t e r k e r . 

B i j een sprong f u n c t i e gewijze v a r i a t i e van de pH,/lpH=l 

waardoor de p o t e n t i a a l van het electrodensysteem ca 

59 m? verandert, z a l de c a p a c i t e i t z i c h moeten opladen 

over de weerstand S. 

We kunnen de s i t u a t i e weergeven i n het volgende schema: 

e, ^ " ^ ^ C ^ e 
0 

H i e r i n i s ê ^ de p o t e n t i a a l zoals die door het electrode 

proces wordt bepaald en e^ de p o t e n t i a a l d i e aan het 

r o o s t e r van de t r i o d e komt. 

He d i f f e r e n t i a a l v e r g e l i j k i n g voor d i t geval l u i d t : 

^ d t 



of : 

®i ®o de^/dt 

of: e^Cjw) 1 

e^(jvi) 1+jwRC 

-Bit i s de o v e r d r a c h t s f u n c t i e . 

Van welke orde van g r o o t t e i s nu RC? 

Wat b e t r e f t R kunnen ¥7e het volgende opmerken: 

11 naar gelang het f a b r i k a a t en het type v a r i e e r t de 

weerstand van de gl a s e l e k t r o d e van 100 t o t 1000 MegOhm. 

Ve i l i g h e i d s h a l v e d i e n t m.en aan de hoge kant te b l i j v e n 

omdat tegenwoordig de tendens bestaat electroden met 

dikke (en dus s t e r k e r e ) membranen te vervaardigen, nu 

de e l e c t r o n i c a de hogere eisen welke hiermee aan de 

apparatuur g e s t e l d kan bevredigen. 

De weerstand van de calom.el e l e c t r o d e , welke van de 

orde van enkele t i e n t a l l e n Olims i s , Irunnen we ver-

waai;lozen. 

B i j de bestaande E l e c t r o f a c t pH meter h e e f t men tussen 

r o o s t e r en cathode een condensator van 2000 pF aan

gebracht, om overigens onbekende reden. 

D i t zou dan b i j een R van 16oo MegOhm neerkomen op 

een t i j d c o n s t a n t e van; 

RC = lo'^.2.10^^= 2 seconden. 

Bedenken we dat b i j een s t e p f u n c t i e "in-out" e exoo-oen-

t i e e l toeneemt volgens e = e . ( l - e ~ ^ ' ^ ) , en dat 

een d e r g e l i j k e e-macht na een t i j d t = 4 BC 98 % 

van de eindwaarde h e e f t b e r e i k t , dan betekent d i t 

dat L--ij een s t e p f u n c t i e van 1 pH eenheid na 8_seconden 

de m i s w i j z i n g 0.02 pH zou bedragen. 

De s i t u a t i e wordt nog erger b i j gebruik van een lange 

afgeschermde kabel tussen ele c t r o d e eh v e r s t e r k e r . 



-Dit z i j n w"ei:Lswaar verdeelde c a p a c i t e i t e r i , rnaar de t i j d 

constante kan voor d i t doel wel berekend worden door 

een "seconcantreerde" c a p a c i t e i t aan te nemen. 

Aan d i t probleem i s voor zover bekend nog geen aandacht 

geschonken, hoewel d i t b i j pa r e g e l i n g toch van belang kan 

z i j n . 

P erley ( 9 ) h e e f t van enige typen g l a s - e l e c t r o d e n onder 

v e r s c h i l l e n d e omstandigheden de responsie bepaald,door 

deze snel van een medium i n een ander te brengen. H i j 

gebru i k t e a l s media zowel gebufferde a l s ongebufferde 

oplossingen van uiteenlopende pH. 

H i e r b i j i i j n dan tevens de e f f e c t e n van de v e r s c h i j n s e l e n 

aan het meml)raan i n de resi^onsie opgenora.en, waa.rbij o.m, 

d i f f u s i e een r o l s p e e l t , 

l n het algemeen i s het r e s u l t a a t van de metingen dat 

b i j overbrenging van een electrode van één b u f f e r naar 

een andere de responsie bi.nnen 2 seconde-n minder dan 

3 v e r s c h i l t van de aangebrachte pH v a r i a t i e » ( b i j 25°C) 

-Bij het overbrengen van een gebufferde oplossxng naar 

een ongebufferde i s de responsie v e e l s l e c h t e r , van de 

orde van enige minuten voor een zelf d e procentuele 

v a r i a t i e . J3e responsie b i j ca zou volgens Perley 

nog a a n z i e n l i j l c e . langzamer z i j n . (geen waarden genoemd). 

Wat de i n v l o e d van de temperatmir op de responsie b e t r e f t , 

z i j opgemerkt dat deze behalve door de i n v l o e d op de d i f f u f 

v e r k l a a r d lean worden door de verandering van de membraan

weerstand. 

Volgens de brochure "Hydrogen Ions" van Marconi I n s t r . L t d , 

p. 28, zou de weerstand a l s v o l g t met de tem-peratuur samen

hangen : Hj^o = .R2^o.lO^'^-°54(t»25)(^^QQ_p j , ^ ^ ^ g e b r u i k e l i j k e 

s o o r t g l a s ) . D i t betekent dat b i j 1 0 ° temp d a l i n g de 

weerstand een f a c t o r 2 . 2 wordt v e r g r o o t . 

Het was n i e t m o g e l i j k de responsie .metingen van .Perley 

door een t i j d c o n s t a n t e voor te s t e l l e n . 
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B ) Toe^p^iling_van^^^ -££§E°2^ ie me thode O] 

onderzoek naa,r jv;erl) 1 i j f 1 1 jden^in_e_en huis met-

RaschiK rinp:;en. 

•Theoretische i n l e i d i n g . 

I n de cliemische t e c i i n o l o g i e bestaat de tendenz meer 

en meer"batch"i3rocessen te vervangen door continue 

processen. 

Een v e r g e l i j l c i n g van een continue ijroces ro.et het 

overeeixkomstige"batch"-proces, brengt een t y p i s c h 

v e r s c h i l tussen beide aan het l i c i i t . T e r w i j l i n 

een batch-proces a l l e reagerende s t o f f e n gedurende 

even lange t i j d i n de r e a c t o r v e r b l i j v e n , i s d i t 

i n het algemeen b i j een continue werkwij ze n i e t het 

geval. Een aant a l volume-elementen van het t e behande

l e n medium b l i j v e n v e e l langer dan de nominale ver

b l i j f t i j d (Volume re ac t o r / d o ervoersnelheld i n v o l . 

eenheden/tijdseenheid) i n de r e a c t o r , t e r w i j l andere 

volume-elementen h i e r i n langer v e r b l i j v e n . Het ver

dwijnen van de reagerende s t o f f e n binnen de nominale 

v e r b l i j f t i j d d u i d t men met de naam. " . k o r t s l u i t i n g " 

aan. I.n de chemisch-technologische l i t e r a t u u r i s 

hieraan veel aandacht besteed. 

