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1 Einleitung

Die Verfahrenstechnik ist eine weit verbreitete Wissenschaft mit enormer Bedeutung fiir alle
Produktionsprozesse. In der vorliegenden Arbeit wird sich auf das Gebiet der mechanischen
Verfahrenstechnik konzentriert. Diese befasst sich mit dem Zerkleinern, dem Mischen, dem
Agglomerieren und dem Trennen von Komponenten. Alle vier Themenfelder gliedern sich
wiederum in eine Vielzahl von Untergebieten, die in allen Bereichen der Industrie und des

alltaglichen Lebens von zentraler Bedeutung sind.

Im Speziellen soll hier auf die Arten der mechanischen Trenntechnik in fliissigen Medien
genauer eingegangen werden. Fir die mechanische Festflissigtrennung gibt es mit der
Sedimentation und der Filtration zwei trenntechnische Grundverfahren (Anlauf 2003). Mit
zunehmender Anforderung an die Trenngrade haben sich unter dem Uberbegriff Filtration
eine enorme Vielfalt von speziellen Trennverfahren zur Reinigung von Flissigkeiten und
Gasen entwickelt. Vor allem durch das steigende Bewusstsein fiir eine saubere Umwelt und
im Speziellen saubere Luft, bildet die Aerosolfiltration ein Fachgebiet der Verfahrenstechnik,
in dem schon sehr intensiv geforscht wurde. Sowohl die experimentellen Untersuchungen
als auch die numerische Simulation dieses Prozesses sind weit fortgeschritten (Loffler 1965;
Muhr 1976; Hiller 1980; Lehmann 2005; Schweers 1993). Im Vergleich dazu befinden sich die
experimentelle sowie die numerische Modellierung der Filtration in fliissigen Medien noch

am Anfang.

Die Filtration im Allgemeinen beschreibt den Prozess, einen Feststoff aus einer
kontinuierlichen Phase abzutrennen. Dabei ist das Zielprodukt der Filtration abhdngig von
dem speziellen Anwendungsfall. Entweder bildet der Feststoff das Zielprodukt oder die
Reinigung der kontinuierlichen Phase ist das lbergeordnete Prozessziel. In beiden Fallen
liegt der Fokus des Verfahrens auf der moglichst vollstandigen Abtrennung des Feststoffes

aus der kontinuierlichen Phase.

Die Filtration von fllssigen Medien wird eingeteilt in die Kuchenfiltration, die Siebfiltration,
die Querstromfiltration und die Tiefenfiltration (Luckert 2004). SCHUBERT et al. ergdnzen die
Auflistung noch um die Pressfiltration (Schubert 2003). Alle Wirkprinzipien eint, dass sie
mindestens zu Beginn ein Stiitzmedium brauchen, auf dem der abzutrennende Feststoff
zurlick gehalten werden kann. Bezogen auf die Art des Stitzmediums und dem Ort der
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Feststoffabscheidung ist die Tiefenfiltration ein Spezialfall. Im Gegensatz zu den anderen
Prozessen findet die Abscheidung der partikuldren Verunreinigung im Inneren der
Statzstruktur statt. Tiefenfilter sind in der Regel ein hochpordses Fasergewebe oder
hochpordse keramische Strukturen, deren Poren groRer als die Feststoffpartikel sind. Zu
Beginn des Prozesses weisen Tiefenfilter sehr geringe Durchstrémungsverluste auf, was ein

grolRer Vorteil dieser Filtrationstechnik ist.

Eine spezielle Anwendung der Tiefenfiltration ist die Reinigung von Metallschmelzen mithilfe
keramischer Schaumfilter. Der Sonderforschungsbereich 920 — Multifunktionale Filter fir die
Metallschmelzefiltration hat es sich zum Ziel gesetzt, die Filtration von Metallschmelzen
genau zu erforschen (Aneziris 2010). Der Fokus des Forschungsprojektes liegt auf
hochbelasteten Gussbauteilen bzw. umgeformten Gussbauteilen wie Alublechen, Zugachsen,
Tragern fir die Luft- und Raumfahrtindustrie und vieles mehr. Aufgrund des
Schmelzprozesses von Metallen und dem zunehmenden Anteil an Legierungselementen
besitzen Metallschmelzen eine geringe Menge an partikuldren Verunreinigungen, die aber
fir das finale Bauteil verheerend sein kénnen. Ein trauriges Beispiel dafiir ist ein ICE 3, der im
Kolner Bahnhof aufgrund eines Achsbruches entgleiste (Klinger und Bettge 2013). Im
Rahmen des Sonderforschungsbereiches 920 sollen deswegen die Mechanismen eines
Filtrationsprozesses von fliissigen Metallen untersucht, verstanden und optimiert werden.
Die Ubergeordnete Zielstellung ist die zuverldssige und anndhernd vollstiandige Abscheidung

von nicht metallischen Partikeln > 20 um (Aneziris 2010; Peuker 2012).

Die vorliegende Arbeit ist innerhalb der 1. Férderperiode des SFB 920 entstanden und
befasst sich mit der experimentellen Untersuchung der Filtrationsmechanismen von
Metallschmelzen mithilfe eines Modellsystems bei Raumtemperatur (Heuzeroth und Peuker
2013). Um ein geeignetes Modell zu generieren, ist es notig, die Besonderheiten der
Metallschmelzen genauer zu untersuchen. Aufbauend auf den recherchierten Informationen
wurde ein Raumtemperaturmodellsystem konzipiert, welches ausgewdhlte Besonderheiten
der Schmelzen moglichst gut abbildet. Somit kann deren Einfluss auf den
Tiefenfiltrationsprozess  experimentell untersucht werden. Fir die bendétigten
Versuchsreihnen wurde ein Laborversuchsstand geplant und gebaut, der die visuelle
Prozessiiberwachung  ermoéglicht  und Filtrationsversuche mit  verschiedenen

Benetzungsverhalten ermoglicht. Mit dem Wissen und den experimentellen Erfahrungen der



Laboranlage ist eine halbtechnische Filtrationsanlage geplant, gebaut und in Betrieb
genommen wurden. Die halbtechnische Anlage soll in den Folgeférderperioden des SFB 920

Anwendung finden.

Die Ergebnisse der experimentellen Arbeiten zeigen einen deutlichen Einfluss der
Benetzungskonstellation zwischen der kontinuierlichen Phase und der dispersen Phase. Je
schlechter die disperse Phase vom Fluid benetzt wird, desto wichtiger werden
Oberflacheneffekte fir die Filtration. Weiterhin zeigen die Versuchsergebnisse, dass die
Fluidgeschwindigkeit und die Dichtedifferenz zwischen der dispersen und der
kontinuierlichen Phase das Filtrationsergebnis signifikant beeinflussen (Heuzeroth et al.

2015a).

Auf Basis der experimentellen Ergebnisse wurde ein Modell entwickelt, welches reale
Haftkraftmessungen (Fritzsche und Peuker 2013; Heuzeroth et al. 2014) und simulierte
Partikelbewegung kombiniert. Das entwickelte Modell basiert auf den Ansadtzen von HILLER
(Hiller 1981) und ermdglicht die Abschatzung der Abscheidewahrscheinlichkeiten von
partikuldaren Verunreinigungen in flissigen Tiefenfiltrationsprozessen unter Berlicksichtigung

der viskosen Verdrangung der fluiden Phase.



2 Grundlagen

In der vorliegenden Arbeit ist es das Ziel, partikuldre Verunreinigung aus einer Flussigkeit
moglichst komplett zu entfernen. Das Wertprodukt ist demnach die fliissige Phase. Die
Filtration ist eine Grundoperation der Verfahrenstechnik und wird vielfaltig angewendet.
Prinzipiell hangt die Filtration von den beiden Hauptmechanismen Aufprall- und Haftereignis
ab. Beide Mechanismen sind stark abhangig von den Prozessparametern und den
Charakteristika der beteiligten Stoffe. Die zu erforschende Filtration von Metallschmelzen
besitzt in dieser Hinsicht viele (insbesondere durch die Stoffeigenschaften bedingte)

Besonderheiten, die zu aller erst eingefiihrt und erklart werden sollen.

2.1 Metallschmelzefiltration

Die Filtration in Hochtemperaturprozessen wird bereits seit Beginn der 40er Jahre des
20. Jahrhunderts untersucht (Eckert et al. 1984). Seit den 1970er Jahren wird die Filtration
mit Keramikfiltern zur Aufreinigung von Aluminiumschmelzen groRindustriell eingesetzt (Ali
et al. 1985). Seit den 1980er Jahren wird dariber hinaus intensive Forschung betrieben, um
die Filtration mit Keramikfiltern auch zur Aufreinigung von Stahlschmelzen zu verwenden,
was lange an geeigneten Materialien scheiterte (Ali et al. 1985; Apelian et al. 1985;
Hammerschmid und Janke 1988; Uemura et al. 1992; Raiber 1993; Raiber et al. 1995; Raiber
et al. 1996; Doutre et al. 1998).

Fiir die GieRereiindustrie ist es elementar, dass die Gussprodukte moglichst frei von nicht-
metallischen Einschliissen sind. Daflir werden bereits wahrend der Herstellung der Schmelze
verschiedenste Aufbereitunsgprozesse eingesetzt (Eckert et al. 1984; Bundesverband der
Deutschen GieRerei-Industrie 2013). Exemplarisch ist das Halten der Schmelze zu nennen,
bei der spezifisch schwerere Partikel absinken und leichtere aufschwimmen. Letzteres kann
noch durch gezieltes Einblasen von Inertgasen in einem weiteren Reinigungsschritt forciert
werden (Doutre und Guthrie 1985; Duval et al. 2009; Davila-Maldonado et al. 2008; Zhang
und Taniguchi 2000). Als finaler Schritt der Schmelzeaufbereitung hat sich, vor allem fir
Hochtechnologieerzeugnisse und Dinnblechprodukte, die Filtration etabliert (Raiber 1993;
Hiibschen 2004; Stanica und Moldovan 2009; Duval et al. 2009; Bao 2011; Emmel 2014). Ziel
der Schmelzefiltration ist die Abscheidung partikuldarer Verunreinigungen aus der fllssigen

Metallschmelze. Aktuell wird die Schmelzefiltration hauptsachlich in Batch-Gissen



eingesetzt. Die Ubertragung der Technologie auf kontinuierliche Stranggussanlagen konnte
grofRtechnisch bisher noch nicht umgesetzt werden und stellt deswegen ein

Forschungsschwerpunkt fiir die kommenden Férderperioden des SFB 920 dar.

Im Rahmen des SFB 920 wird aktuell umfassend an der Filtrationstechnik fir
Metallschmelzen gearbeitet, vor allem hinsichtlich der Optimierung der Filterelemente
(Emmel und Aneziris 2012; Storm et al. 2013; Emmel et al. 2013; Aneziris et al. 2013; Voigt et
al. 2013; Werner et al. 2013). Ein wesentliches Ziel der Arbeiten ist unter anderem Filter zu
entwickeln, die der mechanischen und chemischen Belastung wahrend der Prozesszeiten der

GielRprozesse standhalten.

Die Filtration von Metallschmelzen wird vor allem fir die Aufreinigung von
Hochleistungslegierungen eingesetzt. Da diese Legierungen hauptsachlich fir
hochbeanspruchte Bauteile eingesetzt werden (Fahrzeugtechnik, Luft- und Raumfahrt,
Eisenbahntechnik) ist die Abscheidung der Verunreinigungen enorm wichtig. Im
Belastungsfall bewirkt jeder nicht metallische Einschluss im Gussprodukt eine lokale
Spannungsspitze, die rissauslosend sein kann (Yang et al. 2006; Krewerth 2015). ZHANG et al.
2006 zeigten, dass in Abhdngigkeit von der Lage des Einschlusses, bereits Partikel >5 um
bruchauslésend sein konnen. Ein unrihmliches Beispiel ist der schon erwahnte Achsbruch
eines ICE 3 in Koln 2008. Das Bundesamt fiir Materialforschung konnte in seinen
Untersuchungen beweisen, dass die Achse aufgrund eines Clusters nicht metallischer
Einschlisse gebrochen ist (Klinger und Bettge 2013). Dies verdeutlicht die Relevanz der

Metallschmelzefiltration fiir die GieRBereiindustrie.

Im Rahmen des Sonderforschungsbereiches 920 werden ein Vergltungsstahl
42CrMo4/1.7225 und eine Aluminiumlegierung A356 (AlSi7Mg) untersucht. Deswegen wird
in den Grundlagen zur Metallschmelzefiltration exemplarisch auf Stahl und Aluminium

eingegangen.

Am Beispiel einer Aluminiumschmelze zeigt Abb. 2.1 ein schematisches FlieBbild fiir den
Ablauf eines diskontinuierlichen GieRprozesses. Schmelzen aus Primaraluminium werden
hauptsachlich durch den HALL-HEROULT Prozess (Bundesverband der Deutschen GieRerei-
Industrie 2013) mittels Elektrolyse hergestellt. Sekundaraluminium wird in Schmelzofen
geschmolzen. Unabhangig von der Herkunft des fliissigen Aluminiums folgen danach eine
individuelle Vorbehandlung der Schmelze und die Zugabe der gewinschten
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Legierungselemente. AnschlieBend wird die Schmelze beruhigt und entgast. Zum Schluss
erfolgt der Abguss. Grundsatzlich wird zwischen dem kontinuierlichen Strangguss und
diskontinuierlichen Gussverfahren unterschieden. Die bedeutendsten Vertreter der
diskontinuierlichen Verfahren sind der Sandguss, der Kokillenguss und der Druckguss. Fir
genauere Informationen sei hier auf die Fachliteratur des GieRereiwesens verwiesen

(Bundesverband der Deutschen GieRerei-Industrie 2013).

Elektrolyse

.| Vorbehandlung
/ Legierung

\ 4

Entgasung Filter Abguss

N

Schmelzofen

Abb. 2.1: Fliefsbild eines Schmelz- und Aufreinigungsprozesses fiir den diskontinuierlichen
Aluminiumguss nach WAITE (Bao 2011)

Fir Stahlschmelzen ist das VerfahrensflieBbild eines diskontinuierlichen Gussprozesses
ahnlich Abb. 2.1. Allerdings werden Stahlschmelzen unabhangig von der Rohstoffherkunft
Uberwiegend in Elektroofen geschmolzen (Roesch et al. 1982), und der Abguss der Schmelze
erfolgt in der Regel aus einem Transportkiibel (Mischpfanne). Ein groRer Unterschied
zwischen den beiden Metallschmelzen sind deren chemische Aktivitdat, Schmelzpunkt und
Dichte. Die letzten beiden Charakteristika werden im Folgenden noch genauer beschrieben.
Fir Informationen zur chemischen Aktivitat der Schmelzen wird auf die Fachliteratur der

Werkstofftechnik verwiesen.

Der Abguss von Schmelzen im Batch-Verfahren erfolgt durch Leitungssysteme aus
gemauerten Feuerfeststeinen oder mithilfe einer Transportpfanne (Matthews 1996), die mit

einem Kransystem zum Ort des Abgusses transportiert wird.

Tab. 2.1 zeigt charakteristische Eigenschaften einer Aluminium- und einer Stahlschmelze im
Vergleich zu den Stoffwerten von Wasser. Die angegeben Stoffparameter der Schmelzen
sind sehr stark von der Messtemperatur und der untersuchten Legierung abhangig.
Deswegen sollen die tabellierten Werte in Tab. 2.1 nur als Orientierungswerte fir das
jeweilige Material stehen. Durch die hohen Schmelztemperaturen der Metalle sind on-line

Untersuchungen an flissigen Schmelzen nur mit groRem technologischen Aufwand maglich.
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Dariiber hinaus sind jegliche Messungen mit einer groBen Gefahrdung der Mitarbeiter
verbunden. Aus diesem Grund wird in der vorliegenden Arbeit Wasser als Modellflussigkeit
verwendet. Deswegen sind charakteristische Stoffwerte von Wasser in Tab. 2.1 mit

aufgefiihrt.

Tab. 2.1: Ubersicht iiber die Stoffdaten von fliissigem Aluminium und Stahl im Vergleich zu
Wasser fiir definierte Temperaturen (Bao 2011; Raiber et al. 1996; Delannay et al. 1987; VDI

e.V.2013)
Flussigkeit Temperatur Dichte dynamische Oberflachen-
Viskositat energie
- °C kg / m> mPa s mJ/m?
Aluminium 725 2360 1,245 1050
Stahl 1600 6981 6,213 1880
Wasser 20 998,2 1,002 72,74

Ein besonderes Charakteristikum der Metallschmelzen sind die hohen Oberflachenenergien
> 1000 mJ/m?. Diese Eigenschaft flhrt dazu, dass flissiges Metall kontaktierende
Feststoffoberflachen sehr schlecht bis gar nicht benetzt. Die theoretischen Grundlagen der
Benetzung zwischen einer fluiden Phase und einer Feststoffphase werden in Kapitel 2.2
genauer erlautert. Insofern es moglich ist, wird die Benetzung mithilfe von
Kontaktwinkelmessungen beschrieben. Tab. 2.2 zeigt aus der Literatur entnommene Werte
fur den Kontaktwinkel von Metallschmelzen auf einer Aluminiumoxidoberflache.
Aluminiumoxid (Al,03) wird oft als Messsubstrat genutzt, da es sowohl Bestandteil der Filter
ist, als auch ein Hauptbestandteil der abzutrennenden nicht metallischen Einschliisse (Bao et
al. 2012; Voigt et al. 2013; Syvertsen et al. 2014). Die Ubersicht in Tab. 2.2 enthilt
Kontaktwinkeldaten fiir Aluminium-, Eisen- und Stahlschmelzen sowie die Angabe der
Messtemperatur, insofern diese in der Quelle explizit angegeben ist. Anhand der Angaben
fir die Aluminiumschmelzen sieht man, dass die experimentellen Werte stark streuen.
Ursachen fiir deutlich schwankenden Angaben sind die unterschiedlichen Messtemperatur,
die Messdauer, das verwendete Substrat und der Einfluss der getesteten Legierung wahrend
der Messung (Klinter et al. 2008; Fankhanel et al. 2015; Bao 2011; Zhou und Hosson 1995).
FANKHANEL et al. zeigen den Effekt der Temperaturerhéhung und der Messdauer auf die
Benetzungseigenschaften deutlich (Fankhdnel et al. 2015). Beginnend bei einem
Kontaktwinkel zwischen Al-Al,O3; von ca. 155°, bei 750°C, nimmt der Kontaktwinkel mit

zunehmender Temperatur und Messdauer auf 90° ab. ZHou et al. zeigten in ihren
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Untersuchungen, dass auch die Rauheit der Aluminiumoxidmessflache den Kontaktwinkel
beeinflusst (Zhou und Hosson 1995). Abb. 2.2 a zeigt beispielhaft einen Tropfen Aluminium
auf einem Aluminiumoxidsubstrat im Vakuum (2,6E-4 Pa) bei 900°C (Zhou und Hosson 1995).
Im Bereich kleiner Messdauern und unter 900°C, liegen alle in der Literatur gefundenen
Kontaktwinkel Al-Al,O3 Uber 115°. Fir Eisen- und Stahlschmelzen konnte jeweils nur eine
Quelle gefunden werden. Sowohl fur die Aluminium- als auch fiir die Eisen-/Stahlschmelzen
liegen die gefundenen Kontaktwinkeldaten iber 130°. Mdchte man die Benetzungszustande
der Metallschmelzen in einem Wassermodell nachbilden, so miissen sowohl die Partikel als
auch die Filter so hydrophobiert werden, sodass sie mindestens einen Kontaktwinkel > 90°
zu Wasser besitzen.

Tab. 2.2: Experimentell bestimmte Kontaktwinkel von Metallschmelzen auf Aluminiumoxid

(Raiber et al. 1995; Zhou und Hosson 1995; Klinter et al. 2008; Damoah und Zhang 2010; Yue
et al. 2010; Syvertsen et al. 2014; Fankhdnel et al. 2015)

Messtemperatu
Autoren Schmelze r Kontaktwinkel 68
) ) °C 0
Zhou und Hossan 1995 Aluminium 900 136-168
Klinter et al. 2008 Aluminium 675 115
Damoah und Zhang 2010 Aluminium 850 152
Syvertsen et al. 2014 Aluminium 1100 84
Fankhanel et al. 2015 Aluminium 750 152+1
Raiber et al. 1995 Eisen - 132+10
Yue 2010 Stahl 1727 140

Das nachgewiesene Benetzungsverhalten von Metallschmelzen unterstiitzt die Theorie, dass
bei der Filtration von Metallschmelzen zuséatzliche Hafteffekte wirken kénnen. Aufgrund der
hohen Kohéasionsneigung der Metallschmelze wird sich die Metallschmelze aus dem Spalt
zwischen Partikel und Filteroberfliche zuriickziehen (Hammerschmid und Janke 1988;
Uemura et al. 1992; Janke und Raiber 1996). Abb.2.2b stellt die Theorie der
zurtickziehenden Flussigkeit aus der Partikel / Filterkontaktzone schematisch dar. Der
flissigkeitsfreie Raum wird wahrend des Riickzuges der Schmelze gleichzeitig mit Gas gefillt,
welches auf der Oberflache des Filters vorhanden ist oder aus der flissigen Schmelze in die
Gaskapillare eindiffundiert. Dass dieser Effekt in fllissigen Metallen auftreten kann, wird von

Knilippel et al. in experimentellen Arbeiten mit Quecksilber bestatigt (Knlppel et al. 1965).
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a)
Abb. 2.2: Benetzung von Metallschmelzen: a) Rasterelektronenmikroskop-Aufnahme eines
Aluminiumtropfens (d < 2 mm) auf Aluminiumoxid (Zhou und Hosson 1995);

b) Modellvorstellung der zurtickziehenden Fliissigkeit aus dem Partikel / Filter Kontaktbereich
(Hammerschmid und Janke 1988).

Die nach dem Rickzug der Schmelze entstehende Gaskapillare wirkt als zusatzlicher
Haftmechanismus, der die Redispergierung des Partikels aufgrund von angreifenden
Strémungsscherkraften erschwert. Zusatzlich kommt es durch die hohen Temperaturen
wahrend der Metallschmelzefiltration auch zu Sintereffekten, die die Haftung des Partikels
zusatzlich verstarken (Yin et al. 1997; Aneziris et al. 2013; Yang et al. 2013). Die steigenden
Haftkrafte werden durch die sich bildenden Sinterfeststoffbriicken erzeugt. Da In-situ
Beobachtungen der genannten Effekte bisher nicht méglich sind, kdnnen die Filter nur post
mortem hinsichtlich der genannten Effekte untersucht werden (Damoah und Zhang 2010;
Bulkowski et al. 2012; Emmel 2014). Es wird allgemein davon ausgegangen, dass alle
nichtmetallischen Einschliisse, die auf die Filterwand aufprallen eine hinreichend lange
Kontaktzeit besitzen, um am Filterelement festzusintern (Zhang und Taniguchi 2000). Diese
besonderen Haftmechanismen sind entscheidend fiir die Filtration und beeinflussen vor

allem die Struktur der Partikelablagerungen, siehe Kapitel 2.4.2.

Ein technologischer Kernbestandteil der Metallschmelzefiltration sind die keramischen Filter.
Die hohen Prozesstemperaturen bei der Metallschmelzefiltration und die hohe Reaktivitat
der Schmelzen stellen hohe Anforderungen an die Werkstoffauswahl der Filter.
Ausgangspunkt der Filterentwicklung bildeten Partikelschiittungen in den 1940er Jahren
(Peterson et al. 2002; Duval et al. 2009). Darauf aufbauend wurden verschiedenste
Filterkonzepte untersucht. Die wichtigsten geformten Filterarten sind Roéhrenfilter,

Kanalfilter, Loopfilter und Schaumfilter (Conti und Netter 1992; Hammerschmid und Janke
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1988; Matthews 1996; Uemura et al. 1992; Schwartzwalder und Somers 1963; Voigt et al.
2013; Emmel und Aneziris 2012). Abb. 2.3 zeigt exemplarisch Fotos der geformten

Filterarten.

a b ‘ o d

Abb. 2.3: Abbildung der Hauptvertreter geformter Keramikfilter fiir die Filtration von
Metallschmelzen: a) Réhrenfilter b) Kanalfilter c) Loopfilter d) Schaumfilter (Hiibschen 2004;
Ali et al. 1985; Uemura et al. 1992; Heuzeroth und Peuker 2013)

Die wichtigsten Kriterien fiir einen Filter sind dessen Stabilitdt sowie ein moglichst geringer
Druckverlust bei maximaler Filtrationseffizienz. Die Stabilitdt eines Filtertyps wird in der
Regel durch einen sogenannten Impingment-Test Uberprift (Emmel 2014). Dabei wird der zu
testende Filtertyp im kalten Zustand aus einer Hohe von ungefdhr 30 cm mit ca. 6 kg
temperierter Schmelze begossen. Der Belastungstest gilt als erfolgreich, wenn der Filter
nicht bricht und somit dem Thermoschock sowie der mechanischen Belastung durch die
Schmelze standhalt. Ein niedriger Druckverlust ist dariiber hinaus enorm wichtig (Matthews
1996). Ziel der GieRereiindustrie ist es, die Gussdauer moglichst gering zu halten, um das

,Einfrieren” der Schmelze zu verhindern, was den Stillstand der Produktion bedeuten wiirde.

Aufgrund der eingefiihrten Anforderungen der GieBereiindustrie bezliglich Druckverlust und
Reinigungsgrad werden in der Regel offenporige Tiefenfilter eingesetzt. Somit kann die
Filtration von Metallschmelzen mit dem Ansatz der Tiefenfiltration beschrieben werden
(Hammerschmid und Janke 1988; Uemura et al. 1992; Ali et al. 1985; Bao 2011; Davila-
Maldonado et al. 2008). Die Besonderheiten und Charakteristika der Tiefenfiltration werden

in Kapitel 2.4 beschrieben.

Im weiteren Verlauf der Arbeit liegt der Fokus auf den keramischen Schaumfiltern, da sie ein
Hauptforschungsschwerpunkt im Sonderforschungsbereich 920 sind. Die Herstellung der
keramischen Filter erfolgt Uber die sogenannte Replikatechnik, welche auf dem
SCHWARTZWALDER und SoMEeRs Verfahren beruht (Schwartzwalder und Somers 1963). Dabei

wird durch das Einblasen von definierten Luftblaschen in eine Urethanlésung ein
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Polyurethanschaum erzeugt, Abb. 2.4 a. Die Schaume kénnen in diversen Abmessungen
hergestellt werden und sind nach ihrer Porenanzahl pro Linieninch klassifiziert. AnschlieBend
wird der Polyurethanschaum mehrmals mit einem Keramikschlicker beschichtet und danach
gebrannt. Da der finale Keramikschaum das Ergebnis der zufélligen Blasenbewegung bis zur
Aushartung des Polyurethanschaumes ist, stellt jede Filterstruktur in ihrer individuellen
Mikrostruktur ein Unikat dar. Fiir die genauere Charakterisierung der benutzten Filter sei an

dieser Stelle auf Kapitel 3.2.1 verwiesen.

moiicosonasasaas aERRN bRl b

a iRizsssecass: !
Abb. 2.4: a) Fotografie eines zugeschnittenen 20 ppi Polyurethanschaumes vor der
Beschichtung; b) Konzept der Strémungsberuhigung durch die Verwendung von keramischen
Schaumfiltern (Braun 2004)

Die eingesetzten Filter haben fiir den Gussprozess der Halbzeuge zwei wichtige Aufgaben.
Der Filter beruhigt den Fluss der Schmelze, wie in Abb. 2.4 b dargestellt, und soll storende
nichtmetallische Partikel zurtickhalten (Dore und Yarwood 1977; Aubrey und Dore 1993;
Jaunich et al. 2003). Die Stromungsberuhigung reduziert die Reoxidationsneigung der
Schmelze, das heiRt die Gasaufnahme Uber Oberflaichenturbulenzen, und erhoht die
GiefRgeschwindigkeit (Jaunich et al. 2003). Zusatzlich flhrt die Reduktion der
Oberflachenturbulenzen zur Minimierung des Oxidfilmeintrages von der Schmelze-Gas
Grenzflache ins Innere der Schmelze. Die Hauptaufgabe der Filter ist die Abscheidung der
nichtmetallischen Verunreinigungen. Grundsatzlich gibt es drei verschiedene Einbauarten
der keramischen Schaumfilter. Abb. 2.5 zeigt die Orientierung der Hauptfluidstromung zur
Filteroberflache. Der Filter kann vertikal, horizontal eingebaut und senkrecht oder quer
durchstromt werden. Vor allem bei der senkrechten Filteranordnung muss darauf geachtet
werden, dass der Filter geneigt eingebaut wird (Hibschen 2004). Die Neigung soll das

Ansammeln von Gasblasen unterhalb des Filters verhindern.
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Abb. 2.5: Hauptarten der Anstrémung keramischer Schaumfilter beim Abguss von
Metallschmelzen (Raiber et al. 1995; Hiibschen 2004, Laé et al. 2006; Bao 2011; Emmel 2014)

Fir die Auslegung und Bewertung der Metallschmelzefiltration ist es wichtig zu wissen,
welche PartikelgroBen zuverldssig abgetrennt werden missen. Ziel ist es dabei, den
minimalen Einschlussdurchmesser festzulegen, um die hohen Stabilitatsanforderungen der
Kunden gewahrleisten zu kdnnen. ZHANG et al. (Zhang und Thomas 2003) stellten in ihrer
Arbeit eine Ubersicht zur Reinheitsanforderung fiir verschiedene Stahlgussteile zusammen,
siehe Tab. 2.3. Abb. 2.6 a zeigt die Aufnahme eines bruchauslosenden Partikels mittels eines

Rasterelektronenmikroskops (Yang et al. 2006).

Tab. 2.3: Maximal erlaubte Gréf3e von nichtmetallischen Einschliissen in Stahlgusshalbzeugen
(Zhang und Thomas 2003)

Stahl Erzeugnis maximale Partikel-/ AggregatgroRe
- um
Automobilbau / tiefgezogene Bleche 100
kaltgeformte Bauteile 20

Rohre 100

Kugellager 15

dicke Stahlbleche 13 /200

Kabel 20

Weitere Untersuchungen von YANG et al. und KREWERTH beschaftigten sich aufler mit der
GrolRe des nichtmetallischen Einschlusses auch mit dem Ort des Einschlusses im Bauteil
(Yang et al. 2006; Yang et al. 2013; Krewerth 2015). Durch Ultraschallermidungsprifungen
konnen dabei Riickschlisse auf die kritischen EinschlussgroBen in Abhangigkeit vom Ort der
Einschlisse gewonnen werden, siehe Abb. 2.6 b. YANG et al. geben fiir Stahlerzeugnisse eine
kritische EinschlussgrofSe von ca. 5 um an, wobei der Bruch an Einzelpartikeln erfolgen kann
aber auch an Aggregaten kleinerer Partikel. Flr weiterfiihrende Erklarungen zu den
Ermudungsprifungen sei an dieser Stelle auf die Arbeiten von KREWERTH, ZHANG und YANG

verwiesen.
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a b
Abb. 2.6: Einschliisse in Metallschmelzen: a) Aufnahme eines bruchauslésenden Einschlusses
innerhalb einer Stahlprobe; b) Mégliche Orte von nicht metallischen Partikeln in
Metallgussstiicken nach Yang et al. (Yang et al. 2006): Typ A — oberfldchennahe, Typ B —
unterhalb der Oberfldche mit instabilen Zonen, Typ C — innenliegende Einschliisse

Die Arbeiten zu den kritischen EinschlussgroBen sind von grolRer Bedeutung, da die
nichtmetallischen Einschllsse in einer sehr breiten GroRenverteilung vorkommen. Aufgrund
ihres unterschiedlichen Ursprunges erstrecken sich die Abmessungen der partikuldren
Verunreinigungen vom Submikrometerbereich bis hin zu mehreren Millimetern GroRe, siehe
Tab. 2.4 (Conti und Netter 1992; Bao 2011).

Tab. 2.4: Ubersicht iiber typische nichtmetallische Einschliisse in Aluminiumschmelzen und

deren charakteristische Formen, Dichte und auftretenden Abmessungen (Conti und Netter
1992; Bao 2011)

Klasse Stoff Form Dichte Abmessung

- - - g/cm® Hm

Oxide Al,O3 haut 33-4 0,2-30
MgO; MgAl,04;Si0, haut/kornig 10,0 - 5000

Chloride NaCl; KCI kornig 2,0-2,2 0,1-5

Carbide AlL,C, kornig 2,4 0,5-25
SiC kornig 3,2 0,5-25

Nitride AIN kornig 3,2 10,0-50

Boride TiB, Cluster 4,5 1,0-30
AlB, kornig 3,2 0,1-3

Grundsétzlich unterscheidet man zwischen oxydischen Einschlissen und Partikeln
endogener oder exogener Herkunft (Ali et al. 1985; Duval et al. 2009; Stanica und Moldovan
2009; Bao 2011). Die oxydischen Verunreinigungen entstehen an Fluid-Gas-Grenzflachen
und werden durch Oberflachenturbulenzen in die Schmelze eingetragen. In der Regel
besitzen diese Verunreinigungen eine Hautchenform. Exogene Partikel entstehen, wenn

Teile des Feuerfestmaterials aufgrund von VerschleiR oder Erosion in oder auf die Schmelze

13



fallen. Wahrend des Schmelzprozesses und der Homogenisierungsphase werden diese
Partikel ins Innere des Fluidvolumens eingeriihrt. Die endogenen Verunreinigungen
entstehen wahrend der Schmelzebehandlung, unter anderem durch die Zugabe von
Kornfeiner oder Legierungselementen (Zhang und Thomas 2003; Bao 2011). Da die
endogenen Einschliisse in der Schmelze entstehen, unterteilt man sie nochmals nach deren
Entstehungsursache in priméare, sekunddre, tertidre und quartire Verunreinigungen
(Ov€innikov 2002). Durch die rein physikalische Filtration von Metallschmelzen kénnen die
exogenen und die primaren endogenen Partikel abgetrennt werden. Die anderen endogenen
Einschlisse entstehen erst beim Unterschreiten der jeweiligen Liquidustemperatur. Doch
bereits in der ersten Forderperiode des Sonderforschungsbereiches 920 konnten durch die
Konzeption von aktiven und reaktiven Filterelementen auch diese endogenen

Verunreinigungen reduziert werden (Emmel et al. 2013).

Bezlglich der Konzentration an partikuldaren Verunreinigungen in Metallschmelzen gibt es
nur wenige zuverldssige Literaturangaben. Es wird generell davon ausgegangen, dass die
Konzentrationen im Bereich weniger Gramm pro Tonne bzw. im ppm Bereich liegen (Uemura
et al. 1992; Janke und Raiber 1996; Tian et al. 1999; Duval et al. 2007, 2009). Genaue
Angaben konnten im Rahmen der Literaturrecherche nicht gefunden werden. Ursachen fiir
die fehlenden Feststoffkonzentrationen sind die kaum vorhersagbare in-situ Entstehung der
Verunreinigungen, die extrem hohen Temperaturen sowie die Intransparenz der
Metallschmelzen. Erschwerend kommt noch hinzu, dass es kaum Messverfahren gibt und die

vorhandenen Messverfahren sehr begrenzt in ihrer Anwendbarkeit sind.

Um die Glte von Schmelzen und Gussprodukten zu quantifizieren, gibt es mehrere indirekte
Methoden. Dabei wird nach chemischen, optischen, operativen und physikalischen
Methoden unterschieden (Guthrie und Isac 2012; Doutre und Guthrie 1985). Ein sehr guter
Uberblick iiber die gdngigen Methoden ist die Arbeit von GUTHRIE und Isac (Guthrie und Isac

2012).

Auf zwei besondere physikalische Methoden zur Beschreibung der Reinheit einer
Aluminiumschmelze soll hier kurz eingegangen werden. In den 1980er Jahren ist das bisher
einzige Messsystem gebaut wurden, welches direkt die Konzentration und die GroRRe der
Verunreinigungen messen kann (Doutre und Guthrie 1985). Das LIMCA System ermoglicht

Uber ein Coulter-Counter Prinzip die Messungen von nicht leitfahigen Verunreinigungen
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zwischen 20 und 250 um (Doutre und Guthrie 1985; Duval et al. 2007, 2009; Syvertsen et al.
2014). Ein Schema des Messprinzips ist in Abb. 2.7 a dargestellt. Die Messhiilse besteht aus
nichtleitendem Material samt einer Bohrung, die das Einsaugen der Schmelze ermdglicht.
Beiderseits der Bohrung befinden sich Elektroden, an denen eine Gleichspannung anliegt.
Der resultierende Stromfluss erfolgt liber die fllissige Schmelze. Fir die Messungen wird die
Schmelze alternierend in den Messraum gezogen und ausgeschoben. Treten
nichtmetallische Partikel durch die Offnung der Messhiilse, verursachen diese eine
Widerstandsanderung. Die entsprechenden elektrischen Impulse sind dem Volumen der
einzelnen Teilchen proportional. Eine weitere Methode zur Charakterisierung der Schmelze
ist die PoDFA-Apparatur (Doutre et al. 1998), siehe Abb. 2.7 b. Bei dieser Methode wird aus
dem zu testendem Metallstrom eine fllssige Probe entnommen und in den
Feuerfestbehalter der PoDFA eingefillt. Am Boden des Behalters befindet sich ein sehr
feines Filterelement. Durch Anlegen eines Unterdruckes wird die fllissige Schmelze bis zu
einem definierten Fillstand durch den Filter gezogen. Nach Abkiihlen der Schmelze im
Feuerfestbehalter wird die ausgehartete Schmelze angeschliffen und die Flache der

Einschlisse pro kg Schmelze bestimmt.

Insulating vessel Transient
r

Filter/

a b
Abb. 2.7: Schematische Darstellung der Methoden Untersuchung der Reinheit von
Aluminiumschmelzen: a) Darstellung des Coulter-Counter Prinzips, anhand dessen die LiMCA
Methode Partikelanzahl und -gréfSe bestimmen kann (Guthrie und Isac 2012);
b) Schematische Abbildung der PoODFA Methode, um die quantitative Menge an
Verunreinigungen in der Schmelze zu bestimmen (ABB Inc. 2013)

Die LIMCA Methode ermdglicht es, die Filtrationseffizienz eines Filters zu bestimmen, indem
vor und nach dem Filter simultan gemessen wird. DuvAL et al. bestimmten durch die LIMCA
Methode Filtrationseffizienzen von 60 bis 77 % fir 30 bis 50 ppi Filter (Duval et al. 2007,

2009).
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Fir Stahlschmelzen existiert noch keine kommerzielle in-situ Detektion von
nichtmetallischen Einschliissen. Um dennoch einen Wert fir die Reinheit der Stahlschmelzen
angeben zu konnen, wird vor allem in alteren Publikationen der Sauerstoffgehalt bzw.
Aluminiumgehalt der Schmelze angegeben (Uemura et al. 1992; Raiber et al. 1995). Der
Sauerstoffgehalt korreliert mit der Menge an Verunreinigungen, da fast alle
nichtmetallischen Partikel Oxide sind. Nachteil der Methode ist, dass man keine Aussage

Uber die GroRe, die Anordnung oder die genaue Chemie der Einschliisse erhalt.

Da direkte Methoden zur Bestimmung der Filtrationsleistung fehlen, werden haufig indirekte
optische Methoden benutzt, um den Filtrationsprozess zu bewerten. Wie bereits bei der
PoDFA-Technik angedeutet, kdnnen durch die optische Analyse von ausgekiihlten Schmelzen
Informationen zur Beschaffenheit der Probe gewonnen werden (Emmel 2014). Dafiir werden
entweder fertige Gussteile oder benutzte, mit Schmelze gefiillte, Filter zerschnitten und die
Schnittflaiche  geschliffen  und  poliert. Die  pradparierte  Flaiche wird im
Rasterelektronenmikroskop (REM) optisch analysiert. Abb. 2.8 a zeigt den Filterausschnitt
nach einer Aluminiumschmelzefiltration und gibt Hinweise auf die dominierenden
Abscheidemechanismen im Filter (Duval et al. 2009). DuvaAL et al. identifizieren bei der
Untersuchung die Sedimentation und den Sperreffekt als Hauptabscheidemechanismen.
Zusatzlich erkennen DuvAL et al. durch die Betrachtung der Schliffe nichtmetallische Partikel
um 100 um und flachige Oxidhaute. EMMEL untersuchte in seiner Dissertation den Einfluss
der Filteroberfliche auf die Abscheidung. Abb. 2.8 b zeigt eine Detailaufnahme eines
Filtersteges nach der Stahlfiltration (Emmel et al. 2013). Anhand der REM-Bilder konnte
EMMEL die Anzahl der abgeschiedenen Partikel pro Oberflachenlinie zahlen und in
GroRenklassen  unterteilen.  Durch  zusatzliche  EDX-Analysen  (Energiedispersive
Rontgenspektroskopie) kann auch die Spezies der Verunreinigung bestimmt werden. Auf
Basis der gewonnen Daten konnen verschiedene Filteroberflichen hinsichtlich ihrer

Filtrationseigenschaften miteinander verglichen werden.

Einschréankend muss erwahnt werden, dass die Untersuchungen im
Rasterelektronenmikroskop nur an abgekiihlten Proben durchgefiihrt werden kénnen. Die
Ergebnisse der optischen Auswertung unterliegen deswegen einer gewissen Ungenauigkeit

aufgrund der chemischen und physikalischen Prozesse im Zuge der Erstarrungsphase.
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Wahrend der Abkihlung der Metallschmelze kann es zur Bildung sekundarer, tertidrer und
quartdrer  Ausscheidung  kommen.  Weiterhin  ermoglichen  REM-Bilder  nur
Flachenuntersuchung. Es ist daher kaum moglich, Riickschliisse auf die raumliche
Ausdehnung der Einschliisse zu ziehen bzw. zu erkennen, ob im Schliff beobachtete

Einschlisse in der Tiefe miteinander verbunden sind.

Direct interception  Direct interception
of oxide films of a massive inclusion|

Abb. 2.8: Beispiele fiir Metallographieuntersuchungen von benutzten keramischen
Schaumfiltern mittels REM (Schmelze ist grau dargestellt): a) Ergebnis einer
Aluminiumfiltration mit dem Fokus auf die Abscheidungsorte im Filter(Duval et al. 2009);

b) Aufnahme einer Filteroberfléiche nach der Stahlfiltration — (a) endogene (b) exogene Al,O;
Partikel (c) exogene Partikel (Emmel et al. 2013)

Die durchgefiihrte Literaturrecherche gibt einen guten Einblick in die Besonderheiten der
Metallschmelzefiltration im Vergleich zu traditionellen Filtrationsapplikationen. Aufgrund
der extremen Prozessbedingungen bei der Metallschmelzefiltration ist es sehr schwer,
experimentelle Untersuchungen durchzufiihren. Vor allem die definierte Einstellung eines
Verunreinigungsniveaus, die kaum umsetzbare in-situ Kontrolle des Filtrationsprozesses und
die hohe chemische Aktivitdt der Schmelzen machen detaillierte Untersuchungen im

Realsystem fast unmaoglich.

Um die Filtration von Schmelzen besser zu verstehen und anschlieBend optimieren zu
kdénnen, ist es enorm wichtig, die Mikroprozesse der Metallschmelzefiltration genauer zu
verstehen. Es gilt herauszufinden, welchen Einfluss die Benetzungseigenschaften der
Schmelze auf die Filtration haben. Dariiber hinaus gilt es, die keramischen Filter zu
optimieren unter der Berlicksichtigung kleinster Druckverluste bei gleichzeitig zuverlassiger,

nahezu vollstandiger Abscheidung der nichtmetallischen Einschlisse.
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Um die formulierten Informationen zu erarbeiten, kdonnen numerische Simulationen
verwendet oder Modellexperimente in einem geeigneten Modellsystem durchgefiihrt
werden. Im Bereich der numerischen Simulation sind in der Literatur viele Arbeiten zu
finden. Exemplarisch seien hier nur einige Arbeiten von ConTi, AcosTA, TIAN genannt (Conti
und Netter 1992; Acosta et al. 1995; Tian und Guthrie 1995; Tian et al. 1999, Acosta und
Castillejos 2000a, 2000b), die die Startzeit der Forschung auf dem Gebiet der numerischen
Simulationen skizzieren. Im Rahmen des SFB 920 werden beide Wege parallel verfolgt
(Werzner et al. 2013a, 2013b; Heuzeroth et al. 2015b). Die vorliegende Arbeit beschaftigt
sich mit den experimentellen Modellversuchen. Als Modellflissigkeit wird Wasser
verwendet, worliber auch in der Literatur oft berichtet wird (Davila-Maldonado et al. 2008;
Janke und Raiber 1996; Sahai und Emi 1996; Hiibschen et al. 2000). Die nahere Beschreibung

des an der TU Bergakademie Freiberg entwickelten Modellsystems erfolgt in Kapitel 3.

2.2 Benetzbarkeit

Die Interaktion von zwei nicht mischbaren Phasen wird durch die
Grenzflachenverfahrenstechnik untersucht. Die Kontaktflache zwischen den beiden Phasen
wird als Grenzflache bezeichnet. An der Grenzflaiche wirken beide Phasen in Abhangigkeit
von ihren Stoffeigenschaften aufeinander. Von technischer Relevanz sind vor allem Flissig-
Gas-, Flussig-Flissig- und Flussig-Feststoff-Grenzflachen. Letztere ist von grofRer Bedeutung

fiir die vorliegende Arbeit und wird im Folgenden ndher beschrieben.

Um die Wechselwirkung zwischen einer flissigen Phase und einer festen Phase zu
beschreiben, untersucht man deren wechselseitiges Benetzungsverhalten. Die Interaktion
der beiden Phasen resultiert aus den Oberflaichenenergien der einzelnen Phasen und der
Beschaffenheit der Feststoffoberflache. Die Oberflachenenergie y ist eine stoffspezifische
GroRe und resultiert aus der Kohasion der Molekile einer Phase. Die Oberflaichenenergie ist
ein MaR fir die notige Energie, um die Oberflaiche der betrachteten Phase um eine
Basiseinheit zu vergroRern. Da jedes natlirliche System ein Energieminimum anstrebt, flhrt
die Oberflachenenergie dazu, dass sich Fllssigkeiten im schwerelosen Raum zu Kugeln
formen, weil dort das optimale Verhaltnis von Volumen zu Oberflache herrscht und somit

das energetische Optimum (Dorfler 2002).
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Die Oberflachenenergie kann durch das molekulare Modell beschrieben werden (Dorfler
2002), siehe Abb. 2.9 a. Demzufolge sind alle Molekiile im inneren Volumen der Phase 1 in
alle Richtung durch benachbarte Molekiile stabilisiert. Molekiile an der Phasengrenzflache
erfahren aufgrund der fehlenden stoffgleichen Bindungspartner immer eine attraktive
Kraftwirkung in das Innere der Phase 1 (siehe Abb. 2.9 a). Durch den thermodynamischen
Ansatz kann man die Oberflaichenenergie mathematisch beschreiben. Demnach kann die
Anderung der Oberfliche dA bei konstanten Bedingungen iiber die bendtigte Energie dW
beschrieben werden. Die Anderung der Oberfliche ist mit der benétigten Energie iiber die

Oberflachenenergie ¥ nach Gl. 2.1 gekoppelt (Dorfler 2002).

dW =y-dA Gl. 2.1

Die Oberflachenenergie eines Stoffes setzt sich aus zwei Wechselwirkungen zusammen
(Fowkes 1964; Fowkes et al. 1991). Jeder Stoff besitzt disperse Oberflachenenergieanteile,
die ihre Ursache in der natiirlichen raumlichen und zeitlichen Verteilung der Elektronen in
der Atomhille haben. Zusatzlich kénnen polare Energieanteile wirken, die sich zu den
dispersen Anteilen addieren. Die polaren Energieanteile stammen aus der Struktur des
Molekiils, wie zum Beispiel Wasserstoffbriickenbindungen (Oss 2003, 2006). In Kapitel 2.3
werden die Auswirkungen der beiden Energieanteile auf den Feststoffkontakt weiterfiihrend

diskutiert.

Interagieren zwei verschiedene nichtmischbare Phasen, so bildet sich eine Grenzflache aus,
die das Resultat aller wirkenden Oberflichenenergien ist. Abb.2.9b zeigt eine
Kontaktwinkel-Messmethode, um die Interaktionen an einer Grenzflaiche zwischen drei
Phasen zu messen. Der Kontaktwinkel 6 eines liegenden Tropfens auf einem Substrat,

umgeben von einer Gasphase, ist das Ergebnis aus drei wirkenden Grenzflachenenergien:

- Y- Grenzflachenenergie Flissig-Gas

- Vs - Grenzfldchenenergie Fest-Gas

- Ys - Grenzflichenenergie Fest-Flussig.
Der Anteil der Gasphase an den Grenzflachenenergien ist vernachldssigbar, somit kann man
mit den reinen Oberflachenenergien der Flissigkeit und des Feststoffes rechnen. Die

unbekannte Grenzflachenenergie der Fest-Fliissig Phasengrenze kann mithilfe der

YounG'schen Gleichung berechnet werden (Young 1805):
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Yo =Vss —Vig - €0sO Gl. 2.2

Die YounGg-Gleichung beschreibt den Kontaktwinkel der beteiligten Phasen im
thermodynamischen Gleichgewichtszustand. Der berechnete Winkel wird als YOUNG'scher
Kontaktwinkel bezeichnet und gilt fir eine ideal glatte, nicht verformbare und inerte
Oberflache (Bormashenko 2013). Die Methode des liegenden Tropfens ermdoglicht die
Bestimmung des Kontaktwinkels zwischen der flissigen und der festen Phase. Diese
makroskopische GrofRe beschreibt die Interaktionen zwischen den beiden Phasen und
ermoglicht den Vergleich mit anderen Systemen wund die Berechnung der
Grenzflachenenergie 5. Umgekehrt kann man durch die Kenntnis der Oberflachenenergien
aller beteiligten Phasen mit Gl. 2.2 abschatzen, ob eine Flussigkeit spreitet. Nach QUERE
spreitet die FlUssigkeit, solange die Oberflaichenenergie des Feststoffes groRer ist als die
Summe aus Flissigkeitsoberflaichenenergie und der Grenzflichenenergie zwischen
Flissigkeit und Feststoff (Quéré 2008). Nur in diesem Fall flihrt die Spreitung der Flssigkeit

zur Reduktion der Energie des betrachteten Dreiphasenkontaktes.

Phase 2 Grenzflache Gas Y6

* o<

Yss 0\ ) Flussigkeit
Phase 1 'C:)' Substrat
\
a b

Abb. 2.9: Grundlagen Oberfléichenenergie: a) Molekulares Modell zur Beschreibung der
Oberfldchenenergie b) Grenzfldchenspannungsvektoren im Dreiphasenkontakt

Die Oberflachenenergien von Metallschmelzen betragen iber 1000 mJ/m? (vgl. Tab. 2.1) und
liegen somit mindestens eine GrofRenordnung lber denen gangiger Feuerfestmaterialien wie
zum Beispiel Aluminiumoxid mit 47,3 mJ/m? (Fritzsche et al. 2013). Somit benetzen
Metallschmelzetropfen den Feststoff nicht und bilden in der Regel Kontaktwinkel > 90° aus,
sieche Unterkapitel 2.1. Deswegen wird fiir die Entwicklung eines Modellsystems der
statische Kontaktwinkel als Ahnlichkeitsmerkmal festgelegt. Bei Raumtemperatur weist nur
Quecksilber eine ahnlich hohe Oberflachenenergie wie flissige Metalle auf. Der Umgang mit
Quecksilber ist jedoch gesundheitlich bedenklich, sodass nach anderen Fluiden gesucht

werden musste. Um den statischen Kontaktwinkel zu bestimmen, gibt es neben der
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Methode des liegenden Tropfens die WILHELMY Platten-Methode (Dérfler 2002) und die
Steighohenmethode nach WasHBURN (Washburn 1921; Thiimmler et al. 2005). Alle drei
Methoden sind schematisch in Abb. 2.10 dargestellt. Bei der WiLHELMY Methode wird die
Kraft F gemessen, welche die bekannte Flissigkeit auf eine vollstindig benetzte Platte
ausiibt. Uber die Kenntnis der benetzten Plattenlinge Lg und der Oberflichenenergie der

Flassigkeit kann mit Gl. 2.3 der wirkende Hauptkontaktwinkel berechnet werden.

F

L 76

cosf = Gl. 2.3

Mit der Methode nach WasHBURN kann der Kontaktwinkel von pulverférmigen Schittglitern
anhand der Steiggeschwindigkeit der Flissigkeit in die Schittung berechnet werden. Dazu
wird ein Hohlzylinder, der mit dem Prifgranulat gefiillt ist, in ein FlUssigkeitsbad getaucht.
Durch die Fritte am Boden des Zylinders steigt die Flissigkeit in die Schittung. Der
Massezuwachs pro Zeit ist dabei ein MaR fiir die Benetzbarkeit der Schiittung durch die
TestflUssigkeit. Mit Gl. 2.4 kann der Kontaktwinkel berechnet werden, wobei ¢ ein
Geometriefaktor ist, der das Haufwerk beschreibt und abhangig ist vom Kapillarradius und

der Kapillaranzahl der Schittung (Schubert 1982).

cos@="" it
t pve €

Alle Messmethoden in Abb. 2.10 kénnen auch zur dynamischen Kontaktwinkelmessung

Gl. 2.4

benutzt werden. Die Ergebnisse der dynamischen Kontaktwinkelmessung sind sehr abhangig
von der Durchfihrung und unterliegen zum Teil deutlichen Schwankungen. Deswegen
werden im weiteren Verlauf der Arbeit nur statische Kontaktwinkelwerte nach der Methode
des liegenden Tropfens verwendet. Diese Methode, dargestellt in Abb. 2.10 a, hat den
Vorteil, dass der Kontaktwinkel die direkte MessgroRe ist und nicht erst Giber Umrechnungen

anhand von Modellansatzen ermittelt werden muss.
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Abb. 2.10: Schematische Darstellung der drei typischen Messprinzipien zur experimentellen
Bestimmung des statischen Kontaktwinkels: a) Methode des liegenden Tropfens b) WiLHELMY
Methode c) WAsHBURN Methode (Washburn 1921; Dérfler 2002)

Auf Basis der Kontaktwinkelergebnisse kann die Benetzung zwischen einer Flissigkeit und
einem Feststoff in zwei Kategorien unterteilt werden. Ist der Kontaktwinkel kleiner als 90°,
so spricht man in wassrigen Systemen von einem hydrophilen Benetzungsverhalten (Quéré
2008). Es ist fur die Flussigkeit energetisch glinstiger auf dem Substrat zu spreiten. Ist der
Kontaktwinkel >90°, handelt es sich um ein hydrophobes Benetzungsverhalten (Quéré
2008). In diesem Fall ist es flr die Flissigkeit energetisch glinstiger, eine kugeldhnliche Form

anzunehmen. Beide Benetzungszustande sind in Abb. 2.11 dargestellt.

Flassigkeit Flussigkeit
) 0
Feststoff Feststoff
a Basislinie b

Abb. 2.11: Prinzipskizze zu Kontaktwinkelkategorien in wdssrigen Systemen: a) Hydrophobes
Benetzungsverhalten; b) Hydrophiles Benetzungsverhalten

Ein bedeutender Einflussfaktor auf die Benetzung ist die Rauheit des Feststoffes. Die
Oberflachenbeschaffenheit beeinflusst auf verschiedene Weise die Kontaktwinkelmessung.
Fir ideal glatte Oberflachen ist die Basislinie, die Ausgangspunkt fiir die Messung des
Kotaktwinkels ist, gleich der Substratoberflache (Abb. 2.12 a). Raue Substrate erschweren
die korrekte Festlegung der Basislinie und beeinflussen die Messung, da der messbare
Kontaktwinkel im mechanischen Ansatz nur durch die Geometrie im Dreiphasenkontakt
bestimmt wird (Hansson et al. 2013). Der Tropfen erreicht durch die
Oberflaichenunebenheiten nicht sein thermodynamisches Gleichgewicht, sondern einen

metastabilen Zustand, der abhdngig von der lokalen Topographie ist (Whyman und
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Bormashenko 2012). In der Literatur wird deswegen in den scheinbaren und den
YounG'schen Kontaktwinkel unterschieden (Kwok und Neumann 1999). Abb. 2.12 zeigt den
Einfluss der Rauheit auf den scheinbaren Kontaktwinkel &..,. Fliir hydrophobe Feststoffe fihrt
eine zunehmende mikroskopische Rauheit zu steigenden Benetzungswinkeln (Kang und

Jacobi 2011; Kubiak et al. 2011).

Bideaf < grem' < gmb‘h
Hesiokei Flissigkeit Flussigkeit
Flassigkeit g
: _ 5
ideal glatt reales Substrat raues Substrat

Abb. 2.12: Einfluss der Substratrauheit auf das Benetzungsverhalten von Wasser auf einer
hydrophoben Oberflédche: mit zunehmender Rauheit des Substrates steigt der statische
Kontaktwinkel

Um trotz der auftretenden Rauheit den YounG'schen Kontaktwinkel bestimmen zu konnen,
kann der Ansatz nach CassiE und BAXTER (Cassie und Baxter 1944; Cassie 1948) oder das
WENzeL-Modell (Wenzel 1936) verwendet werden. Ersterer wird verwendet flr scheinbare
Kontaktwinkel > 90°. Das WENzeL.-Modell wird bei Kontaktwinkeln < 90° benutzt (Kubiak et al.
2011; Whyman und Bormashenko 2012; Valipour M. et al. 2014). Der Unterschied zwischen
den beiden Ansatzen ist in Abb. 2.13 dargestellt. Nach CAssiE und BAXTER ist die Flissigkeit
nicht in der Lage die Taler der Unebenheiten zu benetzen, und es bilden sich abgeschlossene
Gasreservoire (Valipour M. et al. 2014). Somit kann der YOuNG'sche Kontaktwinkel der

beteiligten Phasen mittels Gl. 2.5 berechnet werden.

cos@_, = u, cosf, + 1, cosb, Gl. 2.5

WENZEL geht in seinem Ansatz davon aus, dass die Fliissigkeit die Unebenheiten ausfiillt. Die
Rauheit wird (ber einen Rauheitsfaktor R berlcksichtigt (siehe Gl. 6.1), der durch das
Verhaltnis aus benetzter Oberflaiche zur geometrischen Projektionsfliche des Tropfens

berechnet wird.

cosd_, =R, -cosb, Gl. 2.6

deal
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WHYMAN und BORMASHENKO erarbeiteten ein mathematisches Modell, um den Ubergang vom
Cassie- zum WENzEL-Modell durch die Betrachtung der freien Energie des Systems zu
beschreiben. Demzufolge kann der Benetzungszustand bei leicht hydrophoben Systemen
durch Druck, Temperaturanderung oder Vibration vom CAssIe-BAXTER-Modell auf den WENZEL-
Ansatz umschlagen. Der Wechsel vom WENzEL-Ansatz zum  CASSIE-BAXTER-Modell st

energetisch nicht moglich (Whyman und Bormashenko 2012).

Cassie Modell Ubergangszustand Wenzel Modell
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Abb. 2.13: Darstellung der Modelle zur Beschreibung des Rauheitseinflusses auf die
Benetzung: Cassit und BaxTer-Modell, Ubergangszustand und das WEenzeL-Modell nach
WHyman (Whyman und Bormashenko 2012)

Fiir die vorliegende Arbeit werden im weiteren Verlauf nur die scheinbaren Kontaktwinkel,
im Folgenden nur noch Kontaktwinkel genannt, verwendet. Das ist darin begriindet, dass die
verwendeten keramischen Materialien aufgrund ihrer Herstellungsart, stets eine raue
Oberflache aufweisen. Deswegen ist es fiir die Bewertung des Modellsystems angebracht,
den makroskopisch messbaren Kontaktwinkel zu verwenden. Die Rauheiten der im
experimentellen Teil dieser Arbeit verwendeten Materialien werden im Kapitel 3 genauer

beschrieben.

Die Literaturrecherche zur Benetzbarkeit ermdoglicht die Erklarung des Modellansatzes der
zurlickziehenden Flissigkeit aus Kapitel 2.1 bzw. Abb. 2.2 b. Aufgrund der enorm hohen
Oberflachenenergien der Metallschmelzen ist es fir das flissige Metall energetisch
gunstiger, vorhandene Poren nicht zu benetzen oder sich aus entstehenden Feststoff-
Feststoff-Kontaktzonen zurtickzuziehen. Das fiuhrt dazu, dass sich Hohlrdume bilden, in die
Gas eindiffundieren kann (Butt und Kappl 2009). Das Gas stammt aus der mit Gas gesattigten
Schmelze oder aus den nicht benetzten Zonen des Feststoffes und fillt die Kontaktzonen

aus, siehe Cassie-BaxTER-Modell.
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2.3 Wechselwirkungskrafte zwischen Feststoffen

Die wirkenden Krafte zwischen zwei Feststoffen sind eng verknipft mit den Grundprinzipien
der Benetzung. Die Interaktion kann attraktiv, also anziehend, oder repulsiv, das heif3t
abstoBend, sein. Allgemein beschreibt die Haftkraft die attraktiven Wechselwirkungen
zwischen zwei Feststoffkorpern. HARTMULLER (Hartmiller und Ripperger 2014) gliedern die
Haftmechanismen in  materielle  und immaterielle Interaktionen.  Materielle
Wechselwirkungen wirken immer, wenn zwischen zwei Feststoffen eine stoffliche
Verbindung besteht. Der Hauptvertreter dieser Kategorie ist die Kapillarbriicke. Kapillaren
konnen dabei aus einer Flissigkeit (Pietsch und Rumpf 1967) oder aus einer Gasphase
bestehen. Letzteres tritt auf, wenn die zwei Feststoffoberflachen in einem Fluid miteinander
interagieren (Kralchevsky und Denkov 2001; Butt und Kappl 2009, 2010; Hampton und
Nguyen 2010). Aus den vorherigen Kapiteln wird deutlich, dass Gaskapillaren von groRer
Bedeutung fiir den in dieser Arbeit untersuchten Prozess sein werden. Daher werden im
Laufe des Kapitels genauere Betrachtung zu Gaskapillaren und deren Auswirkung auf die

Haftung von Partikeln an einer Feststoffoberflache angestellt.

Als immaterielle Wechselwirkungen werden die elektrostatischen, magnetischen und
quantenmechanischen Interaktionen bezeichnet. Die Kraftwirkung erfolgt bei dieser
Kategorie auch ohne Kontakt, jedoch ist die Intensitdt dieser Haftungsmechanismen sehr
stark von dem Abstand der interagierenden Oberflachen abhangig. Unter atmospharischen
Bedingungen sind die quantenmechanischen Wechselwirkungen dominierend (Hoek und
Agarwal 2006; Hartmiller und Ripperger 2014). Die quantenmechanischen Krafte sind
omniprasent, wohingegen die elektrostatischen und magnetischen Krafte stofflicher
Voraussetzungen bedirfen. Ursprung der quantenmechanischen Haftungsmechanismen sind
die zufilligen zeitlichen und lokalen Fluktuationen der Elektronen der Atome bzw. der
Molekile. Diese Fluktuation erzeugen temporare Dipolmomente, die stets eine attraktive
Wirkung haben (Hamaker 1937; Oss et al. 1988; Hoek und Agarwal 2006). Die
guantenmechanischen Krafte werden in der Literatur als vaN DER WaALs (vdW)-Krafte
bezeichnet. Die vdW-Wechselwirkungen setzen sich aus den Keesom-Kraften, den DEBYE-
Kdften und den LonDON-Krdften zusammen, wobei die LoNDON-Anteile in der Regel
dominierend sind. Fur weiterfiihrende Information sei an dieser Stelle auf das Buch von Butt

und KAPpL verwiesen (Butt und Kappl 2010).
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Zur Berechnung der dispersen Haftkraft existieren sehr viele Modellvorstellungen.
Grundsatzlich gibt es einen mikroskopischen Ansatz nach HAMAKER (Hamaker 1937; Gotzinger
und Peukert 2003a) und den makroskopischen Ansatz. Nach HAMAKER kann die
Anziehungskraft zwischen zwei Feststoffoberflaichen durch die additive Betrachtung der
Wechselwirkungen aller Atome untereinander, in einem bestimmten Abstand vom
Kontaktpunkt, bestimmt werden. Der makroskopische Ansatz nach LIFsHITZ bestimmt die
Wechselwirkungen durch die optischen Eigenschaften (Emission und Adsorption von
Lichtquanten) der Feststoffoberflaichen mithilfe der komplexen Dielektrizitdtskonstante
(Lifshitz 1956; Schubert 2003). Ebenfalls einen makroskopischen Ansatz verfolgen die
Kontaktflachenmodelle von BRrRADLEY, JKR, DMT und Mauais (Ziskind et al. 1995; Laitinen et al.
2013; Gotzinger und Peukert 2003b). Sie berechnen die Haftkraft mit der
Grenzflachenenergie %, und bericksichtigen den Einfluss auftretender Verformungen der
Kontaktpartner auf die Haftenergie. Die Kontaktflichenmodelle kénnen aber den Einfluss
des Abstandes auf die Haftkraft nicht abbilden (Gotzinger und Peukert 2003a). Da in der
vorliegenden Arbeit hauptsachlich mit Aluminiumoxid gearbeitet wird, welches eine sehr
hohe Steifigkeit aufweist, kann der Einfluss der Verformung vernachldssigt werden

(Gotzinger und Peukert 2003a).

Firr die weiteren Betrachtungen wird der mikroskopische Ansatz genutzt. Abb. 2.14 zeigt die
Modellvorstellung zur Berechnung der vdW-Kraft. Flr den Fall einer ideal glatten Kugel mit
dem Durchmesser dp und einer ideal glatten Feststoffoberflache kann die vdW-Kraft nach Gl.
2.7 berechnet werden. Die Gleichung gilt flr starre Korper und einen Abstand a kleiner
50 nm (Schubert 2003). Anhand Gl. 2.7 wird deutlich, dass die vdW-Wechselwirkungen sehr
stark vom Abstand abhédngig sind (siehe auch Abb. 2.15 a) und somit erst kurz vor dem
Kontaktereignis relevant werden. Die HAMAKER-Konstante Cy ist das MaR fiir die Starke der
dispersen Wechselwirkungen zwischen zwei stoffgleichen Oberflichen im Vakuum. Die
Bedeutung der vdW-Krafte nimmt dabei mit zunehmendem Partikel Durchmesser ab, da die
Gewichtskraft mit der dritten Potenz vom Durchmesser ansteigt. Die vdW-Krafte sind

dagegen nur direkt proportional zum Partikeldurchmesser (Rumpf 1974).

Gl. 2.7
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Die Hamaker-Konstanten fir die interagierenden Feststoffe kdnnen experimentell und
mathematisch berechnet werden (Fowkes 1964; Krupp 1967; Israelachvili und Tabor 1972).
Alle Ansatze unterliegen aber bestimmten Annahmen und die experimentellen Ergebnisse
gewissen Schwankungen. Deswegen findet man in der Literatur fir gleiche Systeme zum Teil
stark variierende HAMAKER-Konstanten. Tab. 2.5 zeigt eine kleine Auflistung von HAMAKER-
Konstanten fiir Feststoffsysteme, die in dieser Arbeit verwendet werden. Es wird deutlich,
dass eine wassrige Phase zwischen zwei Oberflachen zur Reduktion der vdW-Kraft fiihrt. Zur
Berechnung der Hamaker-Konstante fiir ein Mehrphasensystem werden Mischungsregeln
verwendet (Schubert 2003; Hartmdller und Ripperger 2014), auf die hier nicht weiter

eingegangen werden soll.

Tab. 2.5: Literaturwerte der Hamaker Konstante fiir verschiedene Stoffkombinationen nach
ISRAELACHVILI® und GOTZINGER” (Israelachvili 2011; Gé6tzinger und Peukert 2003a)

System HAMAKER-Konstante Gy in 102°)
Al;,0; / Al,05° 15
Al>03 / AlLOS" 15-16
Al,03 / Al,O5” 14,5
PTFE / PTFE® 3,8
PS/PS° 6,6 -79
Al,03 / Wasser / Al,03° 6,7
Al,03 / Wasser / Al,03° 52-5,3
Al,03 / Wasser / Al,05" 2,7
PTFE / Wasser / PTFE® 0,33
PS / Wasser / PS° 0,95-1,9

Zusatzlich zu den Schwierigkeiten der Bestimmung der wirkenden HAMAKER-Konstante wird
die Berechnung der vdW-Kraft durch den Einfluss der Rauheit der beteiligten
Feststoffoberflachen und durch vorhandene Oberflachenverunreinigungen stark beeinflusst
(Israelachvili und Tabor 1972; lida et al. 1993; Hoffmann et al. 2002; Ballal und Chapman
2013; Parsons et al. 2014). Letzteres wird im Ergebnisteil am Beispiel von Alkohol in Wasser

noch kurz diskutiert.

Die Unebenheiten der beteiligten Feststoffe fihren dazu, dass weder die genaue
Kontaktflaiche der interagierenden Korper noch der effektive Abstand der beiden
Oberflachen zueinander bestimmt werden kann. Rumpr (Rumpf 1974) entwickelte ein
einfaches, bis heute angewendetes, Modell, um den Einfluss der Rauheit auf die vdW-Kraft
zu beschreiben. Dabei wird die Rauheit durch eine Halbkugel mit dem Durchmesser d,

modelliert, die ebenfalls eine Haftwirkung gegeniber der ebenen Flache erfihrt. Mit
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steigendem Durchmesser der Halbkugel erhoht sich der Abstand a zum Hauptpartikel dp und
somit reduziert sich die disperse Haftkraft zwischen dem Hauptpartikel und der ebenen
Flache. Andererseits erhoht sich die Haftwirkung der Rauheit mit der glatten Oberflache. Die

Berechnung der Haftkraft erfolgt nach Gl. 2.8 (Schubert 2003):

Cild  d,

F.=-"r, “P Gl. 2.8
vdW 12 aZ |: d j|2
a+-—-
2

Abb. 2.14 1l zeigt den RumMPF Ansatz, indem die Rauheit des Hauptpartikels durch eine
Halbkugel beschrieben wird. Somit erhoht sich der minimale erreichbare Abstand des
Hauptpartikels zur glatten Oberflache. Der minimal erreichbare Abstand a, zwischen zwei
festen Korpern, dargestellt in Abb. 2.14 1ll, wird mit 0,3 bis 0,4 nm angenommen (Krupp
1967; Rabinovich et al. 2000a).

Abb. 2.14: Modell zur Berechnung der Haftkraft zwischen zwei Festkérpern: | - beschreibt den
Fall ideal glatter Feststoffe mit dem Abstand a; Il - zeigt den Ansatz nach RUMPF die Rauheit
eine Kugel mit dem Durchmesser d, zu modellieren; Il - zeigt den minimalen Abstand ag
zwejer Feststoffe im Kontakt nach Rumpr (Rumpf 1974)

Die Schwierigkeit bei der Anwendung des Modelles nach RumPpF ist die Bestimmung des
charakteristischen Halbkugeldurchmessers d,, der die Rauheit beschreibt. RABINOVICH et al.
modifizierte das Rumpr-Modell, indem er die wirkende Rauheit durch das quadratische
Mittel (rms) der Hohenlinie der Ebene und der Kugel beschreibt (Rabinovich et al. 2000a,
2000b). Das quadratische Mittel der Unebenheiten lasst sich im Rasterkraftmikroskop (AFM)
direkt messen (Rabinovich et al. 2000b; Heuzeroth et al. 2014) und muss somit nicht
abgeschéatzt werden. Die vdW-Kraft nach RasiNovicH wird nach Gl. 2.9 berechnet (Rabinovich

et al. 2000b):
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Die Anwendbarkeit des Modells nach RaBINOvicH ist auf nanoskalige Unebenheiten
beschrankt und kann somit nicht fir Rauheiten im Mikrometerbereich verwendet werden

(You und Wan 2013).

Die groRen Schwierigkeiten bei der Berechnung der dispersen Haftkrafte fihrten dazu, dass
man versuchte experimentelle Prozeduren zu entwickeln, um die Haftkraft zwischen realen
Oberflachen zu bestimmen. In den 60er Jahren bestimmte LOFFLER die Haftkraft zwischen
Partikeln und einer Faser durch die Zentrifugation einer Partikel beladenen Faser (Loffler
1965). IsrRAELACHvVILI und TABOR veroffentlichten 1972 eine Arbeit zu einer direkten
Hafkraftmessmethode (Israelachvili und Tabor 1972). Mit der Entwicklung der
Rasterkrafttechnologie (AFM) kénnen seit Ender der 1980er Jahre auch Haftkradfte zwischen
einzelnen Atomen gemessen werden (Binnig et al. 1986; Israelachvili 2011; Butt et al. 2005).
Das Prinzip der AFM Messung wird im Unterkapitel O kurz erldutert. Die direkten Messungen
zeigen, dass die gemessen Haftkrafte um bis zu drei GroRenordnungen schwanken und in
der Regel logarithmisch normalverteilt sind (Gotzinger und Peukert 2004; Fritzsche und
Peuker 2014b). Ursache fir die breite Verteilung der gemessenen Haftkraftverteilung ist das
zufdllige Rauheitsspektrum der beteiligten Oberflachen. Zusatzlich wird deutlich, dass die
experimentell gemessenen Haftkrafte wesentlich kleiner sind als die theoretisch

berechneten (Butt et al. 2005).

Sind Haftkrafte in flissigen Medien von |Interesse, so treten zusatzliche
Wechselwirkungskrafte auf. Die DLVO-Theorie vereint die attraktiven vdW-Krafte mit den
elektrostatischen Wechselwirkungen (Derjaguin und Landau 1941; Verwey und Overbeek
1948). Dabei wird der Verlauf der auftretenden Krafte als Funktion des Abstandes
beschrieben. Vor allem in wassrigen Losungen gewinnen die elektrostatischen Krafte an
Bedeutung (Schubert 2003). Die DLVO-Theorie wurde in den letzten Jahren stetig
weiterentwickelt, um weitere Wechselwirkungskrafte in der Berechnung der effektiven

Haftkrafte zu berlicksichtigen. Die erweiterte DLVO-Theorie wird als xDLVO-Theorie
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bezeichnet, soll hier aber nicht weiter vertieft werden (Oss 2006; Hoek und Agarwal 2006;

Butt und Kappl 2009).

Neben den rein hydrophoben Wechselwirkungen kénnen hydrophobe Oberflachen in einer
wassrigen Umgebung zusatzlich durch Kapillarkrafte beeinflusst werden (Ishida et al. 2000).
Die hydrophoben Krafte entstehen aufgrund der Strukturierung der Hydrathille um die
hydrophobe Oberflache (Chandler 2005). Ist die Ausdehnung der hydrophoben Oberflache
grol} genug, um die raumliche Struktur des Wassers zu storen, kommt es zur Verarmung von
Wassermolekiilen um die hydrophobe Oberflache und somit zur Reduzierung der moglichen
Wasserstoffbriickenbindungen. CHANDLER visualisierte diesen Verarmungseffekt modellhaft
an einem hydrophoben Molekiilcluster, siehe Abb. 2.15 b (Chandler 2005). Diese Stérung der
Wasseroberflache fiihrt zu einer zusatzlichen anziehenden Kraft und fordert den Riss diinner
Fluidfilme bzw. die Drainage der Wasserphase aus dem Kontaktbereich zweier hydrophober
Oberflachen (Ishida et al. 2000; Hampton und Nguyen 2009). Fiir hydrophile Partikel wirkt
die Strukturierung repulsiv und fiir hydrophobe Oberflachen ergibt sich eine attraktive Kraft
auf die interagierenden Feststoffoberflachen. In Abb. 2.15 a sind die Haftkrdfte zwischen
hydrophoben Feststoffen in einer wassrigen Suspension als Funktion des Abstandes nach
HAMPTON dargestellt. Das Diagramm zeigt die Abldsekrafte eines Partikels von einer
Feststoffoberflache aus einer AFM-Messung (Hampton und Nguyen 2010). Die Reichweite
der rein hydrophoben Krafte wird mit bis zu 20 nm angenommen (Ishida et al. 2000) und ist
somit weitreichender als die der vdW-Krafte. Zusatzlich zeigt Abb. 2.15 a die Kapillarkrafte
(NBFC), die entstehen, wenn sich die FlUssigkeit aus dem Kontaktbereich zuriick zieht und
sich eine Gaskapillare bildet. Die detektierten Krafte sind extrem weitreichend und kdnnen
starke attraktive Krafte bewirken (Attard 2000; Hampton und Nguyen 2010; Kralchevsky und
Denkov 2001).
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Abb. 2.15: Schema der zusdtzlichen Haftmechanismen hydrophober Feststoffe in Wasser:
a) Skizze der Gasbriickenbildung und Herkunft des Gases (Hampton und Nguyen 2010);

b) Hydrophobe Wechselwirkung aufgrund der Strukturierung von Wasser um ein
hydrophobes Molekiilcluster: blau - Sauerstoffatome, silber - Wasserstoffatomen und rot —
hydrophobe Molekiile (Chandler 2005)

HAMPTON bezeichnet die Haftkrafte durch Gaskapillaren als Nanobubble-Kapillarkrdfte (NBFC)
was auf die Ansatze von PARKER und ATTARD zurlickgeht (Parker et al. 1994). Nanobubbles
sind Blasen mit wenigen Nanometern Ausdehnung, die vor allem an hydrophoben
Oberflichen messbar sind. Erstmals nachgewiesen wurden Nanobubbles durch
BLAKE und KITCHENER im Jahre 1972 (Blake, T. D. und Kitchener, J. A. 1972). Die Reichweite der
attraktiven Kapillarkrafte wird mit bis zu 230 nm angenommen. Die Kraftwirkung der
Kapillarbriicke ist abhangig vom Kontaktwinkel der Flissigkeit mit dem Feststoff und der
Kapillarform (Hampton und Nguyen 2009). Ursprung der Gaskapillaren im Feststoffkontakt
kbnnen Gasreservoire in  Unebenheiten des hydrophoben Substrates oder
Diffusionsprozesse sein (Zhang et al. 2008). Die Entstehung von Gaskapillaren und im
Speziellen die Anwesenheit von Nanobubbles ist stark abhdngig von der Temperatur und

dem Umgebungsdruck des Fluides (Hampton und Nguyen 2010).

Fir die Kraftwirkung einer entstandenen Gaskapillare gibt es diverse Berechnungsansatze
(Kralchevsky und Nagayama 1994; Hampton und Nguyen 2010; Hansson et al. 2013).
Abb. 2.16 zeigt eine Gaskapillare zwischen einer Kugel und einer ebenen Flache. Der Winkel
P« beschreibt die Gaskontaktzone der Kugel. Die Radien r (meridional) und / (azimuthal)
charakterisieren die Form der Gaskapillare. Der Kontaktwinkel 6&; beschreibt den
Kontaktwinkel der Flissigkeit zum Partikel und &, den Kontaktwinkel der Fllssigkeit zur

ebenen Flache (Filter).
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Abb. 2.16: Skizze einer konvexen, somit anziehend wirkenden Gaskapillare nach HAMPTON
(Hampton und Nguyen 2009) zwischen einer Kugel und einem flachen Substrat

HAMPTON und BUTT postulieren, dass die resultierende Kraft einer Gaskapillare durch den
Ansatz einer Flissigkapillare berechnet werden kann (Butt und Kappl 2009; Hampton et al.
2008). Um die Kapillarkraft zu bestimmen, ist es notwendig, die Form der Kapillare zu
berechnen. Die folgende Herleitung ist BUTT und KappL entnommen (Butt und Kappl 2009).
Uber die YounG-LAPLACE-Gleichung (Gl. 2.10) lasst sich die Form einer Gaskapillare aus dem
Druckgradient zwischen dem Gasraum und der Flissigkeit sowie der Oberflachenenergie der

FlUssigkeit berechnen.

11

Die wirkende Kapillarkraft setzt sich aus dem Anteil der Oberflachenenergie und dem Anteil

des LapLace-Druckes zusammen und berechnet sich nach GI. 2.11:

11
Fc =—my 1, sin,B’K[Zsin(H1 + B )+r,sin B, -(— —7ﬂ Gl. 2.11
r

Fir GI. 2.11 wird vorausgesetzt, dass die Kreisapproximation zutrifft. Demnach kénnen der
azimutale Radius / und der meridionale Radius r als Kreise angenommen werden. Weiterhin

soll dp >> I gelten und S hinreichend klein sein.

Die Gl. 2.11 kann durch eine Iteration oder bestimmte Vereinfachungen analytisch gelost
werden. Im Folgenden soll die analytische Naherungslésung verwendet werden. Die explizite
Losung in Gl. 2.12 setzt voraus, dass dp >>/>>r und dass der Kontaktwinkel zwischen Kugel

und Fluid &, >> 0 ist.
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a
Fc =2y 1, (ZCK ——j Gl. 2.12
r

Fir flussige Kapillaren in feuchter Gasumgebung kann r durch die KEeLvIN-Gleichung
berechnet werden. Fir Gaskapillaren in flissiger Umgebung konnte in der Literatur keine
gesonderte Gleichung flir den meridionalen Radius gefunden werden. Unter der Annahme,
dass der Abstand a gegen null geht, kann der zweite Term in der Klammer vernachladssigt

werden, und somit vereinfacht sich die Haftkraftberechnung einer Kapillare auf Gl. 2.13:

Fc =4y rc, Gl. 2.13
Der Kapillarparameter c¢ berechnet sich nach Gl. 2.14.
_cos(6, + B¢ )+ cosb,

2

Mit dem vorgestellten Ansatz lassen sich die maximalen Kapillarkrafte fir den Idealfall

Gl. 2.14

Ck

glatter Oberflache von Kugel und ebener Flache berechnen. Die errechneten Haftkrafte nach
Gl. 2.13 sind in der Regel wesentlich hoher als die experimentell ermittelten Werte (Attard
2000), was auch durch eigene Rechnung bestatigt werden kann. Einen Vergleich zwischen
den berechneten Werten der hergeleiteten Gleichungen und den Messwerten aus Kapitel
4.3 erfolgt im Anhang 11.2. Die groBBe Schwierigkeit bei der Berechnung liegt in der
Bestimmung der Kontaktwinkel &; und der Form der Kapillaren (siehe Abb. 2.16). Dennoch
ermoglicht die hergeleitete Gleichung eine Abschatzung Uber die Groflenordnung der zu

erwartenden Krafte und somit eine Bewertung der gemessenen Haftkrafte.

KRALCHEVSKY (Kralchevsky und Denkov 2001) und ATTARD (Attard 2000) untersuchten unter
anderem die Kraftwirkungen von Kapillaren und deren Abhangigkeit von relevanten
SystemgroBen. Demnach steigen die Haftkrafte mit steigendem Kontaktwinkel zwischen
dem Feststoff und der Flissigkeit. Die Haftkraftsteigerung wird nicht nur durch Nanobubbles
erreicht, sondern auch durch Blasen bis zu einer Ausdehnung von 200 um (Attard 2000;

Ditscherlein 2015).

Anhand der Literatur wird deutlich, welche Bedeutung die vdW-Krafte und die hydrophoben
Wechselwirkung auf eine Suspension bzw. die Filtration haben kdnnen. Gerade Letzteres

fordert die Aggregation von dispergierten Partikeln (Chandler 2005), was sich positiv auf die
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Filtration auswirkt. Haben die Partikel die Filteroberflache erreicht, werden die wirkenden

attraktiven Kapillarkrafte die Haftwahrscheinlichkeit der Partikel erhéhen.

2.4 Tiefenfiltration

Die Filtration im Allgemeinen beschreibt das Feld der mechanischen Fest-Fliissig-Trennung
und gehort somit zum Bereich der mechanischen Trenntechnik. Die Filtration ist ein
wichtiger Teilschritt in produzierenden Industriebereichen, da ein GroRteil der Produkte in
einer fllissigen Phase hergestellt werden oder in Flissigkeiten eine Veredlung erfahren.
Filtrationsprozesse sind sowohl fiir die Industrie als auch fiir die Aufbereitung von Wasser
und die Reinigung von Luft essentiell und somit ein wichtiger Bereich der Verfahrenstechnik.
Grundsatzlich unterscheidet man vier beziehungsweise finf Filtrationsprinzipien (Luckert
2004; Schubert 2003). LuckerT unterteilt die Fest-Fliissig-Trennung in die Kuchenfiltration,
die Siebfiltration, die Tiefenfiltration und die Querstromfiltration. SCHUBERT hingegen sieht in
der Pressfiltration ein flinftes elementares Filtrationsprinzip. Abb. 2.17 zeigt schematisch die
idealisierten Modellvorstellungen der finf Wirkprinzipien. Fiir das Verstandnis dieser Arbeit

ist die Tiefenfiltration von besonderer Bedeutung und wird detaillierter betrachtet.

Kuchenfiltration Siebfiltration Tiefenfiltration Querstrom- Pressfiltration
filtration
fo it | -
« D
C ) | - °
o e o ©
0 == °
-, _ N -, O P
F i
V = konst. V = konst. .
p p \Y p
\Y \Y \Y \Y

Abb. 2.17: Modellvorstellung der Fest-Fliissig Trennung nach SCHUBERT und LUCKERT (Schubert
2003; Luckert 2004)

In realen Prozessen treten in der Regel Mischformen der skizzierten idealen
Modellvorstellungen nach Abb. 2.17 auf. Beispielhaft kann man das am Verlauf einer

Tiefenfiltration beschreiben. Nach der Modellvorstellung werden alle Partikel in das
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Volumen des Filters transportiert und treffen dort aufgrund des Sperreffektes oder durch die
Tragheit des Partikels auf die Oberflache eines Kollektors (Suneja und Lee 1974; Zamani und
Maini 2009). In Prozessen mit sehr feinporigen Filterstrukturen, zum Beispiel Schichten aus
Zellulose (Zeller 2011; Lésch und Peuker 2013; Losch 2015), kdnnen nicht alle Partikel in den
Filter einstromen und es kann der Aufbau eines feinen Filterkuchens beobachtet werden.
Umgekehrt kann es bei der Kuchenfiltration nach Aufbau der ersten Filterkuchenschicht zu
Tiefenfiltrationseffekten im Inneren des Filterkuchens kommen, wenn feine
Partikelfraktionen in den Kuchen migrieren. Einen &hnlichen Effekt macht sich die
Anschwemmfiltration zunutze (Berndt 1981). Dabei wird vor dem eigentlichen
Filtrationsprozess eine Grundfilterschicht aus Filterhilfsmittel aufgebaut (Precoat).
AnschlieBend wird der Suspension kontinuierlich Filterhilfsmittel zugegeben, Bodyfeet
genannt (Bohnet 2004). Der Bodyfeet wirkt als Agglomerationshilfsmittel fir die feinen
Feststoffteilchen und bildet kontinuierlich neuen, unbeladenen Filterkuchen. Die feinen
Partikel, die eigentlich einen sehr kompakten Filterkuchen bilden wirden, werden im
Inneren der wachsenden Kuchenstruktur abgeschieden, wodurch der spezifische

Filterkuchenwiderstand tiber den gesamten Prozess niedrig bleibt.