Het i s d u i d e l i j k dat een grote s p r e i d i n g van de 

v e . r b l i j f t i j d e n v a n u i t oogpunt van maximum omzettRngs-

graad n i e t gewenst is.Behalve dat i i i j t e Icorte v e r b l i j f t i j d 

de omzetting ongunstig wordt, kan men b i j t e lange 

v e r b l i j f t i j d b.v. nevenreacties .krijgen. 

Men wenst dus b i j voorkeur een uniforme v e r b l i j f t i j d , 

V/e Icunnen hieraa.n enlcele quant i t a t i e v e be schouwingen 

wijden: 

I n de eerste p l a a t s voeren we h i e r t o e het b e g r i p "ideale 

menger"in. Onder een ideale menger verstaan we een 



menger of r e a c t i e v a t , met in-en afvoeropening, ¥/aarvan 

de inhoud door a g i t a t i e op ieder moment homogeen i s , 

boeren we nu een oplossing aan een d e r g e l i j k e i d e a l e 

menger toe, waarvan de c o n c e n t r a t i e een f u n c t i e van de 

t i j d i s , G.=t(t), en s t e l l e n V en 0^ resp.voor het volume 

van de r e a c t o r en de volumestroomsterkte,dan l e v e r t 

de toepassing van een stoffonbalans op in-en uitvoer» 

opening een d i f f e r e n t i a a l v e r g e l i j k i n g welke het verband 

tussen en de co n c e n t r a t i e C aan de u i t g a n g g e e f t : 

dt 

Duiden we met = 7/0^ de nominale v e r b l i j f t i j d aan, 

dan gaat ( 1 ) over i n : 

dC 
1 O 

d t 
i\iem.en we de Laplace t r a n s f o r m a t i e van de termen,dan 

gaat ( 2 ' ) over i n : 

C^(s) 1 

= = KG(s) ., . . . . . . . . . . . . , . . . ( 3 ) 
Cs) s + 1 

Hiermee hebben ¥/e de o v e r d r a c h t s f u n c t i e van de r e a c t o r 

voor d r t geval verkregen. 

Er wordt de aanaacht op gevestigd dat een idea l e men=̂  

ger een "lumped constants" sjsteem i s . 

Voor n i n s e r i e geschakelde id e a l e mengers, ieder met 

een v e r b l i j f t i j d t/n (zodat de t o t a a l - v e r b l i j f t i j d = 1" 

b l i j j ' t ) wordt de ov e r d r a c h t s f u n c t i e nu: 

op;)' FïT^Hp' n̂ 
of i n het bizonder voor sinusvormige v a r i a t i e s van C : 



C^Cdw) 1 
( 5 ) 

C.(jw) (,jw4/n + 1) n 

Neerat men i n (4) de l i m i e t voor n - ^ o * , dan v i n d t men 

voor KG(s): e'^^^, Dus: 

dan i s C^(s) = | Ĝ [, 1/s. e wa a r b i j de inverse t r a n s f ormntie 

g e e f t : C ^ = i C j ( t - I ) , 

m.a.w. i s eveneens een s p r o n g f u n c t i e , welke na een t i j d s 

verloop-) cian de u i t g a n g v e r s c h i j n t ^ 

D i t betekent dat de v e r b l i j f t i j d uniform is» hetgeen i d e a a l 

i s voor het behandelen, van een s t o f i,n de r e a c t o r . 

D i t i s evenwel n a d e l i g wanneer men aan de ingang v / i l rege

l e n op de toestand aan de u i t g a n g , om.dat eventuele s t o r i n 

gen n i e t eerder dan na een t i j d J merkbaar z i j n , en dan ook 

p l o t s e l i n g z i c h i n v o l l e omvang doen gelden. 

Neemt men n = l , (San v e r l o o p t b i j een sprongfunctie ver

s t o r i n g van Ĉ , exponentieel. H i e r b i j i s de s p r e i d i n g 

i n de v e r b l i j f t i j d van de i n d i v i d u e l e volume-eleme.nte,n 

gro o t . Storingen aan de ingang z i j n evenwel onm.iddellijk 

aa-U de uitga.ng merkbaar.(zie f i g . ) 

2£Ë££i£iËS' Ŝ '̂i s e r i e s c h a k e l i n g van e en aantal ideale 

mengers moet opgevab worden a l s een"distributed"sjsLeem. 

U i t bovenstaainie beschouwingen b l i j k t dat de merites 

van een r e a c t o r samenhangen jiiet het aantal i d e a l e men

gers waarmee deze i n dynamisch gedrag overeenstemt. 



ii§ij£§£aMMiseren__^ar^ Men kan 

z i c h v o o r s t e i l e n dat men zou kunnen aangeven van een 

bepaalde r e a c t o r het "aequivalente aantal ideale mengers", 

welk aantal dan a l s een w a a r d e r j n g s c i j ^ opgevat kan 

worden. 

We kunnen de responsie meten op sprong-functies of 

op sinusvormige signalen. Wat de l a a t s t e b e t r e f t 

l e e r t verg. (5) dat de EiLas£draaijag van uit g a n g t.o.v. 

ingang, en de .amplj^tudn^^erzw^^ van uit g a n g t.o.v 

ingang a l s f u n c t i e van de hoekfrequentie w bedragen: 

^ = n bgtg w T (phasedraaing) ........... (6) 

f = (. + l) ' ^ ^ ' ^ ' " (verzwaldcingsfactor) (7) 
n^ 

ïn d i t verband v a l t op te merken dat voor het gestelde 

doel het b e l a n g r i j k s t e argument voor het gebruik van 

de sinusresponsie, dat gold voor de toepassing i n de 

r e g e l t e c h n i e k , ( z i e b l z . 5 e.v.) nu n i e t opgaat. 

De vraag r i j s t nu of i n d i t geval ook een oordeel ge

v e l d kan worden t.a.v. de merites van beide methoden. 

I n de eerste p l a a t s zij er op gewezen dat de sin u s 

responsie a l t i j d d i t b e l a n g r i j k e nadeel h e e f t , dat 

z i j l a s t i g i s t e r e a l i s e r e n , t e r w i j l het toepassen 

van de s t e p f u n c t i e methode i n de p r a c t i j k op n i e t 

v e e l meer neerkomt dan het p l o t s e l i n g openen van 

een a f s l u i t e r . Hu i s d i t bezwaar f e i t e l i j k overdre

ven wanneer men bedenkt dat d e r g e l i j k e responsie

s t u d i e s naar a l l e w a a r s c h i j n l i j k h e i d t o t het labora. 

t o r i u m beperkt z u l l e n b l i j v e n . 



•De res-ponsie op een suepiunctie i n p u t van een systeem 

dat aan v e r g e l i j k i n g ( 4 ) voldoet l u i d t : 
1 

C ( s ) = 

of: 

(ö) 

S (sé/ïl + 1 ) " 

De inverse transfoj?matie l e v e r t dan voor de j'esponsie: 

c ( t ) 
o 

O 
l l 

Deze uitdrmdcing i s a a n z i e n l i j k gecompliceerder dan de 

verg, (6) en (7) voor de sinusresponsie. 

De sinusresponsie kan nauwkeuriger z i j n . 

Wanneer het er i n de eerste p l a a t s om gaat de v e r s p r e i d i n 

der v e r b i j f t i j d e n t e bestuderen i s de stepfunctiemethode 

toch de aangewezen,methode, omdat de responsie met éen 

oogopslag geïnterpreteerd kan v/orden. 

Heeft men tevens de bedoeling de regelmogelijkheden van 

het i n de r e a c t o r u i t te voeren proces na te gaan,dan 

i s er geen t w i j f e l t e n aanzien van de voorkeur van de 

sinusresponsie. 

Wat b e t r e f t de geopperde m o g e l i j k h e i d een r e a c t o r t e 

b e s c h r i j v e n aan de hand van een model bestaande u i t 

een s e r i e s c h a k e l i n g van nideale mengers, moet opgemerkt 

v/orden, dat de m o g e l i j k h e i d h i e r v a n nog geenszins v a s t 

s t a a t . De experimenten z u l l e n h i e r i n l i c h t moeten ver

schaffen. Misschien z i j n ook andere modellen m.ogelijk. 

Houdt men d i t i n het oog,dan v e r d i e n t een onderzoek met 

'Se sinusmethode,weer de voorkeur, i n verband m.et de 

gemakkelijke mathematische verwerkbaarheid der metingen. 

tj 



Vraagt men nu naar de v/ i j ze vmarop de r e s u l t a t e n ver

werkt moeten worden, en de gewenste nauwkeurigheid,dan 

kan het antwoord h i e r o i j i n het huidige stadium, nog 

n i e t worden gegeven, omdat s l e c h t s de experimenten 

verdere r i c h t l i j n e n kunnen verschaffen. Wij Icunnen 

Icortom nog n i e t v o o r s p e l l e n welke perspectieven 

geopend z u l l e n v/orden. 



Responsie van een r e a c t i e v a n d e eerste orde. 

Een r e a c t i e van de eerste orde, van de vorm: 

A ........... 

wordt beschreven door de volgende d i f f . v e r g e l i j k i n g : 

-dC^/dt = k , 

waarin de co n c e n t r a t i e van A en t de t i j d v o o r s t e l t . 

Voeren we deze r e a c t i e nu i n een goed geroerd r e a c t i e 

v a t u i t , v o o r z i e n van invoer-en afvoeropening, dan 

g e l d t wanneer de inhoud steeds homogeen i s : 

% ^ V = % A ^ d^A ^ + ^ 

1 O O O 
dt 

waarin Ĉ  = concenti'atie van A aan ingang van de r e a c t o r 
i 

C. = conc e n t r a t i e van A aan u i t g a n g , 0 i s de constant 
o V 

veronderstelde volumestroomsterkte i n •^olume/tijdseenheid, 

V = de inhoud van de r e a c t o r en k = de r e a c t i e constante 

(met dimensie t""^) 

Voeren we nu v/eer voor V/0.̂  de nominale v e r b l i j f t i J d Z " i n , 

dan gaat de d i f f . verg. over i n : 

^A. = ^A V^^A + 
1 O L O 

d t 

Daar d i t een l i n e a i r e d i f f . v e r g e l i j k i n g i s kan het 

verband tussen en Ĉ  u i t g e d r u k t worden door 

een o v e r d r a c h t s f u n c t i e °in Jw: 

— ^ = ( 1 + jwz + k^y^ 

^A. 
1 

Een vooa-beeld van een d e r g e l i j k e r e a c t i e i s de i n v e r s i e 

van saccharose met verdunde zuren a l s k a t a l y s a t o r . 



Besxjonsiemetingen op een d e r g e l i j k proces kunnen 

i n verband met bet voorgaande dus ook opheldering 

verschaffen voor het kaï^akteriseren van een r e a c t o r 

door middel van een aequivalent a a n t a l "ideale mengers"» 

Aanvankelijk i s gedacht aan het onderzoek van de buis 

met r a s c h i g i^ingen door middel van de frequentieresponsie 

op het i n v e r s i e proces van saccharose. 

Het verloop van de r e a c t i e zou vervolgd Icunnen worden 

met een c o n t i n u r e g i s t r e r e n d e p o l a r i m e t e r , welke i s 

ontv/ikkeld door de A f d e l i n g voor Optische E l e c t r o n i c a 

van het Laboratorium voor Technische Physica der T,H, 

Wegens het ontbreken van een zuurbestendige pomp i s 

d i t plan og de acntergrond geraakt. 

Heacties van hogere orde. 

Hiervan komen p r a c t i s c h a l l e e n tweede orde r e a c t i e s voor: 

"b.v van het type : A ++ B -.-̂ -™> en 2 A -~-> 

H.ierbij kumien we geen o v e r d r a c h t s f u n c t i e berekenen 

voor de r e a c t i e i n "ideale mengers", omdat de s t o f f e n -

balans nu geen l i n e a i r e d i f f . v e r g e l i j k i n g met constante 

c o e f i c r e n t e n g e e f t . 



Opzet van het onderzoek. 

De sini i s r e spons ie i s toegepast op de stroming van 

vrater door een buis met Raschig r i n g e n . Sinusvox-mige 

ingangssignalen werden verkregen door i n j e c t i e aan 

de ingang van een geconcentreerde zoutoplossing(NaCl). 

Het p)roces werd vervolgd door meting van de g e l e i d 

baarheid aan de i n - en u i t g a n g van de b u i s , en r e g i 

s t r a t i e h iervan. De amplitodo en phaseverschuiving 

konden worden bepaald, en de r e s u l t a t e n , alsmede 

de d i s c u s s i e h i e r v a n z i j n i n een l a t e r gedeelte weergegeven. 

Appai^atuur. 

1) Sinusgenei'atoi''. 