Eine weitere Sonderform der Fest-Fliissig-Trennung ist die Dampfdruckfiltration (Peuker und
Stahl 2001). Bei der Dampfdruckfiltration wird die mechanische Filtration mit einer
thermischen Trocknung kombiniert. Nach Aufbau eines Filterkuchens wird der Kuchen mit
leicht Gberhitzten Dampf beaufschlagt, was zum einen die Entfernung der Mutterfllssigkeit
fordert und zum anderen durch das Einbringen von Wasser einen simultanen Wascheffekt

bewirkt.

Da die Anwendungsmoglichkeiten der Tiefenfiltration sehr weitreichend sind, untergliedert
man das Verfahren bezliglich der Struktur des Filtermediums. DICKENSON unterscheidet die
Tiefenfiltration dabei in drei verschiedene Arten (Dickenson 1992). Die kuchendhnlichen
Medien bestehen aus einer losen Schiittung von Partikeln. Die Partikelschiittung wird durch
ein Stitzmedium gehalten. Eine typische Anwendung der Schiittschichten ist die
Aufbereitung von Trinkwasser (Sandfilter). Zunehmende Bedeutung als Filtermaterial erfahrt
Zellulose, unter anderem als Ersatz fiir die fossile Kieselsdure in der Bierfiltration (Luckert
2004; Losch und Peuker 2013). Eine weitere Art der Tiefenfilter sind verfilzte oder gewebte

Fasermedien. Fasergewebe bestehen aus diinnsten Fasern, die eine Vielzahl von
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gekrimmten Porenkandlen bilden, in denen die Partikel abgeschieden werden konnen.
Haufige Anwendung finden diese sehr feinporigen Gewebe in der Gasreinigung (Luckert
2004). Die dritte Art von Tiefenfiltermedien sind porose Filterstrukturen. Diese Filter
bestehen aus einem massiven Geriist und somit konstanter Porositat, sodass der Durchfluss
mit dem Kapillarmodell beschrieben werden kann. Eine Unterart dieser pordsen Strukturen
sind grobporige Keramikschaumfilter auf der Basis von Polyurethanschdumen
(Schwartzwalder und Somers 1963; Luyten et al. 2009). Sie werden unter anderem bei der
Filtration von Metallschmelzen eingesetzt. Fir die genaue Beschreibung der

Keramikschaumfilter sei auf Kapitel 3.2.1 verwiesen.

Die Tiefenfiltration eignet sich zur Klarung hoher Volumenstrome mit geringsten
Feststoffbeladungen (wenige Gramm pro Kubikmeter) (Bohnet 2004), die alleine keinen
Kuchen bilden bzw. dessen Filterkuchen aufgrund der geringen PartikelgroBe einen zu
groBen Druckverlust erzeugen wiirde (Luckert 2004). Die Tiefenfiltration wird in der
Getrankeindustrie, Wasser- und Luftaufbereitung sowie in der chemischen und
pharmazeutischen Industrie eingesetzt. Hauptcharakteristika von Tiefenfiltern sind die
vergleichsweise geringen Druckverluste durch die hohen Porositaten der Filterstruktur und

die Einlagerung der Storstoffe im Inneren des Filters, dargestellt in Abb. 2.18.

Der Druckverlust Gber einen unbeladenen Tiefenfilter kann (iber Durchstromungsmodelle
oder Umstromungsmodelle berechnet werden. Ausgangspunkt dieser Modelle ist der Ansatz
nach  Darcy-Weibach.  Demnach ist der  Druckverlust proportional  zur
Durchstromungsgeschwindigkeit, der Fluidviskositat und der Lange des Filters sowie
antiproportional zur Durchlassigkeit des Filters. Die von LUCKERT hergeleitete Gleichung zur
Berechnung des Druckverlustes zeigt Gl. 2.15 (Luckert 2004):

Ap_p U C

Gl. 2.15
HTF 2 dchar Re

Die Konstante C und der charakteristische Durchmesser dear Sind vom gewdhlten Modell
abhangig. Durchstromungsmodelle beschreiben den Druckverlust eines Tiefenfilters mithilfe
des hydraulischen Durchmessers dh,q, Gl.2.16 (Schubert 2003). Der hydraulische

Durchmesser beschreibt die Durchstrombarkeit einer Filterschicht auf Basis ihrer Porositat ¢

und ihrer volumenspezifischen Oberflache Sy.
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dpyg = %SV Gl. 2.16
Die Ansatze nach HAGEN-POISEUILLE und CARMAN-KOZENY (Carman 1948; Carman 1997) sind die
klassischen Vertreter der Durchstromungsmodelle. Beide Ansdtze sind aber nur fir
Porositaten kleiner 50 % anwendbar und kénnen im Rahmen dieser Arbeit nicht angewendet

werden (Luckert 2004).

Umstromungsmodelle betrachten die Umlenkung der Stromlinien durch die Filterstege als
Hauptverlustterm  fir den Druck und verwenden den charakteristischen
Kollektordurchmesser dg fur die Berechnung des Druckverlustes. HAPPEL hat in den 1960er
Jahren grundlegende Arbeiten zu den Umstromungsmodellen publiziert (Happel 1958,
1959). Seine Arbeiten bestatigen die Anwendbarkeit des Modells fir die Durchstromung von
Kugel- und Zylinderanordnungen. Der groRe Vorteil des Umstromungsmodells nach Happel
ist die Anwendbarkeit (iber einen breiten Porositatsbereich und fiir Reynolds Zahlen bis
Re=100. Nach GI.2.17 kann der hydrodynamischen Faktors Cy, nach HappeL fir
Zylinderstrukturen berechnet werden. Da der HAPPEL-Ansatz die Umstromung der
Kollektoren beschreibt, wird die Filterstruktur in der Modellierung U{ber deren
Feststoffvolumenanteil ar (ar=1-¢) berlcksichtigt. Der Druckverlust der Filterstruktur

berechnet sich mittels GI. 2.18.

1 1
Cho =—=Inap —=+— Gl. 2.17
2 1-¢o;
-u, -h o 1
A/o=1677L L TF{ F } Gl. 2.18
dy l1-a; C,,

Aus den Gleichungen zur Berechnung des Druckverlustes wird deutlich, dass der
Druckverlust mit steigendem Feststoffvolumenanteil ar stark ansteigt. Daraus ergibt sich ein
Erschopfungskriterium von Tiefenfiltern. Die Lebensdauer eines Tiefenfilters wird in der
Regel durch dessen Filtrationsleistung oder anhand eines maximal zuldssigen Druckverlusts
festgelegt. Letzteres hangt direkt mit dem Zusetzen der offenen Poren im Tiefenfilter

Zusammen.

Die Abscheidung dispergierter Partikel erfolgt an der inneren Oberflache des Tiefenfilters. Zu
Beginn des Prozesses steht die gesamte umstromte Oberflache des Filters zur Abscheidung

von Partikeln bereit. Somit ist das gesamte Hohlraumvolumen des Filters durchstrombar und
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der Druckverlust gering. Abb. 2.18 stellt die Vorgdnge innerhalb eines Tiefenfilters wahrend
der Filtration schematisch dar. Tiefenfilter bestehen prinzipiell aus einer Serie
aufeinanderfolgender Kollektoren. Als Einzelkollektoren betrachtet, besitzen die Kollektoren
in der Regel geringe Abscheideeffizienzen (Dickenson 1992). Dies wird durch die hohe Anzahl
der Kollektoren in Stromungsrichtung kompensiert. Die Kontaktwahrscheinlichkeit der
Partikel steigt mit der Anzahl an Kollektoren und somit erreichen Tiefenfilter die fir sie
typischen hohen Abscheidegrade. Tiefenfilter folgen in der Regel einer spezifischen
Abscheidefolge. Grobere Partikel werden hauptsachlich im ersten Drittel des Filters
abgeschieden. Feinere Partikel konnen dagegen nicht so effizient abgetrennt werden, sodass
diese Fraktion vor allem in der Tiefe des Filters abgeschieden werden. Deswegen nimmt die
Partikelbeladung des Filters in Stromungsrichtung erst stark zu und dann kontinuierlich ab
(Hoferer et al. 2006). Die bereits abgeschiedenen Partikel ragen in die Fluidstromung herein
und bilden zusatzliche Oberflache zur Abscheidung fiir weitere Partikel (Abb. 2.18). Dabei
entstehen verschiedenste Abscheidemorphologien, die im weiteren Verlauf noch genauer

vorgestellt werden (Abb. 2.19).

Mit zunehmender Beladung des Filters verringern die abgeschiedenen Partikel den
durchgangigen Durchmesser der Poren und die Strémungsgeschwindigkeit in den Poren
steigt. Diese Effektreihenfolge fiihrt zur Erhdhung des Druckverlustes, siehe Gl. 2.18. Die
Anderung der Durchstrémungsbedingungen beeinflusst zusitzlich die Abscheidung und kann
auch zur Redispergierung bereits abgeschiedener Partikel fihren (Chiang und Tien 1985;
Kasper et al. 2010). Der Einfluss der Stromungsgeschwindigkeit auf die Partikelabscheidung

wird in Unterkapitel 2.4.1 genauer diskutiert.
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Abb. 2.18: Abscheidung von partikuldren Verunreinigung im Tiefenfilter in Abhéngigkeit von
der Prozesszeit: Die groben Partikel scheiden sich im ersten Drittel des Filters ab und die
feineren Partikel in tieferen Schichten. Typischerweise nimmt die Partikelbeladung eines
Tiefenfilters in Strémungsrichtung ab (Dickenson 1992)

Redispergierung bedeutet, dass bereits abgeschiedene Partikel durch Anderungen der
Prozessparameter wieder von ihrem Haftpartner gel6st werden. Die Partikel werden von der
Fluidstromung aufgenommen und strémen weiter durch den Filter (Kau und Lawler 1995;
Kiss et al. 2001; Lin et al. 2009). Im besten Fall prallen die abgelosten Partikel erneut auf
einen stromabwarts gelegenen Kollektor. Redispergierung kann auftreten, wenn der Filter
seine Abscheidekapazitdat erreicht hat oder infolge temporaren Schwankungen (bspw.
DruckstofRe) innerhalb des Prozesses. Fiir einen Tiefenfilter, der seine Aufnahmekapazitat
erreicht hat, ist die abscheidende Oberflache so stark mit Partikeln besetzt, dass es lokal zur
Erhéhung der Stromungsgeschwindigkeit kommt und somit zur Erhéhung der ablésenden
Krafte, siehe Unterkapitel 2.4.2. Gleiches passiert infolge von tempordren
Druckschwankungen. Die Redispergierungsneigung innerhalb eines Filtrationsprozesses
hangt von der Intensitit der temporiren Anderung der Prozessbedingungen und wesentlich

vom Aufbau der Partikelablagerungen im Filter ab.

Die Partikelabscheidung im Tiefenfilter kann durch reine Adhasionsschichten erfolgen (Kiss
et al. 2001), oder in Form mehrlagiger Abscheidung bis hin zu dendritischen Anlagerungen
(Kanaoka et al. 1986), dargestellt in Abb. 2.19. Die Art der Abscheidemorphologie hangt
dabei stark von den lokalen Stromungsbedingungen ab (siehe Unterkapitel 2.4.1). Nach Kiss
(Kiss et al. 2001) erhoht sich fir geringe Stromungsgeschwindigkeiten der Bereich auf einem
Kollektor, indem aufprallende Partikel haften Abb. 2.19 a. Zuséatzlich ist aus dem Bereich der

Gasfiltration bekannt, dass die Stromungsgeschwindigkeit bzw. die daraus resultierenden
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dominanten Abscheidemechanismen entscheidend sind fir die Morphologie der
mehrlagigen Abscheidung (Kanaoka et al. 1980; Kasper et al. 2010). Eine detaillierte

Erlauterung folgt in Unterkapitel 2.4.2.

fluid flow

*_  cohesion and friction
“a donliuﬂlcq layer

ENE Y
adhesion dominated
layer

collector element

a) b) T Fo

Abb. 2.19: Abscheidemorphologien bei der Tiefenfiltration: a) Mehrschichtige Anlagerung der
Partikel in kompakter Form, die in das Hohlraumvolumen hinein wachsen. Die Haftung der
Abscheidung wird iiber den maximalen Abscheidewinkel @max beschrieben (Kiss et al. 2001);
b) Formen der Partikelablagerung in Abhéngigkeit von den herrschenden
Strémungsbedingungen, hier dargestellt durch die PEcLET-Zahl (Pe), STokes-Zahl (Stk) und die
Sperreffekt-Zahl (R) nach Kanaoka 1986 (Kasper et al. 2010)

Um die skizzierte Redispergierung der Partikel aus einem Tiefenfilter zu verhindern, gibt es
zwei Moglichkeiten. Der Zustand eines Tiefenfilters kann mithilfe des Druckverlustes der
Filterschicht Gberwacht werden oder man kennt die maximale Feststoffaufnahmekapazitat
der Filterschicht. Sind die Filterkapazitdt des Tiefenfilters und die Konzentration der
Verunreinigung in der Ausgangssuspension bekannt, kann die filtrierbare Volumenmenge
berechnet werden. Hat die Filterschicht die definierte Betriebsgrenze erreicht, kann der

Filter durch Rickspilen gereinigt werden oder der Filter wird gewechselt (Luckert 2004).

Die Modellierung der Tiefenfiltration kann durch den makroskopischen oder den
mikroskopischen Ansatz erfolgen (Luckert 2004). Abb. 2.20 stellt die Ansatze der beiden
Modellvorstellungen schematisch dar. Makroskopische Ansdtze beschreiben die Filtration
durch wenige direkt messbare charakteristische ProzessgroRen. Haufig nutzt man dafiir die
Verunreinigungskonzentration ¢ des Filtrates zum Zeitpunkt t; nach Verlassen des Filters
(Abb. 2.20 b). Die Beschreibung erfolgt durch ein System partieller Differentialgleichungen,
was eine Bilanzgleichung und eine Gleichung zur Beschreibung der Kinetik beinhaltet. Der

makroskopische Ansatz wird angewendet, um die Prozessdynamik eines Filters zu
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beschreiben. Durch die experimentelle Bestimmung der charakteristischen ProzessgrofRen
fir jeden einzelnen Anwendungsfall sind die resultierenden Modelle sehr gut geeignet, um

MaBstabsibertragungen vorzunehmen.

Fir die vorliegende Arbeit liegt der Schwerpunkt der experimentellen Arbeit auf der
Untersuchung der dominanten Filtrations- bzw. Antransportmechanismen. Deswegen wird
der mikroskopische Modellansatz verwendet. Hier wird die Filtration der Partikel durch
einzelne physikalische Vorgange beschrieben, die den Transport des Partikels zum Kollektor
beeinflussen. Abb. 2.20 a gibt einen Uberblick iiber die relevanten Transportmechanismen
bei der Tiefenfiltration. Zusatzlich zeigt die Abbildung, fiir welche PartikelgrofRen die
einzelnen Mechanismen dominant sind. Submikrometerpartikel werden durch die Diffusion
und elektrokinetische Wechselwirkungen entscheidend beeinflusst. Partikel oberhalb eines
Mikrometers werden durch Feldkrafte oder die rdumliche Ausdehnung der Partikel zum
Kollektor transportiert. Nach Abb. 2.20 a ergibt sich eine Abscheidellicke aufgrund der

Wirkungsliicke der Transportmechanismen.

— | Partikel

Diffusion % | Durchbruch

Sperreffekt
Tragheit
Elektrokinetische Sedimentation

Wechselwirkungen I Siebwirkung

rd

Abscheideeffizienz

T v

0,1 bis 0,5 um PartikelgrofRe
a) b)

Abb. 2.20: Modelle zur Beschreibung der Tiefenfiltration: a) Der mikroskopische Ansatz
modelliert die Partikelbewegung durch die Betrachtung einzelner physikalischer
Mechanismen nach LUCKERT (Luckert 2004); b) Der makroskopische Ansatz modelliert die
Abscheidung durch charakteristische GréfSen der Filterstruktur und einem resultierenden
System partieller Differentialgleichungen

tg

Fir die Modellierung ist es wichtig, zwischen dem reinen Aufprall und der gewiinschten
Abscheidung zu unterscheiden. Nur wenn das Partikel nach dem Kontakt am Kollektor haften
bleibt, spricht man von Abscheidung. Die Abscheideleistung des Tiefenfilters kann durch die
Berlicksichtigung aller wirkenden Einzelmechanismen berechnet werden. Daflir werden die
Abscheidegrade n; fiir jeden Transportmechanismus einzeln experimentell oder
mathematisch fir einen Einzelkollektor ermittelt. Die Kombination der Abscheidegrade

erfolgt nach LUCKERT Uber Gl. 2.19:
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TTex :IZ[]-_H(]-_U/)] Gl. 2.19

Zur Berechnung des Einzelkollektorabscheidegrads nex wird die GAuR'sche Pi-Funktion T1(x)
verwendet. Der Gesamtabscheidegrad der Filterschicht kann anhand von Gl. 2.20 berechnet

werden.

Tes = 1—exp(—f ) nEK) Gl. 2.20

Dabei beschreibt der Strukturparameter f die Geometrie der Filterkollektoren. Kann die

Filterstruktur durch Fasern beschrieben werden, berechnet sich f nach GI. 2.21 (Luckert

2004).
4 H

f=—a—T" Gl. 2.21
T dg

Wie erwahnt, ist die Tiefenfiltration ein Prozess fir die Reinigung hoher Volumenstrome und
wird deswegen fiir Gas als auch Flissigkeiten verwendet. Auf dem Gebiet der Gasfiltration
existieren bereits viele Theorien zur mikroskopischen Beschreibung der Filtration (Loffler
1965; Hiller 1980; Muhr 1976; Schweers 1993; Kasper et al. 2010). Aus diesem Grund wird
fir die Beschreibung der flissigen Tiefenfiltration oft auf die Modelle der Gasfiltration
zuriickgegriffen. In der Diskussion der experimentellen Ergebnisse wird deswegen besonders
auf die Modelle der Gasfiltration Bezug genommen und deren Anwendbarkeit fir die Fest-

Flassig-Trennung diskutiert.

2.4.1 Transportmechanismen

Die Tiefenfiltration setzt sich aus zwei Hauptmechanismen zusammen. Damit die disperse
Phase abgeschieden werden kann, missen die Partikel zur Kollektoroberflache gelangen,
dass heiflt aufprallen und dariiber hinaus nach dem Kontakt haften bleiben. Die
Aufprallwahrscheinlichkeit eines Partikels hangt stark von seinen physikalischen
Eigenschaften und der vorherrschenden Stromung ab. Im vorherigen Kapitel wurden die
relevanten Transportmechanismen bereits teilweise genannt. Abb. 2.21 zeigt die vier
Transportmechanismen, die fir Partikel groBer einem Mikrometer relevant sind. Die
Einflisse der Diffusion und der elektrokinetischen Wechselwirkungen koénnen fir die

betrachteten Partikelgrofen vernachlassigt werden (Hiller 1980). Demzufolge kann ein
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Partikel auf den Kollektor aufprallen, wenn es direkt auf den Kollektor sedimentiert (/), es
seine urspriingliche Stromlinie aufgrund von Massetrdgheit verlasst (//) oder das Partikel so
nah am Kollektor vorbeistromt, dass es aufgrund seiner Ausdehnung den Kollektor berihrt
(1l1). Zusatzlich konnen Partikel auch durch Stromungsphanomene an die Kollektoroberflache
transportiert werden (IV). Die stromungsbedingte Abscheidung bedarf allerdings
turbulenter, bzw. nicht laminarer Stromungsfelder, bei denen sich die Stromung vom

Kollektor ablost und stationdre Wirbelzonen bildet.

\

N

Abb. 2.21: Schematische Darstellung der relevanten Transportmechanismen in fliissigen
Medien: (1) Sedimentation; (ll) Trdgheit; (1ll) Sperreffekt (Interzeption); (IV) Strémungseffekte

Es ist Ublich, die vier genannten Transportmechanismen der Tiefenfiltration durch
dimensionslose Kennzahlen zu beschreiben. Ziel dieser Kennzahlen ist es, anhand bekannter
physikalischer GroBen des Systems, den Einfluss der einzelnen Transportmechanismen auf
die Filtration abzuschatzen. Dadurch kann die Filtrationsleistung in einer gegebenen Struktur
a priori abgeschatzt werden. Im weiteren Verlauf werden die relevanten dimensionslosen

Kennzahlen fiir kugelférmige Partikel vorgestellt.

2.4.1.1 Sedimentation

Die Schwerkraft als Feldkraft ist omniprdasent und beeinflusst das Transportverhalten der
Partikel. Vor allem fir geringe Fluidgeschwindigkeiten und spezifisch schwere Partikel
bewirkt die Sedimentation, dass Partikel ihre urspriingliche Strombahn verlassen. Somit kann
die Sedimentation ein wesentlicher Aufprallmechanismus werden. IVes (lves 1975) leitete
aus einer Dimensionsanalyse die Sedimentationskennzahl Ns in Gl. 2.22 her. Je grolRer der
Wert der Sedimentationskennzahl ist, desto dominanter ist der Einfluss der Schwerkraft fur
die Abscheidung im betrachteten System. Betrachtet man die Definition von Ns, erkennt
man, dass sie im Prinzip eine dimensionslose STOKE sche Stromungsgeschwindigkeit darstellt.
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N, :(’OP p-g-db Gl. 2.22
18-u, -1,

Ns steigt mit zunehmender Feststoffdichte pp und zunehmendem Partikeldurchmesser. Aus
Gl. 2.22 wird zudem deutlich, dass die Sedimentation nur bei geringer Hauptfluidstromung u,

und kleiner Fluidviskositat n, dominant sein wird.

2.4.1.2 Trdagheit

Eine weitere Einflussgrofe auf die Bewegung eines Partikels ist die Massentragheit.
Aufgrund der Reibung an der Partikeloberfliche des umgebenden Fluid werden Partikel in
einer Strdmung beschleunigt. Andert die Strémung aufgrund von Einbauten oder Kollektoren
ihre Stromungsrichtung, erfahrt das Partikel die Reibung des Fluides und zusatzlich eine
Zentrifugalkraft. Als Reaktion auf die wirkenden Krafte erfahrt das Partikel eine resultierende
Kraft, die es von seiner urspringlichen Stromlinie ablenken kann. Um das Verhaltnis der
Tragheit zur Zahigkeit zu beschreiben, wird die STokes-Zahl (St) verwendet, siehe Gl. 2.23
(Schubert 2003). Im englischsprachigen Raum wird die STOKEs-Zahl auch mit Stk abgekirzt.
Im weiteren Verlauf wird aber die Abkiirzung St verwendet.

_(pe—p)u -

St — Gl.2.23
18-dy -1,

Die STokes-Zahl beschreibt die Verhdltnisse um einen zylindrischen Kollektor mit dem
Durchmesser dg. In der urspriinglichen Herleitung enthdlt die Stokes-Zahl zusatzlich den
CUNNINGHAM-Faktor Cu. Der CuNnNINGHAM-Faktor ist in Gasen relevant, weil er die
Wechselwirkungen zwischen dem Partikel und des Gases beriicksichtigt. Fir Flissigkeiten ist
Cu =1 und kann vernachlassigt werden (Luckert 2004). Je groRer die STokes-Zahl ist, desto
hoher ist der Einfluss der Tragheit auf die resultierende Partikelbahn. Somit steigt mit
zunehmender Hauptfluidstromung und steigender PartikelgrofRe der Tragheitseinfluss enorm
an. GrolRere Kollektoren reduzieren die wirkende Zentrifugalkraft und reduziert somit die

Tragheitswirkung.

2.4.1.3 Sperreffekt
Der dritte direkte Transportmechanismus ist der Sperreffekt, teilweise auch als Interzeption
bezeichnet. Wie in Abb. 2.21 (Ill) dargestellt, verlauft die Stromlinie des Partikels so nah am

Kollektor, dass das Partikel aufgrund seiner raumlichen Ausdehnung auf den Kollektor prallt.
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Um den Sperreffekt zu beschreiben, wird das Verhaltnis aus den charakteristischen

Durchmessern des Partikels dp und des Kollektors dyx verwendet, siehe Gl. 2.24.

N =— Gl. 2.24

Beim Sperreffekt tritt das Partikel nur mit einem Kollektor in Kontakt. Nach LUCKERT liegen
typische Sperreffektkennzahlen N, flir Sandschittungen zwischen 0,0001 — 0,05 und fir
feinste Faserfilter bei bis zu 10. Je groBer die Werte von N, desto groRer ist auch die
Wahrscheinlichkeit der Siebwirkung. Dabei hat das Partikel Kontakt mit zwei Kollektoren,

weil dessen Abmessung groRer ist als die Pore zwischen den beiden Kollektoren.

Ein wichtiger Punkt des Sperreffekts ist die resultierende Form der Partikelabscheidungen.
Uberwiegen der Sperreffekt und die Trigheit bei den Transportmechanismen, kénnen sich
raumliche Strukturen der Abscheidung ausbilden (Abb. 2.19 b). Diese wachsen zum Teil
senkrecht zur Stromungsrichtung in die Fluidstromung hinein und bilden wiederum neue
Flachen zur Abscheidung weiterer Partikel. Sind die Haftkradfte zwischen den abgeschiedenen
Partikeln und dem Kollektor bzw. zuvor abgeschiedenen Partikeln groR genug, um der
Stromung zu widerstehen, konnen sich dendritische Abscheideformationen bilden (Kanaoka

et al. 1980).

2.4.1.4 Stromungseffekte

Die letzte Gruppe der Abscheidemechanismen sind direkt stromungsbedingte Anderung der
Partikelbahn. Fluide beeinflussen die Bewegung der dispergierten Partikel durch ihr
Strémungsprofil. In der Stromungsmechanik unterscheidet man grundsatzlich in laminare
oder turbulente Stromungsbilder. Laminare Strémung zeichnen sich durch ein parabolisches
Stromungsprofil aus, bei dem die Fluidgeschwindigkeit von aulRen nach innen zunimmt.
Turbulente Strémungen bestehen aus einer Vielzahl kleiner Verwirbelungen und bilden in
der integralen makroskopischen Betrachtung ein pfropfenartiges Geschwindigkeitsprofil
Uber dem Porendurchmesser. Turbulente Stromungen besitzen somit anndahernd konstante
Geschwindigkeiten Uber dem Querschnitt der Stromung. Um die Art der vorliegenden
Stromung zu charakterisieren wird die ReEyNoLDs-Zahl (Re) verwendet, Gl. 2.25. Je kleiner die
ReEYNOLDs-Zahl ist, desto eher herrscht ein laminares Strémungsprofil vor.

u, -d .
Re = It " Fchar " AL Gl. 2.25

m
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Fiir die nachfolgenden Untersuchungen wird davon ausgegangen, dass die erste Reihe der
Kollektoren der Filterstruktur in Stromungsrichtung immer laminar angestromt wird. Doch
spatestens nach der ersten Kollektorreihe kann die Stromung unregelmaRig werden und
turbulente Stromungsfelder entstehen. Die Auswirkungen dieser Stromungseffekte werden

in Kap. 2.5 noch weiter erldutert.

Die Partikel-FRouDE-Zahl (Frp) wurde von HiLLER eingefiihrt und beschreibt das Verhéltnis der
Partikeltragheit zur wirkenden Schwerkraft (Hiller 1980). Die Partikel-Froude-Zahl wird nach
Gl. 2.26 berechnet und beschreibt den Einfluss der Tragheit auf die Partikelbewegung im
Schwerefeld. Je GroRer die Frp desto deutlicher ist der Tragheitseinfluss fir die resultierende

Partikelbewegung.

2

u
Fr, = M A Gl. 2.26

dp -9 Pp

Die eingefihrten dimensionslosen Kennzahlen ermoglichen eine Abschatzung der

dominierenden Transportvorgange fir die betrachtete Filtrationsaufgabe. In Abb. 2.22 sind
die Verldaufe der eingefiihrten Kennzahlen in Abhadngigkeit der Strémungsgeschwindigkeit
(Abb. 2.22 a) und der PartikelgroRe (Abb. 2.22 b) fiir Aluminiumoxid-Partikel in Wasser
dargestellt. Fir kleine Partikel sind die Schwerkraft und die Tragheit vernachlassigbar fir die
Bewegung der Partikel, sie folgen ihrer urspriinglichen Stromlinie. Somit prallen feine
Partikel nur durch den Sperreffekt auf den Kollektor. Mit zunehmendem
Partikeldurchmesser gewinnen die Schwerkraft und die Tragheit an Bedeutung. Zusatzlich
steigt der Einfluss des Sperreffektes. Da die Fluidgeschwindigkeit konstant gehalten wird,
andert sich das Stromungsbild nicht, und somit bleibt die REYNOLDS-Zahl um den Kollektor
(Rex) konstant. Dagegen nimmt die Partikel-FROUDE-Zahl monoton ab, da der
Schwerkrafteinfluss auf die Partikelbewegung im konstanten Stromungsfeld mit
wachsendem Partikeldurchmesser zunimmt. Betrachtet man Abb. 2.22 b, wird der starke
Einfluss der Fluidgeschwindigkeit auf den Partikeltransport deutlich. Mit steigender
Fluidgeschwindigkeit nimmt der Einfluss der Tragheit auf den Partikeltransport
Uberproportional zu. St und Frp steigen stark an und (bersteigen die
Sedimentationskennzahl um mehrere GroRenordnungen. Zusatzlich andert sich die
Stréomung um den Kollektor deutlich. Re steigt um drei Gr6Renordnungen, sodass man bei

hohen Geschwindigkeiten davon ausgehen muss, dass sich hinter dem Kollektor ein
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Ablosegebiet bildet (Schubert 2003). Die Sperreffektkennzahl wird definitionsgemall durch

die Fluidgeschwindigkeit nicht beeinflusst und bleibt konstant.

a) b)
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Abb. 2.22: Einfluss von PartikelgréfSe und der Hauptfluidstrémung auf die relevanten
Transportmechanismen und die Strémungsbedingungen fiir Aluminiumoxidpartikel in Wasser
bei einem Kollektordurchmesser d¢ = 1 mm: a) Fiir eine Fluidgeschwindigkeit von 0,02 m/s;

b) Fiir ein 75 um Partikel

Die Stromung des Fluides kann den Partikelaufprall aber auch hemmen. LUCKERT
unterscheidet dabei in hydrodynamische Querkrafte und die hydrodynamische Hemmung
(Luckert 2004). Die Querkrafte entstehen vor allem durch die Wirkung des Strémungsprofils
auf das Partikel. Durch Geschwindigkeitsgradienten im Stromungsprofil erfahren hinreichend
grol3e Partikel eine Ablenkung in schnellere Zonen des Fluides und somit weg vom Kollektor.
Die hydrodynamische Hemmung beschreibt die Verdrangung der flissigen Phase aus dem
Kontaktbereich zwischen dem Partikel und dem Kollektor. Die Theorie dieser viskosen
Hemmung geht auf Arbeiten von STEFAN (Stefan 1875) und REYNOLDS (REYNOLDS 1886) zurlick,
die sich mit der Filmstabilitdit von Schmierfilmen beschaftigten. Um den Flissigkeitsfilm
zwischen zwei Festkorpern zu verdrangen muss der Flissigkeitsfilm beschleunigt und aus
dem Spalt gepresst werden. Erst wenn der Fluidfilm reit und sich das Fluid spontan aus dem
Kontaktbereich zurlickzieht, kann ein Feststoffkontakt entstehen. Aufbauend auf den
Arbeiten von STEFAN und REYNOLDS gibt es viele Ansdtze, welche die notige viskose
Verdrangungskraft berechnen (Brenner 1961; Adams und Edmondson 1987; Luttrell und
Yoon 1992; Vinogradova 1995; Joseph et al. 2001). Abb. 2.23 zeigt schematisch den
Verdrangungsprozess der fluiden Phase, wenn sich ein Partikel auf den Kollektor zubewegt.
In der Nahe der Feststoffoberfldche kann das Fluid als stationdr betrachtet werden. Nach
LUTTRELL und YooN (Luttrell und Yoon 1992) erfdhrt ein Partikel die Hemmung, sobald die

Entfernung zum Kollektor kleiner als 5% seines Durchmessers wird. Somit ist der
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Wirkungsbereich der hydrodynamischen Hemmung h1<0,05-dp. Reildt der Fluidfilm, so
bricht auch die hemmende Wirkung zusammen. Der Abstand, bei dem der Fluidfilm reif3t,

wird mit hgim bezeichnet und tritt fiir hydrophobe Systeme ab einer Entfernung von 50 —

150 nm ein (Luttrell und Yoon 1992).

Partikel \l/ Up;

h, Spalt-

fllissigkeit
rms-

Rauheit

Filteroberfldche

Filteroberflach

Abb. 2.23: Schematische Darstellung der Schmierfilmtheorie nach STEFAN und REYNOLDS flir ein
raues Partikel welches sich auf einen rauen Kollektor zubewegt (Stefan 1875; Reynolds 1886).

Zur Vereinfachung wird in den etablierten Modellansatzen lberwiegend von idealglatten
Geometrien ausgegangen, die durch die gestrichelten Linien in Abb. 2.23 angedeutet sind.
Zusatzlich zeigt Abb. 2.23 auch die Auswirkungen der realen Topographie von
Feststoffoberflachen auf den Flussigkeitsfilm. Die Rauheit der realen Feststoffoberflachen
fihrt zu Stérungen in der Grenzfliche und diese flihren bereits vor Erreichen des
Filmrisskriteriums hgjm zum Filmriss. Um den Einfluss der Rauheit bei der Berechnung der
viskosen Verdrangung zu bericksichtigen, wird der quadratische Mittenrauheitswert (rms)
der Oberflachen bestimmt (Rabinovich et al. 2000a). Die Ermittlung des rms-Wertes wird in
Kap. 3.2 ndher erldutert. Die Summe der beiden Oberflachen rms-Werte h;ns wird genutzt,

um die kritische Filmdicke hnin nach Gl. 2.27 zu definieren.
hmin = h

Da die interagierenden Oberflachen auch durch ihre Geometrie die viskose Verdrangung

bim T e Gl. 2.27
beeinflussen, wird im Folgenden die benétigte Kraft zur Verdrdangung des Fluides nach
Gl. 2.28 berechnet. Sie ist hergeleitet fir die Interaktion eines spharischen Partikels mit einer
ebenen Flache (Vinogradova 1995; Joseph et al. 2001). Mit zunehmendem Abstand der
Feststoffoberflachen h verschwindet der Einfluss der hemmenden Kraft, wohingegen eine
steigende Viskositat n. und zunehmende Partikeldurchmesser zum Anstieg der benétigten

Verdrangungskraft F;s fihren.
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Mit den nun eingefiihrten Kennzahlen und den Effekten der Stromung kann die Bewegung

Gl. 2.28

der Partikel in einem Fluid abgeschatzt werden. Um Partikelbahnen genauer zu berechnen,
werden numerische Simulationen genutzt, die nicht die dimensionslosen Kennzahlen
verwenden, sondern die Partikelbahnen unter Beriicksichtigung der wirkenden Krafte
berechnen (Rajagopalan und Tien 1976; Tien und Payatakes 1979; Chiang und Tien 1985;
Sharma und Yortsos 1987)].

2.4.2 Haftmechanismen

Erreicht das Partikel die Oberflache des Kollektors, so spricht man vom Kontaktereignis bzw.
Aufprall. Die beiden Feststoffoberflichen haben im Kontaktfall einen Abstand von ca.
0,4 nm, was dem minimal erreichbaren Abstand entspricht (Krupp 1966). Fiir die Filtration ist
es essentiell, dass das Partikel auf dem Kollektor dauerhaft haftet und somit aus dem

Fluidstrom abgeschieden ist.

Uber die Haftwahrscheinlichkeit des Partikels entscheiden die wirkenden Haft- und
Ablosekrafte. Wie bereits eingefiihrt, ist die wirkende Adhasionskraft Fagn in hydrophoben
Systemen die Summe aus den vdW-Wechselwirkungen, der hydrophoben Interaktion und

der moglichen Kapillarkraft einer entstehenden Gaskapillare, siehe Gl. 2.29.

Fagh = Fuaw + Fohon T F¢ Gl. 2.29

Demgegeniiber stehen der dynamische Auftrieb Fp, die Widerstandskraft Fy und die
kinetische Energie des Partikels Eyin1 nach dem Aufprall, die der gespeicherten elastischen
Verformungsenergie des Partikels entspricht. Eyn1 bildet somit die entscheidende Hurde fir

den Abscheideprozess.

Aus dem  Bereich der Gasfiltration sind  bereits viele Arbeiten zur
Abscheidewahrscheinlichkeit durchgefiihnrt wurden. LOFFLER bestimmte durch indirekte
Messungen die Haftkraft zwischen Partikel und Faseroberflichen als Funktion der
Aufprallgeschwindigkeit, der Partikelgroe und der Luftfeuchte (Loffler 1965). In seinen
Experimenten wurden Polyamidfasern mit mineralischen Aerosolen umstromt und im

Anschluss die Haftkraft der abgeschiedenen Partikel mithilfe der Zentrifugenmethode
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bestimmt. Er schlussfolgerte, dass die bendtigten Ablosekrafte mit steigenden
Filtrationsgeschwindigkeiten und bei kleineren Partikeldurchmessern deutlich zunehmen.
HILLER baute auf den Ergebnissen von LOfFFLER auf und erweiterte das Modell um die
Haftwahrscheinlichkeit (Hiller und Loffler 1980; Hiller 1981). Er entwickelte fiir die
Vorhersage der Haftwahrscheinlichkeit ein Modell, welches die Aufprallgeschwindigkeit und
die plastische Verformung des Partikels wahrend des Aufpralls bilanziert. Demzufolge kann
ein Partikel nur haften, wenn eine plastische Deformation des Partikels mit dem Aufprall
einhergeht. Die Deformationsenergie Ep verbraucht kinetische Energie Ey, des Partikels und
erhoht die Haftfliche zwischen den Feststoffphasen, was wiederum die resultierende
Haftenergie E,gn erhoht. Die dazugehorige Energiebilanz ist in Gl. 2.30 dargestellt, wobei O

den Zustand vor dem Kontakt und 1 nach dem Aufprall beschreibt.

(Ekin +Eadh)0 :(Ekin +Eadh)1 +E, Gl. 2.30
Nach HiLLer kann ein Partikel nur haften, wenn die effektive Adhdasionsenergie AEaqgn
(Gl. 2.31) groRer ist als die kinetische Energie des Partikels nach dem Aufprall Ey, ;. Die
effektive Adhéasionsenergie resultiert aus der vergroRerten Kontaktfliche der beiden

Feststoffe aufgrund der erfolgten plastischen Verformung beim Aufprall.

AEadh = Eadh,l _Eadh,o Gl. 2.31

HiLters  Untersuchungen zeigen, dass die Haftwahrscheinlichkeit mit zunehmender
Aufprallgeschwindigkeit stark abnimmt. Ab einer kritischen Aufprallgeschwindigkeit )it
wird Egn1 groBer als die Summe aus Deformationsenergie und effektiver Haftenergie im
Kontakt, und somit prallt das Partikel (berwiegend elastisch zurlick in den Fluidstrom.
Zusatzlich nimmt die Haftwahrscheinlichkeit mit zunehmender Festigkeit des Feststoffes ab,
da weniger kinetische Energie in plastische Verformungsenergie umgewandelt wird. Im
Gegensatz dazu nimmt die Haftwahrscheinlichkeit mit steigender Partikeldichte und
zunehmendem Haftkraftniveau zu. Die Partikeldichte ist wichtig, da sie den Aufprallimpuls

beeinflusst.

Bei der Ubertragung von Modellen aus der Gasfiltration auf die Beschreibung der fliissigen
Filtration muss der Einfluss der hoheren Viskositat und Dichte des kontinuierlichen Fluides
unbedingt betrachtet werden. Zusatzlich nimmt die Wahrscheinlichkeit von plastischen
Verformungen insbesondere in den hier betrachteten Systemen ab, da keine

Polymerkollektoren verwendet werden.
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Die Abscheidung von Partikeln aus einem Fluidstrom ist nicht irreversibel. Je groRer ein
abgeschiedenes Partikel ist, desto weiter ragt es aus der kollektornahen langsamen
Stréomung in schnellere Stromungsbereiche hinein. Die aufgrund der Anstrémung wirkenden
Krafte auf das Partikel werden durch die Widerstandskraft und den dynamischen Auftrieb
beschrieben. RusIN beschreibt die Krafte auf haftende Partikel in seiner Dissertationsschrift
ausfuhrlich (Rubin 1977). Die ablésenden Krafte sind in Abb. 2.24 dargestellt. Die
Widerstandskraft wird nach Gl. 2.32 berechnet und der dynamische Auftrieb nach Gl. 2.33
(Rubin 1977). Beide Herleitungen gelten fiir spharische Partikel. Der Hauptunterschied
zwischen den beiden Kraften ist der verwendete Proportionalitdtsfaktor ¢; und die Richtung
der resultierenden Kraft, siehe Abb. 2.24. Beide Faktoren sinken mit steigendem Re und dem
spezifischen Wandabstand ayw (Gl. 2.34), der dem Quotient aus dem Wandabstand h und

dem Partikeldurchmesser dp entspricht.

T

Foy zgcw d2peuf Gl. 2.32
T
FD — gCD d|§ .pF .uf Gl. 2.33
h
aW = — GI. 2.34
dP

Die Proportionalitatsfaktoren kdnnen nur experimentell ermittelt werden. Die
Untersuchungen von RUBIN belegen, dass unabhangig von aw der Widerstandsbeiwert cw
wesentlich groRer ist als der dynamische Auftriebsbeiwert ¢p (Rubin 1977). Die Berechnung
von RuUBIN fiir Re < 30 ergaben, dass die Auftriebskraft flr haftende Partikel maximal ein
Viertel der wirkenden Widerstandskraft erreicht. Somit ist die Widerstandskraft der

dominante Einfluss auf die mogliche Redispergierung in einer zahen Stromung.

Zusatzlich zu den stromungsbedingten Ablosekraften, wirkt auch die Gewichtskraft und die
Auftriebskraft auf das haftende Partikel. Die Gewichtskraft wirkt unabhangig von der
Stromungsrichtung immer vertikal und die Auftriebskraft ist der Gewichtskraft entgegen

gerichtet.
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Um den Einfluss der Gewichtskraft unter Bericksichtigung der Auftriebskraft zu beschreiben,
wird die effektive Gewichtskraft eingefihrt, die fir spharische Partikel nach Gl. 2.35
berechnet wird. Anhand der Definition der effektiven Gewichtskraft wird deutlich, dass diese

sowohl stabilisierend als auch destabilisierend wirken kann.