Voor het opwelck:en van sinusvormige NaCl c o n c e n t r a t i e s 

stond t e r beshikking een r o e s t v r i j s t a l e n diafragma-

doseerpomp met regelbare opbrengst. 

Gegevens: Maximnle l e v e r i n g I I 5 L/hr 
Toerental 2 7 2 omw/min. 
Opbrengst r e g e l i n g door middel van een een 
l i n e a i r gecalibreerde knop i n te s t e l l e n . 
Volledige r e g e l i n g van O-max.in 10 omw. van 
de knop. 

De opbrengst kon sinusvormig worden gemoduleerd door 

de i n s t e l k n o p om een bepaald werkpunt een sinusvormige 

hoekverdraaing te geven. D i t werd b e w e r k s t e l l i g d op 

de volgende w i j ze: 

Op de c y l i n d r i s c h e i n s t e l k n o p (0 = 5 4 mm) werd een 

spiraalvormige draad gesneden,waarover een gevlochten 

staaldraad éénmaal geslagen was, welke e n e r z i j d s be

l a s t was m.et een gewicht van 5 Kg, a n d e r z i j d s be

v e s t i g d was aan een ki-uk met c o n t i n u v e r s t e l b a r e 

k r u k s t r a a l ( b e r e i k o-90 mm). De ki->uk kon eenparig 

r o t e r e n en ¥/erd aangedreven door een motor met 

v a r i a t o r , gevolgd door een woMiwiel-overbrenging 

van 50 op 1. Het t o e r e n t a l van de m,otor-variator 

was cont i n u i n te s t e l l e n tussen 40 en 240 omw/min, 

waardoor de k r u k s n e l h e i d te re.jelen was tussen 4 / 5 

en 24 / 5 omw/min. 



Het fi^eciiientiebereik i s h i e r hepe:r-kt, (O.Olo-S.OS Hz) 

Deze sinusgenerator was evenwel s l e c h t s een nood.oplo3sing 

omdat d e s t i j d s n i e t s anders t e r beschikking stond, en de 

consoructie van een speciaal voor d i t doel geschikte 

sinusgenerator geruime t i j d vereiste.(Thans i s evenwel 

deze simisgenerator r;ereedgekomen. Hiermee kunnen sinus

vormige v e r j r l a a t s i n g e n worden g e r e a l i s e e r d met een 

amp^litudo van O I 5 0 mm., en f r e q u e n t i e s i n het gebied van 

1 /9 t o t 1 / 9 0 0 Hertz.) 

De verhouding: ' ' d r i j f s t a n g l e n g t e " / k r u k l e n g t e bedrèeg i n 

het ongunstigste geval ca 28, hetgeen ruim voldoende 

v/erd geacht. 

2 ) lM.l§JrdHâ -rh£r:ids.met 

Voar de weting van de geleidbaarheid aan de ingang en 

u i t g a n g vaxi de buis i s gebruik gemaakt van tv/ee door-

stroomcellen van het type P h i l i p s GM 4227, met celcon

stanten van 1.60 en 1 . 6 3 . 

Voor de r e g i s t r a t i e van de g e l e i d b a a r h e i d stond t e r 

beschilctcing een Brown Elektrónik automatisch compienserende 

potentiometer, met de volgende gegevens: 

Meetbereik 0-10 m¥ 
Aanspreekgevoeligheid 3 uV. 
Bchaallengte 2B cm 
L o o p t i j d v o l l e schaal 4.5/sec. 
PapiersneIheid 5 cm/min. 
Ingangsimpedantie 3 0 0 Otmi, 

Yoor de meting v/erd gebruik gem.aakt van wisselstroom 

van 3 0 Hz. Hoewel de weerstand van HaCl oplossingen 

ca 2 %/ C met de temperatuur v a r i e e r t i s afgezien van 

temperatuurcompensatie omdat i n de eerste p l a a t s het 

h i e r n i e t gaat om absolute m.etingen, i n de tweede 

p l a a t s aangenomen kon v/orden dat geen t'emperatuur-

v e r s c h i l tussen begin en eind van. de buis zou .heersen. 

B i j de m_etingen i s d i t gecantroleerd. 



Twee geleidbaarlieidsnieters voor aanpassing aan de 

Brown m i l l i v o l t recorder zijn vervaardigd. Het schema 

hiervan i s hijgevoegd. 

Do Hgrking h i e r v a n i s a l s v o l g t : 

Door de tran s f o r m a t o r I wordt een wisselstroom gestuurd 

door de gelei d b a a r h e i d s c e l en de hiermee i n s e r i e staande 

p r i m a i r e wilcfceling van de tra n s f o r m a t o r I I . Deze fungeert 

a l s stroomtransformator. Wamieer de weerstand van de 

wikkelingen k l e i n i s t.o.v. de weerstand van de c e l , z a l 

de stroom i n deze k r i n g r e c h t evenredig z i j n met de 

geleidbaarheid van de c e l , welke weer b i j benadering 

evenredig i s met de conc e n t r a t i e van de zoutoplossing h i e r i n . 

Aan de secundaire z i j d e van tra n s f o r m a t o r I I o n t s t a a t 

nu een wisselspanning, welke evenredig i s met de c o n c e n t r a t i e . 

Deze wordt g e l i j k - g e r i c h t door middel van 4 m e t a a l g e l i j k -

r i c h t c e l l e n i n Graetz-schakeling. Aldus k r i j g t men een 

gelijkstroom., en hierdo o r over de potent.iom.eter een 

spanningsval van enkele raV, waarop de recorder aangesloten 

Vi/'ordt. 

De ger'^evens van de schakeling z i j n a l s volp-t: 

Transformator I : p r i m a i r 2 2 0 Y 
secundair 3 . I 5 V/5Amp. 
Bormaal type g l o e i s t r o o m t r a n s f ormator 

Transformator I I : V e r s t e r k e r - u i t g a n g s - t r a n s f o r m a t o r 
impedantie p r i m a i r 5 Ohm 
impedantie secundair 70OO Ohm. 
wikkelingsverhouding berekend: 1 : 37,^1 

Graetz m e t a a l g e l i j k r i c h t c e l : Maximaal t o e l a a t b a r e spanning 

en stroom resp.^OV en 5 mA. 

A f v l a k - e l e c t r o l y t : 5 0 u k / 3 0 V o l t 

J?otentiometer: 2 0 Olim. 

ÏÊïMM.=^,!>Ëen.=,Soleid^^ 

Het verband tussen geleidbaarheid eb uitgangsspanning 

werd gem.eten. Als bekende weerstand werd g e b r u i k t een 

decadenbank van 0 - 1 0 0 0 Olm. 

Met u i t z o n d e r i n g van een k l e i n e a f w i j k i n g b i j o Ohm"̂ ' 

was het veirband l i n e a i r t o t 3 0 . 1 0 " ^ Ohjir''', 



D i t wordt g e i l l u s t r e e r d i n de bijgevoegde g r a f i e k e n . 

De k l e i n e a f w i j k i n g aan het begin kan worden v e r k l a a r d 

u i t het f e i t dat m e t a a l g e l i j k r i c h t c e l l e n pas boven 

een zekere waarde van de aangelegde spanning l i n e a i r 

werken. De a f w i j k i n g b i j hogere geleidbaarheden hangt 

vermoedelijk samen met v e r z a d i g i n g s v e r s c h i j n s e l e n i n 

de uitgangsstransformator. Aanvankelijk werd geëxperi

menteerd met een uit g a n g s t r a n s f o r m a t o r van een ander 

f a b r i k a a t , waarmee geen l i n e a i r e k a r a k t e r i s t i e k kon worden 

verkregen, vermoedelijk tengevolge van dezelfde reden. 

De g e v o e l i g h e i d van de meter, d ,m¥/d Ohm"''-, kan \¥orden 

geregeld met de potentiometer. 

Al naar gelang de i n s t e l l i n g h i e r v a n k r i j g e n we ver

s c h i l l e n d e k a r a k t e r i s t i e k e n . ( z i e f i g ) . 

B i j maximum gevo e l i g h e i d en m.aximum 

g e l e i d b a a r h e i d ( i n verband met de 

a f w i j k i n g van de rechte l i j n ) i s 

de uitgangsspanning ca 2 0 mY,dus 

b u i t e n het meetbereik van de 

recorder, ^̂m hieraan tegemoet te 

komen i s een voorschakelkastje v e r 

vaardigd, waarin met behulp van 

een door een b a t t e r i j gevoede po

te n t i o m e t e r een v a r i a b l e spanning verkregen wordt, welke 

Diet de geschikte p o l a r i t e i t i n s e r i e gezet wordt met 

de door de geleidbaarheidsmeter geleverde spanning. 

Het bijgevoegde schema behoeft geen nadere t o e l i c h t i n g . 

Tengevolge van het lage stroomverbruik van de b a t t e r i j 

(ca 1 mA) verandert de voorschakelspanning t i j d e n s de 

meting n i e t . 

^lïioed_van_nets£anni^ 

De beschreven schakeling h e e f t a l s nadeel dat netspanning 

v a r i a t i e s een evenredige beïnvloeding van de, recorder

a a n w i j z i n g veroorzaken. Hiervan werd evenwel geen hinder 

O Km' 



ondervonden,daar het g e b r u i k t e net g e s t a b i l i s e e r d was 

t o t 0.5 % s p a n n i n g - v a r i a t i e s . 

i ^ e j ^ s ^ t r a j x i ^ ^ : 

Tengevolge van het f e i t dat beide c e l l e n binnen 2 % 

aan elkaar g e l i j k waren, was het m o g e l i j k één i^eeer

der te gebruiken. Door middel van een schakelaar 

werden de c e l l e n b e u r t e l i n g s met een geleidbaarfteids-

meter verbonden. 

Het t e g e l i j k r e g i s t r e r e n van beide sinussen, door 

snel omschalcelen, zoals d i t g e b r u i k e l i j k i s b i j 

cathode s t r a a l o s c i l i o g r a f e n , was m o g e l i j k , doch 

het resulterende diagram was s l e c h t s t e inter-preteren 

b i j phase verschuivingen van omstreeks 3 0 - 4 5 ? B i j 

andere phase-verschuivingen v/as het beeld verwarrend. 

Het was ook m o g e l i j k beide simissen og a f z o n d e r l i j k e 

recorders te ] ? e g i s t r e r e n . H i e r b i j moet de f r e q u e n t i e -

k a r a k t e r i s t i e k van beide recorders, t e n z i j deze g e l i j k 

z i j n , worden bej)aald en de h i e r d o o r veroorzaakte phase 

ve r s c h u i v i n g en verzv/akking, op de metingen a l s c o r r e c t i e 

v/orden i n rekening gebracht. 

3) De j a e t ^ r a s c h i g r i n g e n geviilde buj-S. 

De keuze van een. b u i s met r a s c h i g r i n g e n a l s o.nderzoeki.ngs 

o b j e c t i s geheel v / i l l e k e u r i g . 

Gebruikt werd een glazen buis ,waa;rva.n de afm.etingen i n : 

de onderstaande f i g u u r z i j n aangegeven, gevuld met r i n g e n 

van l o X 10 nmi, met inwendige diameter van 8 Bim. 

35 340 55 

-———-/^ diameter 74 "^^^Z^^ZZTir'f""" 

e l e c t r o d e 5 
electr o d e 4 ( u i t g a n g ) 
(ingang) 

afmetingen i n mm. 



jzgjLXS^^lgj:i6g_ schema van de opste 11 i n g i s i n de onder-

staande f i g u u r v/eergegeven: 

B e j ^ k en i £i d e r^ nunune r s : 

( 1 ) Buis met r a s c h i g r i n g e n , aangebracht om redenen l a t e r 

t e bespreken, I n afmetingen en v u l l i n g i d e n t i e k met ( 2 ) , 

het onderzochte o b j e c t . 

(2) Buis met r a s c h i g r i n g e n , welke werd onderzocht, 

( 3 ) en ( d ) : Geleidbaarheid maetcellen. 

(5 ) en ( 6 ) : Sotameters, resp, voor meting van t o t a l e volume 

stroom na de buis (2) en meting van dosering van de NaCl 

oplossing 

( 7 ) Bchottenpomp voor v e r k r i j g e n van constante waterstroom. 

Maximum l e v e r i n g : ca. 300 L/hr. 

(8) R e g e l a f s l u i t e r voor watertoevoer. 

(9) T-stukCi") voor menging van v/ater- en zoutoplossing stroom 

(10) Glazen f l e s ( z , g , " W o u l f f s e f l e s ) , inhoud ca 1 L, fungerend 

a l s pers-windketel voor de diafragma-pomp ( 1 2 ) , 

(11) Kraan voor de r e g e l i n g van v l o e i s t o f n i v e a u i n de wind

k e t e l , 

(12) De d 1 a f r a g rn a - d O s e e r p O mp voor het v e r k r i j g e n van een 

sinusvormig gemoduleerde zout-dosering. 

( 1 3 ) M o t o r - v a r i a t o r met wormwiel v e r t r a g i n g , 

(14) Roterende kruk,waaraan buigzame staaldraad i s gekoppeld. 

( 1 5 ) I n s t e l k n o p voor opbrengstregeling. 