T
Fo eff Zg'ds '(PP—PL)'Q Gl. 2.35

Aus dem Wissen der Transportvorgdnge und der Haftmechanismen ist es moglich, die
Morphologie von partikuldren Ablagerungen zu beschreiben. Das Modell von KANAOKA et al.
in Abb. 2.19 zeigt die Bildung von dendritischen Partikelstrukturen in Abhangigkeit von den
Stromungsbedingungen (Kanaoka et al. 1986). Fir geringe Fluidgeschwindigkeiten und somit
kleine St konnen sich dendritische Strukturen nahezu senkrecht zur Strémungsrichtung
ausbilden. Eine Voraussetzung fiir diese Partikelformation ist, dass die wirkenden Haftkrafte
im Partikel-Kollektor-Kontakt bzw. im Partikel-Partikel-Kontakt den ablésenden Kraften
standhalten. Wird die Stromungsgeschwindigkeit erhoht, so steigt der Einfluss der Tragheit
auf den Partikeltransport und die mobilisierende Wirkung des kontinuierlichen Mediums auf
bereits abgeschiedene Partikel. Die entstehenden Ablagerungen kénnen nur noch parallel zu
den Strémungsbahnen gegen die Flussrichtung anwachsen. Die Ausbildung dendritischer
Ablagerungsstrukturen wurde bereits in Simulationen der flissigen Tiefenfiltration

festgestellt (Banzhaf 2004; Luckert 2004).

L L

Abb. 2.24: Skizze der wirkenden Kréfte auf ein haftendes Partikel an der Filterwand infolge
der Umstrémung eines Fluides: dynamische Auftriebskraft Fp , Widerstandskraft Fy, und die
Haftkraft Faqn

In Abhangigkeit von der Morphologie der Abscheidung und der wirkenden Stromung kann es
zu diskontinuierlicher Redispergierung kommen (Rembor 2002). Ursache fiir diese
Ablosungseffekte konnen der kontinuierlich steigende Druckverlust im beladenen Filter oder
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punktuelle DruckstofRe in der Stromung sein (Kiss et al. 2001). Besonders dendritische
Ablagerungen neigen zur Redispergierung, da sie weit in die Stromung hinein reichen und
keinen Kontakt zum Kollektor haben. lhre Haftwirkung resultiert aus der Interaktion mit

benachbarten Partikeln, was in der Regel eine geringere Kontaktflache bedeutet.

2.5 Einzelkollektormodell

Tiefenfilter sind dreidimensionale anisotrope Strukturen. Typische Filtermedien sind
Schiittungen, Fasermedien, keramische oder metallische Strukturen. Bei allen Medien ist es
kaum moglich, die innere Struktur genau zu beschreiben, da sie das Ergebnis eines zufalligen
Produktionsprozesses ist. Um die Tiefenfiltration dennoch modellieren zu konnen,
verwendet man den Ansatz des Einzelkollektors (Abb. 2.19; Abb. 2.21; Abb. 2.24). Die Idee
ist, durch die Analyse der Stromungsbedingungen und der daraus resultierenden
Partikelbewegungen um einen Einzelkollektor, Aussagen fiir eine komplexe Filterstruktur
gewinnen zu kdnnen. Das Ziel ist es, Aussagen Uber die Aufprall- und Haftwahrscheinlichkeit,
die Abscheidungsmorphologie sowie das Durchstromungsverhalten unregelmaliger
Tiefenfilter zu gewinnen. Das Einzelkollektormodell wird sowohl fir experimentelle
Untersuchungen als auch fir numerische Simulationen von Tiefenfiltrationsprozessen
verwendet (Suneja und Lee 1974; Loffler 1965; Muhr 1976; Hiller 1980; Schweers et al. 1992;
Kiss et al. 2001; Banzhaf 2004; Lehmann 2005; Kasper et al. 2010).

Zu den ersten experimentellen Arbeiten zahlen die Untersuchungen zur Aerosolfiltration.
LOFFLER untersuchte Haftkrafte, MuHR befasste sich mit den Einflissen der relevanten
Feldkrafte auf die Abscheidung, HILLER stellte ein erstes Haftmodell auf und SCHWEERS et al.
erarbeiteten den Einfluss der Kollektoranordnung auf die Partikelabscheidung. Kasper et al.

untersuchten den Einfluss der Stromung auf die Abscheidemorphologie an einer Einzelfaser.

In flissigen Medien sind bisher nur wenige experimentelle Arbeiten zum Abscheideverhalten
faseriger Tiefenfilter publiziert. Zu den zuganglichen Publikationen zahlen die Arbeiten von
Kiss und BANzHAF. Kiss et al. erarbeiteten in Wassermodellen experimentelle Erkenntnisse
zum Aufbau der Abscheidung als Funktion der Stromungsbedingungen. Hohe Fluidstromung
fihren zur Stromungsablosung hinter den Kollektoren, und es bilden sich lokale Wirbel im

Schatten der Kollektoren. Diese Wirbel kdnnen eine Partikelabscheidung auf der Unterseite
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des Kollektors ermoglichen, sie beeinflussen jedoch die Abscheidewahrscheinlichkeit auf den
nachfolgenden Kollektoren haufig negativ (Abb. 2.21 (IV)) (Kiss et al. 2001). Abb. 2.25 zeigt
die von Kiss et al. experimentell nachgewiesen Wirbelzonen. Die Existenz dieser Wirbel
wurde auch von BEALE und SPALDING beschrieben (Beale und Spalding 1999). Zusatzlich
berichtet Kiss et al., dass Schwankungen der Strémung lawinenartige Abldsungen bereits
abgeschiedener Partikel hervorrufen kdnnen. BANZHAF untersuchte in seinen Experimenten
den Einfluss der Faseranordnung in Stromungsrichtung auf die Abscheideleistung einer
Tiefenfilterstruktur (Banzhaf 2004). Demzufolge erhoht der leichte Versatz der Fasern
senkrecht zur Stromungsrichtung die Abscheidung. Wird der Versatz der Faser zu grof,
entsteht ein Stromungsbild, welches die Abscheidung deutlich reduziert. Die Abscheidung
pro Faser wird minimal, wenn die Fasern in einer fluchtenden Folge, wie in Abb. 2.25 b

dargestellt, angeordnet sind.

Wirbelzone des Kallektorelements
wake of the collector element

b) bevorzugte Stromlinie

Abb. 2.25: Modellierung der Strémung in einem Tiefenfilter mithilfe der Anordnung von
Einzelkollektoren: a) Kollektoren sind entlang und senkrecht zur Strémungsrichtung in Reihe
angeordnet (Kiss et al. 2001); b) Kollektoren sind entlang der Strémungsrichtung versetzt
angeordnet nach Kiss et al. (Kriiger 2014)

Da jegliche experimentelle Versuche sehr arbeitsintensiv und aufwendig sind, wurde bereits
friih begonnen die Tiefenfiltration durch mathematische Modelle zu beschreiben. Grundlage
fir diese Modelle ist die Berechnung des vorherrschenden Strémungsbildes. Um den
Rechenaufwand zu minimieren, wurde in der Anfangszeit ebenfalls auf das
Einzelkollektormodell zuriickgegriffen. Lame legte durch die analytische Losung der
Kreiszylinderumstromung die Grundlage fiir Modellierungen (Lamb 1924). Aufbauend auf
dieser Theorie wurden viele Ansatze fir verschiedene Re-Bereiche entwickelt, die mit
Verbesserung der Rechentechnik immer komplexer und umfassender wurden (Brenner
1961; Suneja und Lee 1974; Payatakes et al. 1974; Rajagopalan und Tien 1977; Tien und

Payatakes 1979; Sharma und Yortsos 1987; Lee und Koplik 2001; Zamani und Maini 2009).
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Somit kdnnen mittlerweile Filtrationsprozesse in komplexen Strukturen modelliert werden,
die sich aber immer noch aus idealisierten Kollektoren aufbauen (Lehmann 2005; Hellmann
et al. 2012; Werzner et al. 2013a). Abb. 2.26 zeigt den direkten Vergleich zwischen
experimentellen und simulierten Ergebnissen zum Abscheideverhalten von Partikeln (dp = 3
um). Die experimentellen Ergebnisse von KASPER et al. zeigen einen klaren dendritischen
Aufbau der Ablagerungen. Die Strukturen wachsen entgegen der Strémungsrichtung und
werden dabei wesentlich breiter als die Einzelfaser. Die numerische Simulation von LEHMANN
zeigen exakt die gleichen Tendenzen, allerdings scheint die Packungsdichte bei den
Simulationen hoéher zu sein als bei den experimentellen Ergebnissen. LEHMANN gibt die
Packungsdichte der Ablagerungen mit 20 % an. Kasper et al. machen keine Aussage zu der
Ablagerungsdichte, sodass eine exakte Bewertung nicht moglich ist (Lehmann 2005; Kasper

et al. 2010).

a b

Abb. 2.26: Abscheidemorphologien von Partikeln an einer 30 um dicken Einzelfaser:

a) Experimentelle Arbeiten von Kasper et al.: Polystyrolpartikel, St = 0,9 (Kasper et al. 2010);
b) Numerische Simulation mit FLUENT von LEHMANN: Latexpartikel, St = 1 (Lehmann 2005)

Das Einzelkollektormodell ist eine gute Vereinfachung um die Tiefenfiltration zu erklaren,
doch ist es sehr wichtig, die Grenzen des Ansatzes zu beachten. Das Modell setzt voraus,
dass unbeladene Strukturen und ein ungestortes Stromungsfeld um den Kollektor vorliegen.
Somit gelten alle Erkenntnisse strenggenommen nur fiir unbeladene oder kaum beladene
Filter (Lehmann 2005). Im Verlauf der Filtration wird sich ein Einzelkollektor aber beladen
und somit seine Geometrie dndern, was die lokale Stromung beeinflusst und demnach eine

Auswirkung auf den Partikeltransport haben wird. Nach LEHMANN st der
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Einzelkollektoransatz fir die Modellierung von Tiefenfiltern spéatestens im Fall der
Brickenbildung zwischen zwei Fasern nicht mehr anwendbar (Lehmann 2005). LEHMANN
untersuchte in seiner Dissertation den Effekt der Filterbeladung auf die Durchstromung der
Filter und die Struktur der Ablagerungen mithilfe numerischer Simulationen. Die
Ablagerungen bilden immer dendritische Strukturen, die entgegen der Stromungsrichtung
wachsen. Mit steigender St-Zahl verbreitert sich der effektive Abscheidewinkel, und die
Packungsdichte nimmt zu. Die numerischen Simulationen bestdtigen demnach den Ansatz
von Kiss et al., wiederlegen aber das Modell von KaNaokA beziiglich des St-Einflusses in

Abb. 2.19.
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3 Materialien und Methoden

Experimentelle Arbeiten bilden einen Schwerpunkt der vorliegenden Arbeit. Im Rahmen der
Filtrationsversuche wird neben der Fluidgeschwindigkeit auch das Feststoffsystem variiert.
Dabei gilt es herauszufinden, wie die disperse Phase und die Oberflache bzw. Struktur des
Filtermediums auf das Filtrationsergebnis wirken. Durch geeignete Beschichtungsmethoden
ist es moglich, den Einfluss der Benetzung zwischen der fluiden und der dispersen Phase zu
untersuchen. Weiterhin werden der Einfluss der Dichte und die Auswirkung der
Partikelgr6Renverteilung der dispersen Phase auf die Filtrationsleistung keramischer
Filterstrukturen untersucht. Die verwendeten Materialien und deren Spezifikationen werden

im Folgenden detailliert beschrieben.

3.1 Charakterisierung verwendeter Feststoffe

Als disperse Phase werden Aluminiumoxid und Polytetrafluorethylen (PTFE) verwendet. Das
Aluminiumoxid ist ein Produkt der Almatis GmbH und ist in verschiedensten Kérnungen
erhéltlich (Almatis GmbH). Fir die Arbeit wurden die Kérnungen <200 pm und <20 um
verwendet. Das PTFE-Pulver wurde am Institut fur Mechanische Verfahrenstechnik aus
kompakten PTFE-Bauteilen Gber Zerkleinerungsprozesse selbst hergestellt, da eine Fraktion
<200 um kommerziell nicht zu erwerben war. Die Beschreibung der Herstellung erfolgt in

Kapitel 3.1.2.

In Abb. 3.1 sind Rasterelektronenmikroskop-Aufnahmen der beiden Pulver in der Kérnung
< 200 um dargestellt. Die Gegenliberstellung zeigt, dass die Partikel in Gr6Re und Form ein
subjektiv dhnliches Aussehen aufweisen. Allerdings sind die Aluminiumoxidpartikel etwas
scharfkantiger, was an ihrer kristallinen Struktur liegt. Zuséatzlich zeigt das REM-Bild der
Aluminiumoxidpartikel, dass das Pulver nicht nur aus Einzelpartikeln, sondern auch aus
festen Agglomeraten feiner Partikel besteht. Die Agglomerate entstehen wahrscheinlich bei

der Herstellung des Produktes wahrend des finalen Sinterprozesses (Almatis GmbH).
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Abb. 3.1: Rasterelektronenmikroskop-Aufnahmen der verwendeten Partikelsysteme
dp <200 um: a) Aluminiumoxid (Al,03); b) Polytetrafluorethylen PTFE; die Kornformen der
beiden Materialien sind dhnlich und eignen sich somit fiir Vergleichsuntersuchungen.

Die relevanten physikalischen Eigenschaften der Pulver sind in Tab. 3.1 zusammengestellt.
Die beiden Pulver unterscheiden sich in ihren physikalischen Eigenschaften deutlich.
Aluminiumoxid hat ungefdahr die doppelte Dichte von PTFE, ist stabiler und besitzt eine
hohere Oberflachenenergie als PTFE. Die Besonderheiten des PTFE-Pulvers sind dessen
geringe Dichte und die schlechte Benetzbarkeit mit Wasser. Letzteres ist von groflem
Interesse in der vorliegenden Arbeit. Um den Dichteeinfluss auf die Abscheideleistung
keramischer Schaumfilter in schlecht benetzenden Systemen zu untersuchen, wurde ein
Verfahren entwickelt, um Aluminiumoxid zu hydrophobieren. Das hergestellte Al,03-F8261
zeigt ein  dhnliches Benetzungsverhalten wie PTFE  bei gleichbleibenden
Feststoffeigenschaften.

Tab. 3.1: Stoffwerte der verwendeten Partikelsysteme und Kontaktwinkel stoffgleicher
Feststoffsubstrate zu Wasser (Berg 1993; Kern GmbH, Gé6tzinger und Peukert 2003a;

Fritzsche et al. 2013) [* Messungen am Institut fiir Mechanische Verfahrenstechnik und
Aufbereitungstechnik der TU Freiberg (IMVTAT) ]

Dichte E-Modul Oberflachenenergie Kontaktwinkel

kg/m3 GPa mJ/m? Grad
Aluminiumoxid 3902 ° 370 47,32 54°
Aluminiumoxid-F8261 3902° 370 - 104 °
Polytetrafluorethylen 2160 0,42 18,5 101°
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In den folgenden Unterkapiteln werden die Partikelsysteme detaillierter diskutiert und
besonders auf die Herstellung des hydrophoben Aluminiumoxides und des PTFE-Pulvers
genauer eingegangen. Alle gemessenen PartikelgroRen werden mittels Laserbeugung durch

ein Helos Messsystem der Firma Sympatec gemessen.

3.1.1 Aluminiumoxid

In Abb. 3.2 sind die PartikelgroRenverteilungen des reinen Aluminiumoxids und des
beschichteten Pulvers dargestellt. In beiden Pulvern sind ca. 5 % der Partikel groRer als
200 um und ca. 8 % kleiner als 5 um. Der Kurvenverlauf unterhalb von 4 um beruht auf der
Sympatec-Auswerteroutine, kann daher eine systembedingte Ungenauigkeit sein und muss
nicht dem wahren Verlauf entsprechen. Der Vergleich der beiden PartikelgréRenverteilung
verdeutlicht, dass die Beschichtung keinen signifikanten Einfluss auf die PartikelgroRe und
deren Verteilung hat. Demnach ermdglicht die Beschichtung, den Einfluss der Benetzung auf

die Filtration zu untersuchen, wobei alle Gbrigen GroRen konstant bleiben.
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Abb. 3.2: In Ethanol gemessene Partikelgréfsenverteilungen der Aluminiumoxidpulver
< 200 um vor und nach der Beschichtung

Die Art und das Verfahren der Partikelbeschichtung werden in Unterkapitel 3.1.3 detailliert
beschrieben. Um den Einfluss der Beschichtung auf die Form der Partikel genauer zu
untersuchen, zeigt Abb. 3.3 zwei Detailaufnahmen von beschichtetem Aluminiumoxid. Beide
REM-Aufnahmen zeigen weiterhin die kantige Struktur der Partikel, wie es fiir einen
kristallinen Stoff Ublich ist. Bei hoherer VergrofRerung zeigt sich, dass die Oberflachen der

groberen Partikel teilweise mit Submikrometerpartikeln besetzt sind. Die Herkunft dieser
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Feinstfraktion kann nicht geklart werden. Es wird vermutet, dass sie ihren Ursprung in der
Herstellung des Pulvers hat. Eine Abreinigung der Partikel durch eine Ethanolwasche vor der
Beschichtung konnte die Beladung nicht wesentlich reduzieren. Die Anwesenheit dieser
Feinstfraktion wird sich auf die wirkenden Haftkrafte negativ auswirken, da sie den Abstand
des Hauptpartikels von der Filteroberflaiche erhoht. Da aber sowohl die reine Al,O3-Kérnung
als auch die modifizierte Kérnung diese Anlagerung zeigen, handelt es sich um einen

konstanten systematischen Fehler. Somit kénnen die Pulver genutzt werden, um eine

Parameterstudie zur Abscheideleistung von Keramikschaumfiltern durchzufihren.

Abb. 3.3: Detailaufnahmen des beschichteten Aluminiumoxidpulvers im REM: a) Zeigt einen
80 um Ausschnitt des Al,03 < 200 um; b) Fokus auf ein 15 um Al,Os Partikel, welches eine
deutliche Beladung gréberer Partikel mit Submikrometerpartikeln zeigt

Aus der reinen Aluminiumoxid-Kérnung wird mit einer Siebmaschine AS 200 der Firma
Retsch  mittels  Trockensiebung eine  Fraktion >100um  gewonnen. Die
PartikelgroBenverteilungen der reinen und der beschichteten Kérnung sind in Abb. 3.4
dargestellt. Nach der Siebung besitzt diese Fraktion einen Feinanteil < 100 um von unter
10 %. Die Beschichtung des Aluminiumoxides zeigt wieder keinen signifikanten Einfluss auf

den Verlauf der gemessenen PartikelgroRBenverteilungen.
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Abb. 3.4: In Ethanol gemessene Partikelgréfienverteilungen der Aluminiumoxidpulver
> 100 um vor und nach der Beschichtung

Als dritte Fraktion wird eine Aluminiumoxidkérnung <20um verwendet. Die

PartikelgroRenverteilung dieser Fraktion ist in Abb. 3.5 dargestellt. Diese Fraktion kann
direkt beim Hersteller bezogen werden und muss nicht mittels Siebung hergestellt werden.
6 % der Kérnung sind < 5 um und ca. 5 % sind > 20 um. Auch hier verandert die Beschichtung

den Verlauf der gemessenen PartikelgroRenverteilungen kaum.
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Abb. 3.5: In Ethanol gemessene Partikelgréfsenverteilungen der Aluminiumoxidpulver
< 20 um vor und nach der Beschichtung

Fir die Fraktion kleiner 20 um zeigt Abb. 3.6 REM-Detailaufnahmen. Die Aufnahmen belegen

erneut die unregelmafige, kantige Form der Partikel und die Beladung der

Partikeloberflaiche mit Submikrometerpartikeln. Der erneute Nachweis der Partikel im
Submikrometerbereich beweist, dass diese Verunreinigung produktspezifisch ist und nicht
durch die Behandlung im Vorfeld der Versuche bzw. durch Siebung oder Beschichtung

erzeugt wird.
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a) i ; b) K 25
Abb. 3.6: REM-Aufnahmen der Al,Os-Partikelfraktion < 20 um: a) Uberblicksbild der
vorhandenen Kornformen; b) Detailaufnahme eines Al,Os-Partikels mit den Anlagerungen der
Submikrometerpartikel

Durch die nun eingeflihrten PartikelgroRenerteilungen ist es maoglich, den Einfluss der

PartikelgroRe auf die Filtrationsleistung in Abhdngigkeit von der Benetzung zu untersuchen.

3.1.2 Polytetrafluorethylen

Ein weiteres Partikelsystem ist das Polytetrafluorethylen. Um eine Vergleichbarkeit mit dem
Aluminiumoxid zu erreichen, ist es notwendig eine PartikelgroBenverteilung zu nutzen, die in
ihrem Verlauf einer vorhandenen Al,0s-Verteilung entspricht. Da kein Anbieter fiir ein
solches Pulver gefunden werden konnte, wird das Pulver am IMVTAT selbst hergestellt
(Schilling 2014). Zur Herstellung des PTFE-Pulvers wird eine Cryomill MM 200 der Firma
Retsch verwendet. Dafiir ist ein Mahlzyklus entwickelt worden, der aus einer Vorkiihlphase,
finf Zerkleinerungsphasen und drei Zwischenkiihlphasen besteht. Eine stichpunktartige
Anleitung der Versuchsdurchfiihrung ist im Anhang 11.1 zu finden. Die resultierende
PartikelgroRenverteilung des zerkleinerten PTFE ist in Abb. 3.7 im Vergleich mit der
PartikelgroRenverteilung des Aluminiumoxides dargestellt. Die erzeugte PTFE-Fraktion erfillt
die Anforderung < 200 um sehr gut, jedoch unterscheidet sich der Verlauf der Verteilung
deutlich von der <200 um Aluminiumoxidverteilung. Die PTFE-PartikelgroRenverteilung
verlduft steiler als die Al,0s-Verteilung und hat demzufolge einen geringeren Feinanteil (< 40

um) und ein leicht hoheren Grobanteil (> 40 um).
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Abb. 3.7:In Ethanol gemessene PartikelgréfSenverteilungen von Polytetrafluorethylen

< 200 um und des beschichteten Aluminiumoxidpulvers < 200 um

Zusammenfassend stellt Tab. 3.2 die massebezogenen Oberflachen der vorgestellten Pulver
im hydrophobierten Zustand dar. Die Werte sind berechnet aus PartikelgréRenverteilungen
die in Ethanol gemessen werden. Fir die Berechnung der massebezogenen Oberflachen
werden die Partikel als Kugeln angenommen. Die beschichtete Aluminiumoxidfraktion
<200 um bildet den Ausgangspunkt aller experimentellen Untersuchungen und wird
deswegen als Referenzverteilung bezeichnet. Das PTFE-Pulver und die beschichtete
Referenzverteilung (Aluminiumoxid <200 um) besitzen 3dhnliche massespezifische
Oberflachen, wobei PTFE aufgrund der geringen Materialdichte eine groBere
volumenspezifische Oberflache aufweist. Die grobe Aluminiumoxidfraktion (> 100 um) hat
eine wesentlich kleinere massespezifische Oberflache als die Referenzverteilung und die

feine Fraktion (< 20 um) hat eine entsprechend héhere massespezifische Oberflache.

Tab. 3.2: Ubersicht der massebezogenen Oberfliche der verwendeten Pulver berechnet
anhand der in Ethanol gemessenen PartikelgréfSenverteilung

Stoff Kérnung massespezifische Oberflache
- um m*/g
Al,03-F8261 <200 0,0896
Al,03-F8261 >100 0,0249
Al,03-F8261 <20 0,3426
PTFE <200 0,0988
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3.1.3 Beschichtung des Aluminiumoxids

Das zu entwickelnde Modellsystem soll neben den klassischen Filtrationsparametern wie der
PartikelgroRe der Verunreinigungen, der Hauptfluidgeschwindigkeit und der Partikeldichte
auch den Einfluss der Benetzung auf die Tiefenfiltration untersuchen. Wie bereits eingefihrt,
ist die Benetzung zwischen einem Feststoff und einer fluiden Phase das Ergebnis der
wirkenden Oberflachenenergien. Im Rahmen dieser Arbeit wird Wasser als kontinuierliches
Medium verwendet. Um den Einfluss der Benetzung zu untersuchen, wird ein
Feststoffsystem bendétigt, welches sowohl hydrophil (8<90°) als auch hydrophob (&> 90°)
hergestellt werden kann. Durch die Verwendung von Dynasylan® der Firma Evonik ist es
moglich oxydische Oberflachen zu beschichten und somit die Oberflaichenenergie der
Feststoffe zu beeinflussen. Abb. 3.8 zeigt die chemischen Vorginge wahrend der
Beschichtung (Evonik Industries AG 2011). Dynasylan bestehen aus einer funktionellen
Gruppe (FG), die an ein Siliziumatom gebunden ist, welches wiederum an drei
Sauerstoffatome gebunden ist. Die fllssige Dynasylanlésung wird in eine Isopropanol-
Wasser-Salzsaure Mischung gegeben und nach Ablauf einer definierten Rihrzeit wird der
Feststoff zugegeben. Die Rezeptur und die Beschichtungsanweisung sind im Anhang 11.3
beschrieben. Es kommt dann zur Reaktion zwischen den direkt am Siliziumatom gebunden
Sauerstoffatomen und dem Feststoff. Dabei bildet sich eine chemische Bindung zwischen

dem Silan und dem Feststoff sowie unter den Silanmolekdilen aus.
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Abb. 3.8: Chemische Mechanismen wéihrend der Beschichtung von Feststoffen mit
Dynasylan® Produkten der Firma Evonik, Deutschland. (Evonik Industries AG 2011)

Fir die vorliegende Arbeit wird Dynasylan® F8261 verwendet. Die funktionelle Gruppe
dieses Silanes dhnelt der PTFE-Struktur (Heuzeroth et al. 2015a). Die makroskopische
Auswirkung der Beschichtung des Aluminiumoxides wird mittels Kontaktwinkelmessung an

ebenen Substraten gemessen. Durch die Beschichtung mit Dynasylan® F8261 erhoht sich der
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Kontaktwinkel eines Aluminiumoxidsubstrates auf > 100° (Tab. 3.1). Somit steht ein
Modellsystem zur Verfligung, bei dem die Benetzbarkeit zu Wasser gezielt verandert werden

kann, ohne dass andere Stoffparameter beeinflusst werden.

3.2 Keramische Filterstrukturen

Fiir die experimentellen Arbeiten werden Versuche mit keramischen Schaumfiltern und mit
keramischen Einzelkollektoren durchgefiihrt. Die Verwendung der Einzelkollektoren
ermoglicht den Zusammenhang zwischen relevanten Prozessparametern und der
Filtrationseffizienz zu untersuchen. Im Vergleich zu den Untersuchungen an
Keramikschaumfiltern werden die Ergebnisse nicht durch zufdllige Strukturschwankungen

der Abscheidegeometrie beeinflusst.

3.2.1 Schaumfilter

Alle verwendeten Schaumfilter in dieser Arbeit sind Aluminiumoxidfilter. lhre Herstellung
erfolgt Uber die Replikatechnik, die auf das Patent von SCHWARTZWALDER und SOMERS
zuriickgeht (Schwartzwalder und Somers 1963). Die Herstellung der Filter erfolgt am Institut
fiir Keramik, Glas und Baustofftechnik im Rahmen des SFB 920 (Voigt et al. 2013). Hierfir
werden Polyurethanschaume (PU) mit einem Keramikschlicker beschichtet und anschliefend
gebrannt. Die Polyurethanschdume werden aus einer flissigen Losung aufgeschdumt. Die
Struktur des Schaumes und somit auch des spateren Filters sind das Resultat der Bewegung
der Blasen innerhalb der noch fllissigen PU-L6sung. Somit besitzt jeder geschaumte PU-Filter
eine eigene zufillige innere Struktur. Zudem ist es schwierig, eine gleichmaRige
Keramikschicht auf das PU-Gerist aufzubringen (Colombo 2006; Colombo und Degischer
2012). Die fertigen Filter unterliegen deswegen herstellungsbedingten Schwankungen in
ihren Eigenschaften. Um eventuelle Abhangigkeiten zwischen den variierenden
Filtergeometrien und dem Filtrationsergebnis bestimmen zu kénnen, wird jeder Filter vor

den Filtrationsversuchen genau charakterisiert.

Schaumfilter bestehen, anders als typische Tiefenfilter, wie Schittungen, nicht aus kleinen
Kapillaren zwischen zufallig angeordneten Partikeln oder Fasern, sondern aus einem Gerust

aus Stegen, die sehr groBe ovale Kapillaren bilden. ApeLIAN stellte diesen Unterschied in
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Abb. 3.9 a dar. Allerdings zeichnet ApPeLIAN die Zu- und Abflisse der einzelnen Kapillaren
extrem klein, was in der Realitdt so nicht vorkommt. Dennoch wirkt die unterschiedliche
Kapillarform auf die Stromung im Schaumfilter und somit auf den Transport der Partikel an

die Oberflache des Filters.

a) &
Abb. 3.9: Charakterisierung eines Schaumfilters: a) Schematische Darstellung der
Kapillarform und des effektiven Strémungsquerschnittes eines Schaumfilters und einer
Schiittschicht nach APELIAN (Bao 2011); b) REM-Analyse eines 30 ppi Schaumfilters zur
Bestimmung der Porenweite (durchgezogener Kreis) und des Porenausgangsdurchmessers
(gestrichelter Kreis) (Kennedy et al. 2013)

Keramische Schaumfilter werden in der Regel wie Tiefenfilter charakterisiert. Zentrale
Charakteristika sind deren Druckverlust und die Porenweiten der Strukturen. Die Poren der
Schaumfilter kdonnen nur auf der Oberflaiche des Filters gemessen werden. Typische
Charakteristika sind die Offnung der Pore und deren Porenausgangsdurchmesser. Abb. 3.9 b
zeigt die Porenanalyse eines 30 ppi Schaumes von KENNEDY et al. (Kennedy et al. 2013). Der
durchgezogene rote Kreis beschreibt die Porenoffnung und der gestrichelte Kreis den

Ausgangsdurchmesser der Pore.

In der vorliegenden Arbeit werden sowohl die physikalischen Eigenschaften wie Masse und
Volumen gemessen als auch Durchlichtuntersuchungen, Durchstrémungsversuche und eine
Computertomographie(CT)-Analyse  durchgefiihrt. In  Abb.3.10a ist ein 20 ppi
Aluminiumoxidfilter abgebildet. Fir die Arbeit werden Filter mit 50 mm Breite und Tiefe
sowie 20 mm Hohe verwendet. Die MaRe der einzelnen Filter schwanken um bis zu + 10 %.
Um die PorengrofRen der 20 ppi Filter abschatzen zu koénnen, ist in Abb. 3.10b eine
Draufsicht mit MaRstab dargestellt. Es ist zu erkennen, dass die Porenweiten bis zu 3 mm
betragen, was der GrofRenordnung der Literaturangaben entspricht (Conti und Netter 1992;
Hlbschen 2004; Acchar et al. 2008; Kennedy et al. 2013). Fir die experimentellen Arbeiten
werden Uber 70 Filter verwendet, die alle einzeln charakterisiert werden. Die Masse der
Filter wird mit einer Analysewaage PH204S/M der Firma Mettler-Toledo bestimmt.
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Abb. 3.11 a zeigt die Massen der 20 ppi Filter nach der Herstellung. Die Massen schwanken
Uber alle Filter um + 13,7 %. Alle drei Hauptabmessungen der Filter werden mit einem
Messschieber bestimmt und daraus das Volumen der Filterstruktur errechnet. Der Quotient
aus der Filtermasse mg und dem Filtervolumen Vi ermdéglicht die Berechnung der

Raumdichte des Filters pgr nach Gl. 3.1.

a) : & b) . ‘
Abb. 3.10: Fotographien eines 20 ppi Aluminiumoxidfilters: a) Beispiel fiir die verwendeten
Filter (TxBxH:50 mm x 50 mm x 20 mm; b) Draufsicht auf einen Filter: Es sind die Stege des
Filters und die entstehenden Poren zu erkennen, die bis zu 3 mm Durchmesser haben

Die Raumdichte ermdoglicht eine Aussage Uber die innere Filterstruktur. Unter der Annahme,
dass Filterstege annahernd konstant beschichtet waren und jeder Filter eine dhnliche innere

Struktur besitzen wiirde, misste die Raumdichte trotz schwankender Abmessung konstant

bleiben.
m

Pr=—F Gl. 3.1
V.

Abb. 3.11 b zeigt die berechneten Raumdichten in gleicher Reihenfolge wie die Massen der
Filter. Die Raumdichte schwankt unabhéangig von der Filtermasse um + 14,4 %. Das zeigt,
dass die innere Struktur der Filter unterschiedlich ist, was die Filtrationsexperimente
beeinflussen wird. Denn eine hohere Anzahl von Stegen oder die Anzahl besonders breiter
Stege beeinflussen sowohl die Strémung als auch die Abscheidung der dispersen Phase.

Weiterhin wird fur alle Filter die Porositat nach Gl. 3.2 berechnet.

Mk

Os Gl. 3.2
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Die Porositat der untersuchten Filter betragt im Mittel 85 % + 3,6 %.
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Abb. 3.11: Physikalische Eigenschaften der verwendeten 20 ppi Filter: a) Schwankungsbreite

der Filtermassen (iber die verwendeten Filter; b) Raumdichte der Filter: die Raumdichten pgr

der Filter schwanken signifikant anders als die Massen der Filter, was darauf hindeutet, dass

auch die innere Struktur zwischen den Filtern schwankt (Stegbreiten, Materialdicke, Struktur

des Filters)

0,4

Neben den direkt messbaren physikalischen Eigenschaften der Filter wird jeder Filter durch
eine fotografische Analyse charakterisiert. Ziel ist es, die Groe und die Anzahl der
durchgingigen Poren der verwendeten Filter zu quantifizieren. Die Anlage und die
Durchfiihrung der Auswertung der fotografischen Analyse wird in Unterkapitel 3.4 genau
beschrieben. Die Idee der Durchlichtanalyse ist, dass Poren, die anndahernd direkt durch den
Filter verlaufen, das Licht kaum abschwachen und somit auf dem Foto sehr hell beleuchtet
erscheinen. Die Fotos der Filter werden in einer Matlab-Routine zundchst binarisiert. Dann
wird der Rand abgeschnitten und im Anschluss die Poren vermessen und gezahlt. Die Poren
werden anhand des Grauwertes des Originalfotos bestimmt und durch die weilRen Flachen in
Abb. 3.12 b dargestellt. Die gesamte Bilderreihenfolge in Abb. 3.12 zeigt die Bearbeitung

eines Beispielfotos innerhalb der Matlab-Routine.

Die Matlab-Routine bestimmt die GroRe durchgangiger Poren und errechnet daraus einen
aquivalenten Porendurchmesser sowie die Gesamtflache der als durchgangig detektierten

Poren auf der Anstromflache des Filters.
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Abb. 3.12: Charakterisierung der Keramikschaumfilter iiber das Durchlichtprinzip:

a) Originalaufnahme mit der Durchlichtapparatur; b) Binarisiertes Bild: die weifSen Fléichen
entsprechen den durchgdngigen Poren; c) Randfreies binarisiertes Bild zur Auswertung von
Anzahl und Gréfe der durchgéingigen Poren

Die Durchlichtuntersuchungen werden fir jeden verwendeten Filter durchgefiihrt. Die
Ergebnisse der Analyse ermoglichen einen Vergleich der Filter untereinander und kdnnten
zukunftig als Qualitatsmerkmal fir die Keramikfilter verwendet werden. Abb. 3.13 fasst die
Ergebnisse der Durchlichtuntersuchungen zusammen. Abb. 3.13 a soll die Funktionalitat der
Analyse beweisen. Daflir werden die GroBenverteilungen der durchgehenden Poren von drei
20 ppi Filtern mit zwei Filtern unterschiedlicher Porenanzahl je Inch verglichen. Die
Verteilungen der 20 ppi Filter stimmen untereinander gut Gberein. Der 30 ppi Filter, der die
geringsten PorengroBen aufweisen misste, liegt links von der 20 ppi Filtern und der 10 ppi
Filter zeigt eine deutlich grobere Porenweitenverteilung. Die detektieren durchgingigen
Poren beim 20 ppi Filter liegen unter einem Millimeter und sind somit halb so grof$ wie die
gemessenen Porenweiten auf der Oberfliche des Filters. Abb.3.13b zeigt die
charakteristischen Porendurchmesser von 40 der untersuchten 20 ppi Filter. Im Mittel liegt
der 90 %-Wert der Porenweitenverteilung bei dpore90=718 um. Fur den 50 %-Wert gilt
Opore,50=298 um und fur den 10 %-Wert dpore, 10=121 um. Die charakteristischen Porenweiten
schwanken um maximal 13 % zwischen den einzelnen Filtern. Die gemittelten Durchmesser
der durchgangigen Poren kénnen somit als charakteristisch fir 20 ppi Filter angenommen

werden.

a) b)
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Abb. 3.13: Charakterisierung der Keramikschaumfilter durch das Durchlichtprinzip:

a) Berechnete PorengréfSenverteilung anhand der PorengréfSenanalyse: Die Darstellung
beweist die Funktionalitéit der Methode, da feine Filter (30 ppi) eine kleinere
Porengréfienverteilung und grébere Filter (10 ppi) eine grébere PorengréfSenverteilung
ergeben; b) Darstellung der mittleren charakteristischen Porendurchmesser der
durchgdngigen Poren dpore,i

Weiterhin werden die Filter anhand von Durchstrémungsversuchen charakterisiert. Daflr
werden die Filter mit einer bestimmten Menge an Fllssigkeit durchstromt. Zu Beginn der
Untersuchungen erfolgte die Charakterisierung tiber die Messung der Filtratmasse und der
Durchstromungszeit.  Aktuell erfolgt die Messung kontinuierlich  durch ein
Computererfassungssystem, welches das Massesignal online misst. Abb. 3.14a zeigt
beispielhafte Durchstromungsmessungen fir finf verschiedene 20 ppi Filter. Die Messungen
wurden an der GroRanlage vorgenommen, wobei fiir jeden Filter je zwei Messungen unter
konstanten  Bedingungen  durchgefiihrt wurden. In  Abb.3.14a sind die
Durchflussgeschwindigkeiten u_ durch die Filter unbeschichtet (volle Quadrate) und
beschichtet (hydrophob) vergleichend dargestellt. Zum Vergleich ist auch die
Durchflussgeschwindigkeit ohne Filter mit der Filternummer O dargestellt. Die Messungen
zeigen, dass die Filter trotz unterschiedlicher Charakteristika anndahernd gleiche u, bewirken.
Die Durchstromungsgeschwindigkeit variiert zwischen den Filtern um weniger als 5 %. Die
Abweichungen bei den Wiederholungsmessungen je Filter sind << 1%. Die Ergebnisse deuten
darauf hin, dass die deutlich schwankenden Filtereigenschaften keinen signifikanten Einfluss

auf die Durchstromungsgeschwindigkeit in der GroRanlage haben.

Zusatzlich zu den reinen Durchstromungsmessungen visualisiert Abb. 3.14 a den Einfluss der
Beschichtung der Filter auf die Durchstromung (graue Quadrate). Durch die Beschichtung
der Filter reduziert sich die Durchflussgeschwindigkeit um maximal 3 % (graue Hohlkreise in

Abb. 3.14 a). Die Ursache fir diese leichte Durchflussreduktion konnte mit den vorhandenen
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Versuchsanlagen nicht geklart werden. Die Vermutung liegt aber nahe, dass im Filter
haftende Gasblaschen die Poren des Filters reduzieren und somit den Durchfluss hemmen.
Eine weitere mogliche Ursache ist das veranderte Benetzungsverhalten zwischen Filter und
der kontinuierlichen Phase. Fir die nachfolgenden Untersuchungen wird angenommen, dass
die Anderung der Strémungsgeschwindigkeit durch die Beschichtung vernachldssigt werden

kann. Somit beeinflusst die Beschichtung nur die Haftkrafte im Kontaktfall.

Ein wichtiges Ziel der Filtercharakterisierung ist die Korrelation von Messdaten der
Filtrationsversuche mit den messbaren Eigenschaften der Filter. In Abb. 3.14 b ist die
gemessene Durchstromungsgeschwindigkeit der Filter als Funktion der ermittelten
Filterparameter Masse, Porositat und freier Filterflache aufgetragen. Um alle Abhdngigkeiten
in einem Diagramm darstellen zu kénnen, sind die Filterparameter Uber ihr jeweiliges
Maximum normiert. Die Absolutwerte der Filterparameter sind in Tab. 3.3
zusammengefasst. Anhand von Abb. 3.14 kann kein Zusammenhang zwischen den

messbaren FiltergroRen und der gemessenen Durchflussgeschwindigkeiten ermittelt

werden.
a) b)
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Abb. 3.14: Charakterisierung fiinf beispielhafter 20 ppi Aluminiumoxidfilter mittels
Durchstromungsversuche in der Grofsanlage: a) Die Beschichtung der Filter reduziert die
resultierende Durchstrémungsgeschwindigkeit um maximal 3 %; b) Zwischen den messbaren
Eigenschaften der Filter und der resultierenden Durchstrémungsgeschwindigkeit ist keine
Abhdingigkeit zu erkennen — die Filtercharakteristika sind tiber ihr jeweiliges Maximum
normiert

71



Der Druckverlust eines Filters wurde (ber die vereinfachte BERNOULLI-Gleichung in GI. 3.3
berechnet. Dafiir wird im Vorfeld die Durchflussgeschwindigkeit der Anlage ohne Filter uy cer
ermittelt. Die Differenz zwischen uy e und der Fluidgeschwindigkeit nach dem Filtereinbau

uLr beschreibt den Druckverlust des Filters.

PL( 2 2
Ap = ?L(uhLeer — UL,F) Gl.3.3

Die berechneten Druckverluste aus Gl. 3.3 liegen im Bereich von 6800 bis 7850 Pa und sind
sehr gering, was aufgrund der hohen Porositadt der Filter zu erwarten war. Vergleichswerte
aus der Literatur fir die 20 ppi Filter konnten nicht gefunden werden. Die Berechnung des
Druckverlustes nach HAPPEL ergibt fir die Daten der Filter einen theoretischen Druckverlust
von 766,4 Pa, was etwa eine Zehnerpotenz unter den experimentellen Ergebnissen liegt. Die
Ursachen dafiir liegen wahrscheinlich in den Annahmen des HapPeL-Modells und dem

hochpordsen Aufbau der Filter.