,.1 

a ) I d e a a l zou z i j n een regelbare doseerpomp met continue 

v e r p l a a t s i n g van de v l o e i s t o f . Ter beschikking stond 

evenwel de beschreven i n t e r m i t t e r e n d werkende diafragma 

doseerpomp,waarvan het t o e r e n t a l , 2 7 2 om_w./min. voldoende 

hoog werd geacht. Wanneer we de opbrengst h i e r v a n sinus

vormig moduleren k r i j g e n we het volgende beeld: 

Om het klapperen van de r o t a -

me t e r - v l o t t e r i n de zoutpers

l e i d i n g t e verbinde7'en moest 

i n de p e r s l e i d i n g een wind

k e t e l ¥/orden aangebracht. 

Hiervoor i s gekozen een Woulffse f l e s van 1 L inhoud. 

b) De menging van de zoutoplossing met de constante water

stroom geschiedde i n een T stuk. Het beet nu dat er aan 

de geleidbaarheids-meetcel ( 4 ) een a a n z i e n l i j k gestoorde 

sinus gemeten werd, vermoedelijk omdat een T stuk n i e t 

bevredigend mengt. Met het oog h i e r o p werd een tweede 

buis met r a s c h i g r i n g e n aangebracht ( l ) om de hogere 

storingsfrequenti.es t e verzwakken. Hiermee werden aan 

de c e l (d) zuive.re sinussen verkrege.n. 

c) ])e amplitudo van de opbre.ngst-modualtie i s bepe.rkt omdat 

de t o t a l e stroomsnelheid i n de buis zoveel m o g e l i j k con

s t a n t gehouden moet worden. I n ve3?ba,nd met de omtrek van 

de stelknop - ,5.14 ;x 54 mm, en de lengte van de Icr u k s t r a a l 

= 9 0 mm, bedraagt de amplitudo g^jcJX) = 1.05 omw. van de 

steLknop. 5.14x54 

D i t komt neer op 1 . 0 5 x 1 1 5 = 12 L i t e r zoutoplossing per 

uur. B i j een waterdoorvoer van 3 0 0 L/hr betekent d i t een 

maximale a f w i j k i n g van 4 % van de gemiddelde stroomsnelheid. 

d) De minimum t o e l a a t b a r e zoutconcentratie wordt bepaald door 

de eigen geleidbaarheid van het l e i d i n g w a t e r , welke gemeten 

Hl 7»5°C 5 , 1 0 " ' ^ 0hm~"'5per Imbische cm^ bedraae-t. 



B i j werken i n d i t geleidbaarheids gebied zou men'"ruis" 

Icunnen verwachten tengevolg van w i l l e k e u r i g e v a r i a t i e s 

i n de water-geleidbaarheid. 

e) De maximum to e l a a t b a r e zoutconcentratie woMt beperkt 

door de bij 30.10"^ Ohm"̂ ^ optredende a - l i n e a r i t e i t van 

de geleidbaarheidsmeter. D i t betekent, b i j een weer

stand constante van de g e b r u i k t e meetcel van 1.60,een 

max. geleidbaarheid van 1.60 x 50.10"^= 0.048 Ohm~"''/kub 

( d . i . de s p e c i f i e k e g e l e i d b a a r h e i d v.d. oplossxng). 

(Z i e bijgevoegde g r a f i e k voor verband tussen geleid--

b a a i i i e i d en z o u t c o n c e n t r a t i e ) . 



uitgevoerd, door de Heer Tan Bian Seng, scheikundig 

student, a l s o.nderdeel van .het 4®,]'aar-s werk op 

het Lahoratorium voor Physische Tectinologie der T.H. 



De r e s u l t a t e n van de Dietingen z i j n i n de bijgevoegde t a b e l l e n 

weergegeven. 

Enkele oriënterende metin^en z i j n b i e r n i e t opgenomen. 

Hiervoor wordt verwezen naar het v e r s l a g van de Heer 

Tan Bian Seng ( a r c h i e f van P r o f . i r . H.Kramers). 

De s e r i e s A^t/m A^ z i j n gemeten met gebruikmaking van 

de voorgeschakelde buis mat ra s c h i g r i n g e n . 

Serie kry i s gemeten zonder voorgeschakelde b u i s , 

Serie Ag i s gemeten met voorgeschakelde b u i s , t e r w i j l 

de onderzochte buis geen ringen bevatte, 

jjg temperatuur werd gemeten m.et i n de meetcellen bevestigde 

thermometers. 

De p e r i o d e T werd gemeten op de r e c o r d e r k a a r t , 

De_£hase i s opgegeven a l s f r a c t i e van 360°. 

De_doorzet i n cc/sec i s gemeten met de rotam.eter no,5 

D e _ ^ o u t c o n r e n t r a t i ^ i s berekend, op de volgende w i j z e -
c o n . c . = ^ - l a 2 ^ ^ 

door zei? L/hr 

De t e l l e r i s bepaald u i t de aanv/ijzing van de rotamater /,/, 

i n de z o u t p e r s l e i d i n g en het s.g, van de geconcentreerde 

zoutoplossing, welke met een areometer ¥/erd gem.eten. 

2ë,.J^^2AM:Ï2MT bepaald u i t : ï£Me^oiHl§^J^^ 
doorzet. 

B i j de se r i e s A^ t/m Ar̂  bedroeg het v r i j e volume 1160 cc 

B i j de Serie AQ bedroeg het v r i j e volum.e I 5 0 0 cc . 

B i j de proeven i s nagegaan of h e t , i n verband met de a-limea-

r i t e i t van de geleidbaarheidmeter, toegestane g e l e i d b a a r h e i d 

t r a j e c t n i e t ?rerd oversclireden,door b i j maximum amplitudo 

van de opbrengst-regeling de gel e i d b a a r h e i d te bepalen met 

een Philoscoop. 

De r e s u l t a t e n van de metingen z i j n weergegeven i n de 

bijgevoegde diagrammen, waarin 0^/0 • en de phase >Ö tegen 

w T z i j n u i t g e z e t . 



temp. T w 0^/0, phase doo:rzet NaCL / Zd^/ 
^0 sec. • ° cc/sec. % ^ 

1 3 . 6 82.4 0 . 0 7 6 0 . 9 8 0 , 1 9 9 0 . 9 1 . 9 

5 5 . 3 0.114 0.96 0,21 

4 3 . 5 0.14̂ !- 0 , 9 0 0 . 3 0 

3 4 . 7 0.181 0.86 0,36 

2 7 . 0 0 . 2 3 2 0 . 7 7 0.46 

24.1 0.260 0 . 7 5 0 . 4 9 

2 0 . 0 0 , 3 1 4 0.62 0.62 

14.1 0 , 4 4 4 0 . 4 3 0.83 

14 . 0 84 . 7 0 , 0 7 4 0.85 0.21 64 . 2 3 . 8 

14.1 0.444 0.18 1.18 

1 3 = 8 8 3 . 5 0 . 0 7 5 0 . 9 2 0 . 2 1 5 8 . 4 5 . 9 

5 4 . 2 0.116 0.80 0 , 5 5 

42.3 0..148 0 . 7 7 0 . 4 3 

3 5 . 3 0 , 1 7 8 0 . 7 1 0 , 5 2 

2 9 . 4 0.214 0 . 5 9 0.60 

2 0 . 0 0 . 3 1 4 0 . 3 7 0,82 

14.1 0.444 0 . 1 7 1 . 1 7 

1 5 . 5 83.0 0 , 0 7 6 0 . 9 5 0.14 89.2 2 , 6 

83). 2 0 . 0 7 7 0 . 9 5 0 . 1 5 

58.8 0 . 1 0 7 0 , 9 2 0 , 2 1 

^93.5 0.144 0 . 8 9 0.28 

3 1 . 8 0 . 1 9 7 0.82 0 . 3 8 

24.2 0.260 0 . 7 0 0 . 4 9 

18.2 0 . 3 4 5 0 , 5 8 0 . 6 5 

14.1 O.Wf 0,42 0 , 7 9 

14 . 8 83.6 0 . 0 7 5 0 . 9 8 0 . 1 7 89.2 0.6 

5 7 . 6 0 . 1 0 9 0 . 9 5 0 . 2 0 

41.2 0 , 1 5 3 0 . 9 2 0 , 3 1 

5 1 . 2 0.201 0,84 0,42 

2 5 . 3 0.248 0 . 7 3 0 . 4 9 

21.8 0.288 0,67 0 , 5 7 

1 7 . 0 0 . 3 7 0 0 . 5 4 0 , 6 9 

1 4 . 7 0.428 0 . 4 7 0,80 

14.1 0 . 4 4 5 0 . 4 5 0.88 

1 2 , 8 0 , 9 7 

1,46 

1 . 84 

2 . 9 7 

3^33 

4,02 

5 . 6 9 

18 © 1 1 , 3 4 

8,04 

1 9 . 8 1 , 4 9 

2 . 30 

Q q 7, 
e J ) 

7; CO 

4 . 2 3 

6 . P2 

8.80 

1 3 . 0 0 , 9 9 

1.00 

1 . 3 9 

1 . 8 7 

2 . 56 

3 . 3 8 

4,48 

5 . 7 8 

1 3 . 0 0 . 9 7 

1 . 5 2 

1 , 9 9 
0 AT 

6 nix 

4,80 

5 . 5 7 

5 . 7 8 



14 . 0 82.5 0,076 0 . 9 8 0 ,16 89.2 1 , 1 1 3 . 0 0 . 9 9 

62 , 5 0 , 1 0 1 0 . 9 3 0 . 2 1 1 . 3 1 

4 9 . 4 0 . 1 2 7 0.92 0 . 2 5 1 . 6 5 

36.5 0 . 1 7 2 0 . 8 7 0 . 3 6 

3 0 , 0 0 . 2 0 9 0.80 0.41 0 no 

2 7 . 6 0.228 0 . 7 5 0 . 4 5 2,96 

2 5 . 5 0.248 0 . 7 3 0 , 4 9 3 . 2 2 

22 . 4 0,280 0 . 6 6 3,64 
20 , 6 0 . 5 0 5 0.64 0.60 3.96 
18 , 2 0 , 3 4 5 0 , 5 7 0 , 6 5 4.48 
16 , 5 0,581" 0 , 5 2 0 . 7 1 4 . 9 5 

14 . 7 0.427 0 . 4 5 0.80 5 > 55 
1,5.4 82,4 0.076 0 , 9 8 0 , 1 5 8 9 , 2 1 , 1 1 3 . 0 0 . 9 9 

5 0 . 7 0.124 0 . 9 3 0.24 1.61 
3 4 . 1 0.184 0 . 8 5 0 . 5 6 2 . 3 9 
21,8 0.288 0,68 0 , 5 7 5 . 7 4 

18 , 2 0 , 3 4 5 0 , 5 9 0 , 6 5 Z|.. ̂  It, 

14 . 1 0 . 4 4 5 0 , 4 5 0.83 5 . 7 9 
1 5 . 0 8 5 . 6 0 , 0 7 5 0 , 8 7 0»2 2 5 9 . 2 2 . 6 1 9 . 6 1 , 4 7 

4 7 . 1 0 , 1 3 5 0 , 7 2 0.40 2,60 
2 7 . 1 0 . 2 3 2 0 . 5 9 0 . 6 5 4 . 55 

IH. 1 0 . 4 4 5 0 , 1 7 1 , 1 7 

16 , 5 82 . 5 0 . 0 7 6 0 , 7 7 0 . 2 0 ' 8 6 . 7 1 , 1 1 7 . 5 1 , 3 1 
5 0 , 6 0.124 0 , 6 1 3 0.28 - 2.08 
3 2 . 9 0 . 1 9 1 0.38 0.38 ' 3 . 3 1 
24.2 0 , 2 5 6 0 . 2 7 '^•,43 

1 7 . 6 0 . 3 5 7 0 . 1 9 0 . 5 3 6.18 
14 . 1 0 , 4 5 0.14 0.62 7 . 7 0 



Ber eke 3ij-ngeii_^ v cn i <Je f'"I'^iji j n{^\'---i_()esjiaiid. 

1)yOQV---^g - ge 1 Ë 9 ^ j l • ̂  -"̂  L"oiill J,'<o'^^llliie_j3^ini^ 

C h i l t o n en Colburn ( ) hebben een s t u d i e gemaakt van 

dr u k v e r v a l l e n i n gex^akte kolommen. 

Z i j voerden een gemodificeerd Reynolds g e t a l i n , g e d e f i n i e e r d 

a l s : 

Re' = D p 

waarin D = de nominale diameter van de d e e l t j e s van de 
•v u l l i n g . 

¥o= Snelheid van de v l o e i s t o f berekend voor de 
doorsnede van de lege kolom. 

P = d i c h t h e i d van de v l o e i s t o f , 
j l = dynamische v i s c o s i t e i t . 

Het bleek nu dat voor Re'ddO men kan spreken van " l a m i n a i r e " 

stroming en voor Re') dO van " t u r b u l e n t e " stroming, ofschoon 

de overgang i/ussen beide n i e t scherp i s aan te geven. 