Tab. 3.3: Filterparameter der beschichteten 20 ppi Filter und der ermittelte Druckverlust aus
den Durchstrémungsversuchen mit einer Durchflussgeschwindigkeit von ca. 1,6 m/s

Filternummer Masse Porositat freie Flache Druckverlust
- g - % Pa
8 30,0122 85,2 0,56 7681,0
27 36,0878 81,8 0,47 7515,8
38 32,572 81,3 0,21 7850,2
39 32,8071 81,0 0,31 7638,3
57 32,5821 85,0 0,33 6827,4

3.2.2 Einzelkollektoren

Im Rahmen der experimentellen Arbeiten wird auch das Einzelkollektormodell verwendet.
Die Grundidee ist, dass man die Stege (siehe Abb. 3.9 und Abb. 3.10) des Schaumes durch
Einzelkollektoren modelliert, deren Geometrie und Anordnung genau beschrieben werden
kann. Durch die Verwendung gut beschreibbarer Filtergeometrien lassen sich die Einflisse
der Prozessparameter auf die Abscheideprozesse untersuchen. Da die Einzelkollektoren eine
einfache, anndhernd konstante Geometrie haben, kénnen die Auswirkungen geometrischer
bzw. struktureller Schwankungen der Abscheidegeometrien auf die Filtrationsleistung

vernachldssigt werden. Im Rahmen einer Parameterstudie lassen sich somit Abhangigkeiten
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zwischen den Filtrationsergebnissen und den variierten Parametern erkennen. Die
verwendeten Einzelkollektoren werden im Institut fiir Keramik, Glas und Baustofftechnik
hergestellt und sind aus dem gleichen Material wie die Keramikschaumfilter. Die
geometrischen Abmessungen der Einzelkollektoren sind in Abb. 3.15a dargestellt und
schwanken produktionsbedingt um maximal 10 %. Ein weiterer Vorteil der Einzelkollektoren
sind die ebenen Oberflachen, die eine einfache Rauheitsmessung ermoglichen. Die mittlere
quadratische Rauheit der Kollektoren wird mit dem Hommel-Etamic W 20 der Firma Jenoptik
Uber eine Strecke von 1cm bestimmt. Die Messungen ergeben eine Rauheit
rmsg=2,16 um = 1,1 um (Schobel 2014). Um den Einfluss der Rauheit auf die Abscheidung
genauer quantifizieren zu konnen, werden einzelne Stabe nach deren Brennprozess mit
einer zusatzlichen Schlickermasse beschichtet. Die Schlicker unterscheiden sich in ihrer
Kornung und so kénnen Kollektoroberflaichen mit unterschiedlichen Rauheiten hergestellt
werden (Schilling 2014). In Abb. 3.15b sind die hergestellten Oberflaichenrauheiten
dargestellt. Die Rauheitswerte der vier hergestellten Kollektoroberflachen sind in Tab. 3.4
zusammengefasst. Fiir die beiden rauesten Oberflichen wird die Rauheit mit einem
Lichtmikroskop Axio Lab.Al der Firma Zeiss und der Bildauswertung IMAGE J ermittelt, da

deren Hohenunterschiede den Messbereich des Hommel-Etamic Gberschreiten.

r

]

—

48,2 mm 4,2 mm

§
.
§
.
N
.

3,2 mm

e

a) b) & s - ;
Abb. 3.15: Verwendete Aluminiumoxid Kollektoren: a) Gemittelte Geometrische
Abmessungen der Stébe; b) Variation der Oberfléichenrauheit durch Beschichtung mit
Keramikschlickern unterschiedlicher Partikelgréfsenverteilung (Schilling 2014)

Durch geeignete Schlicker kénnen rms-Oberflachenrauheiten zwischen 1,75 und 101 pum
erzeugt werden. Um den Einfluss der Benetzung auch mit den Einzelkollektoren untersuchen

zu kdonnen, werden die Kollektoren mit dem Dynasylan® F8261 der Firma Evonik beschichtet.
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Tab. 3.4: Mittlere quadratische Rauheiten (rms) der verwendeten Kollektoren nach einer
zusdtzlichen Beschichtung mit Keramikschlicker, um definierte Rauheiten zu erzeugen.
Ausgangswert der Kollektoren: rms = 2,16 um (Schilling 2014, Schébel 2014)

Keramikschlicker 1 2 3 4
rms-Rauheit in um 1,75 2 11 101

Der verwendete Aufbau fiir die Einzelkollektorversuche wird in Unterkapitel 3.4.2 genauer

beschrieben.

3.3 Eigenschaften der kontinuierlichen Phase

Als kontinuierliches Medium wird in allen Versuchen Wasser verwendet. Um vergleichbare
Bedingungen zu erhalten wird fiir jeden Versuch frisches Leitungswasser verwendet, welches
durch ein mehrlagiges Filterpapier mit 6 um Nennmaschenweite filtriert wird. Aufgrund der
Oberflachenenergie von Wasser ist es moglich, in Kombination mit der Beschichtung der
Feststoffe ahnliche Kontaktwinkel wie bei der Metallschmelze zu erzeugen. Durch die
Verwendung von Wasser als kontinuierliche Phase ist es zudem modglich, den
Filtrationsprozess optisch zu bewerten und den Dispersitdtszustand der Partikel optisch
abzuschatzen. Diese Ausgangssituation ermdoglicht eine sofortige Bewertung, wie sich die

disperse Phase in der kontinuierlichen Phase homogenisieren lasst.

3.4 Versuchsanlagen und Analytik

Fir die experimentellen Arbeiten innerhalb des Sonderforschungsbereiches existieren drei
speziell entwickelte Anlagen. Es gibt eine kleine Filtrationsanlage, die zu Beginn der Arbeiten
gebaut wurde, um ein geeignetes Modellsystem zu entwickeln, erste Versuche der
Filtercharakterisierung durchzufiihren und Abscheideuntersuchungen an den keramischen
Schaumfiltern machen zu kénnen. Die Optimierung der Kleinanlage hat sich (iber zwei Jahre
erstreckt und ermoglicht es nun, reproduzierbare Ergebnisse zu erhalten. Zusatzlich diente
die Kleinanlage als Pilotanlage fir den Bau einer wesentlich groBeren halbautomatischen
GrolRanlage, die in den Folgeférderperioden des SFB genutzt wird. Alle Erkenntnisse und
Erfahrungen der Kleinanlage sind in die Konzeptionierung und den Bau der GrolRanlage mit

eingeflossen.
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Die dritte Versuchsanlage ist der Einzelkollektoraufbau. Hier kdnnen mit kleinen Volumina

und definierten Abscheidegeometrien detaillierte Parameterstudien durchgefiihrt werden.

In den folgenden Anlagenbeschreibungen wird jeweils der aktuellste Bauzustand
beschrieben. Wenn Versuche beschrieben werden, die mit einer friheren Anlagenversion

durchgefihrt wurden, wird das explizit erwahnt.

3.4.1 Filtrationsanlagen

Ein Anlagenschema der Kleinanlage ist in Abb. 3.16 a dargestellt. Das Fassungsvermogen des
Suspensionstanks betragt 5 1. Im Suspensionstank sind drei Stromstorer und ein Riihrgerat
Eurostar 20 digital der IKA GmbH montiert. Die Auslegung der Stromstorer erfolgte auf Basis
von Literaturangaben (Zlokarnik 1999). Die Breite der Stromstorer betragt b =15 mm, die
Hohe Hs =160 mm und der Abstand zum GefdalBmantel betragt as =3 mm. Als Rihrer wird
ein drei blattriger Schragblattrihrer mit einem Durchmesser von 100 mm verwendet. Die
Rohrleitung ist durchsichtig und hat einen Innendurchmesser von 40 mm. Als Ventile werden
in der gesamten Anlage Quetschventile DN40 der Firma AKO
Armaturen & Seperationstechnik GmbH eingesetzt. Der Vorteil der Quetschventile ist, dass
sie nahezu keinen VerschleiR durch das Aluminiumoxid erfahren und sich die Dauer des
Offnungs- und SchlieRvorganges einstellen l4sst. Die Ventile werden mit Druckluft betrieben.
Zusatzlich ist vor jedem Ventil eine Druckluftdrossel montiert. Somit kénnen DruckstéRe in
der Messstrecke beim Offnen und SchlieRen der Ventile kompensiert werden. Die
Messstrecke zwischen dem Suspensionstank und der Filterhalterung ist ein Meter lang und
soll gewadhrleisten, dass sich bis zum Erreichen des Filters ein stationdres Stromungsbild
ausgebildet hat. Direkt unterhalb der Filterhalterung sowie am Ende der Messstrecke sind
weitere Quetschventile montiert. Unterhalb des Ventils V04 ist eine Halterung fiir eine
Lochblende angebaut. Die Lochblende ermoglicht es, konstante
Stromungsgeschwindigkeiten trotz verschiedener Filter zu gewahrleisten. Dies soll den
Einfluss der schwankenden Filtereigenschaften auf die Fluidgeschwindigkeit und somit auf
die dominanten Abscheidemechanismen reduzieren. Darlber hinaus kann mithilfe
verschiedener Blendendurchmesser die Stromungsgeschwindigkeit in der Anlage beliebig
variiert werden. Seit Anfang 2013 ist die Filtratwaage mit einer Computeraufzeichnung
gekoppelt, sodass alle folgenden Versuche auch in der DIAdem Versuchsdatenbank

einsehbar sind.
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Abb. 3.16: Schematische Darstellung der kleinen Filtrationsversuchsanlage im finalen
Zustand: a) Anordnung der Hauptkomponenten und der Quetschventile der Kleinanlage;
b) Detailskizze des Suspensionstanks an einem der drei Stromstérer, welche eine méglichst
intensive Dispergierung der Partikel erreichen sollen

Aufbauend auf den Erkenntnissen der kleinen Versuchsanlage wurde die Grollanlage
konzipiert. Abb. 3.17 zeigt das FlieBbild der Anlage. Sie besteht aus je einem Spil- und
Vorlagebehalter sowie einem Druckbehalter und einem Waagenbehalter. Das Volumen der
ersten beiden Behalter betragt ca. 240 |, der Druckbehalter hat ein Nennvolumen von 80 |
und der Waagenbehdlter fasst ca. 190 1. Zur Steuerung der Anlage wurde ein Labview-
Programm geschrieben, welches Teilprozesse eines Filtrationsversuches automatisiert
abarbeiten kann. Die Messstrecke vom Druckbehdlter bis zum Waagenbehilter ist genauso
wie die Messstrecke der Kleinanlage ausgefiihrt, sodass die Ergebnisse zwischen den
Anlagen verglichen werden koénnen. Zusatzlich verfligt die GroBanlage Uber ein
weiterentwickeltes Sicherheitssystem sowie eine benutzerfreundliche Bedienoberflache der
Anlagensteuerung. Die GroRanlage ist im 2.Quartal 2015 fertiggestellt worden. Fir die
vorliegende Arbeit konnten somit nur punktuell Untersuchungen an der GroRanlage
durchgefihrt  werden. Bis auf die in Unterkapitel 3.2.1 beschriebenen
Durchstromungsuntersuchungen wurden alle folgenden Filtrationsexperimente mit der

Kleinanlage durchgefiihrt.
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Abb. 3.17: Flief3bild der halbautomatischen Grofianlage

3.4.2 Einzelkollektorversuchsstand

Der Einzelkollektorversuchsstand ist auf einem Magnetrihrer RCT Basic der Firma IKA GmbH
aufgebaut. Auf der Plattform des Magnetrihrers befindet sich ein Suspensionsgefal aus Glas
mit einem Volumen von ca. 600 ml. Das Gefdl3 hat einen Durchmesser von 115 mm und eine
Hohe von 65 mm. Als Rihrorgan wird ein PTFE ummantelter Magnetstab verwendet mit
einem Durchmesser von 10 mm und einer Linge von 80 mm. Die Drehzahl des
Magnetriihrers kann stufenlos zwischen 50 und 2000 U/min eingestellt werden. Um eine
bestmdgliche Dispergierung der Partikel im Suspensionsbehdlter zu erreichen, wurde ein
Podest in das RihrgefaR eingeklebt. Das Podest ist 10 mm hoch und hat einen Durchmesser
von 45 mm. Durch das Podest hat der Magnetstab eine reduzierte Reibung mit dem Boden
und aussedimentierte Teilchen kénnen wieder aufgewirbelt werden. Abb. 3.18 zeigt das
Schema der Einzelkollektoranlage. Die Kollektoren werden in gummierte Locher der
Kollektorhalterung eingepresst. Diese Kollektorhalterung ist an einem Item-Stativ befestigt,

welches ein definiertes Bewegen der Kollektoren in der z-Achse erméglicht.
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Abb. 3.18: Experimenteller Aufbau des Einzelkollektorkonzepts zur Untersuchung der
Abscheidung: Schnittdarstellung der Apparatur bestehend aus einem Magnetriihrer, einem
Suspensionsbehdlter mit Podest und der Kollektorhalterung zum Einspannen der Kollektoren
nach ScHILLING (Schilling 2014)

Die Stromung im Einzelkollektoraufbau wird durch den drehenden Magnetstab erzeugt. Die
genaue Stromung innerhalb der Einzelkollektoranordnung kann leider nicht ermittelt
werden. Es wird vereinfacht davon ausgegangen, dass die Kollektoren durch eine laminare
Ringstromung angestromt werden. Die Geschwindigkeit im Einzelkollektoraufbau ug kann
allgemein fiir jeden beliebigen Radius re¢ Uber die Drehzahl des Magnetstabes nys nach

Gl. 3.4 berechnet werden.

Ug = 277 Nyys * leg Gl.3.4

Der Einzelkollektoraufbau bietet viele Vorteile. Neben der bekannten Geometrie der
Kollektoren und der beliebigen Anordnung der Stiabe ermoglicht das kleine Versuchsvolumen
auch, den Gasgehalt der Suspension genau einzustellen. Dafir wird der gefillte
Suspensionsbehilter in einen Exsikkator gestellt. Der Druck im Exsikkator wird mithilfe einer
Vakuumpumpe MZ2C der Firma Vacuubrand auf 0,2 bar absolut abgesenkt. Die
Druckminderung verschiebt den Partialdruck eines Gases Uber der Flissigkeit und dadurch
andert sich die Konzentration des Gases in der Fllssigkeit nach dem HENRY-Gesetz (Henry
1803). Die Gassattigung der Suspension wird mit einer Sauerstoffmesssonde HI 9146 der

Firma Hanna Instruments gemessen.

Fir die Abscheideversuche im Einzelkollektoraufbau werden vier Kollektoranordnungen
getestet, die in Abb. 3.19 dargestellt sind. Die Basisanordnung besteht aus drei in einer Reihe
angeordneten Stdben, die senkrecht zur Hauptstromungsrichtung ausgerichtet sind. Die
zweite Anordnung besteht aus vier Stdben in Reihe, was die verfligbare Kollektorflache

erhoht. Anordnung (Ill) besteht aus drei Kollektorreihen, die fluchtend angeordnet sind.
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Diese versetzte Anordnung ermoglicht es den Einfluss hintereinander folgender Kollektoren
zu untersuchen. In der vierten Anordnung sind vier Kollektoren in Reihe um 45° gedreht,
sodass eine Kollektorecke genau in Stromungsrichtung ausgerichtet ist. Somit entsteht ein
wesentlich kleinerer Staupunkt vor dem Kollektor und die direkt angestromte Kollektorflache

je Kollektor verdoppelt sich im Vergleich zu Anordnung (Il).

i
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Abb. 3.19: Getestete Stabanordnungen in der Einzelkollektorapparatur: (1) Drei Kollektoren in
Reihe; (1) Vier Kollektoren in Reihe ; (lll) Mehrreihige und versetzte Kollektoranordnung;
(IV) Vier Kollektoren in Reihe 45°gedreht

Auf Basis der eingestellten Drehzahl des  Magnetrihrers wurden die

Umfangsgeschwindigkeiten der Flissigkeit berechnet. In Tab. 3.5 sind die Geschwindigkeiten
fir Reihenanordnung mit vier Kollektoren zusammengefasst. Zur Auswertung und fiir die
Darstellung der Ergebnisse wird im weiteren Verlauf immer die berechnete Geschwindigkeit

am halben Radius des Gefales (rg/2) verwendet.

Tab. 3.5: Berechnete Umfangsgeschwindigkeit der Fliissigkeit im Einzelkollektorversuchsstand
unter der Annahme, dass die Fliissigkeit nach 60 s riihren, die gleiche Geschwindigkeit besitzt,
wie der Riihrstab

Umfangsgeschwindigkeit in m/s

re Stab 1 Stab 2 re/2 Stab 3 Stab 4
Drehzahl min™ /
Radien in mm 57,5 44,5 32,5 28,75 20,5 8,5
200 1,204 0,932 0,681 0,602 0,429 0,178
160 0,963 0,746 0,545 0,482 0,343 0,142
120 0,723 0,559 0,408 0,361 0,258 0,107
100 0,602 0,466 0,340 0,301 0,215 0,089
50 0,301 0,233 0,170 0,151 0,107 0,045
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3.4.3 Analytik

Im Rahmen der Arbeit werden Ergebnisse verschiedener Analysegerdte verwendet, deren

Aufbau und Wirkprinzip im Folgenden kurz erldutert werden.

Ein Rasterkraftmikroskop (AFM) XE-100 der Firma Park Systems, Sudkorea, wurde
verwendet, um Topographieuntersuchungen an Oberflachen durchzufiihren (Park Systems
2011). Anhand der Topographiemessungen koénnen die mikroskopischen Rauheiten
bestimmt werden. Zusatzlich ermoglicht das AFM die Messung von Haftkraften zwischen
Feststoffen (Butt 1994). Zentraler Bestandteil des AFM ist der Cantilever. Der Cantilever ist
eine sehr feine Blattfeder, auf deren Oberseite ein Laser fokussiert wird. Befindet sich der
Cantilever in der Ndhe einer Feststoffoberflache, erfdhrt er anziehende oder abstoflende
Krafte. Diese Krafte fuhren zur Auslenkung des Cantilevers und andern den Weg des
reflektierten Laserstrahles. Die Auslenkung des reflektierten Laserstrahls wird Uber einen
Sensor detektiert. Das Mal3 der Auslenkung in Kombination mit der Federkonstante des
Cantilevers ermoglicht die Berechnung einer wirkenden Kraft. Um Haftkrafte zwischen zwei
Feststoffen messen zu kdnnen, wird die ,Partikel-an-Cantilever” (engl.: colloidal probe (cp))
Methode verwendet, welche in Abb. 3.20 dargestellt ist. An die Spitze des Cantilevers wird
ein Partikel geklebt. Dieses Partikel interagiert mit dem Substrat und fihrt somit zur
Auslenkung des Cantilevers. Die Haftkraftmessung kann unter Gasatmosphare oder in
FlUssigkeiten durchgefiihrt werden. Alle Messungen, die fiir die folgenden Auswertungen
notig sind, wurden in dem Teilprojekt B04 des Sonderforschungsbereiches 920
durchgefiihrt. Detaillierte Versuchsbeschreibungen sind in der Literatur zu finden (Fritzsche
et al. 2013; Heuzeroth et al. 2014; Fritzsche und Peuker 2014a, 2015; Heuzeroth et al.
2015a). Fur grundlegende Angaben zum Wirkprinzip und moglichen Messprinzipien sei an
dieser Stelle auf die Spezialliteratur verwiesen (Butt 1994; Butt et al. 2005; Bowen und Hilal

2009).
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Abb. 3.20: Schematische Darstellung einer Rasterkraftmikroskopmesssung mit der , Partikel-
an-Cantilever” Methode (engl.: colloidal probe)

Zur Charakterisierung der keramische Schaumfilter wurde eine Durchlichtapparatur
entwickelt. Durch den Durchlichtaufbau, der in Abb. 3.21 a dargestellt ist, sollen
Riickschllisse auf die Durchldssigkeit eines Filters gezogen werden. Dabei wird ein Filter von
unten mit einer starken Lichtquelle bestrahlt. Oberhalb des Filters befindet sich eine Kamera,
mit der die Filteroberseite fotografiert wird. Die Annahme ist, dass Poren, die direkt durch
den Filter durchgehen, das Licht nur geringfiigig schwachen und somit auf dem Digitalfoto
als ein Bereich mit hoher Lichtintensitat erkannt werden. Je Filter werden acht Fotos
gemacht, 4 pro Seite und zwischen jedem Foto wird der Filter um 90° gedreht. Die acht Fotos
pro Filter werden mittels einer Matlab-Routine binarisiert. Zusatzlich schneidet die Matlab-
Routine den Rand der Filter, sodass die unregelmaBigen Kanten des Filters die
automatisierte Auswertung nicht verfidlschen kénnen. Nach der Binarisierung besteht das
Foto aus schwarzen Flachen und weiRen Flachen. Die weien Flachen beschreiben Punkte
auf dem Filter, bei denen nur eine sehr geringe Lichtschwachung auftritt, weshalb davon
ausgegangen wird, dass dort eine Pore durch den ganzen Filter durchgeht. Das Ergebnis der
Auswertung ist eine PorengréRenverteilung und die summierte Flache der durchgangigen
Poren. Der gesamte Aufbau ist mit schwarzem Leinwandstoff abgehdngt, damit das

Tageslicht die Analyse nicht verfalscht.

Zusatzlich ist in Abb. 3.21 b der schematische Aufbau eines Kontaktwinkelmessgerates G 40
der Firma Kriss abgebildet. Die Kontaktwinkelmessmethode wird zur Charakterisierung des
Benetzungsverhaltens einer Flissigkeit auf einem Feststoffsubstrat verwendet. Die
ErgebnisgroRe der Messung sind zwei Kontaktwinkel, die jeweils am linken und rechten Rand
des Tropfens an den Kontaktbereich zwischen Tropfen und Oberflache ermittelt werden. Der

Kontaktwinkel wird zwischen der Feststoffoberfliche und der Tangente des
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Dreiphasenkontaktes ermittelt (siehe Gl. 2.11). Zur Beschreibung der Benetzung wird der

Mittelwert aus den beiden gemessen Randwinkeln berechnet.

a)

b)
Probe Tropfen Kamera

- Filter

<._Diffusor-
platte

Lichtquelle

Abb. 3.21: Schematische Darstellungen der optischen Messgerdite:

a) Durchleuchtungsapparatur zur Charakterisierung der Schaumfilter;

b) Kontaktwinkelmessgerdt G 40 der Firma Kriiss zur Charakterisierung der Benetzung
zwischen einem Fluid und einem Feststoff

Zur Charakterisierung der verwendeten Partikel werden ein Rasterelektronenmikroskop
Phenom der Firma Phenom World und ein Laserbeugungsmessgerat Helos der Firma
Sympatec verwendet. Die Dichten der Feststoffe werden mit einem Multivolume

Pyknometer 1305 der Firma Micromeritics bestimmt.

3.5 Versuchsdurchfiihrung

Die Abldufe der Versuchsdurchfiihrung sind, ahnlich wie der Aufbau der experimentellen
Anlagen, (iber die Dauer der Forschungsarbeit stetig weiterentwickelt und optimiert wurden.
Im Folgenden werden nur die aktuell glltigen Durchfliihrungsschritte im Referenzsystem
beschrieben. Sollten im Ergebnisteil Experimente ausgewertet werden, bei denen eine
abweichende Versuchsdurchfiihrung angewendet wurde, wird explizit darauf hingewiesen.
Ein besonderer Aspekt ist dabei die geeignete Zugabe der Feststoffpartikel und deren
moglichst homogene Dispergierung in der kontinuierlichen Phase. Diese Untersuchungen

werden zu Beginn des Ergebnisteils ausfiihrlich beschrieben.
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3.5.1 Kleine Filtrationsversuchsanlage

Vor jedem Versuch wird die Anlage komplett mit Wasser gefiillt. Dabei wird darauf geachtet,
dass sich der Auslauf der Messstrecke immer unterhalb der Wasseroberflache befindet. Dies
verhindert zum einen den Einzug von Blasen in die Messstrecke, es sorgt flir einen
druckstoBfreien Ablauf der Fliussigkeit, und zum anderen wird das Signal der Waage
stabilisiert, was auch von TicHy berichtet wird (Tichy 2007). Um den Filter in die
Filterhalterung einzubauen, wird die Anlage bis Ventil VO3 entleert. Der Filter wird mit
Teflonband umwickelt, damit das Fluid durch den Filter stromen muss und Randeffekte
reduziert werden. Der eingewickelte Filter wird von Hand in eine Silikonform eingepresst,
welche von einem Edelstahlring umgeben ist. Die Silikonform gibt es in verschiedenen
Abmessungen, damit trotz schwankender Filterabmessung eine Bypassstromung des Fluides
am Filter verhindert werden kann. Abb. 3.22 a zeigt den seitlich abgedichteten Filter nach
dem Einbau in die Filtrationsanlage. Anschliefend wird die Filterhalterung geschlossen und
die Anlage wieder komplett mit Wasser geflillt. Nach dem Fiillen der Anlage befinden sich in
der Filterstruktur noch Gasblasen, die durch das Offnen und SchlieBen des Ventils V04
mobilisiert werden. Die Entliftung der Filter wird abgebrochen, wenn trotz Betatigung des
Ventils keine Gasblasen aus dem Filter austreten. Um sicherzugehen, dass in der
Filterhalterung keine makroskopischen Blasen hangen, die die Filtration beeinflussen
wirden, wird der Filter im Anschluss mit 3 | Wasser durchstromt. Danach wird die Anlage
wieder komplett gefiillt, sodass sich im Suspensionstank 3 | befinden, und das Ventil V01
geschlossen. Die Feststoffzugabe erfolgt mit einer Spritze unterhalb der Wasseroberflache.
Dafiir werden die Partikel mit 5 ml Ethanol in einer Spritze vordispergiert und dann in das
Wasser gespritzt. Dieses Verfahren ist notwendig, weil sich die hydrophoben Partikel sonst
nur auf der Wasseroberflaiche ansammeln und somit nicht in das Fluid dispergiert werden
konnen. Wahrend der Partikelzugabe rihrt der Rihrer mit einer Umfangsgeschwindigkeit
von ug = 1,83 m/s. Innerhalb der Homogenisierungsphase wird die Datenerfassung gestartet.
Die Ruhrdauer betragt eine Minute. Danach wird der Riihrer abgeschaltet und die Ventile
V01 und V04 geoffnet. Die Ventile V02 und VO3 sind in der Grundstellung offen. Wahrend
der Rihrphase bildet sich ein deutlich sichtbarer Partikelfilm auf der Wasseroberflache, der
im Weiteren als Schlacke bezeichnet wird. Bevor die Schlacke das Absperrventil VO1 erreicht,
wird dieses Ventil mittels einer Drossel langsam geschlossen und die Schlacke somit

abgetrennt. Die Drosselung reduziert die Intensitat des DruckstoBes in der Wassersaule
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wahrend des SchlieBvorgangs, was das Ablosen bereits abgeschiedener Partikel von der
Filteroberflache minimiert. Durch das offene Bypassventil V02 kann die Suspension, trotz
geschlossenem Ventil VO1, ungebremst weiterflieRen. Wenn die Flissigkeit-Gas-Grenzflache
die Filterhalterung erreicht, wird das Ventil VO3 geschlossen und die Datenerfassung
gestoppt. Abb. 3.22 b zeigt eine Detailskizze der Filterhalterung mit dem Ventil VO3 und der
eingebauten Ablassoffnung. Der Verschluss des Ventils VO3 wird erneut lber eine Drossel
verlangsamt. Im Anschluss wird die Ablass6ffnung geodffnet und ein Becherglas (B1;) unter
dem Ventil VO3 positioniert. Nach dem Offnen des Ventils VO3 flieRt die Fliissigkeit aus der
Filterhalterung in das Becherglas. Nach der Entleerung der Filterhalterung wird der
verwendete Filter ausgebaut und in eine Aluschale gelegt. Danach wird ein zweites
Becherglas (B2;) unter die Filterhalterung gestellt. Mit diesem Becherglas werden die
Schlacke aus dem Suspensionstank und das Splilwasser des Suspensionstanks aufgefangen.
Der Filter und die beiden Becherglaser je Versuch werden bei 70°C in einem Trockenschrank
bis zur Massekonstanz getrocknet. Am Ende des Versuches wird die Anlage wieder

zusammengebaut und mit Frischwasser gereinigt.

| | Filterhalterung
| |
[IRIT|

Ventil VO3

Ablassoffnung

[T
o LT

Abb. 3.22: Detailabbildung des Filtrationsstandes: a) Filterhalterung geéffnet;
b) Quantifizierung der Partikelredispergierung durch Verwendung der Ablasséffnung
unterhalb Ventil VO3

Nach der Trocknung des Behalters B1 wird die aufgefangene Feststoffmasse mg; bestimmt.
Die Feststoffmasse setzt sich aus dem dispergierten Feststoff in der Suspension ms und aus
der Masse an Partikeln mg zusammen, die sich beim Leerlaufen des Filters von der
Filteroberflaiche ablosen. Die Existenz eines Redispergierungseffektes wird in den
Experimenten beobachtet und im Ergebnissteil genauer beschrieben. Um den Anteil der

Redispergierung bestimmen zu kénnen, werden fiir jede getestete Fluideschwindigkeit, jede
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PartikelgroBenverteilung und jeden Feststoff Blindversuche durchgefiihrt. Bei den
Blindversuchen wird kein Filter in die Anlage eingebaut und die Versuchsdurchfiihrung, wie
oben beschrieben, abgearbeitet. Die in den Blindversuchen ermittelte Feststoffmasse msg;
entspricht der Partikelmasse in der Suspension ms, ohne Redispergierungseffekte. Um einen
statistisch belastbaren Wert zu bekommen, wird jedes Parameterset mindestens sechsmal
wiederholt. Aus den Ergebnissen der Blindversuche wird eine mittlere Feststoffmasse der
Suspension ermittelt. Somit kann Uber Gl. 3.5 die Masse der redispergierten Partikel flr

jeden Versuch berechnet werden.

My = Mg, — Mg Gl. 3.5

Durch die Verwendung der Lochblenden im Auslauf der Messstrecke kann der Einfluss des
fehlenden Filters auf die Durchstromungsgeschwindigkeit der Anlage vernachlassig werden.
Somit sind die Stromungsgeschwindigkeiten der Blindversuche gleich denen der

Abscheideversuche.

Nach der Trocknung des Behalters B2 wird die Feststoffmasse der Schlacke ms., bestimmt.
Dieser Wert ist notwendig, weil diese Feststoffmasse nicht bis zum Filter gekommen ist.
Somit muss die Berechnung der Filtrationseffizienz angepasst werden. Die korrigierte
Filtrationseffizienz e, wird aus dem Quotient der Massebilanz des trockenen Filters vor und
nach dem Versuch bestimmt sowie der Summe aus der urspriinglich zugegebenen

Feststoffmasse mp und der gemessenen Schlackemasse my, in Behalter B2, siehe Gl. 3.6.

_ 1~ Mk 0
e, = —+—"°.100% Gl. 3.6
mMp — Mg,

Fir die Versuche, bei denen die Redispergierung mit erfasst wurde, kann mit Gl. 3.7 die

effektive Filtrationseffizienz des Filters berechnet werden.

-m
o = R0 .100% Gl.3.7

Uber den Massezuwachs des Filters zwischen dem trockenen Zustand vor dem Versuch und
nach dem Versuch wird die absolute massespezifische Filtrationseffizienz mit Gl. 3.8

berechnet.
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_ _k —Meg 0
e.=————"-100% Gl. 3.8

3.5.2 Einzelkollektorversuchsstand

Die Einzelkollektoruntersuchungen sind in ihrem Ablauf an die Filtrationsversuche angelehnt.
Zu Beginn des Versuchs wird der Suspensionsbehédlter mit 500 ml Wasser gefillt. In
Abhéngigkeit von den gewlinschten Parametern kann der gefiillte Suspensionsbehalter vor
dem Versuch in einem Exsikkator gelagert werden. Durch die Lagerung der Suspension im
evakuierten Exsikkator sinkt deren Gasgehalt, was die GroBe und die Anzahl von
Gasblaschen im Fluid verringert. Der geflllte Suspensionsbehalter wird auf dem
Magnetriihrer positioniert und der Magnetstab auf dem Podest abgelegt. Dann werden die
Kollektoren bei drehendem Magnetrihrer fiir eine Minute eingetaucht und somit
befeuchtet. Anschlielend werden die Kollektoren wieder entnommen und der
vordispergierte Feststoff mit einer Spritze zugegeben. Nach Ablauf einer weiteren Minute
werden die befeuchteten Kollektoren erneut in die Suspension getaucht. Die
Abscheidephase betrdgt eine Minute. Danach wird die Kollektorhalterung vorsichtig aus der
Suspension gezogen und jeder Kollektor in einer Aluminiumschale abgelegt. Uber die
Massebilanz fiir jeden Kollektor wird die Filtrationsleistung eines jeden Stabes bestimmt

sowie die Summe der abgeschiedenen Massen von allen Kollektoren errechnet.

Damit die Versuchsreihen miteinander vergleichbar sind, wird die erreichte Beladung der
eingesetzten Kollektoren Uber die flachenbezogene maximale Abscheidemasse mp max
beschrieben. Diese maximale Abscheidemasse wird Uber die zur Verfligung stehende
Abscheideflache berechnet. Dafiir wird die Eintauchtiefe hgyp der Kollektoren im
Rahrbehélter bei einer mittleren Umfangsgeschwindigkeit von 0,602 m/s gemessen. Die
gemessene mittlere Eintauchtiefe betrdagt 37,5 mm. Die Eintauchtiefe bericksichtigt
Niveauschwankungen aufgrund der entstehenden Trombe, den Unterschied zwischen An-
und Abstromseite sowie den Fliissigkeitsverlauf an den Seitenflachen der Kollektoren. Um
die Auswertung zu vereinheitlichen, wird angenommen, dass diese Eintauchtiefe fiir alle

folgenden Versuche konstant ist.
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Mit der Breite b und der Tiefe tx des Kollektors kann die eingetauchte Kollektorflache Ag b,
nach Gl. 3.9 berechnet werden. Die Kollektorabmessungen entsprechen den gemittelten

Werten aus Abb. 3.15 a.

AEK,b = b : tK + 2b : hEK,b + th . hEK,b Gl. 3.9

In Abhadngigkeit von der verwendeten Kollektoranzahl wird mit GIl.3.10 die gesamte

Abscheideflache Ag¢ berechnet, die zur Abscheidung zur Verfligung steht.

n
— Gl. 3.10
Agg = ZAEK,b
i

Mit der abscheidefahigen Kollektorfliche wird die maximale Partikelanzahl np ermittelt.
Unter der Annahme, dass die verwendeten Partikel eine ideale Kugelform besitzen und sich
in einer Monoschicht anlagern, kann die maximale Partikelanzahl mit Gl. 3.11 berechnet
werden. Dass die Kugelform der Partikel als Annahme gerechtfertigt ist, zeigen die REM-
Untersuchungen aus Kapitel 3.1. Zwischen den Partikeln wird eine Porositdt e¢s=0,215
geschatzt, was einer zufdlligen Anordnung von Kugeln in der Ebene entspricht. Die
Partikelflache Apso wird mit dem dso der verwendeten PartikelgroRenverteilung, siehe

Tab. 5.1, berechnet.

Agy '(1_‘9Ks) Gl. 3.11

n —
P
F,SO

Durch die Kenntnis der abscheidbaren Partikelanzahl ermdglicht Gl. 3.12 die Berechnung der
maximal erreichbaren Abscheidemasse mpmax. Die Dichten der verwendeten Stoffsysteme
sind in Kapitel 3.1 eingefihrt.

Gl. 3.12

T 3
Mp ax = Edp,5o “Pp Np

Der Quotient aus der maximal moglichen Abscheidemasse und der im Versuch ermittelten
abgeschiedenen Partikelmasse mp,, ermdoglicht die Berechnung der flachenspezifischen
Filtrationseffizienz egcr anhand GI. 3.13. Der Bezug auf die vorhandene Abscheideflache hat
den Vorteil, dass auch Messreihen mit unterschiedlichen Stabanordnungen miteinander

vergleichbar sind.
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oA 100% Gl.3.13

€ekr =
P,max

Die Definition der flachenspezifischen Filtrationseffizienz ermdoglicht es zusatzlich, auch die

Abscheideleistung der einzelnen Kollektoren im Prifaufbau untereinander zu vergleichen.

Setzt man in Gl. 3.13 anstelle der flaichenmafRig maximal moéglichen Abscheidemasse mp max
die zugegebene Partikelmasse mp ein, so erhalt man die massespezifische Filtrationseffizienz

€EK,M (GI 314)

Mp A
Cexm = .100% Gl. 3.14
mp

3.5.3 Statistische Versuchsplanung

Ein Hauptargument gegen detaillierte experimentelle Untersuchung ist deren zeitlicher und
arbeitstechnischer Aufwand. Je mehr relevante Parameter ein System besitzt, desto héher
ist der Aufwand der betrieben werden muss, um ein mogliches Prozessoptimum zu finden.
Klassische Versuchsplane andern pro Versuch je ein Parameter (engl.: OFAT -
one factor at time) (Siebertz et al. 2010). Der Umfang des resultierenden Versuchsplans

steigt somit durch die Anzahl der Parameter exponentiell an, siehe Gl. 3.15.
n, = ngs Gl. 3.15

Fiir drei Parameter mit drei Einstellungen waren ohne Messwiederholungen 27 Versuche
notig. Um den Arbeitsaufwand zu reduzieren, kann die statistische Versuchsplanung
angewendet werden (Scheffler 1986; Siebertz et al. 2010; Huhtanen 2012). Das Ziel der
statistischen Versuchsplanung (engl.: DOE — Design of experiments) ist es, mit so wenig wie
moglich Experimenten moglichst viele Informationen Uber den untersuchten Prozess zu
erhalten (Siebertz et al. 2010). Vor der Planung einer DOE sollte eine Parameteranalyse
durchgefiuhrt werden. Dabei gilt es herauszufinden, welche Parameter relevant sind und
welcher Wertebereich dieser Parameter zu untersuchen ist. Die in der DOE verwendeten
Prozessparameter werden Faktoren genannt und miissen kontinuierlich und skalar sein. Die
ZielgroRe der Versuche, in dieser Arbeit die Filtrationseffizienz, wird als Qualitatsmerkmal

bezeichnet (Siebertz et al. 2010). Die Anzahl der getesteten Einstellungen je Faktor wird
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durch die Stufenzahl beschrieben. Uber die Werte der Faktoren werden die Systemgrenzen
der DOE bestimmt. Tab. 3.6 zeigt den Unterschied zwischen einem OFAT-Versuchsplan mit
drei Parametern und drei Stufen, einer DOE mit drei Faktoren und einer DOE mit drei
Faktoren inklusive einer Zentralpunktbestimmung. Der Zentralpunkt ist definiert durch den
Mittelwert der betrachteten Parameterbereiche und dient der Uberpriifung, ob das
Qualitatsmerkmal linear abhdngig von den getesteten Faktoren ist (Schilling 2014).
Wiederholt man den Zentralpunkt x-mal, erhdlt man zusatzlich ein MaR um die

Standardabweichung des Systems zu beschreiben.

Tab. 3.6: Versuchsanzahl zur vollstéiindigen Analyse einer Parameterstudie mit drei Variablen

Methode der OFAT OFAT mit n- DOE DOE mit x-facher
Versuchsplanung Wiederholungen Zentralpunkt Bestimmung
Anzahl der Versuche 27 27*n 8 8+x

Abb. 3.23 zeigt die Systemgrenzen einer DOE mit drei Faktoren zu je zwei Stufen. Die
Eckpunkte des Wiirfels symbolisieren die Messpunkte y; und jede Dimension entspricht
einem Faktor. Im Zentralpunkt nehmen alle Faktoren ihren Mittelwert an und an den
Eckpunkten entweder ihren Maximal (1)- oder Minimal (-1)-Wert. In der Regel werden die
Eckpunkte mit -1 und 1 kodiert, sodass die x-Achse der Ergebnisse in der Regel
dimensionslos dargestellt wird. Das ermoglicht eine Ubersichtliche und vergleichende
Auswertung aller Faktoren (Bspw. Abb. 3.24 a) unabhdngig von den urspriinglichen

Dimensionen der Faktoren.

Abb. 3.23: Systemgrenzen einer DOE mit drei Faktoren je zwei Stufen. Zusdtzlich ist der
Zentralpunkt des Systems dargestellt, in dem alle Faktoren ihren Mittelwert einnehmen
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Zur Interpretation einer DOE wird eine Ergebnistabelle verwendet, siehe Tab. 3.7. Sie enthalt
die Stufe der Faktoren fir jeden Versuchspunkt y; und den Wert des ermittelten
Qualitatsmerkmales e;. Um eine DOE auswerten zu konnen, ist es notwendig, dass alle
geplanten Versuche abgeschlossen sind. Diese Voraussetzung ergibt sich aus der Berechnung
der Haupteffekte E; und der Wechselwirkungseffekte Ej; der getesteten Faktoren. Der
Zentralpunkt wird zur mathematischen Auswertung der statistischen Versuchsplanung nicht

bendtigt, deswegen wird er auch in der Ergebnistabelle nicht aufgefiihrt.

Tab. 3.7: Auszug der Ergebnistabelle einer statistischen Versuchsplanung mit drei Faktoren
und zwei Stufen

Versuchspunkt gewaihlte Stufe der Faktoren Wechselwirkung Qualitdtsmerkmal

- A B C AB -
V1 + + + + e
Y2 - + + - (55}
VE! + - + - es
Ya - - + + eq
Vs + + - + es
Ye - + - - €e
y7 + - - - es
Vs - - - + és
Effekt Ep Eg Ec Eng

Die Berechnung der Haupteffekte erfolgt fiir jeden Faktor einzeln nach Gl. 3.16. Der erste
Term auf der rechten Seite beschreibt den Mittelwert des Qualitditsmerkmales, wenn der
Faktor A in Stufe 1 (MW+) ist und der zweite Term gibt den Mittelwert des
Qualitatsmerkmales an, wenn der Faktor auf Stufe —1 (MW-) eingestellt ist. Der Wert des
Haupteffektes beschreibt somit die Anderung des Qualitditsmerkmales, wenn der Faktor von

-1 auf 1 verdndert wird.

_&té;te;te;, 6, +eé, 16 té& Gl.3.16
4 4

Je hoher ein Effektwert E; ist, desto groRer ist dessen Einfluss auf die ErgebnisgroRe. Die

Ea

beiden Terme aus Gl.3.16 werden auch zur Darstellung der Ergebnisse in den
Effektdiagrammen, Abb. 3.24 a, verwendet. Je steiler der Anstieg der Effektlinien ist, desto
dominanter ist der Einfluss des Faktors. Negative Anstiege verdeutlichen, dass die Erh6hung

des Faktorwertes das Qualitatsmerkmal reduziert.
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Ahnlich den Haupteffekten kénnen auch Wechselwirkungseffekte berechnet werden. Diese
beschreiben den Einfluss von Faktor A, wenn gleichzeitig ein anderer Faktor variiert wird. Die

Berechnung der Wechselwirkungseffekte beschreiben Gl. 3.17 und Gl. 3.18.

Engs) =En+Eng Gl.3.18

In Abb. 3.24 b ist ein Effektdiagramm mit Haupt- und Nebeneffekten dargestellt. In der Regel
haben die Wechselwirkungen einen geringeren Einfluss als die Haupteffekte, aber deren

Bedeutung darf nicht unterschatzt werden (Siebertz et al. 2010).