R e i t e l i j k i s er een overgangsgebied dat z i c h u i t s t r e i r t van 

Re'= 20 t o t Re'=200, 

Wij z u l l e n Re' berekenen voor de s e r i e s en A^ met resQ, 

de g r o o t s t e en k l e i n s t e waarde van de doorzet, 

i n verband met de geringe c o n c e n t r a t i e aan NaCl van de 

oplossing maken we gebruik van de v i s c o s i r e i t van vmter: 

Serie A^t Serie A;j_ 

D = 1 cm D = 1 cm 

JX = 0 . 0 1 2 poise ^ p 0 , 0 1 2 poise 

^ te 1.0 gr.massa/cm^ p - 1.0 grammassa/cm^ 

VQ= 2.2 cm/sec V,,= 1,4 cm/sec. 
0 



1) P Y 
I l i e r i s Re 

P-

waarin ,D = dicuiieter van de b u i s , 

De gegevens z i j n de volgende: 

D = 7.4 CBi 

^ = 1.0 graiiiiïiassa/cm-̂ ' 

Jl ~ 1.14 c. poise 

Y 2,1 cm/sec. 
Re= 1560, d . i 2100 , m,a,w de stroming i s lamjnaix\ 

5 ) plï£SlEiB£i§r,̂ 559,.̂ ^̂ ^̂ ^ afvoeci), Jpen van de 
buij3. 

B i j de proef z i j n de gegevens a l s v o l g t ; 

D - . = 1.4 cm 

^ = 1 gr .massa/cm"^ 

Jl = 1.2 c, po ise 

V 58 cm/sec 
Re = '^'^^00 

B i j a l l e andere s e r i e s z i j n de stroomsnelheden hoger, 

dus i s er i n a l l e v;,evallen t u r b u l e n t i e . 



Discussal e. 

Wanneer men de 0̂ /0-; diagrammen o n d e r l i n g v e r g e l i j k t 

v a l t op dat deze nagenoeg samenvallen, voor de s e r i e s 

A7 t/m Ar,. 

Het zelfde g e l d t voor de phase diagrammen. 

De onderlinge overeensteniiuing kan v o l l e d i g worden genoemd 

kinnen de grenzen van de meetfouten. 

De v e r b l i j f t i j d i s gevarieerd van ca 60 t o t ca 9 0 seconden. 

Opmerkelijk i s dat wZ de verzwakking en de phasedraaing 

bepaalt, ?/at m.en volgens de t h e o r i e ook kan verxvachten. 

V e r g e l i j k t men de meetresultaten met de berekende diagrammen 

dan merkt men op dat de gemeten kroBmien i n l i g g e n tussen 

de kromiiien voor n=16 en n=20, wat b e t r e f t 0^/0^. 

V e r g e l i j k t men de phase-krommen met de t h e o r e t i s c h e dan 

merkt men op dat deze een l i g g i n g vertonen tussen de 

kronmien voor n=8 en n- 16. 

Gone l u s i e j ^ 

1) U i t het bovenstaande b l i j k t dat het dynamisch gedrag 

althans i n Het onderzochte strómingsgebied g e k a r a k t e r i 

seerd vi/ordt door wZ* 

2) H i t het f e i t dat de 0^/0^ g r a f i e k e n een andere waarde 

voor n geven dan de phase g r a f i e k e n v o l g t dat de onder

zochte buis n i e t kan worden opgevat a l s een seriescha

k e l i n g van een a a n t a l g e l i j k e ideale mengers ieder 

met een v e r b l i j f t i j d 2/ n. 

5 ) Een andere m o g e l i j k h e i d zou z i j n dat de b u i s opgevat 

zou Imnnen worden a l s een serieschalceling van i d e a l e 

m^engers met v e r s c h i l l e n d e v e r b l i j f t i j d e n Z"̂  enz, 

i n welk geval de o v e r d r a c h t s f u n c t i e gegeven zou worden, 

door een u i t d r u k k i n g van de volgende varrn; 

0o(jw) 1 

0 l ( j w ) ( 1 + j w ^ ^ ) ( l + j w r 3 ) ( . . ) , . . . T . 

Hiermee zou een v e r k l a r i n g voor het onder 1) genoemde 

zij,n gevonde.n. 



I ) De v a r i a t i e :i_n de gemiddelde v e r b l i j f t i j d t i j d e n s 

de experim,enten i s n i e t groots maximum 50 %. 

D i t werd veroorzaakt door "beperkingen i n de apparatuur. 

Voor een verder onderzoek zou het aan t e bevelen z i j n 

de metingen u i t te voeren binnen een w i j d e r t r a j e c t van 

gemiddelde v e r b l i j f t i j d e n . 
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i^iÜzenj Beide bn.-

^ i l e r o o s t e r s mĉ t ^ i ^ ^ tïebruikt a l ^ • . 
- stuurroosber / '""̂ ^̂ ^̂  door 

"-^^^iiSaiiUaar VOO-P ^^^^tinden 
l e d e r ^ i ^ ^ ^ ^ i S e e t b e r e i t . 

^ S l i i S ^ ^ a i a w l M c e l i a op ae 
/, oi-matoren ^ 
''•^^^^ierstaiaden . _ ^ "̂'̂ -̂̂  ^ i e t 

«2 =1000 000 

Rr = 

= 18 000 

700 (lyas inpo,.-^,,^ , 
;5 - 1 500 ^ ' ^ - - t ^ ^ i c l op 500) 

" • d-^aadgewonden 
680 

*8 • ? 400 

''9 ° 8 200 

«10 - ? 
R l l 

Sl5 = ? 
R14 = ? 
ai5 = ? 
I i l 6 = 7 

Sa' 5o°o 000 

2000 pR C. 

^ ï ' e f ^ ^ f ^ ^ o l y t i e c b 

7 - 0,5 

Sêetiüspruffienf-
sciiaal 0-14 -a 

^ ^gemeten) - t r o o a v e r b r u i t b l i 
D i j v o i l e 



OPS TELLING VOOR MBT IN G_ VAN_ pH-g jOggü . 



g e l e i d b a a r h e i d -
meetcellen 
P h i l i p s GM d227 
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Voorbeeld van een"sinusvormig" v e r a n d e r l i j k e pH, op de 

m i l l i v o l t r ecorder opgenomen t i j d e n s experimenten met 

de sinus dosering. 

Het i s b i j l a t e r e experimenten n i e t g e l u k t een d e r g e l i j k 

r e s u l t a a t weer t e v e r k r i j g e n . 

Het verloop van de gemiddelde pH waarde m.oet v e r m o e d e l i j k 

toegeschreven worden aan slip'-'van de snaar t.o.v, de snaar-

s c h i j f van het koolzaiur reducecrve3ntiel. 
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