Abb. 3.24: Ergebnisdiagramme einer zweistufigen DOE mit drei Faktoren unter Annahme
linearer Zusammenhdnge: a) Effektdiagramme der drei Faktoren; b) Beispiel fiir ein
Wechselwirkungsdiagramm des Faktors C mit dem Faktor B

Nach Durchfiihrung aller Versuche und Berechnung der Auswertematrix kénnen die
Abhédngigkeiten des Qualitdtsmerkmales quantitativ beschrieben werden. Die Ergebnisse
zeigen numerisch (Tab. 3.7) und graphisch (Abb. 3.24), welcher Faktor den groRten Effekt auf

die ZielgroRe besitzt.

Eine DOE hat dabei nicht nur den Vorteil, dass die Versuchsanzahl stark reduziert werden
kann, es ermoglicht auch eine Aussage liber das Qualitatsmerkmal an jedem Punkt innerhalb
des Uberpruften Systems (Abb. 3.23). Dies wird moglich durch die Verwendung des linearen
Beschreibungsmodells. Gl. 3.19 zeigt die vollstdandige lineare Beschreibung fiir eine DOE mit
drei Faktoren. Die Gleichung ermoglicht die Berechnung der ErgebnisgroRe e fir jede
beliebige Einstellung der Faktoren x; innerhalb des zuvor definierten Systembereiches. Die

Modellkonstanten k; in Gl. 3.19 berechnen sich aus dem Effektwert E; und der verwendeten
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Stufenanzahl. Die Abweichung des linearen Beschreibungsmodells von der Realitat wird

durch den letzten Summanden & beschrieben.

e=ky+ky X +Ky Xy, Ky X3 +Kpy XXy FKig XXy HKyg Xy X Gl. 3.19
+Kips Xy Xy X3+ O

Das Thema der statistischen Versuchsplanung ist sehr umfangreich und kann hier nicht

komplett erldutert werden. Fiir weitere allgemeine Informationen verweise ich auf das Buch

von SIEBERTZ et al. (Siebertz et al. 2010) sowie die Dissertation von HUHTANEN (HUHTANEN 2012),

der sich explizit mit der Anwendung der DOE in Filtrationsaufgaben beschaftigt hat.
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4 Entwicklung eines Abscheidemodells fiir Partikel in fliissigen Medien

mithilfe numerischer Simulationen

Wie bereits in vorangegangenen Kapiteln erwahnt, ist der Einzelkollektoransatz ein {ibliches
Mittel, um die Prozesse innerhalb der Tiefenfiltration zu untersuchen. Daflir konnen
experimentelle oder numerische Untersuchungen vorgenommen werden. In beiden Fallen
betrachtet man einen Steg des komplexen Filtermediums und will Erkenntnisse liber den
Einfluss der charakteristischen Stromung auf die Abscheidung der dispersen Phase
gewinnen. Der Vorteil einer numerischen Simulation besteht darin, dass sie als Ergebnis
Informationen Uber den Verlauf der Stromlinien und damit unter bestimmten
Voraussetzungen auch Uber die Stromungsbahnen der dispergierten Partikel liefert. Es wird
berechnet, ob ein Partikel aufprallt, wo es aufprallt und mit welcher Geschwindigkeit es
aufprallt. Einschrankend ist zu erwahnen, dass heutige numerische Simulationen noch nicht
in der Lage sind, alle Stromungseffekte und Wechselwirkungen im Stromungsfeld zu
beriicksichtigen. Besonders Mehrphasenstromungen mit flissigen Medien sind bis heute
sehr schwer zu simulieren. Die Ergebnisse einer Simulation erhéhen das Verstdandnis von
Filtrationsprozessen, da sie eine direkte Nachverfolgung der betrachteten Partikel
ermoglicht. Es sollte aber stets versucht werden, die Simulation durch experimentelle

Arbeiten zu bestatigen.

Im Rahmen des Sonderforschungsbereiches 920 ist ein Ansatz zur numerischen Berechnung
eines Einzelkollektorabscheidegrades erarbeitet worden, der an die experimentellen
Untersuchungen in dieser Arbeit angelehnt ist (Werzner et al. 2013a, 2013b). Mit dem von
Werzner et al. entwickelten Ansatz werden Einzelkollektorumstrémungen simuliert, deren
EingangsgroBRen aus dem experimentellen Modell dieser Arbeit entnommen sind.
Berlicksichtigt werden die charakteristischen PartikelgréRen der experimentell verwendeten
PartikelgroRBenverteilung sowie die im Experiment gemessen Fluidgeschwindigkeiten. Mit
den Ergebnissen der numerischen Simulation wird ein Abscheidemodell entwickelt, welches

es ermoglicht, die Abscheideeffizienz eines keramischen Schaumfilters abzuschéatzen.
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4.1 Beschreibung der numerischen Stromungssimulation

Die verwendete Simulation basiert auf den Untersuchungen von WERZNER et al. (Werzner et
al. 2013a, 2013b), die im Rahmen des SFB 920 erarbeitet wurden. Fir die folgenden
Auswertungen wurde das vorhandene Modell an die Versuchsparameter dieser Arbeit

angepasst.

Das instationdre Stromungsfeld wird mit Hilfe der LATTICE-BOLTZMANN-Methode berechnet,
was der LOosung der NAVIER-STOKES-Gleichung mit einer Genauigkeit zweiter Ordnung
entspricht. Der Zylinder wird als unendlich lang angesehen, sodass sich die Modellierung auf
ein zweidimensionales Problem reduziert. Die Einlassgeschwindigkeit sowie der Druck am
Auslass werden innerhalb eines Parametersets als konstant vorausgesetzt. In Richtung der y-
Achse wiederholt sich das modellierte Stréomungsfeld periodisch. Abb. 4.1 zeigt das
berlicksichtigte Stromungsfeld fiir eine Fluidgeschwindigkeit von 0,41 m/s und einen
Partikeldurchmesser von 8 um. Die Partikel sind zur Visualisierung stark vergroRert
dargestellt. Das Stromungsfeld wird durch quadratische Flachenelemente approximiert, die

eine Seitenlange von 8,33 um besitzen. Der Zylinderdurchmesser d; betragt 500 pum.

2.5E-03
)
2.0E-03 0.7
0.6
—~ 1.5E-03 0.5
38 o
> - 0.3
1.0E-03 02
0.1
5.0E-04 0.0
0.0E+00
0.0E+00 2.0E-03 4.0E-03 6.0E-03

X (m)

Abb. 4.1: Betrachteter Stromungsbereich bei der numerischen Simulation des Teilprojekts BO2
(Heuzeroth et al. 2015b). Fiir die Anschaulichkeit sind die Partikel vergréfSert dargestellt. Um
die Rechenzeit zu reduzieren, ist die Konzentration der Partikel stark erh6éht. Dieser Ansatz ist
zuléissig, da die Partikel bei der Simulation nicht miteinander interagieren (Werzner et al.
2013b)

Die Berechnung der Partikeltrajektorien erfolgt durch die Losung der Bewegungsgleichung
im LAGRANGE schen Bezugssystem fiir jedes einzelne Partikel. Dabei werden die
Auftriebskraft, die Tragheit sowie die Widerstandskraft zwischen dem bewegten Partikel und

dem Stromungsfeld berticksichtigt. Die Schwerkraft und die Stromungsgeschwindigkeit sind,
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entsprechend den experimentellen Arbeiten, gleichgerichtet und wirken in Richtung der x-
Achse. Innerhalb der Simulation interagieren die Partikel nicht miteinander, sodass
zugunsten schnellerer Konvergenz wesentlich héhere Feststoffkonzentrationen als im

Experiment verwendet werden kénnen.

Nachdem sich das instationdre Stromungsfeld vollstandig entwickelt hat, erfolgt die
Partikelzugabe. In jedem Parameter Set-up werden 10° Partikel am linken Rand des
modellierten Stromungsfeldes (Einlassrand) eingesetzt. Die Zugabe erfolgt zufallig tiber der
Hohe des Zylinders (1 mm<y<1,5mm) innerhalb von 10 Verweilzeiten des Fluides im
Prozessraum. Die Verweilzeit ergibt sich aus dem betrachteten Stromungsfeld, der
Stromlinienbahn des beobachteten Fluidelementes und aus der verwendeten
Hauptfluidgeschwindigkeit. Die Hauptfluidgeschwindigkeit (u) definiert  die
Fluidgeschwindigkeit beim Eintritt in den simulierten Strémungsbereich. Der Durchmesser
des Einzelkollektors bleibt im Laufe der Simulation konstant, da die Simulation den Aufbau

der abgeschiedenen Partikel noch nicht berticksichtigt.

Die verwendeten Stoff- und Prozesswerte fiir die Simulationen werden so gewahlt, dass sie
die experimentellen Versuche in dieser Arbeit nachbilden. Wasser dient als kontinuierliches
Phase und Aluminiumoxidpartikel als diskontinuierliche Phase. Tab.4.1 fasst die
verwendeten  Partikeldurchmesser und  Fluidgeschwindigkeiten zusammen. Die
Partikeldurchmesser sind charakteristische Werte der Aluminiumoxidpartikel < 200 um
(siehe Kapitel 3.1.1). Die Fluidgeschwindigkeiten entsprechen denen, die in der kleinen

Filtrationsanlage umgesetzt werden kénnen.

Tab. 4.1: Auflistung des verwendeten Parameterfeldes flir die numerische Simulation der
Aufprallereignisse an einem zylinderférmigen Einzelkollektor nach HEUZEROTH et al.
(Heuzeroth et al. 2015b)

charakteristische Werte der

PartikelgroRenverteilung dio dis dso dgq dso
dpin um 8 14 75 157 179
getestete

Hauptfluidgeschwindigkeiten

u inm/s 0,006 0,02 0,11 0,41

Die Ergebnisse der numerischen Simulation werden als Ausgangsdatensatz fiir das
entwickelte Abscheidemodell verwendet und in Excel-Datensatze (berfihrt. Flr jede
PartikelgroBe und Fluidgeschwindigkeit wird ein Datensatz ausgegeben, der die
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Partikelnummer jedes aufgeprallten Partikels enthalt, dessen Startposition, den Aufprallort
und die Einheitsvektoren der Aufprallgeschwindigkeit. Der Aufprallort wird beschrieben
durch den Aufprallwinkel a. Fiir o = 0 prallt das Partikel im Staupunkt des Kollektors auf, was

dem Punkt P(1E-3|1,25E-3) in Abb. 4.1 entspricht.

Abb. 4.2 a stellt die Ergebnisse der Simulation graphisch dar. Basierend auf den exportierten
Daten wird nach Gl. 4.1 die Aufprallgeschwindigkeit des Partikels normal zur

Kollektoroberflache up . berechnet.

Up | =cos(a + f3)-Jug +uy Gl. 4.1

Da die Datensatze sehr umfangreich sind, erfolgt die Berechnung mithilfe einer Matlab®
Routine. Die Berechnung der senkrechten Aufprallgeschwindigkeit ergibt, dass einige
Partikel negative Aufprallgeschwindigkeiten aufweisen, was bedeutet, dass diese Partikel
physikalisch eigentlich nicht aufprallen kénnten. Die Ursache dafir liegt in der Auflésung des
Berechnungsgitters. Der Kollektor ist in der Simulation nicht ideal rund, sondern wird durch
Quadrate abgebildet. Durchstromt ein Partikel ein solches Quadrat, gilt es fiir den
Berechnungsalgorithmus als aufgeprallt, obwohl es den Kollektor, ware er rund, nicht
berihrt hatte. Die Matlab® Routine wurde so programmiert, dass Partikel mit einer
negativen normalen Aufprallgeschwindigkeit eliminiert werden. Die ErgebnisgroRen der

Matlab® Routine sind in Abb. 4.2 b dargestellt.

v CFD-Gitter Uya Up 3 cro-Gitter
8 um LB) 8 pm Up-L
. = U, \
/ N\, .
N N
(1P\\/ ..\. AN
N, N
N N
v . y N,
AN ’\. ’\..
ox 0,5-d, (a N L, 0,5-d, (a N
a = b =

Abb. 4.2: Ergebnisse der numerischen Strémungssimulation: a) Eingangs- und Ergebnisgréfien
der numerischen Simulation; b) Geschwindigkeit des Partikels senkrecht zur Kollektoroberfléche
errechnet aus den Ergebnissen der numerischen Simulation
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Zusatzlich berechnet die Matlab® Routine die Aufpralleffizienz der eingesetzten Partikel
jedes getesteten Durchmessers mittels GIl.4.2 unter Berlicksichtigung der

Aufprallgeschwindigkeit entsprechend Gl. 4.1.

LY
Np

n, Gl. 4.2

Der entstehende Datensatz ermoglicht die Darstellung der Aufpralleffizienz fir die
getesteten Parameter durch ein 3D-Diagramm (siehe Abb. 4.3). Auf der x-Achse ist die
PartikelgroRe logarithmisch dargestellt, auf der y-Achse ist die Fluidgeschwindigkeit beim
Einlass und auf der z-Achse ist die Aufpralleffizienz aufgetragen. Fiir die Partikel unter 20 um
ist die Aufpralleffizienz stets kleiner 10 %. Bei den mittleren Fluidgeschwindigkeiten
durchlauft die Aufpralleffizienz ein Minimum und steigt mit zunehmender aber auch
abnehmender Geschwindigkeit wieder an. Diese Tendenzen verdeutlichen den Einfluss der
dominanten Abscheidemechanismen. Fiir besonders kleine Geschwindigkeiten nimmt der
Einfluss der Sedimentation (Ns steigt) zu und der Tragheitseinfluss nimmt ab (St und Frp
sinken). Steigt die Fluidgeschwindigkeit an, so drehen sich die Effekte und der
Tragheitseinfluss wird dominant. Der gleiche Effekt ist bei den groReren PartikelgréBen noch
deutlicher festzustellen (vergl. Abb. 2.22). Zusatzlich nimmt der Einfluss des Sperreffektes

(N)) linear zu, was die Aufpralleffizienz positiv beeinflusst.
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Abb. 4.3: Aufpralleffizienz der Aluminiumoxidpartikel unter Berticksichtigung der korrigierten
Ergebnisse der numerischen Simulation: Die Aufpralleffizienz aller Partikel héngt deutlich von
der Fluidgeschwindigkeit ab und sie steigt mit zunehmendem Partikeldurchmesser an

Die in Abb. 4.3 dargestellten Aufpralleffizienzen stellen den Einfluss der wirkenden

makroskopischen Stromungseffekte auf den Filtrationsprozess dar. Sowohl die

Sedimentation als auch die Tragheit und der Sperreffekt sind relevant fir den betrachteten
Filtrationsprozess. In flissigen Medien gibt es aber noch den Effekt der hydrodynamischen

Hemmung. In der durchgefiihrten numerischen Simulation konnte dieser Effekt noch nicht

berlicksichtigt werden.

4.2 Einfluss der hydrodynamischen Hemmung auf den Partikelaufprall

Die hydrodynamische Hemmung beschreibt den Effekt der Abbremsung des sich
bewegenden Partikels aufgrund der Fluidphase zwischen dem Partikel und dem Kollektor.
Dieser Effekt wurde zuerst von STerAN (Stefan 1875) und ReynoLDs (Reynolds 1886)
beschrieben. Demzufolge wird Energie bendtigt, um die Fluidphase aus der Kontaktzone der
beiden Feststoffphasen zu verdringen. Ubertragen auf die Filtration bedeutet das, dass nur
diejenigen Partikel aufprallen kénnen, die genligend Bewegungsenergie besitzen, um die

Fluidphase zu verdrangen. Reicht die kinetische Energie des Partikels nicht aus, wird es von
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seiner urspringlichen Bahn abgelenkt und kann im vorliegenden Modell nicht auf den

Kollektor aufprallen. Dieses Partikel wird zuriick in die Hauptstromung transportiert.

In der Gasfiltration kann der Einfluss der dynamischen Hemmung vernachldssigt werden, da
die Luft eine sehr geringe Viskositdt und Dichte besitzt. In flissigen Medien wird dieser
Effekt aber relevant und nimmt mit zunehmender Dichte und Viskositat der kontinuierlichen

Phase stark zu.

Abb. 4.4 zeigt, wie die hydrodynamische Hemmung in die Ergebnisse der korrigierten
numerischen Simulation integriert wird. Abb. 4.4 a stellt die Ergebnisgrofen der Matlab®
Auswertung graphisch dar, die den Ausgangspunkt fir die weitere Berechnung bilden. Um
die hydrodynamische Hemmung zu bericksichtigen, wird das Partikel um die Reichweite der
hydrodynamischen Hemmung h; normal zum Kollektor zuriickversetzt (Abb. 4.4 b). Wie
bereits eingefiihrt ist h; <0,05-dp. Im Anschluss wird mit der aus Kapitel 0 bekannten
Geschwindigkeit up - berechnet, ob das Partikel die fluide Phase verdrangen kann und somit
auf den Kollektor auftrifft. Abb. 4.4 ¢ zeigt den wirksamen Bereich der hydrodynamischen
Hemmung. Sobald das Partikel hi, erreicht, kommt es zum Riss der Flussigkeitslamelle und

das Partikel prallt mit der Geschwindigkeit, die es zum Risszeitpunkt besitzt, auf den

Kollektor.
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Abb. 4.4: Beriicksichtigung der hydrodynamischen Hemmung: a) Ausgangspunkt aus der
numerischen Simulation; b) Zuriicksetzen des betrachteten Partikels um den Wirkungsbereich
der hydrodynamischen Hemmung hy; c) Detailskizze der Annéherung des Partikels an die
Filteroberfldiche bis zum Risskriterium hpn

Fir das entwickelte Modell wird der Einfluss der viskosen Hemmung fiir glatte Partikel und
eine glatte Filteroberflaiche berechnet, die im Kontaktpunkt als ebene Flache approximiert
werden. Im Realfall sind beide Feststoffoberflichen jedoch rau. Die Berge dieser

Unebenheiten verursachen zusatzliche Storungen in der Flissigkeitslamelle zwischen den
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Feststoffoberflichen und fordern somit den Riss des Flissigkeitsfilms. Um die Rauheit zu
berlicksichtigen, flieBt die mittlere quadratische Rauheit der Oberflachen in die Berechnung
des Risskriteriums ein (siehe Gl. 2.27). Zur Bestimmung realistischer rms-Rauheiten wurde
die Rauheit der Oberflichen durch AFM-Messungen am Institut fir Mechanische
Verfahrenstechnik und Aufbereitungstechnik ermittelt. Je Oberflache wurden finf Flachen
vermessen (15 x 15 um). Aus den resultierenden Hohenprofilen konnte je ein rms-Wert
bestimmt werden. Bei den Messungen der Partikeloberfliche wurden die ermittelten
Hohenprofile korrigiert, um den Einfluss der Oberflaichenkrimmung auf die rms-Werte
auszuschlieen. In Abb. 4.5 sind die gemessen Rauheiten in einem Box-Plot Diagramm
dargestellt. Box-Plot Diagramme bieten die Moglichkeit, mehrere Messreihen mit einer
hohen Messpunktanzahl miteinander zu vergleichen. Solange sich die Boxen zweier
unterschiedlicher Messreihen nicht in ihrer y-Ausdehnung Uberschneiden, kénnen sie als
signifikant unterschiedlich beschrieben werden. Im vorliegenden Fall ist die Datenmenge
recht klein, was die Aussagekraft reduziert, aber dennoch wichtige Informationen liefert. Ein
Box-Plot visualisiert die Messreihe als Box (75 % der Messwerte) und durch Whisker (Sterne),
die den 95 % Vertrauensbereich markieren. Zusatzlich werden der Mittelwert (Quadrat-
Symbol) und der Median (dicke gestrichelte Linie) der Daten dargestellt. Die Messergebnisse
in Abb. 4.5 zeigen, dass die Beschichtung der Oberflachen keinen signifikanten Einfluss auf
die messbare Rauheit hat. Das Aluminiumoxid besitzt eine mittlere rms-Rauheit von
0,47 £ 0,1 um und die beschichtete Oberflache hat eine rms-Rauheit von 0,46 + 0,1 um. Fir
die Partikel wurde eine rms-Rauheit von 0,38 £ 0,13 um bestimmt. Fiir die folgenden
Modellierungen wird h,ns standardmaBig mit 0,9 um angenommen (Heuzeroth et al. 2015b).
Das gewdhlte hms entspricht ungefdhr dem Kontakt zweier Rauheitsspitzen (siehe
Abb. 2.23). Da beide Feststoffoberflichen eine deutliche Rauheit aufweisen, wird

angenommen, dass dieser Fall im Experiment am haufigsten vorkommt.
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Abb. 4.5: Mit AFM-Messungen ermittelte rms-Rauheiten der verwendeten
Aluminiumoxidoberfldchen

Die Annaherung zwischen dem Partikel und der Filteroberflache wird iber eine Energiebilanz
berechnet. Daflir wird die kinetische Energie des Partikels mit Gl. 4.4 bei jedem
Diskretisierungsschritt i um die Energie reduziert, die nétig ist, um die viskose Fllssigkeit aus
dem um Ah verkleinerten Spalt zu verdrangen. Die Formel Gl. 4.3 zur Berechnung der
Verdrangungsenergie ist aus der viskosen Kraft Fs (Gl. 2.28) hergeleitet. Die Energiebilanz
wird nach Gl. 4.5 numerisch gel6st. Die Rechnung wird abgebrochen, wenn das Risskriterium
hmin erreicht wird oder die kinetische Energie des Partikels unter 10%° J sinkt. Ein Partikel gilt
als aufgeprallt, wenn es die erste Abbruchbedingung erreicht. Partikel, die das zweite
Abbruchkriterium erreichen, werden als nicht aufgeprallt gewertet. Die Berechnung erfolgt

innerhalb einer Matlab® Routine und einer festgelegten Schrittweite von Ah = 0,5 nm.

h,
T3 u
Eyo= [ =7-di-m -="-dh Gl.4.3
h 2 h
hw 1 ,
Ein = j —7-dy - pp - Up -dup Gl. 4.4
p 12
1 3n, 3 .2
Eint =Eiini —Evisi =| —pp————Ah |-7-d; -up, Gl. 4.5
kin,! kin, s, 1210P de'hi'up,i PP,
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Der vorgestellte Berechnungsweg ermoglicht die Erweiterung der numerischen Simulation
um den Einfluss der hydrodynamischen Hemmung. Weiterhin ermoglicht das hergeleitete
Berechnungsmodell weiterfiihrende Untersuchungen (iber die Aufprallwahrscheinlichkeit
dispergierter Partikel. Fur ein Partikel mit 75 um wird der Verlauf der kinetischen Energie
wahrend des Annaherungsprozesses beispielhaft berechnet. Abb. 4.6 zeigt den Verlauf der
kinetischen Energie fir vier beliebig gewahlte Startgeschwindigkeiten in Abhangigkeit von
der Spaltbreite h. Die kinetische Energie des Partikels nimmt in allen vier Fallen deutlich ab.
Flr die beiden geringen Startgeschwindigkeiten von 0,02 und 0,006 m/s erreicht das Partikel
das Risskriterium Amin = 10®m nicht (siehe Gl. 2.25). Das Partikel kann demnach den
Fluidfilm nicht verdrangen und fiir diesen Annaherungsvorgang wird kein Aufprall erreicht.
Fiir die anderen zwei Geschwindigkeiten wird das Risskriterium h,;, erreicht und die Partikel

prallen mit einer kinetischen Energie > 102 J auf die Filteroberfliche (siche Abb. 4.6).
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Abb. 4.6: Einfluss der hydrodynamischen Hemmung auf die Aufprallgeschwindigkeit eines 75
um Partikels in Abhdngigkeit von der kinetischen Energie des Partikels wéhrend der
Anndherung an den Kollektor. Ausgangspunkt der Berechnung ist h;=0,05-dp

Durch die Kenntnis der Bewegungsenergie eines Partikels kann mittels Gl. 4.5 die
Aufprallwahrscheinlichkeit unter Bericksichtigung der viskosen Hemmung berechnet
werden. Zusatzlich ermoglicht das Modell die Berechnung der effektiven kinetischen

Aufprallenergie des Partikels im Kontaktfall bzw. wenn der Fluidfilm reif3t.

Dariiber hinaus ist es moglich, die Fluidgeschwindigkeit abzuschétzen, die bendtigt wird,
damit eine definierte Zielpartikelfraktion mit hoher Wahrscheinlichkeit aufprallt. Fir

Aluminiumoxidpartikel in Wasser wurde diese Moglichkeit in Abb. 4.7 beispielhaft
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dargestellt. Bei der Berechnung der bendétigten Partikelgeschwindigkeit kann neben der
PartikelgroRBe auch der Einfluss der Rauheit auf die bendtigte Ausgangsgeschwindigkeit des
Partikels beriicksichtigt werden. Die Berechnung verdeutlicht die starke Korrelation zwischen
der PartikelgréBe und der benétigten Ausgangsgeschwindigkeit. Im aktuellen Modellansatz
wirkt die hydrodynamische Hemmung nur auf Partikeldurchmesser > 20-fache von hp,,. Flr
kleinere Partikel ist das Risskriterium h1 < hmin bereits erfillt und somit erfahren diese keine
Abbremsung. Steigt die Rauheit der Kollektoroberflache, erhéht sich auch die PartikelgroRe,
die nicht gehemmt wird, da hmi» mit der Rauheit linear zunimmt. Wirkt die hydrodynamische
Hemmung, steigt die bendétigte Ausgangsgeschwindigkeit normal zum Kollektor mit
zunehmender PartikelgroRe erst an und sinkt dann mit weiter zunehmender PartikelgroRe
wieder ab. Ursache dafiir ist die Proportionalitat der kinetischen Energie sowie der
hydrodynamischen Hemmung vom Partikeldurchmesser. Fir kleinere Partikel wird der
Anstieg der viskosen Hemmung mit zunehmender PartikelgréRe durch den steigenden
Einfluss der Bewegungsenergie iberkompensiert. Am Scheitelpunkt Gbersteigt die Zunahme
der kinetischen Energie den Anstieg der viskosen Hemmung und somit sinkt die bendtigte
Partikelausgangsgeschwindigkeit. Dabei wird die bendtigte Partikelgeschwindigkeit auch
sehr stark von der Rauheit der Feststoffoberflachen beeinflusst. Steigt die Rauheit von
Partikel und Kollektor, wird der Fluidfilm zwischen den beiden eher reiRen und die benétigte

Partikelgeschwindigkeit sinkt (siehe Abb. 4.7).
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Abb. 4.7: Benétigte Partikelgeschwindigkeit normal zum Kollektor, damit ein Aufprall erreicht
wird in Abhéngigkeit von der PartikelgréfSe und der Rauheit des Kollektors
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Zusatzlich ermoglicht das erarbeitete Modell, den Einfluss der Viskositdt auf das
Aufprallereignis zu untersuchen. Dies wird extrem wichtig, wenn das Modell fiir die
Anwendung in der Metallschmelzefiltration (ibertragen werden soll. Die Viskositdt von
Metallschmelzen ist zwar nur geringfligig hoher als die von Wasser, aber sie besitzen eine
deutlich hohere Abhangigkeit von der aktuellen Temperatur. Wie ausgepragt der
Temperaturgradient zwischen der Schmelze und einem Filtersteg verlauft, wurde im Rahmen

dieser Arbeit nicht untersucht.

Die Berlicksichtigung der viskosen Hemmung in den Ergebnissen der korrigierten
numerischen Simulation verdndert die Aufprallwahrscheinlichkeit im getesteten
Parameterfeld deutlich. In Abb. 4.7 sind die berechneten Aufpralleffizienzen unter
Berlicksichtigung der hydrodynamischen Hemmung dargestellt. Durch die Rauheit der
verwendeten Materialien erfahren die kleinen Partikel (8 wund 14 um) keine
hydrodynamische Hemmung. Somit bleiben die Aufpralleffizienzen fir diese Durchmesser
konstant. Fir die groRBeren Partikel reduziert sich die Aufpralleffizienz teilweise deutlich.
Betragt die Fluidgeschwindigkeit 0,006 m/s, sind nur die 179 um Partikel in der Lage, auf den
Kollektor aufzuprallen, wobei sich deren Aufpralleffizienz um 29,7 % reduziert. Fir eine
Fluidgeschwindigkeit von 0,02 m/s kénnen auch die 157 um Partikel aufprallen und bei einer
Fluidgeschwindigkeit von 0,11 m/s erreichen auch die 75 um Partikel eine Aufpralleffizienz
von ca. 11,1 %. Der Vergleich der Aufpralleffizienzen aus Abb. 4.3 und Abb. 4.8 verdeutlicht
die hohe Bedeutung der viskosen Hemmung fiir die Modellierung der Filtration in fllssigen

Medien.
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Abb. 4.8: Errechnete Aufprallwahrscheinlichkeit der Aluminiumoxidpartikel anhand der
korrigierten Ergebnisse der numerischen Simulation sowie der Beriicksichtigung der viskosen

Hemmung durch die Fliissigkeit
Die berechneten Aufpralleffizienzen in Abb. 4.8, inklusive der nun bekannten kinetischen

Aufprallenergie fiir jedes einzelne Partikel, beschreiben den Einfluss des

Transportmechanismus” auf die Abscheidewahrscheinlichkeit am Einzelkollektor (Vgl.
Kapitel 2.4.1).

Das hierauf aufbauende Abscheidemodell geht nicht davon aus, dass alle aufprallenden

Partikel haften. Somit ist es nétig, fir die Haftwahrscheinlichkeit eine mathematische

Beschreibung zu definieren, die in das finale Abscheidemodell einflieBen kann.

4.3 Experimentelle Ermittlung der Haftenergie

Die Haftenergie zwischen zwei Feststoffoberflichen wird stark von den interagierenden
Materialien und deren geometrischer Beschaffenheit dominiert. Darliber hinaus wird die
Haftenergie von der umgebenden Phase, eventuell vorhandenen Adsoprtionsschichten und
vom Abstand der beiden Oberflachen voneinander beeinflusst. Eine Berechnung ist unter
starken Vereinfachungen moglich (siehe Kapitel 2.3). Die Ergebnisse der Berechnungen

flihren aber in der Regel zu Haftenergien, die die experimentell gemessenen Werte um ein
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Vielfaches lbersteigen. Aus diesem Grund wird fir das zu entwickelnde Abscheidemodell auf
experimentell ermittelte Werte zurtickgegriffen (Fritzsche et al. 2013; Heuzeroth et al. 2014).
Anhand von Kraft-Abstands-Kurven, die mit dem Rasterkraftmikroskop (AFM) gemessen
werden, kann die Haftenergie zwischen einem Partikel und einem Substrat nach Gl. 4.6
berechnet werden. Die Messmethode zur Bestimmung der Kraft-Abstands-Kurve wird in

Kapitel O kurz erlautert.

Eoon = _J-Fadh -dh Gl. 4.6
0

Die AFM-Messungen werden in wassriger Umgebung fiir drei Benetzungszustande mit einem
25 um Partikel durchgefiihrt. Die verschiedenen Benetzungszustande werden nachgebildet,
indem die Feststoffoberflichen entweder unbehandelt oder mit Dynasylan F8261
Beschichtung verwendet werden. Fiir jeden Benetzungszustand werden fiinf Messreihen a
256 Messungen durchgefiihrt (Heuzeroth et al. 2014). Die hohe Anzahl von Versuchen je
System ist notwendig, da die Messwerte einer Streuung unterliegen, die mehrere
GroRenordnungen betragen kann. Abb. 4.9 zeigt die Messwerte aller Messreihen in
Abhangigkeit von dem Benetzungszustand. Die Abbildung beschreibt die Wahrscheinlichkeit,
dass die Haftenergie einen Wert kleiner oder gleich dem entsprechenden Wert der x-Achse
erreicht. Wenn Partikel (P) und Messoberflaiche (F) hydrophil (phil) sind, werden die
geringsten Haftenergien gemessen. Sobald eine hydrophobe Oberflache (phob) verwendet
wird, verschieben sich die Kurvenverldaufe zu hoheren Energien. Fir den Fall, dass beide
Oberflachen hydrophob sind, ist die Haftenergieverteilung deutlich nach rechts verschoben
und weist eine Messwertstreuung Uber finf GroéBenordnungen auf. Die hdheren
Haftenergien und die breitere Streuung der Messwerte bei den hydrophoben Oberflachen
entstehen durch die zusatzlich wirkenden Haftmechanismen. Die auftretenden hydrophoben
Wechselwirkungen sind stark abhangig von der lokalen Topographie der Kontaktflache. Da
die verwendeten Oberflichen eine Rauheit besitzen, sind die effektiv interagierenden
Kontaktflaichen in jedem Messpunkt unterschiedlich. Die mdglichen Kapillarkrafte sind
sowohl von der Oberflachenkontur als auch von An- oder Abwesenheit von Gas abhangig.
Gerade die extrem hohen Haftenergien kdonnen als Indiz dafiir gedeutet werden, dass im

getesteten System Kapillarbriicken entstehen.
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Deswegen erreichen das teilhydrophobe und komplett hydrophobe Benetzungssystem
Haftenergien, die liber zwei GroRRenordnungen hoher liegen als das komplett hydrophile

System.
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Abb. 4.9: Haftenergieverteilung fiir unterschiedliche Benetzungszustéinde in fliissiger
Umgebung mit der , Partikel-an-Cantilever“-Methode im Rasterkraftmikroskop

Damit das zu entwickelnde Abscheidemodell reale Filtrationsprozesse moglichst gut
abbildet, werden fiir die weiteren Modellierungen Verteilungsfunktionen anstatt von
Mittelwerten verwendet. Daflir werden die Haftenergieverteilungen aus Abb. 4.9 (ber eine
logarithmische Normalverteilung (LNVT) mit zwei Parametern beschrieben. Die
Approximation der Messwerte durch eine LNVT ermoglicht es, die Messreihe anhand des
Lageparameters u und des Breiteparameters o der Verteilung zu beschreiben. Die Funktion

der logarithmischen Normalverteilung ist in Gl. 6.1 dargestellt.

_ 1 1 _('n(X)—#)jd Gl. 4.7
F(x)—\/ﬂo_‘l‘xexp( > x

Der Lageparameter kann auch als Mittelwert der Verteilung interpretiert werden. Abb. 4.10
fasst die Mittelwerte der finf Messreihen fiir jede Benetzungskonstellation in einem Box-
Plot-Diagramm zusammen. Die geringsten Haftenergien werden gemessen, wenn beide
Oberflachen hydrophil sind. Durch die hydrophobe Funktionalisierung der Partikel steigen
die Haftenergiewerte signifikant an. Eine zusatzliche Funktionalisierung der
Substratoberflache beeinflusst zwar deutlich die H6he der gemessenen Haftenergien, aber
die Messreihen P-phob /F-phil und P-phob /F-phob unterscheiden sich nicht signifikant. Der

voll hydrophobe Benetzungszustand weist im Vergleich der Messreihen die gréfte
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Messwertstreuung auf und zeigt, dass sowohl der Median als auch der Mittelwert der
Messreihe sich an den oberen Rand der Box verschieben. Die Verschiebung der beiden
Kennwerte innerhalb der Box deutet darauf hin, dass innerhalb der Messungen sowohl
relativ geringe Haftenergien auftreten als auch extrem hohe. Wobei die hohen Messwerte
haufiger auftreten oder extrem hohe Werte annehmen. Letzteres kann mit den zusatzlichen
Haftmechanismen zwischen hydrophoben Oberflichen in wassrigen Medien begriindet
werden. Gerade Kapillarkrafte sind sehr grolR und besitzen eine sehr grofRe Reichweite,
nachdem sich die Kapillare ausgebildet hat. Die AFM-Messungen beweisen, dass eine
hydrophobe Funktionalisierung der Oberflaichen die Haftenergie in einer wassrigen

Umgebung positiv beeinflusst.
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Abb. 4.10: Zusammenfassung der Medianwerte der Haftenergieverteilungen aus den AFM-
Messungen: Die Gegenwart einer hydrophoben Oberfldche erhéht die Haftenergien
signifikant; sind zwei Oberflidchen hydrophob, gibt es keinen signifikanten Unterschied zu P-
phob / F-phil, aber die Standardabweichung steigt aufgrund der zusdtzlich auftretenden
Kapillarbriicken deutlich an

Die Verwendung der LNVT ermdglicht es darlber hinaus, die Haftenergieverteilung des
25 um Partikels an beliebige PartikelgrofRen anzupassen. Die Anpassung erfolgt durch die
Verschiebung des Lageparameters entlang der x-Achse in Abhangigkeit vom
Partikeldurchmesser. Dieses Vorgehen ist moglich, da die Haftkraft zwischen einem Partikel
und einer Oberflache proportional zum Radius des Partikels ist (Rumpf 1974; Oss 2003).
Dabei wird vorausgesetzt, dass die Streuung der Messwerte unabhangig von der
PartikelgroRe ist. Somit kann der Lageparameter der LNVT Uber die Proportionalitdt zum
Partikelradius fiir jede PartikelgroRe berechnet werden. Die Haftenergieverteilung fir jeden

Partikeldurchmesser erhdlt man dann mittels der LNVT-Gleichung und der jeweiligen
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Funktionsparameter u und o aus den AFM-Messungen. Beispielhaft ist die

Haftenergieverteilung fir ein 75 um Partikel in Abb. 4.11 a dargestellt.

Die in Abb. 4.9 dargestellten Haftenergieverlaufe entsprechen den von Rumpr und dreiBig
Jahre spater von GOTzINGER und PEUKERT beschriebenen Verldufen hinsichtlich ihrer Breite
und S-Krimmung (Rumpf 1974; Gotzinger und Peukert 2003b). Die theoretische
Uberpriifung der gemessenen Haftenergien durch mathematische Ansitze soll innerhalb
dieser Arbeit nicht behandelt werden. Fir weitergehende Untersuchungen zu dieser
Thematik wird auf die aktuellen und zukiinftigen Arbeiten von FRITzsCHE und PEUKER

verwiesen (Fritzsche und Peuker 2014a, 2016).

4.4 Berechnung der Haftwahrscheinlichkeit (Hiller-Zahl)

Auf Basis der nun vorhandenen Daten ist die Berechnung einer Haftwahrscheinlichkeit
moglich. Aus der numerischen Simulation sind die kinetischen Aufprallenergien fiir die
untersuchten PartikelgroRRen bei verschiedenen Fluidgeschwindigkeiten bekannt. Fir jedes
Partikel wird eine Wahrscheinlichkeitsfunktion der Aufprallenergie berechnet. Damit ist es
moglich, die kinetische Energie zu ermitteln, mit der das beobachtete Partikel mit einer
definierten Wahrscheinlichkeit aufprallt. Beispielhaft sind die Aufprallenergieverteilungen

fiir ein 75 pum Partikel in Abb. 4.11 b dargestellt.

In Anlehnung an die Arbeiten von HiLLEr (Hiller und Loffler 1980; Hiller 1980) wird die
Haftwahrscheinlichkeit aus dem Verhadltnis der wirkenden Haftenergie zur kinetischen
Bewegungsenergie beim Aufprall des Partikels berechnet. Die Haftwahrscheinlichkeit wird in
dieser Arbeit durch die dimensionslose Hiller-Zahl (Hi) ausgedriickt, die nach GI. 4.8
berechnet wird. Per definitionem gilt ein aufprallendes Partikel als abgeschieden, wenn die
Hiller-Zahl groRRer eins ist. Hi wird grolRer eins, wenn die Haftenergie im Kontaktmoment
grolRer ist als die kinetische Energie des Partikels. Abweichend von den Arbeiten von HiLLER
ist die plastische Verformung der Partikel keine Voraussetzung fir die Haftung. Im Gegenteil,
der hier erarbeitete Ansatz vernachlassigt die plastische Verformung der Feststoffe. Da
Aluminiumoxid eine Steifigkeit von 360 GPa (Gorham und Kharaz 2000) besitzt, ist diese

Vereinfachung fiir das betrachtete Modellsystem zulassig.
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Die kinetische Energie, die das abgeschiedene Partikel nach dem Aufprall besitzt, wird in eine
elastische Verformung uUberfiuhrt, welche dann durch Dampfungsverluste wahrend der
elastischen Partikelschwingung tber die Zeit abgebaut wird.

Eadh

Hi= Gl. 4.8
Ekin,l

Die Hiller-Zahl wird aus den Energieverteilungen fiir jedes Partikel bei jeder Geschwindigkeit
berechnet. Um die beiden Energieverteilungen miteinander zu verrechnen, wurde erneut
eine Maltab® Routine geschrieben. Mittels eines Zufallsgenerators wird ein Wert zwischen
0 und 1 generiert. Zur Berechnung wird die kinetische Aufprallenergie verwendet, die der
Wahrscheinlichkeit des Zufallswertes entspricht. Nach gleichem Prinzip wird der Wert der
Haftenergie bestimmt. Der Wert aus der Aufprallenergieverteilung wird mit dem ebenfalls
zufdlligen Wert der Haftenergieverteilung zur Berechnung von Hi verwendet. Diese Prozedur
wird 500-mal wiederholt, um eine reprasentative Aussage zu den eintretenden Hi treffen zu
konnen.  Somit ergibt sich fir jede betrachtete  Parameterkombination

(Hauptfluidgeschwindigkeit und PartikelgréRRe) eine Haftwahrscheinlichkeitsverteilung.

In Abb.4.11a sind die beiden benétigten Verteilungen zur Berechnung der
Haftwahrscheinlichkeit fir ein 75 um Partikel dargestellt. Im Falle der beiden geringeren
Geschwindigkeiten prallen keine Partikel auf, sodass fiir diese Hauptfluidgeschwindigkeiten
(0,006 und 0,02m/s) keine Aufprallenergieverteilung existiert. Far  die
Hauptfluidgeschwindigkeiten 0,11 m/s und 0,41 m/s konnen Partikel aufprallen. Die
resultierenden Aufprallenergieverteilungen erstrecken sich liber vier GréRenordnungen und
zeigen einen ahnlichen Verlauf. Die zu erwartende Aufprallenergie liegt fiir ca. 80 % der
Kontaktfalle auf einem konstanten Niveau, welches sich mit hoher werdender
Hauptfluidgeschwindigkeit hinzu gréBeren Aufprallenergien verschiebt. Fiur 20 % der
Aufprallereignisse sieht man eine starke Streuung der kinetischen Energie im Kontaktfall. Die
Ursache fiir diese Varianz liegt in dem Aufprallort des betrachteten Partikels. Je naher das
Partikel am Staupunkt des Kollektors aufprallt, desto hoher ist dessen Aufprallenergie. Aus
Abb. 4.11 a wird somit deutlich, dass ca. 80 % der Partikel mit dahnlicher Aufprallenergie in
der ndheren Umgebung des Kollektorstaupunktes aufprallen (|a| < 32°). Die restlichen ca.
20 % der Partikel besitzen einen Absolutwert des Aufprallwinkels |a| zwischen 31° und 52°,

wobei die Aufprallenergie mit abnehmendem |a| stark ansteigt.
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Weiterhin zeigt Abb. 4.11 a die Haftenergieverteilung fiir das 75 um Partikel. In Abb. 4.11 b
sind zum einen das Haftkriterium Hi>1 (strich-punktierte Linie) und zum anderen die
berechneten Hi-Verteilungen abgebildet. Betragt die Fluidgeschwindigkeit 0,11 m/s, wird das
Haftkriterium Hi>1 fiir ca. 74,6 % der Partikel erreicht. Wird die Geschwindigkeit auf
0,41 m/s erhoht, erreichen nur noch 6,4 % der Partikel eine Haftwahrscheinlichkeit gréRer
eins. Ist die Fluidgeschwindigkeit 0,02 m/s oder kleiner, erreicht keines der eingesetzten
75 um Partikel den Kollektor, was eine Abscheidung unmdoglich macht. Die Ergebnisse

verdeutlichen den hohen Einfluss der Fluidgeschwindigkeit auf die Abscheideleistung.
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Abb. 4.11: Berechnung der Hi-Zahl aus den kinetischen Aufprallenergien der 75 um Partikel
aus den Ergebnissen der erweiterten numerischen Simulation: a) Darstellung der Verteilung
der kinetischen Aufprallenergie Ei,, der 75 um Partikel und die Haftenergieverteilung Egn
berechnet aus den AFM-Messungen; b) Berechnete Hi-Verteilungen fiir ein 75 um Partikel

Die Berechnung der Hi-Verteilung fiir alle getesteten Partikeldurchmesser ermdéglicht eine
Aussage Uber die Abscheidewahrscheinlichkeit der aufprallenden Partikel. Die Ergebnisse
aller Parameterkombinationen sind in Abb. 4.12 zusammengefasst. Fiir die Ubersichtlichkeit
der 3D-Darstellung wird in diesem Diagramm die x-Achse in umgekehrter Reihenfolge
dargestellt. Die Haftwahrscheinlichkeit der kleinen Partikel (8 und 14 um) liegt dabei liber
alle Fluidgeschwindigkeiten bei fast 100 %. Das bedeutet, dass alle Partikel dieser
Fraktionen, die aufprallen, auch haften bleiben werden. Bei der hochsten
Fluidgeschwindigkeit beginnt die Haftwahrscheinlichkeit zu sinken, da die Partikel eine so
hohe Aufprallenergie besitzen, dass sie abprallen. Die Haftwahrscheinlichkeit flir 75 um
Partikel wurde bereits vorgestellt. Bei den geringen Geschwindigkeiten kommt es zu keiner
Haftung, da kein Partikel aufprallt. Betrdgt die Fluidgeschwindigkeit 0,11 m/s haften knapp
80 % der Partikel und steigt die Fluidgeschwindigkeit weiter an, nimmt die

Haftwahrscheinlichkeit wieder signifikant ab. Der beschriebene Verlauf fir das 75 pum
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Partikel trifft ahnlich auch auf die groberen Fraktionen zu, nur das fiir die groberen Partikel

die maximale Abscheidung bei kleineren Fluidgeschwindigkeiten erreicht wird.
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Abb. 4.12: Anhand der Hi-Zahl berechnete Haftwahrscheinlichkeit der aufgeprallten
Aluminiumoxidpartikel

Auf Basis der nun bekannten  Aufpralleffizienz und der berechneten
Haftwahrscheinlichkeiten ist es moglich, eine modellierte Filtrationseffizienz des
Einzelkollektors zu berechnen. Dafiir werden die Aufpralleffizienzen mit der errechneten
Haftwahrscheinlichkeit multipliziert. Die Ergebnisse der Berechnung sind in Abb. 4.13
dargestellt. Allgemein ist festzustellen, dass die erreichten Filtrationseffizienzen in allen
Fallen unterhalb 30 % liegen. Bei den grofReren Partikelgrofen werden teilweise auch gar
keine Partikel abgeschieden. Die Ergebnisse relativieren sich aber, wenn berlicksichtigt wird,
dass in einer realen Filterstruktur eine hohe Anzahl von Einzelkollektoren in
Strémungsrichtung angeordnet sind. Es wird also deutlich, dass Tiefenfilter nur funktionieren
kénnen, wenn sie eine gewisse Ausdehnung entlang der Strdmungsrichtung besitzen. Die
resultierende Anzahl an Stegen dient direkt zur Abscheidung und erzeugt zusatzlich
Stérungen in der Stromung, welche die Strémungsbahn der Partikel hinsichtlich der

Aufprallwahrscheinlichkeit positiv beeinflussen kénnen.

112



In einem realen Tiefenfilter wird die Filtrationseffizienz zusatzlich durch den Sperreffekt und
Ablagerung von abgeschiedenen Partikeln beeinflusst. Beide Effekte kdnnen in dem Modell

eines angestromten Einzelkollektors jedoch nicht berticksichtigt werden.
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Abb. 4.13: Berechnete Filtrationseffizienz der aufgegebenen Aluminiumoxidpartikel auf der
Basis der Ergebnisse der numerischen Simulation unter Berlicksichtigung der
hydrodynamischen Hemmung sowie der Haftwahrscheinlichkeit, berechnet mit der Hi-Zahl

Basierend auf der eingesetzten Partikelanzahl sind in Tab. 4.2 die Gesamtabscheidegrade je
Fluidgeschwindigkeit zusammengefasst. Anhand der Ergebnisse konnte die Vermutung
aufgestellt werden, dass bei 0,02 m/s die beste Fluidgeschwindigkeit fiir eine moglichst hohe
Filtrationseffizienz gefunden waére. Fir die Bewertung der numerischen Simulation ist das
korrekt. Mochte man eine dhnliche Aussage fiir eine reale PartikelgrofRenverteilung treffen,
missen die Masseanteile der untersuchten PartikelgréBen an der Gesamtverteilung
beriicksichtigt werden. Zusatzlich sollten weitere PartikelgroBen in der Simulation
berlicksichtigt werden, um die Belastbarkeit der Ergebnisse zu erhéhen. Auf Basis der
erhaltenen Werte erfolgt in Kapitel 6.5 eine Abschatzung, welche Kollektoranzahl notwendig

ist, um eine definierte Abscheideleistung zu erreichen (siehe Abb. 6.16).

Tab. 4.2: Berechnete Gesamtfiltrationseffizienz der erweiterten numerischen Simulation
anhand der beriicksichtigten PartikelgréfSen und Fluidgeschwindigkeiten

Hauptfluidgeschwindigkeit in m/s uL 0,006 0,02 0,11 0,41
Gesamtfiltrationseffizienz in % E; 4,12 4,78 2,67 1,09
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5 Modellhafte Untersuchungen mithilfe des Einzelkollektorkonzeptes

Durch experimentelle Arbeiten sollen weitere Einflussparameter der Filtration untersucht
werden. Einzelkollektoren bieten den enormen Vorteil einer definierten Geometrie. Somit
konnen Parameterstudien ohne den Einfluss der unbekannten Tiefenfilterstruktur

durchgefihrt werden.

Wie bereits in Kapitel 4.4 beschrieben, besitzen Einzelkollektoren im Vergleich zu realen
Tiefenfiltern eine deutlich geringere Filtrationseffizienz. In den folgenden Experimenten
liegen die Abscheidemassen im Bereich weniger Milligramm je Stab. Deswegen wurde bei
den Massebestimmungen eine Feinwaage eingesetzt und auf eine genaue

Versuchsdurchfiihrung geachtet.

Zur Einordnung der folgenden Parameterstudien wird im Einzelkollektorversuchsstand
folgender Referenzmesspunkt definiert. In diesem Messpunkt wird eine Reihe von drei
quaderférmigen Einzelkollektoren aus Aluminiumoxid (Kapitel 3.2.2) verwendet. Diese
Kollektorreihe ist senkrecht zur Stromungsrichtung angeordnet (Anordnung | in Abb. 3.19).
Die mittlere Fluidgeschwindigkeit betragt 0,602 m/s und das Ethanol/Feststoff Verhaltnis
betragt 2,4g/g (Ethanol/Wasser Verhdltnis 0,32 Ma%). StandardmaRig werden die
hydrophobe Aluminiumoxidfraktion <20 um und hydrophobe Kollektoren verwendet. Die
Zugabe der Partikel erfolgt Uber eine Spritze unterhalb der Wasseroberflache. Fir die
Dispergierung der Partikel sowie fiir die Abscheidedauer wurden jeweils eine Prozesszeit von
einer Minute festgelegt. Der Referenzmesspunkt wird in jeder Messreihe neu aufgenommen,
sodass die zugehorige Filtrationseffizienz einer gewissen Streuung unterliegt. Die genaue
Beschreibung der verwendeten Versuchsanlage und der detaillierte Versuchsablauf inklusive

der Berechnung aller AuswertegrofRen sind in Kapitel 3.4.2 bzw. Kapitel 3.5 zu finden.

Im Rahmen der Parameterstudie kommen unbehandelte und beschichtete
Aluminiumoxidpartikel sowie Aluminiumoxidkollektoren zum Einsatz. Im Falle der
Aluminiumoxidpartikel werden ein feines (<20um) und ein groberes (<200 um)
Partikelsystem eingesetzt. Weiterhin steht das selbst hergestellte PTFE Pulver < 200 um zur
Verfigung. Die dsg der verwendeten PartikelgroRenverteilungen sind in Tab. 5.1
zusammengefasst. Die feine Al,0s-Fraktion besitzt einen dsg = 10,58 um und der Wert fiir die
grobere Fraktion betragt dso=69,64 um. Nach der Beschichtung mit Dynasylan F8261

reduziert sich der dsg der beiden Verteilungen leicht. Fiir das Partikelband < 200 um
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reduziert sich der dso um ca. 8 % und fir das feine Partikelband um lediglich 1 %. Ursachen
dafiir kdnnten die teilweise Dispergierung der Feinstpartikel sein, die im Anlieferungszustand
der Aluminiumoxidpartikel auf den Oberflachen der groberen Partikel zu sehen sind (siehe
REM-Analysen Kapitel 3.1.1) sowie die verbesserte Vereinzelung zuvor bestehender
Agglomerate durch den Beschichtungsprozess.

Tab. 5.1: Ubersicht der dso zu den verwendeten PartikelgréfRenverteilungen; fiir die

Aluminiumoxidpartikelbéinder sind die dsovor und nach der Beschichtung mit Dynasylan
F8261 angegeben

Al,05< 20 pm Al,05; < 200 pm PTFE < 200 um
- beschichtet - beschichtet -
dsp in pm 10,58 10,46 69,64 64 52,8

Die verwendeten Feststoffe ermoglichen zum einen Aussagen Uber den Einfluss der
Benetzung und der abzuscheidenden PartikelgroBe sowie zum anderen den Einfluss der

Partikeldichte auf die Filtrationsleistung der Einzelkollektoren in wassriger Umgebung.

5.1 Grundlagenuntersuchungen zum Einzelkollektorkonzept

Zur Auswertung der Versuche werden die flachenspezifische Filtrationseffizienz egp
(Gl. 3.13) sowie die massespezifische Filtrationseffizienz egxm (Gl. 3.14) verwendet. Erstere
bezieht die abgeschiedene Partikelmasse auf die zur Verfligung stehende Kollektorflache
und hat den Vorteil, dass Versuche mit unterschiedlichen Kollektoranzahlen miteinander
verglichen werden kénnen. Die flachenspezifische Auswertung ermoglicht somit auch die
Erkenntnis (iber den Bedeckungsgrad der Kollektoren. Die massespezifische
Filtrationseffizienz beschreibt das Verhéaltnis aus zugegebener Partikelmasse und
abgeschiedener Partikelmasse. Sie ermoglicht eine Aussage Uber die absolute Effizienz einer
Kollektoranordnung. Auf Basis von egm kann die Effektivitat der getesteten Filtergeometrie
bewertet werden, was in einem weiteren Schritt zur Optimierung der realen Filtergeometrie
genutzt werden kann. In Abb. 5.1 sind beide Auswertemoglichkeiten fiir variierende
Feststoffanteile dargestellt. Wahrend egcr mit zunehmendem Feststoffanteil kontinuierlich
ansteigt, durchlauft egg v ein Maximum bei 2*10° Ma% und nimmt dann kontinuierlich ab.
Der Anstieg von eg f erfolgt aufgrund der erhéhten Partikelmasse im Flissigkeitsvolumen. Je
mehr Partikel sich im Testvolumen befinden, desto héher ist die Wahrscheinlichkeit, dass die

Partikel an freien Flachen des Kollektors aufprallen und haften. Jedoch steigt die
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abgeschiedene Partikelmasse geringer an, als die Erhéhung der zugegeben Partikelmasse.

Deswegen fallt die massespezifische Filtrationseffizienz nach ihrem Optimum wieder ab.

Die Ergebnisse verdeutlichen die Relevanz der beiden GrofRen. Die massespezifische
Filtrationseffizienz gibt eine Aussage Uber die absolute Effektivitat der Filtration. Durch die
flachenspezifische Filtrationseffizienz kdnnen Informationen Uber die aktuelle Belegung
generiert werden. Damit ist es moglich, das Abscheidepotential der Kollektoren im
getesteten Parametersystem zu ermitteln und somit eine Aussage Uber die

Partikelaufnahmekapazitat in Abhangigkeit von der Prozessdauer zu erlangen.
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Abb. 5.1: Einfluss der Feststoffkonzentration auf die Filtrationseffizienz im
Einzelkollektoraufbau fiir das Ethanol-Feststoffverhdltnis von 2,4 g Ethanol/g Feststoff mit
Al,03-F8261 < 20 um und hydrophoben Kollektoren (ugx=0,602 m/s): die vollen Quadrate
zeigen die fldchenspezifische Filtrationseffizienz und die hohlen Kreise symbolisieren die
massespezifische Filtrationseffizienz

Wie in der Versuchsdurchfliihrung beschrieben, miissen vor allem die hydrophoben Partikel
in Ethanol vordispergiert werden. Diese Vordispergierung ist notwendig, um die Partikel
moglichst homogen im Wasser dispergieren zu kdnnen (Kapitel 6.1). Der Einfluss der Menge
an Dispergiermittel auf die Benetzung und auf die Filtrationseffizienz ist in Abb. 5.2
dargestellt. Zur Quantifizierung des Ethanoleinflusses auf die Benetzung wurden
Kontaktwinkelmessungen an moglichst glatten Feststoffproben mit verschiedenen Ethanol-
Wasser-Gemischen durchgefiihrt. Die Ergebnisse zeigen, dass die gemessenen
Benetzungswinkel bei den getesteten Partikelsystemen ab 3 Ma% Ethanol stark absinken.
Unterhalb dieser Marke bleibt der Kontaktwinkel anndhernd konstant. Solange der

Ethanolanteil in der Suspension unter 3 Ma% bleibt, hat das Dispergiermittel keinen
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signifikanten Einfluss auf das Benetzungsverhalten der Feststoffe. Dennoch zeigt die
Variation der Ethanolmenge eine Auswirkung auf die erreichte flachenspezifische
Filtrationseffizienz. Mit zunehmender Ethanolmenge steigt egr deutlich an, was in
Abb. 5.2 b gezeigt ist. Eine mogliche Ursache dafir ist die Oberflachenaktivitdt des Ethanols.
Ethanol verbessert nicht nur die Benetzung zwischen Wasser und Feststoffen, es beeinflusst
auch die Gasloslichkeit in der Suspension (Tokunaga 1975). Das Ethanol férdert die
Gasaufnahme der Suspension. Fir die gelosten Gasmolekiile ist es energetische glinstiger
sich an den dispergierten hydrophoben Oberflaichen anzulagern, wo sie dann kleinste
Gasblasen bilden. Diese Blasen entstehen sowohl an den dispergierten Partikeln als auch an
den umstromten Kollektoren und erhéhen damit die Haftwahrscheinlichkeit aller
aufprallenden Partikel. Die beschriebene Erklarung des Ethanoleinflusses wurde von
FRITzSCHE und PEUKER durch die Analyse von AFM-Untersuchungen ebenfalls erkannt und

beschrieben (Fritzsche und Peuker 2014a).
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Abb. 5.2: Einfluss der Ethanolmenge auf die Abscheidung im Einzelkollektoraufbau:

a) Kontaktwinkelmessung von Wasser-Ethanol-Mischungen auf verschiedenen Substraten;

b) Abscheidung von hydrophoben Aluminiumoxidpartikeln < 20 um in Abhéngigkeit von der
zugegebenen Ethanolmenge (ug=0,602 m/s) an hydrophoben Einzelkollektoren in Anordnung

(1)

Der bereits eingefiihrte Referenzmesspunkt nutzt eine Ethanolkonzentration von 0,32 Ma%.
Neben der Dispergiermittelmenge ist auch die Dauer der Partikeldispergierung entscheidend
fir die Homogenitdt der Suspension. In Abb.5.3a wird daher der Einfluss der
Dispergierdauer auf die Filtrationseffizienz dargestellt. Die Experimente zeigen, dass die

Variation der Dispergierdauer um zwei GroBenordnungen eg ¢ nicht signifikant beeinflusst.
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Zum Verstandnis der Abscheidemechanismen im Einzelkollektoraufbau wurde die
flachenspezifische Filtrationseffizienz in Abb. 5.3 b fiir jeden Stab einzeln bestimmt. Es ist zu
erkennen, dass egr mit zunehmender Entfernung vom Mittelpunkt des Gefalles abnimmt.
Die Abnahme ist dabei unabhdngig von der getesteten Dispergierdauer. Aufgrund des
Dichteverhdltnisses von  Wasser und  Aluminiumoxid  sowie der  hohen
Umfangsgeschwindigkeit ist zu erwarten, dass die Tragheitsabscheidung den relevanten
Abscheidemechanismus darstellt. Demnach misste aber der duflere Kollektor die héchste
Filtrationseffizienz aufweisen, da dort die héchste Umfangsgeschwindigkeit herrscht. Der
Unterschied zwischen theoretischer Betrachtung und experimentellen Ergebnissen wird in
der Haftwahrscheinlichkeit und erhdohter Redispergierung der Partikel vermutet. Vermutlich
kollidieren mit zunehmender Entfernung des Kollektors vom GefalBmittelpunkt mehr Partikel
mit dem Kollektor, weil die Fluidgeschwindigkeit zwischen dem inneren und dem duferem
Stab um Faktor zwei ansteigt (siehe Tab. 3.5)und somit die wirkende Tragheitskraft auf die
Partikel stark zunimmt. Die aufprallenden Partikel besitzen jedoch eine entsprechend hohere
Aufprallgeschwindigkeit und somit sinkende Haftwahrscheinlichkeiten. Zusatzlich wirken auf
die bereits abgeschiedenen Partikel mit zunehmender Entfernung von der Mitte des
Suspensionsbehdlters hohere Ablosekrdafte durch die Fluidstromung. Schlussfolgernd
bestatigen die Ergebnisse aus Abb. 5.3 den bereits erlauterten Zusammenhang zwischen der

Filtrationseffizienz und der Fluidgeschwindigkeit aus der numerischen Modellierung

(Kapitel 0).
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Abb. 5.3: Grundlagenuntersuchungen zum Einzelkollektoraufbau mit hydrophobem
Aluminiumoxid < 20 um im Referenzmesspunkt in Abhéngigkeit von der Dispergierdauer:
a) Fldchenspezifische Filtrationseffizienz fiir verschiedene Dispergierdauern;

b) Fldichenspezifische Filtrationseffizienz je Kollektor in Abhéngigkeit vom Abstand des
Kollektors von der Gefdfsmitte
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Fiir den Referenzmesspunkt wird eine Dispergierdauer von 60 s gewahlt, da sie rein optisch
zu einem guten Dispergierergebnis fihrt und einen guten Mittelweg bildet zwischen
Reproduzierbarkeit der Messung bei gleichzeitig vertretbarem zeitlichem Umfang. Der
eingefiihrte Referenzmesspunkt definiert die Prozessdurchfiihrung. Bei konstanter
Durchfiihrung werden im Folgenden die Einfllisse der Feststoffe sowie der Flissigkeit auf die

Filtrationseffizienz hin untersucht.

5.2 Parameterstudie zum Abscheideverhalten beim Einzelkollektoraufbau

Abb. 5.4 stellt die flachenspezifische Filtrationseffizienz in Abhadngigkeit von dem
Benetzungszustand im Abscheideversuch dar. Erneut wird zur Darstellung der Ergebnisse ein
Box-Plot-Diagramm genutzt, da es den direkten Vergleich verschiedener Messreihen
ermoglicht. Werden in den Versuchen hydrophile Partikel verwendet, so bleibt
eexr < 7,5 Ma%. Demnach sind nach einer Minute Abscheidung weniger als 7,5% der
verfligbaren Kollektorfliche mit Partikeln besetzt. Die Oberfliche der verwendeten
Kollektoren scheint dabei keinen signifikanten Einfluss auf die flachenspezifische
Filtrationseffizienz zu haben, wenn hydrophile Partikel verwendet werden. Besteht die
disperse Phase aus hydrophoben Partikeln, so verschieben sich die Boxen der Messreihen
unabhangig von der getesteten Kollektoroberflache auf tGber 10 Ma%. Ursache dafiir ist
erhohte Agglomerationsneigung der dispergierten Partikel. Hydrophobe Partikel sind
bestrebt, ihre Kontaktfliche mit dem Wasser zu minimieren. Haben sich Agglomerate
gebildet, vergroflern sich die effektiven Durchmesser und die entstandenen
Partikelverbiinde kénnen besser abgeschieden werden. Ist die Kollektoroberflache ebenfalls
hydrophob, erhoht sich die Messwertstreuung im Vergleich zu den anderen Messreihen
deutlich. Dieser Anstieg der Messwertstreuung kann durch die Zufalligkeit der kapillaren
Haftmechanismen bzw. Anwesenheit von Gasblasen im komplett hydrophoben
Benetzungssystem erklart werden. Damit Kapillarbriicken entstehen kénnen, muss das
kontinuierliche Medium eine ausreichende Gassattigung besitzen, sodass sich Gaskapillaren
bilden kdnnen, wenn das Partikel am Kollektor aufprallt. Andererseits konnte eine zu hohe
Gassattigung der Fllssigkeit dazu filihren, dass sich sehr groRe Blasen am Kollektor
ansammeln, welche den Aufprall der Partikel am Kollektor unter Umstanden verhindern. Ein

Indiz fir diese These sind Ausreiller in Abb. 5.4 (hohle Kreise mit Stern) innerhalb des
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komplett hydrophoben Systems. Es werden demnach sehr hohe aber auch vergleichsweise
geringe Filtrationseffizienzen erreicht, obwohl die Versuchsbedingungen konstant waren.
Die Ausreiller treten vor allem dann auf, wenn die Kollektoren hydrophob sind. Dies ist ein
zusatzlicher Hinweis dafiir, dass die hydrophoben Kollektoren in Kombination mit gel6sten
bzw. bereits angelagerten Gasblasen positiv aber auch negativ auf die Filtrationseffizienz

wirken kénnen.

Unabhangig von der Ausdehnung der Boxen in Abb. 5.4 verdeutlichen die Ergebnisse, dass
hydrophobe Partikel besser abgeschieden werden koénnen als hydrophile Partikel. Die
bessere Abscheidung liegt zum einen an den wirkenden Haftkraften aber auch an den
entstehenden Partikelagglomeraten. Somit besitzt die Benetzung einen signifikanten Einfluss

auf die Filtrationsergebnisse im Einzelkollektorversuchsstand.
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Abb. 5.4: Einfluss der Benetzung auf die fldichenspezifische Filtrationseffizienz im
Referenzmesspunkt des Einzelkollektorversuchsstandes (mittlere Fluidgeschwindigkeit
0,602 m/s; 0,646 g Aluminiumoxidpartikel < 20 um; 2 ml EtOH, Dispergier- und
Abscheidedauer je 60 s)

Sind hydrophobe Feststoffe Bestandteil einer Filtrationsaufgabe in wassrigen Medien, ist es
notwendig, die Gaskonzentration in der Flissigkeit zu kennen. Leider ist die Gassattigung
eine schwer einstellbare und schwer zu messende Grofle. Zur Charakterisierung der
Gassattigung wurde die Sauerstoffmesssonde HI 9146 der Firma Hanna Instruments
verwendet. Fiir die Auswertung wird angenommen, dass sich der Sauerstoffgehalt in der
Flussigkeit immer proportional zum Gesamtgasgehalt der Flissigkeit verhdlt. Die
Sauerstoffsonde gibt den Gasgehalt in Prozent an und wird vor jeder Messung Uber einen

Kalibrierknopf kalibriert, sodass Messungen zu verschiedenen Zeitpunkten bzw. zwischen
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verschiedenen Messreihen vergleichbar sind. Um den Einfluss des Gasgehaltes auf die
Filtration zu Uberpriifen, wird der gefiillte Suspensionsbehalter in einen Exsikkator gestellt,
der auf einen Absolutdruck von 0,2 bar reguliert wird. Da die Gassattigung der Flissigkeit
abhangig vom Umgebungsdruck ist, nimmt der absolute Gasgehalt der Flissigkeit wahrend
der Lagerung im Exsikkator ab. Da die Entgasung ein Diffusionsprozess ist, erfolgt die
Abnahme zu Beginn sehr schnell und nahert sich mit zunehmender Dauer langsam einem
Gleichgewichtswert an. Die ermittelte Messreihe fiir den Suspensionsbehalter ist in Abb. 5.5

dargestellt.
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Abb. 5.5: Kennlinie der Entgasung des Suspensionsbehdilters mit 500 ml Fliissigkeitsvolumen
bei einem Absolutdruck von ca. 0,2 bar in einem Exsikkator bei Raumtemperatur

Anhand der Messdaten wurde eine empirisch ermittelte Regressionsfunktion bestimmt. Die
Regressionsfunktion nach Gl. 5.1 ermoglicht die Vorhersage der bendétigten Entgasungszeit t,

um einen definierten Gasgehalt in der Flussigkeit Xo, zu erreichen.

Xo, =V +(1-y, )e™" Gl.5.1

Im Rahmen der Einzelkollektorversuche wurde die statistische Versuchsplanung (DOE)
angewendet. Ziel der statistischen Versuchsplanung ist es, mit moglichst wenigen Versuchen
moglichst viele Informationen Uber ein untersuchtes System zu erhalten. Die Grundlagen der
DOE sind in Kapitel 3.5.3 kurz erlautert. Fir den Einzelkollektoraufbau sollen der Einfluss des
Gasgehaltes, die Rauheit der Kollektoren und der Einfluss der Fluidgeschwindigkeit auf die
flachenspezifische Filtrationseffizienz untersucht werden. Der Zentralpunkt (alle Faktoren in
0 Stellung) der DOE wird achtmal gemessen. Die erhaltene Streuung des Zentralpunktes gibt
eine Aussage Uber die Stabilitat des Messsystems. Je kleiner die Streuung desto belastbarer
sind die Ergebnisse. In Tab. 5.2 sind die Werte der verwendeten Faktoren im Uberblick

dargestellt. Die Rauheit der Kollektoren konnte leider nicht beliebig eingestellt werden. Um
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dennoch einen Nullpunkt zu bestimmen, wurden je zwei Stdbe mit den rms-Rauheiten
11 um und 2 um verwendet. Mittelt man die rms-Werte der vier Kollektoren, kommt man
auf den angegebenen Zentralpunkt von 6,5 um. Die Anordnung der Stdbe in der Halterung
erfolgt zufallig mithilfe eines Zufallsgenerators. Die DOE wird zweistufig (-1; 1) und anhand
eines vollstandigem Versuchsplans durchgefiihrt. In Summe umfasst das erstellte DOE
inklusive der Zentralpunktbestimmung 16 Versuche. Die Reihenfolge der acht Messpunkte
wurde entsprechend den Vorgaben der DOE-Literatur zufdllig festgelegt. Die zufallige
Reihenfolge wird angestrebt, um den Einfluss eventueller systematischer Fehler auf das

Ergebnis der DOE moglichst klein zu halten.

Tab. 5.2: Parameter der getesteten Faktoren mit der festgelegten Stufenzuordnung

Parameter Gasgehalt mittlere rms-Rauheit der
Umfangsgeschwindigkeit Kollektoren
Stufe % m/s um
-1 70 0,361 2
0 85 0,482 6,5
1 100 0,602 11

Zusatzlich zu den drei Faktoren wird auch der Einfluss der Partikeldichte auf die
flachenspezifische Filtrationseffizienz untersucht. Dazu wird die vorgestellte DOE einmal mit
beschichtetem Aluminiumoxid und einmal mit PTFE durchgefiihrt. Damit die Ergebnisse
untereinander vergleichbar sind, wird die Aluminiumoxidverteilung < 200 um verwendet. Da
die Vorversuche mit der groberen  Al,03-F8261-Partikelverteilung  geringere
Filtrationseffizienzen zeigen als die mit der < 20 um Verteilung, wird die Stabanzahl auf vier
Stabe erhoht (Stabanordnung I, Abb. 3.19). Die Ursache fiir die reduzierte Filtrationseffizienz

wird am Ende des Kapitels erlautert.

In Abb. 5.6 sind die Effektdiagramme der realisierten Versuchspldne dargestellt. Wie bereits
erwadhnt, ist die erreichte Filtrationseffizienz der groben Al,03-F8261 Fraktion wesentlich
geringer als fur das feine beschichtete Aluminiumoxid (Abb. 5.6 a). Davon abgesehen, fiihrt
die Erhohung aller getesteten Faktoren immer zur Steigerung der Filtrationseffizienz. Die
Umfangsgeschwindigkeit hat den grofRten Einfluss und die Rauheit zeigt den geringsten
Effekt. Im PTFE-System, Abb. 5.6 b, sind die Abhangigkeiten dhnlich. Allerdings liegen die
Filtrationseffizienzen im PTFE-System deutlich hoher und die Anstiege der Effektgeraden
sind groBer. Zusatzlich U(bersteigt die Variation des Gasgehaltes den Effekt der

Umfangsgeschwindigkeit. Der Effekt der Umfangsgeschwindigkeit ist im Anstieg des
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Tragheitseffektes begriindet. Das der Gasgehalt forderlich wirkt, ist mit dem Entstehen von
Gasbriicken zwischen den hydrophoben Partikeln bzw. zwischen den Partikeln und den
Kollektoren zu begriinden. Kollidieren die Partikel mit einer anderen Feststoffoberflache,
sind die Kontaktbereiche bevorzugte Entstehungsgebiete fiir Kapillarbriicken, die zu
Agglomeraten fihren oder die Abscheidung beférdern. Da PTFE spezifisch leichter ist als
Al,O;3, ist die Wirkung der Tragheit auf das PTFE-System geringer. Somit ist es logisch, dass
der Gasgehalt fir die PTFE-Partikel einen groBeren Einfluss hat als die
Umfangsgeschwindigkeit. Zusatzlich zeigen die Ergebnisse, dass die Rauheit die
Filtrationseffizienz nicht beeinflusst. Diese Aussage ist aber nur fir den getesteten
Wertebereich abgesichert. Es kann also sein, dass eine geringere Rauheit oder die gepriften

Rauheitswerte unter anderen Randbedingungen einen Effekt besitzen.

Die Wechselwirkungseffekte der beiden Versuchsplane sind im Anhang 0 zu finden. Im Falle
der Aluminiumoxid-Partikel liegen die Wechselwirkungseffekte im Bereich der Haupteffekte.
Dies ist ein Indiz dafiir, dass eventuell nicht die richtigen Faktoren bzw. Wertebereiche der
Faktoren geprift wurden. Fiir das PTFE-System sind alle Wechselwirkungseffekte gering im

Vergleich zu den Haupteffekten und kénnen somit vernachlassigt werden.
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Abb. 5.6: Haupteffektdiagramme der DOE: a) Hydrophobes Aluminiumoxid < 200 um; b) PTFE
<200 um

Abb. 5.7 stellt die Zentralpunkte der realisierten DOEs einschlieflich der ermittelten
Standardabweichung gegeniber. Die Filtrationseffizienz der PTFE-Partikel ist im Zentralpunkt
signifikant hoher als die des hydrophoben Aluminiumoxids. Beide Systeme erreichen
allerdings nur geringe flachenspezifische Filtrationseffizienzen von <3 Ma%. Der Vergleich

der Ergebnisse des hydrophoben Aluminiumoxids < 200 um mit den Ergebnissen des < 20 um
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(siehe Abb. 5.4) wird ein Effekt der PartikelgrofRe deutlich. Offensichtlich lassen sich die
groberen Al,05-F8261 Partikel wesentlich schlechter abscheiden als die feinen Partikel, was
sowohl an den Stromungsbedingungen liegen kann als auch an der vertikalen Anordnung der

Kollektoren und dem gestiegenen Einfluss der Sedimentation auf die betrachteten Partikel.

Unabhadngig von der erreichten Filtrationseffizienzen zeigen die betrachteten
Partikelsysteme eine hohe relative Standardabweichung von ca. 25 %. Vergleicht man diese
Abweichungen mit den Auswirkungen der gemessenen Effekte, so muss festgestellt werden,
dass die gemessenen Effekte innerhalb der Standardabweichung der Zentralpunkte liegen.
Das deutet darauf hin, dass die getesteten Systeme nur begrenzt fir eine statistische
Versuchsplanung geeignet sind. Rein mathematisch sind die Ergebnisse aber korrekt und

somit kdnnen die Ergebnisse fiir weitere Untersuchungen verwendet werden.
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Abb. 5.7: Einfluss der Dichte auf die flichenspezifische Filtrationseffizienz im
Einzelkollektoraufbau mit der Stabanordnung (Il) im Zentralpunkt der DOE: PGV < 200 um;
O,-Gehalt 85 %, ugk = 0,482 m/s

Anhand der Ergebnisse der statistischen Versuchsplanung kann fir jedes Partikelsystem
bezlglich der Filtrationseffizienz eine optimale Faktorenkombination bestimmt werden. Die

verwendeten Einstellungen sind in Tab. 5.3 zusammengefasst.
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Tab. 5.3: Optimierte Versuchsparameter fiir jedes Partikelsystem hinsichtlich der maximalen
Filtrationseffizienz auf Basis der DOE Auswertung

Relativer Gasgehalt mittlere' o rms-Rauheit der
Umfangsgeschwindigkeit Kollektoren
Feststoff % m/s pum
Al,0s-F8261 100 0,602 11
PTFE 100 0,602 2

Basierend auf den optimalen Einstellungen wird der Einfluss der Stabanordnung auf die
Filtrationseffizienz untersucht. Dafiir sind fir beide Partikelsysteme jeweils die
flaichenspezifische und massespezifische Filtrationseffizienz in Abhadngigkeit von der
gewadhlten Stabanordnung in Abb. 5.8 dargestellt. Den Darstellungen in Abb. 5.8 liegen
Einzelmessungen zugrunde, sodass keine Standardabweichungen eingetragen sind. Zum
Vergleich enthélt die Darstellung auch den Zentralpunkt und den optimalen Versuchspunkt
anhand der DOE in Stabanordnung Il. In beiden Partikelsystemen zeigt der optimale
Versuchspunkt eine hohere Filtrationseffizienz als der Zentralpunkt. Dreht man die
Kollektoren um 45° (Stabanordnung lll), so erhéht sich die Filtrationseffizienz fiir die PTFE-
Partikel deutlich, wobei fiir das Aluminiumoxid nur ein kleiner Effekt festzustellen ist. Die
PTFE-Filtrationseffizienz steigt sowohl fir die flachen- als auch fiir die massespezifische
Auswertung um 54 % an, wohingegen der Anstieg beim Al,03-F8261 nur 5 % betragt. Die
Ursachen fiir diese Effekte werden im verdanderten Stromungsfeld vermutet. Durch die
Drehung der Kollektoren wird der Staupunkt der Fluidstromung wesentlich kleiner und die
direkt angestromte Flache verdoppelt sich. Durch die abgeschwachte Umlenkung des Fluides
reduziert sich der Tragheitseffekt, aber der Sperreffekt nimmt zu, da der effektive
Durchmesser der Kollektoren ansteigt. Anhand der Ergebnisse in Abb. 5.8 konnte demnach
geschlussfolgert werden, dass fiir das spezifische leichtere Partikelsystem der Sperreffekt
der dominante Abscheidemechanismus ist. Fir das spezifisch schwerere Al,05-F8261
Partikelsystem kompensieren sich die Veranderungen der Einzeleffekte, sodass eventuelle

Abhdngigkeiten nicht eindeutig festzustellen sind.

Eine Steigerung der Stabanzahl von vier auf zehn (Stabanordnung IV, versetzt in drei Reihen),
reduziert die flachenspezifische Filtrationseffizienz fiir beide Partikelsysteme. Dabei fallt die
Filtrationseffizienz des PTFE um ca. 50 %, fiir das Al,O3 dagegen nur um ca. 30 %. Im
Gegensatz dazu steigt die massespezifische Filtrationseffizienz fiir beide Partikelsysteme an.

Die gegenlaufigen Ergebnisse bedeuten, dass die Erhéhung der Abscheideflache die
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abgeschiedene Partikelmasse steigert und gleichzeitig die Beladung der Kollektoren
reduziert. Das Ziel einer Filtrationsaufgabe ist die moglichst komplette Abscheidung der
dispersen Phase und somit die massespezifische Filtrationseffizienz.  Die
Einzelkollektormessungen beweisen demnach, dass eine Reihenschaltung von
Einzelkollektoren die Wirksamkeit eines Filterelementes erhéht. Eine Bestimmung der
flachenspezifischen Filtereffizienz ermoglicht als Erweiterung eine Aussage Uber die

Aufnahmekapazitat eines verwendeten Tiefenfilters.

PR —— ] w55
S o1/ ® ALOF8261 < So'i m ALO.-F8261
: r ] P I d.. i r ]
Sasllo PTFEE ! c45] | O PTFE
c L K 4
3 4,0 . — 240
N g E =1 o
&E 35 : : B 35
= 327 ] ]
2 3,0 Lg ! <30
225 r'-"_i I i -§2,5 !_-__._i _ -'
_g 2’0 } : Q : o 2’0 i i o i
VS L A N VS N o
R o fuod e -
205! - ] Zosd! - " :
cuOD-'--—-—-' N .. o2 500"- ] | ]
g B e e A L.
(] ’ ’ T 1
o (1) m (m (Iv) (1 (1) (m (Iv)

Zentralpunkt DOE Optimum DOE Zentralpunkt DOE Optimum DOE

a b

Abb. 5.8: Einfluss der optimierten Versuchsparameter und der Stabanordnung auf die
spezifische Filtrationseffizienz: a) Fldichenspezifische Filtrationseffizienz; b) Massespezifische
Filtrationseffizienz

Die erldauterten Ergebnisse verdeutlichen den Nutzen der statistischen Versuchsplanung und
die Bedeutung der Einzelkollektorversuche. Bezliglich der DOE muss einschrankend erwahnt
werden, dass aufgrund der hohen Streuung im Messaufbau die Ergebnisse durch zuséatzliche
Experimente gestiitzt werden sollten. Die erhaltenen Abhangigkeiten sind aber bereits eine

gute Basis fur eine kommende Prozessoptimierung.

Die Untersuchungen im aktuellen Einzelkollektoraufbau bestdtigten auch Zusammenhange
aus der numerischen Simulation. Bei der hohen Fluidgeschwindigkeit von 0,602 m/s
erreichte die Al,03-F8261 Fraktion < 20 um eine wesentlich héhere Filtrationseffizienz als die
grobere < 200 um Fraktion. Die GroBenordnung der erreichten Filtrationseffizienzen aus der
erweiterten numerischen Simulation sowie den Einzelkollektorexperimenten liegen im

einstelligen Prozentbereich und stimmen somit ebenfalls Giberein (zum Vgl. Tab. 4.2).

Fir weiterfihrende Untersuchungen ware es praktisch, den Einzelkollektoraufbau an die

Moglichkeiten der numerischen Simulationsprogramme im SFB 920 anzupassen. Somit ware
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es moglich, zum einen den genauen Stromungsverlauf im Experiment zu kennen. Zum
anderen konnte das numerische Modell bezliglich der Filtration durch den
Einzelkollektoraufbau verifiziert werden. Im Zuge dieser Anpassung sollte der
Einzelkollektoraufbau moglichst in eine vertikale Kanalstrémung integriert werden. Dadurch
sollten geringere Fluidgeschwindigkeiten umsetzbar sein, ohne dass die Sedimentation der

Partikel aus der Fluidstromung einen Einfluss auf das Versuchsergebnis hat.
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6 Ergebnisse der Filtrationsversuche

Die Erkenntnisse aus der numerischen Simulation und den Versuchen mit dem
Einzelkollektoraufbau liefern bereits viele neue Informationen. Durch theoretische
Berechnung konnte bewiesen werden, dass zwischen der Gas- und der Flussigfiltration ein
deutlicher Unterschied besteht. Der quasistationare Fluidfilm zwischen dem Partikel und der
Filteroberflache reduziert die Filtrationseffizienz deutlich. Der Einfluss dieses Fluidfilmes ist
abhangig von der PartikelgroRe, dem Fluid und der Stromungsgeschwindigkeit. Zusatzlich
konnte an einer vereinfachten Geometrie bewiesen werden, dass die Benetzung einen

signifikanten Einfluss auf die Filtration in flissiger Umgebung besitzt.

Im folgenden Kapitel soll nun Gberpriift werden, inwiefern die berechneten Abhangigkeiten
aus der numerischen Simulation und die Ergebnisse an einer vereinfachten
Abscheidegeometrie auf reale Tiefenfilter Gbertragen werden kénnen. Im Unterkapitel 3.2.1
werden die verwendeten Keramikschaumfilter (CFF) charakterisiert und deren Herstellung

erldutert.

6.1 Einfluss der Benetzung auf die Filtrationseffizienz

Ein wichtiger Aspekt flr die Reprasentativitat der Versuche ist erneut die Dispergierung der
hydrophoben Partikel. Im Rahmen der Einzelkollektorversuche wurde bereits angedeutet,
dass die Homogenisierung der dispersen Phase sehr wichtig fiir die Reproduzierbarkeit der
Versuche ist. Bei den Versuchen innerhalb dieses Unterkapitels wurde die Redispergierung

messtechnisch noch nicht erfasst.

In Abb. 6.1 sind Voruntersuchungen mit verschiedenen Methoden der Dispergierung
zusammengefasst. Die  Dispergiereinstellungen eins bis drei wurden ohne
Dispergierhilfsmittel durchgefiihrt und die Partikel wurden von oben in die Flussigkeit
gegeben. In Einstellung eins wurde ein hydrophiles Pulver dispergiert und in Einstellung zwei
ein hydrophobes Pulver. In beiden Einstellungen betrug die Riihrerumfangsgeschwindigkeit
(ur) 2,09 m/s. In Einstellung 3 wurde ein hydrophobes Partikelsystem verwendet mit
ur =4,71 m/s. In den Einstellungen 4 bis 6 wurde neben der Rihrerumfangsgeschwindigkeit
auch die Menge des Dispergierhilfsmittels variiert, um die gleichmaRige Dispergierung des

hydrophoben Pulvers zu verbessern.
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Die Hauptfluidgeschwindigkeit wird nach GI. 6.1 berechnet und betrdgt wahrend der

Filtration im Mittel 0,11 m/s.

u = M Gl. 6.1
A Py

Die zugegebene Feststoffmasse in der folgenden Messreihe betragt 1 g. Die zurilickbleibende
Feststoffmasse im Suspensionsbehalter am Ende des Versuches, im Folgenden als Schlacke
bezeichnet, konnte bei der Versuchsreihe in diesem Kapitel noch nicht ermittelt werden.
Somit wird der Erfolg der Dispergierung nur anhand der absoluten massespezifischen
Filtrationseffizienz (Gl. 3.8) der Al,0s-Partikel <200 um bewertet. Die Ergebnisse dieser
Messreihe sind in Abb. 6.1 dargestellt. In den ersten beiden Dispergiereinstellungen wird der
Einfluss der Partikeloberflache deutlich. Die hydrophilen Partikel (Einstellung eins) erreichen
eine absolute massespezifische Filtrationseffizienz von <1 Ma%. Die hydrophoben Partikel
werden zu Uber 60 Ma% abgeschieden. Die deutlich héhere Filtrationseffizienz wird durch
die ausgepragte Agglomerationsneigung der hydrophoben Partikel verursacht, siehe
Abb. 6.2 a. Nach Zugabe der Partikel bilden sich sofort grofRe Agglomerate, die einen

effektiven Durchmesser von mehreren Millimetern erreichen.

Durch Erhohung der Riihrerumfangsgeschwindigkeit auf 4,71 m/s nimmt die Anzahl und die
GrolRe der stabilen Agglomerate ab, weshalb die Filtrationseffizienz in Abb. 6.1 deutlich
zurlickgeht. Dennoch sind auf den Schaumfiltern Ablagerungen von Agglomeraten zu finden.
Weder der hohe Energieeintrag des Riihrers noch die Geschwindigkeitsgradienten aufgrund
der montierten Stromstdrer kdénnen die Agglomerate zerstéren. Ubertragen auf das
Realsystem Metallschmelze kann geschlussfolgert werden, dass einmal entstandene
Agglomerate stabil bleiben und somit die feinen Primarpartikel in Form von Agglomeraten

abgeschieden werden konnen.

Erst durch den Einsatz von Ethanol als Dispergierhilfsmittel kann die Entstehung der
Agglomerate verhindert werden (Einstellung 4 in Abb. 6.1). Dafuir wird das Ethanol in einem
Behalter mit dem Feststoff vermischt und dann in den Suspensionstank gegeben. Um die
Benetzung der hydrophoben Oberflachen bzw. die Gassattigung der Flissigkeit nur minimal
zu beeinflussen, wird eine moglichst geringe Ethanolmenge angestrebt (siehe Kapitel 5). Aus
den Einzelkollektorversuchen ist bekannt, dass die Rihrerumfangsgeschwindigkeit so
gewahlt werden muss, dass die Partikel zum einen komplett aufgeriihrt werden und zum
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anderen ein zusatzlicher Gaseintrag durch Oberflachenverwirbelung verhindert wird. Das
Zusammenspiel aus EtOH-Menge und Riihrerumfangsgeschwindigkeit wurde deswegen auch
in der Kleinanlage intensiv getestet. Einstellung vier und fiinf in Abb. 6.1 sind exemplarische
Resultate. Wird das Partikel-Ethanol-Gemisch durch eine Spritze in den Suspensionstank
zugegeben, konnen die Masse der aufschwimmenden Schlacke und die in der Suspension

sichtbaren Agglomerate zusatzlich reduziert werden.
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Abb. 6.1: Einfluss der Homogenisierung der Suspension auf die Filtrationseffizienz hydrophiler
bzw. hydrophober Al,Os-Partikel < 200 um an 20 ppi Keramikschaumfiltern bei einer
Hauptfluidgeschwindigkeit von 0,11 m/s
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Die Ergebnisse der Dispergiertests wurden auch bei der Bestimmung des
Referenzmesspunkts fiir den Einzelkollektoraufbau bericksichtigt (Kapitel 5.1). Somit
konnen die Resultate der beiden Anlagen beziiglich der Suspensionsgiite miteinander

verglichen werden.

Fir den Referenzmesspunkt der Kleinanlage wird die Dispergierungseinstellung sechs
gewadhlt. Der Feststoffanteil in der Suspension betrdagt 0,03 Ma% und der Ethanolanteil
0,13 Ma%. Die disperse Phase bilden die Al,Os-Partikel <200 um. Eine Entgasung der
Flussigkeit in der Kleinanlage ist nicht mdglich. Es ist somit davon auszugehen, dass die
Flissigkeit fur alle Versuche eine Gassattigung von ca. 100 % besitzt, was zu den besten
Filtrationsergebnissen fiir das vorliegende System fiihren musste (Vgl. Kapitel 5.2). Allerdings
flihrt der hohe Gasgehalt zu deutlichen Flotationseffekten der dispergierten Partikel trotz
der intensiven Dispergierung und Feststoffzugabe mittels Spritze unter die Wasseroberflache

(Abb. 6.2 b). Diese Feststoffansammlung in Abb. 6.2 b und alle im Suspensionsbehalter

130



zurlickbleibenden Feststoffablagerungen werden, wie bereits erwahnt, im weiteren Verlauf
als Schlacke bezeichnet. Die Bezeichnung wurde in Anlehnung an den Realprozess der
Metallschmelzefiltration gewahlt, da dort ebenfalls solche Feststoffansammlungen

entstehen.

Die Schlackemasse wird flir jeden Versuch ermittelt, denn sie reduziert die filtrierbare
Partikelmasse, die den Filter erreicht. Durch die Erfassung der Schlacke kann die korrigierte

massespezifische Filtrationseffizienz e, nach Gl. 3.6 berechnet werden.

a b
Abb. 6.2: a) Oberflichenablagerungen hydrophober Agglomerate nach dem
Filtrationsversuch (Al,0s-F8261; u,=0,11 m/s; ohne Dispergierhilfsmittel);
b) Aufschwimmende Al,03-F8261 Partikel (Schlacke) trotz optimierter Dispergierung
(Einstellung sechs aus Abb. 6.1) — das Auftreten von Schlacken ist auch im realen
Metallsystem typisch

Im definierten Referenzmesspunkt wird der Einfluss des Benetzungszustandes auf die
Filtrationseffizienz der keramischen Schaumfilter untersucht, siehe Abb. 6.3. Fur die
hydrophilen Partikel liegt die korrigierte Filtrationseffizienz unabhdngig von der
Filteroberflache deutlich unter 2 Ma%. Die Filtrationseffizienz steigt fir die hydrophoben
Partikel deutlich an, auch wenn die erreichten Effizienzen noch weit von den angestrebten
Zielen technischer Prozesse entfernt sind. Die mittlere korrigierte Filtrationseffizienz der
dispergierten hydrophoben Partikel mit hydrophilen Filtern betragt 5,1 Ma% und mit
hydrophoben Filtern wird hier eine mittlere korrigierte Filtrationseffizienz von 7 Ma%
erreicht. Ahnlich wie bei den Einzelkollektorergebnissen steigen jedoch auch die
Standardabweichung und die Anzahl der Ausreiller stark an, wenn hydrophobe Partikel
verwendet werden. Dieser Effekt wird weiter verstarkt, wenn auch der Filter hydrophob ist.

Die Ergebnisse verdeutlichen, dass die Oberflaichenmodifikation der Feststoffe einen
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entscheidenden Einfluss auf die Filtration besitzt. Zusatzlich gibt es offenbar einen
Zusammenhang zwischen der Oberflache der Partikel und der Streuung der Messwerte. Eine
Erklarung dafir ist die hohe Agglomerationsneigung der hydrophoben Partikel, siehe
Abb. 6.2 a, in Kombination mit dem Auftreten von Gasblasen. Das Agglomerationsverhalten
der Partikel ist das Ergebnis der zufalligen Kollisionen dispergierter Partikel und der hohen
Haftkrdafte zwischen den Partikeln (siehe Kapitel 4.3). Das fihrt trotz konstanter
Versuchsbedingungen zu stets unterschiedlichen PartikelgroRenverteilungen, die am Filter
ankommen. Eine zusatzliche zufillige EinflussgrofRe sind entstandene Gasblasen an den
hydrophoben Oberflachen. Entstehen die Gasblasen im Kontaktmoment, erhéhen sie die
Haftwahrscheinlichkeit um ein Vielfaches. Bestehen die Blasen bereits vor dem
Zusammenprall des Partikels mit dem Filter, kdnnen sie auch hemmend auf die Abscheidung
wirken (Fritzsche und Peuker 2014a). Die Blasen bilden dann eine zusatzliche Barriere fiir die
Partikel, an der sie abprallen, wenn sie die Fllssigkeits-Gas-Grenzflache nicht durchbrechen
kdnnen. Die Existenz der beiden Effekte wird durch die erreichten Filtrationseffizienzen des

komplett hydrophoben Benetzungszustandes in Abb. 6.3 bestatigt.

Fir jedes Benetzungssystem wurden mindestens sechs Versuche durchgefiihrt. Da die
Standardabweichungen bei den Versuchen mit hydrophoben Partikeln wesentlich groRRer

sind, liegen diesen Resultaten héhere Versuchsanzahlen zugrunde.
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Abb. 6.3: Korrigierte Filtrationseffizienz der 20 ppi Keramikschaumfilter in Abhdngigkeit von
dem getesteten Benetzungszustand (u;=0,11 m/s; Al,Os-Partikel < 200 um;
Dispergiervariante sechs)
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Der bereits eingefiihrte Referenzpunkt wurde im Laufe der Untersuchungen regelmaRig
wiederholt, um die Funktionalitdt der Anlage Gber die Dauer des Betriebes kontrollieren zu
konnen. Fir den Referenzmesspunkt gibt es deswegen 89 Messwerte, die eine Analyse der
Messwertstatistik zulassen. In Abb. 6.4 ist die Wahrscheinlichkeitsfunktion der absoluten
und der korrigierten Filtrationseffizienz dargestellt. Beide Funktionen entsprechen dem
Verlauf einer logarithmischen Normalverteilung und konnen somit durch Gl. 6.1 beschrieben
werden. Die Parameter der Funktion sind in Tab. 6.1 zusammengefasst.

Tab. 6.1: Berechnete Parameter um die Wahrscheinlichkeitsfunktion der spezifischen

Filtrationseffizienzen zu beschreiben sowie das Bestimmtheitsmaf3 der
Approximationsfunktion

Spezifische Filtrationseffizienz Lageparameter Streuungsparameter  Bestimmtheitsmal
- In(J) In(J) -

€abs -3,114 0,289 0,974

€orr -2,714 0,303 0,988

Die funktionale Beschreibung der zu erwartenden Filtrationseffizienz der keramischen
Schaumfilter kann in eine zukinftige numerische Simulation eingebaut werden. Durch die
Berlicksichtigung dieser Funktion sollte sich die Aussagekraft der Simulation deutlich

verbessern.
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Abb. 6.4: Wahrscheinlichkeitsfunktion der spezifischen Filtrationseffizienzen im
Referenzmesspunkt fiir einen 20 ppi Keramikschaumfilter

Der Vergleich der Filtrationsergebnisse aus der Kleinanlage (Abb. 6.3) mit den Resultaten aus
dem Einzelkollektoraufbau (Abb. 5.4) lasst den Schluss zu, dass der Einzelkollektoraufbau
eine geeignete Methode ist, Abhangigkeiten zwischen den Prozessparametern und der

Filtrationsleistung realer Tiefenfilter zu untersuchen . Fiir zukiinftige Parameterstudien
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konnten Tastversuche im Einzelkollektoraufbau durchgefiihrt und nur die als interessant
identifizierten Versuchspunkte auf die groeren und wesentlich aufwendigeren

Filtrationsanlagen (ibertragen werden.

6.2 Einfluss der Fluidgeschwindigkeit und des Benetzungszustandes auf die

Filtrationseffizienz

Der positive Effekt hydrophober Oberflaichen auf die Filtration wurde mithilfe des
Einzelkollektoraufbaus und der Kleinanlage nachgewiesen. Im Folgenden soll nun geklart
werden, ob sich dieser positive Effekt in Abhdngigkeit von der Hauptfluidgeschwindigkeit
verandert. Dafiir wurde die korrigierte Filtrationseffizienz flr drei
Hauptfluidgeschwindigkeiten und drei Benetzungszustiande ermittelt, siehe Abb. 6.5. Die
Versuche innerhalb dieses Unterkapitels sind ohne die Erfassung der Redispergierung, siehe
Kapitel 3.5.1, durchgefiihrt worden. Die Erkldrung der Redispergierung erfolgt im weiteren

Verlauf dieses Unterkapitels.

Wird die Hauptfluidgeschwindigkeit bezogen auf den Referenzmesspunkt (0,11 m/s) erhéht,
so reduziert sich die Filtrationseffizienz fiir alle Benetzungskonstellationen. Eine Reduktion
der Hauptfluidgeschwindigkeit auf 0,02 m/s fiihrt zu einem signifikanten Anstieg der
korrigierten Filtrationseffizienz. Das komplett hydrophile System erreicht eine mittlere
korrigierte Filtrationseffizienz von 1,9 Ma% (+ 153 %), das komplett hydrophobe System
erreicht 13,7 Ma% (+ 195 %) und im teilhydrophoben System (P-phob / F-phil) werden im
Mittel 16,9 Ma% (+ 332 %) der Partikel abgeschieden. Demnach nimmt die korrigierte
Filtrationseffizienz unabhdngig von der gewadhlten Benetzungsart mit Abnahme der
Fluidgeschwindigkeit zu. Die experimentellen Ergebnisse zeigen eine gute Ubereinstimmung
mit den Berechnungen der erweiterten numerischen Simulation (Tab. 4.2). Einschrankend ist
aber zu erwdhnen, dass die Simulation nur flinf definierte PartikelgréBen betrachtet. Um
einen Nachweis hinsichtlich der Simulationsqualitat durchfliihren zu bekommen, sollte die
Simulation mit einer moglichst reprasentativen Anzahl von PartikelgroRenklassen wiederholt

werden.

Die Tendenz der Filtrationseffizienz in Abb. 6.5 kann durch den Zusammenhang zwischen der

Hauptfluidgeschwindigkeit und den dominierenden Transportmechanismen sowie den
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Durchstromungsbedingungen erklart werden (siehe Abb. 2.22). Durch die reduzierte
Stromungsgeschwindigkeit nimmt der Einfluss der Tragheit auf die Abscheidung ab, was die
Aufprallwahrscheinlichkeit theoretisch reduziert. Dagegen steigt der Einfluss der
Sedimentation deutlich an und die Abscheidung aufgrund des Sperreffektes wird zusatzlich
beglinstigt. Der Einfluss des Sperreffektes nimmt zu, da die Redispergierungskrafte auf die
haftenden Partikel aufgrund abnehmender Widerstandskrafte sinken (siehe Abb. 6.9).
Weiterhin besitzen die aufprallenden Partikel eine geringere kinetische Energie, sodass die
Haftwahrscheinlichkeit entsprechend Hi ansteigt (Gl. 4.8). Die letzten beiden Effekte fordern
dariiber hinaus das Wachstum von dendritischen Strukturen (Kasper et al. 2010), die
wiederum die Filtration der dispersen Phase verbessern. Zusatzlich fiihrt die geringere
Filtrationsgeschwindigkeit zu einer langeren Verweildauer der Suspension im
Suspensionstank. Da der Rithrer nach dem Offnen von Ventil 01 ausgeschaltet wird, steigt
der Anteil der im Suspensionstank aussedimentierten Partikelmasse, was die korrigierte

Filtrationseffizienz ebenfalls erh6ht.

Wadhrend der Versuche mit den niedrigen Fluidgeschwindigkeiten kam es zu deutlichen
Partikelfreisetzungen im Verlauf des Abscheideprozesses. Kurz nach dem die Fliissig-Gas-
Grenzflache in die Filterhalterung eintauchte, wurde unterhalb der Filterhalterung eine
Partikelwolke beobachtet. Es ist zu vermuten, dass es sich dabei um eigentlich
abgeschiedene Partikel handelt, die wieder vom Filter abgeldst werden und somit zurtick in
die kontinuierliche Phase dispergieren. Dieser Vorgang wird im Folgenden als
Redispergierung bezeichnet. Die Bedeutung der Sedimentation im Suspensionstank und die
der Redispergierung auf die Filtrationseffizienz werden im weiteren Verlauf des Kapitels

noch erlautert.

Ein bemerkenswerter Aspekt aus Abb. 6.5 ist der Unterschied der erreichten
Filtrationseffizienz zwischen dem teilhydrophoben und dem vollhydrophoben System fiir die
Hauptfluidgeschwindigkeit von 0,02 m/s. Das teilhydrophobe System erreicht eine hohere
Filtrationseffizienz bei gleichzeitig geringerer Standardabweichung. Der
Variationskoeffizient, das Verhaltnis aus Standardabweichung und Mittelwert, betragt fir
das teilhydrophobe System 15 % und fir das komplett hydrophobe System 25 %. Der einzige
Unterschied zwischen den beiden Systemen ist die Oberflache des Filters und somit die

Affinitat fur Gasblasen auf dessen Oberfliche. Die Wahrscheinlichkeit, dass sich am
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hydrophoben Filter Gasblasen aus dem Fluid anlagern bzw. aus den Rauheiten des Filters
entstehen, ist groRer als fiir den hydrophilen Filter. Vermutlich entstehen dabei auch sehr
grolRe Blasen, die eine Filtration eher behindern, da sie Stromungskanale stark reduzieren
oder komplett blockieren. Vor allem bei den geringeren Hauptfluidgeschwindigkeiten
werden stérende Blasen nicht mehr abgerissen, was die Blasenbelegung zu stark erhoht und
somit die Abscheidung der Partikel durch die Form, GroRe und Stabilitdt der Blasen negativ

beeinflusst.

Fir das vollhydrophile System liegt der Variationskoeffizient fir die reduzierte
Geschwindigkeit bei 12,4 % und besitzt somit den geringsten Wert. Da in diesem
Benetzungszustand weder die Partikel noch der Filter zur Interaktion mit den Gasblasen
neigen, beschreibt dieser Wert die Schwankungen aufgrund der ungleichmaRigen
Filterstruktur, der Haftenergieverteilung und den méglichen zufalligen Fehlern innerhalb der

Versuchsdurchfihrung.
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Abb. 6.5: Korrigierte Filtrationseffizienz der 20 ppi Keramikschaumfilter in Abhdngigkeit von
der Hauptfluidgeschwindigkeit u, und der Benetzungskonstellation

Die bisherigen Ergebnisse zeigen, dass die Filtrationsergebnisse stark von der
Hauptfluidgeschwindigkeit abhangen. Vor allem fiir geringe Geschwindigkeiten nimmt die
korrigierte Filtrationseffizienz deutlich zu. Gleichzeitig steigt aber die Schlackemasse (msc)
stark an und es kommt zur Redispergierung abgeschiedener Partikel. Fir den komplett
hydrophoben Benetzungszustand wird der Einfluss der Schlackemasse bzw. der
Sedimentations- und Flotationseffekte im Suspensionsbehélter genauer betrachtet. Dafir

sind die absolute und die korrigierte Filtrationseffizienz jedes Versuches fir vier
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verschiedene Hauptfluid-geschwindigkeiten u, in Abb. 6.6 vergleichend dargestellt. Fir jede
Geschwindigkeit wurden mindestens neun Versuche durchgefiuhrt, flir geringe
Geschwindigkeiten bis zu 30. Je groRRer die Differenz zwischen der absoluten (eans) und der
korrigierten Filtrationseffizienz (exory) Wird, desto grofer ist die verbleibende Partikelmasse
im Suspensionsbehalter (msq,) und somit steigt der Einfluss dieses Effektes auf das ermittelte
Filtrationsergebnis. Mit abnehmender Hauptfluidgeschwindigkeit steigen die spezifischen
Filtrationseffizienzen annahernd linear an, wobei die korrigierte Filtrationseffizienz starker
ansteigt als die absolute. Fir die geringste Geschwindigkeit (0,006 m/s) knickt der Anstieg
von eyor ab und ezps sinkt sogar unter das Niveau der héheren Geschwindigkeit. Die
Ergebnisse in Abb. 6.6 zeigen somit, dass die absolute Abscheidung am Filter mit
abnehmender Geschwindigkeit bis u.=0,02m/s zunimmt. Da die korrigierte
Filtrationseffizienz starker ansteigt als die absolute, wird deutlich, dass die geringeren
Hauptfluidgeschwindigkeiten die Schlackemasse Uberproportional erhéhen und somit das

Filtrationsergebnis signifikant beeinflussen.
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Abb. 6.6: Darstellung der spezifischen Filtrationseffizienzen — Al,O3-F8261 < 200 um in der
Referenzeinstellung fiir vier verschiedene Hauptfluidgeschwindigkeiten

Dies wird auch durch die hoheren Standardabweichungen von ey, signalisiert, siehe
Tab. 6.2, denn die Sedimentation wird durch die vorhandenen PartikelgroRen bzw.
entstehende Agglomerate beeinflusst. Auftretende Flotationseffekte erfordern den Kontakt
eines Partikels mit einer hinreichend groBen Gasblase. Beide Effekte sind statistische

Prozesse, unterliegen einer natlrlichen Schwankung und werden durch langere
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Prozesszeiten begiinstigt. Somit geht mit dem steigenden Schlackeeinfluss ein Anstieg der

Standardabweichung der korrigierten Filtrationseffizienz einher.

Tab. 6.2: Ermittelte Standardabweichung eines Messpunktes in Abhéingigkeit von der
Hauptfluidgeschwindigkeit und der spezifischen Filtrationseffizienz

u, m/s 0,41 0,11 0,02 0,006
Standardabweichung: eps Ma% 0,67 1,48 2,59 2,16
€xorr Ma% 1,00 2,42 3,72 5,48

Betrachtet man e,y in Abb. 6.6 fillt auf, dass die erreichte Filtrationseffizienz fir die kleinste
Hauptfluidgeschwindigkeit wieder abfallt. Wahrend dieser Versuche wurde die bereits
erwahnte Redispergierung beobachtet. Kurze Zeit, nachdem die Fliissig-Gas-Grenzflache in
die Filterhalterung eintritt, kdénnen unterhalb der Filterhalterung Partikelschwarme
beobachtet werden. In Abb. 6.7 wird versucht, die zu beobachtende Redispergierung durch
eine Bilderfolge zu visualisieren. Die Bilderreihenfolge zeigt, wie die Redispergierung beim
Durchlauf der Flissig-Gas-Grenzflache ablauft. In Abb. 6.7 a siehnt man das gefillte
Stromungsrohr unterhalb der Filterhalterung wahrend der Filtration. In Abb. 6.7 b ist der
Beginn der Redispergierung festgehalten. Zuerst treten wenige grofRere Partikel aus dem
Filter, wobei nicht zwischen Primarpartikeln und Agglomeraten unterschieden werden kann.
Die GroRe der austretenden Partikel kann auch nicht bestimmt werden. Im weiteren
Prozessverlauf, Abb. 6.7 c, tritt eine Wolke feiner Partikel aus dem Filter aus, was mit einer
lawinenartigen Abldsung erklarbar ist, was den Ergebnissen von Kiss et al. (Kiss et al. 2001)

entspricht.

a b c
Abb. 6.7: Ablésung von Partikeln aus dem keramischen Schaumfilter beginnend mit dem
Kontakt der Fliissig-Gas-Grenzfldche und der Filteroberfldche in chronologischer Reihenfolge;
u;=0,006 m/s, Al,03-F8261 Partikel < 200 um, hydrophober Filter

138



Die Ubertragung der Ergebnisse aus Abb. 6.5 und Abb. 6.6 in das Realsystem lassen die
Schlussfolgerung zu, dass geringere Fluidgeschwindigkeiten zu hoéheren Reinheiten der
fluiden Phase fuhren. Die Ursache dafiir sind zum einen der Wechsel der dominanten
Abscheidemechanismen und zum anderen, was als bedeutender erachtet wird, die sich
verandernden Strukturen der abgeschiedenen Partikel. Da die Widerstandskraft, welche das
Fluid auf abgeschiedene Partikel ausilibt, stark von der Anstromgeschwindigkeit abhdngt
(siehe Abb. 6.9), konnen dendritische Ablagerungen vor allem bei geringen
Fluidgeschwindigkeiten entstehen. Diese vergroBern die Abscheideflache, was die Filtration
zusatzlich verbessert. Darliber hinaus fihren die reduzierten FlieBgeschwindigkeiten zum
Anstieg der Sedimentationseffekte (Flotationseffekte im Falle der Stahlschmelze) innerhalb
des Suspensionstanks (Schmelzofens), was die Belastung der Filter reduziert und somit

bereits zur Klarung der kontinuierlichen Phase beitragt.

Anhand der Fotos in Abb. 6.7 wird vermutet, dass die dendritischen Ablagerungen sehr
anfallig gegen Druckschwankungen sind und sehr sensibel auf die Drainage der Flissigkeit
aus dem Filter reagieren. Im Falle der Metallschmelzefiltration kénnten Sintereffekte die
dendritischen Ablagerungen stabilisieren und somit eine Ablésung verhindern, was aber in-
situ noch nicht nachgewiesen werden konnte. EMMEL (Emmel 2014) konnte dendritische
Strukturen in Analysen von REM-Bildern an ausgekihlten Filtern nachweisen, jedoch ist
deren Entstehungshistorie bzw. —zeitpunkt nicht eindeutig nachweisbar. Im entwickelten
Modellsystem ist die Redispergierung deutlich zu beobachten und es wird deswegen

versucht, die wirkenden Effekte im weiteren Verlauf genauer zu erklaren.

6.3 Redispergierungseffekte in keramischen Schaumfiltern

Anhand von Abb. 6.7 wird gezeigt, wie die Redispergierung wahrend eines Versuches mit der
geringsten Hauptfluidgeschwindigkeit (0,006 m/s) ablauft. Fur den Referenzmesspunkt
konnte keine Redispergierung nachgewiesen werden, wohingegen bei der geringsten
Hauptfluidgeschwindigkeit sowohl deutliche Mengen grofRer als auch feiner Partikel zu
beobachten waren. Ohne das innerhalb der Arbeit durch Bilder belegen zu kénnen, konnte
wahrend der Experimente subjektiv beobachtet werden, dass die redispergierte Masse mit
abnehmender Geschwindigkeit zunimmt. Um die Redispergierung theoretisch zu beleuchten,

sind in Abb. 6.8 die vermuteten Ablaufe schematisch dargestellt. Die 2D Skizzen zeigen einen
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vertikalen Ausschnitt eines keramischen Schaumfilters wahrend die Flissigkeit-Gas-
Grenzflaiche durch den Filter stromt. Die Hauptursache fir die Destabilisierung der
abgeschiedenen Partikel wird durch das Ausstromen (Drainage) der wassrigen Phase
vermutet. Wenn die Wasser-Gas-Grenzflache die ersten Partikelablagerungen berihrt,
andert sich sowohl die Haftkraft zwischen den festen Phasen als auch die Stabilisierung der
Ablagerungen durch Gaskapillaren. Denn nach der Drainage des Wassers werden
Gaskapillaren mit hoher Wahrscheinlichkeit kollabieren. Im gleichen Moment dndert sich die
Auftriebskraft auf die abgeschiedenen Partikel, da sich die Dichtedifferenz zwischen Partikel
und kontinuierlicher Phase von =2,9 g/cm3 (Al,05-Wasser) auf =3,9 g/cm3 (Al,03-Luft)
deutlich erhoht. Somit I16sen sich zuerst die grofen Ablagerungen mit grofem Aufprallwinkel
o, wie in Abb. 6.8 a dargestellt. Die redispergierten Partikel stromen als Agglomerate durch
den Filter und kénnen zum einen stromabwarts folgende dendritische Ablagerungen
destabilisieren und zum anderen durch die Kollisionen mit einer Kollektoroberflache auch
mehrlagige Ablagerungen mobilisieren, siehe Abb. 6.8 b. Die redispergierten Partikel sinken
entsprechend ihrer Sedimentationsgeschwindigkeit schneller als das Fluid aus dem Filter.
Deswegen werden zuerst groRe Partikel (oder Agglomerate) beobachtet und dann die
feineren Partikelwolken. Der Effekt der Redispergierung kann zusatzlich durch sprunghafte
Schwankungen der Stromungsgeschwindigkeit erfolgen, zum Beispiel wahrend des
SchlieRvorgangs eines Ventils der Versuchsanlage. Die durch den Verschlussvorgang
bewirkte Druckwelle erzeugt eine stolRartige Geschwindigkeitsspitze im Filter. Die daraus
resultierenden temporaren Anstiege der Widerstandskraft und des dynamischen Auftriebes
kénnen zur Ablésung abgeschiedener Partikel fiihren. Dass dieser Effekt in der Kleinanlage
auftritt, konnte bei Versuchen beobachtet werden, bei denen das SchlieBen von Ventil VO1
noch ohne ein Drosselventil erfolgte. Deswegen wurde die Versuchsdurchfiihrung so
angepasst, dass die Quetschventile V01 und V02 gedrosselt gedffnet und geschlossen

werden.
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a b
Abb. 6.8: Modellvorstellung der Partikelredispergierung aus einem keramischen Schaumfilter
bei der Entwdsserung der Filterstruktur: a) Eintritt der Fliissigkeits-Gas-Grenzfléiche in den
Tiefenfilter und Markierung instabiler Anlagerungen, b) Redispergierung abgeschiedener
Partikel und Destabilisierung stromabwdirts gelegener Partikelstrukturen

Um die Redispergierung abgeschiedener Partikel mathematisch beschreiben zu kénnen wird
die Redispergierungskraft F.q eingefiihrt. Die Redispergierungskraft wird nach Gl. 6.2
berechnet und setzt sich aus der Widerstandskraft und der Gewichtskraft zusammen. Somit
beriicksichtigt F..q nur kontinuierliche ProzessgroBen und vernachldssigt tempordre Druck-
oder Geschwindigkeitsschwankungen sowie einen Wechsel der kontinuierlichen Phase. Ziel
dieses vereinfachten Ansatzes ist die Stabilitdt der abgeschiedenen Partikel wahrend der
Filtration zu beschreiben und somit die Bedeutung der Redispergierung auf den Prozess

abschéatzen zu konnen.
Fea = Fu(Ug)+Fs Gl. 6.2

In Abb. 6.9 wird F.4 flr variable Partikeldurchmesser und Fluidgeschwindigkeiten mit
definierten Eintrittswahrscheinlichkeiten der gemessenen Haftkraft vergleichend dargestellt.
Unter der Annahme, dass der Aufprallwinkel a =90° betragt (siehe Abb. 2.24), wird die
Widerstandskraft in Gl. 6.2 mit der mittleren Durchstromungsgeschwindigkeit des Filters uf
berechnet. Die mittlere Durchstromungsgeschwindigkeit im Filter wird anhand der
getesteten Hauptfluidgeschwindigkeit (Gl. 6.1) und der mittleren Filterporositdt € =0,85
nach GI. 6.3 ermittelt.

U, = u Gl.6.3

15
Die effektive Gewichtskraft wird unter Verwendung der Gl. 2.35 flir Wasser als fluide Phase

berechnet. Die daraus berechnete Redispergierungskraft beschreibt die redispergierende
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Kraft, die auf ein Partikel wirkt, welches in der Mitte einer durchstromten Pore haftet.
Aufgrund dieser Position kann der dynamische Auftrieb fiir die Berechnung der ablésenden
Krdfte vernachldssigt werden. Die errechnete Kraft steigt exponentiell mit zunehmender
PartikelgroRe an, was aufgrund der logarithmischen Darstellung der y-Achse in Abb. 6.9 einer
Wourzelfunktion dhnelt. Um die Relevanz der ablésenden Krafte zu visualisieren, wird in
Abb. 6.9 der Bereich der gemessenen Haftkraftwerte zwischen einem Partikel und einem
Filter fiir das komplett hydrophobe System dargestellt (F.qn). Die beiden Haftkraftkurven
entsprechen jeweils einer definierten Wahrscheinlichkeit P (1% bzw. 99%), dass die im
Kontaktfall wirkende Haftkraft groBer ist als der dargestellte Kurvenwert. Demzufolge
Ubersteigen die ablosenden Krafte die Haftkraft fiir jede Uberprifte PartikelgrofSe bei der
Hauptfluidgeschwindigkeit u, = 0,41 m/s. Wird der Versuch mit u_=0,11 m/s durchgefihrt,
so ist die Wahrscheinlichkeit, dass die eintretenden Haftkrafte F.q Ubersteigen >1 %.
Anhand Abb. 6.9 wird deutlich, dass Partikel in der getesteten Extremposition (& = 90°; in der
Mitte der Pore) nur haften, wenn u, klein und die wirkende Haftenergie groR ist. Die
Wahrscheinlichkeit, dass sich Partikel mit groBem Aufprallwinkel anlagern und dendritische
Partikelstrukturen ausgebildet werden, sinkt demzufolge drastisch mit steigendem u,.
Deswegen wurde die Redispergierung nur in den Versuchen mit geringer

Hauptfluidgeschwindigkeit beobachtet.
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Abb. 6.9: Redispergierungskraft auf sphdérische Partikel mit einem Aufprallwinkel o = 90° in
Abhdingigkeit vom Partikeldurchmesser: Mit ansteigender Hauptfluidgeschwindigkeit u,
steigen die ablésenden Krdfte deutlich an. Fiir u, = 0,41 m/s liegt die Redispergierungskraft
oberhalb der erreichbaren Haftkraft die mit 1 % Wahrscheinlichkeit (P) erreicht wird, was
eine Haftung der Partikel fast ausschliefst
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Um die Redispergierung in der Kleinanlage messtechnisch zu erfassen, wurde die
Versuchsdurchfiihrung auf die in Kapitel 3.5.1 beschriebenen Version angepasst. Der
Versuch wird gestoppt, bevor die Flissigkeit-Gas-Grenzflache in den Filter eintritt. Die
Suspension, die noch im Filter steht, wird im Behalter 1 aufgefangen und der Feststoffgehalt
des Suspensionsvolumens liber die komplette Verdampfung der Flissigkeit ermittelt. Damit
die redispergierte Feststoffmasse bestimmt werden kann, werden Blindwerte
aufgenommen, mit denen der reale Feststoffgehalt der Suspension zu diesem
Prozesszeitpunkt ermittelt wird, ohne dass ein Filter eingebaut war. Das genaue Vorgehen ist

in Kapitel 3.5.1 erlautert.

Aufbauend auf den theoretischen Erkenntnissen wurden Versuche mit drei verschiedenen
PartikelgroRenverteilungen fir drei Fluidgeschwindigkeiten durchgefiihrt. Alle Versuche
wurden mit dem komplett hydrophoben System umgesetzt und jedem Messpunkt liegen

mindestens sechs Messpunkte zu Grunde.

Um den Einfluss der Redispergierung beziffern zu kénnen, werden fiir jeden Versuch die
absolute, die korrigierte und die effektive Filtrationseffizienz (ees) ermittelt. Der Unterschied
zwischen absoluter (e,) und korrigierter Filtrationseffizienz (ey) liegt in der Bericksichtigung
der Schlackemasse. Die Differenz zwischen der korrigierten und der effektiven
Filtrationseffizienz beschreibt den Einfluss der Partikelredispergierung. Je grolRer die
Differenz der beiden Effizienzen ist, desto mehr Partikel 16sen sich aus dem Filter, wenn die
Flussigkeit-Gas-Grenzflaiche in den Filter eintritt. Abb. 6.10 zeigt die ermittelten
Filtrationseffizienzen fiir die Aluminiumoxidpartikel < 200 um. Bei der Fluidgeschwindigkeit
u.=0,11 m/s liegen alle drei Werte Ubereinander, sodass keine Redispergierung festgestellt
werden kann. Wird u, reduziert, steigt die effektive Filtrationseffizienz Gberproportional an
und belegt damit die Signifikanz der Partikelablosung fiir das Filtrationsergebnis. Die
Filtrationseffizienz mit Berlicksichtigung der Redispergierung erreicht im Mittel 26 Ma% und
entspricht dem Sechsfachen von e, Fir die geringste getestete Geschwindigkeit
(u.=0,006 m/s) steigt die effektive Filtrationseffizienz im Mittel auf 46 Ma%, was dem
Fiinffachen von ex entspricht. Dass der Einfluss der Redispergierung mit weiter
abnehmender Fluidgeschwindigkeit scheinbar sinkt, ist den Schwankungen der
Messergebnisse geschuldet, die mit geringeren Geschwindigkeiten zunehmen. Die

Ergebnisse in Abb. 6.10 zeigen, dass die Redispergierung im entworfenen Modellsystem
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auftritt und ermdéglichen die Bedeutung dieses Prozesses einzuschatzen. Es wird deutlich,
dass durch den Eintritt bzw. das Absinken der Flissigkeit-Gas-Grenzflaiche bedeutende
Anteile der abgeschiedenen Partikel vom Filter abgelost werden und somit mittels einer
Massebilanz Uber den keramischen Schaumfilter nicht zu erfassen sind. Wird die
Redispergierung mit bericksichtigt, so steigt die erreichte Filtrationseffizienz um bis zu

600 %.
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Abb. 6.10: Spezifische Filtrationseffizienzen fiir Al,03-F8261 < 200 um in Abhéngigkeit von
der Hauptfluidgeschwindigkeit

Die Partikelgrofie ist entscheidend fiir den Transportweg des Partikels und auch fir dessen
Haftwahrscheinlichkeit am Kollektor. Durch zwei Versuchsreihen mit engeren
PartikelgréRenverteilungen wird untersucht, inwiefern die Menge der redispergierenden

Partikel von der GroRRe des eingesetzten Feststoffes abhangt.

In Abb. 6.11 sind die Ergebnisse flir Partikel <20 um und ein Partikelband > 100 um
dargestellt. Fir wu. =0,11m/s st der Unterschied zwischen der korrigierten
Filtrationseffizienz (ex)und der Filtrationseffizienz mit Redispergierung (eeff) nicht signifikant.
Firr kleinere u,. nimmt der Einfluss der Redispergierung fir beide PartikelgroRenverteilungen
deutlich zu, sodass die Filtrationseffizienz mit Redispergierung ein Vielfaches von e erreicht.
Fiir das grobere Partikelband erreicht e im Mittel das 7,4-fache von e, und fiir das feinere

Partikelband ist e.f im Mittel viermal so grol3 wie ey.

Ein besonderer Verlauf der Filtrationseffizienz ist fir die Partikel > 100 um (Abb. 6.11 b)
zwischen u; =0,11 m/s und u_.=0,02 m/s zu erkennen. Die absolute und die korrigierte
Filtrationseffizienz nehmen ab, wohingegen e+ deutlich zunimmt. Vermutlich ist die
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schlechtere Haftung der Partikel am Filter aufgrund der steigenden Masse der Partikel eine
Ursache fiir diesen Verlauf. Dies wird noch verstarkt, wenn die Partikel nicht mehr von
Wasser umgeben sind und die Haftkrafte aufgrund von Gaskapillaren in der wassrigen Phase
zusammenbrechen. Somit verlieren viele der abgeschiedenen Partikel ihre Haftung am
Kollektor, wenn die Suspension in Behélter 1 entleert wird (die FlUssigkeit-Gas-Grenzflache
durch den Filter sinkt) und deswegen sinkt e,. Da die detektierte Schlackemasse trotz
reduzierter Hauptfluidgeschwindigkeit anndhernd konstant bleibt, sinkt auch e,. Wird die
Fluidgeschwindigkeit weiter reduziert, sinken e, sowie e, weiter, wohingegen e konstant
bleibt. Vermutlich fihrt die reduzierte Fluidgeschwindigkeit auch dazu, dass die Partikel an
anderen Orten am Kollektor abgeschieden werden, was sich auch auf die Wahrscheinlichkeit

der Redispergierung auswirkt.

Zusatzlich zeigen die Ergebnisse in Abb. 6.11 a und b, dass die groRen Partikel eher aus der
kontinuierlichen Phase abgeschieden werden als die feineren Partikel. Fir die Partikel
<20 um koénnen bei u.=0,006 m/s im Mittel 22 Ma% abgeschieden werden. Bei den

Partikeln > 100 um wird eine mittlere effektive Filtrationseffizienz von 68 Ma% erreicht.
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Abb. 6.11: Spezifische Filtrationseffizienzen in Abhéingigkeit von der
Hauptfluidgeschwindigkeit: a) Al,03-F8261 < 20 um; b) Al,03-F8261 > 100 um

Die Ergebnisse bestdtigen somit die bereits formulierte Annahme, dass groRere Partikel
besser abgeschieden werden konnen. Allerdings zeigen die Ergebnisse auch, dass die
grolReren Partikel bzw. Agglomerate im Modellsystem eher zur Redispergierung neigen.
Anhand der im Modellsystem gewonnen Erkenntnisse gilt flir die Anwendung in der
Metallschmelzefiltration die Empfehlung, die entstehenden Primarpartikel in Agglomerate zu

Uberfihren. Um das zu erreichen, misste der Homogenisierungsschritt so optimiert werden,
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dass die Kombination aus Rihren, Halten und Lduterung durch Gasblasenzugabe
Turbulenzen erzeugt, die die Kollisionswahrscheinlichkeit der Primarpartikel erhoht. Die
entstehenden Agglomerate erhéhen die Einflisse der Schwerkraft sowie der Flotation.
Zusatzlich steigt die Aufprallwahrscheinlichkeit der Partikel am Filter und durch die

moglichen Sintereffekte im Realsystem werden die Partikel irreversibel abgeschieden.

6.4 Einfluss der relativen Dichte auf die Filtrationseffizienz im komplett

hydrophoben System

Um das Modellsystem besser an die reale Metallschmelzefiltration anzupassen, wurde
intensiv nach einer weiteren dispersen Phase gesucht, die das Dichteverhaltnis zwischen
disperser und kontinuierlicher Phase naher an das Realsystem heranfihrt. Als geeignete
Optionen bieten sich Polystyrol (p =1,02 g/cm®) und PTFE (p=2,1g/cm’) an. Beide
Materialien sind spezifisch leichter als Aluminiumoxid und zeichnen sich durch eine
hydrophobe Oberflache aus. Es konnte jedoch kein Lieferant gefunden werden, der eine
Fraktion <200 um im Angebot hatte. Mithilfe einer Cryomill MM 200 der Firma Retsch
wurde deswegen ein Verfahren entwickelt, um geeignetes Pulver herzustellen (siehe

Kapitel 3.1.2).

Tastversuche in der Kleinanlage mit Polystyrol-Pulver (PS) fliihrten zu der Erkenntnis, dass PS
ohne eine gezielte Entgasung der Suspension nicht fir die Filtrationstests geeignet ist. Der
Hauptanteil der Polystyrolpartikel flotierte kurz nach der Zugabe in die Suspension an die
Flussigkeit-Gas-Grenzflache, sodass am Filter kaum Abscheidung gemessen werden konnte.
Die Tastversuche mit PTFE zeigten ein besseres Dispergierverhalten und aussagekraftige

Abscheideergebnisse.

Um eine Vergleichbarkeit mit den Aluminiumoxid-Versuchen zu erreichen, wurde die
Feststoffvolumenkonzentration in der Suspension konstant gehalten. Ein konstantes
Massenverhéltnis hatte dazu gefiihrt, dass der Volumenanteil der dispersen Phasen in den
PTFE-Versuchen wesentlich héher gewesen ware als fur die Al;03-Experimente. Der erhdhte
Volumenanteil wiirde die Kontaktwahrscheinlichkeit zwischen den Partikeln erhéhen und die
Ahnlichkeit der beiden Feststoffsysteme reduzieren. Innerhalb der PTFE-Messreihe wurde

jeder Messpunkt mindestens dreimal wiederholt.
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In Abb. 6.12 sind die drei eingefiihrten spezifischen Filtrationseffizienzen fiir das PTFE-Pulver
<200 um dargestellt. Fur die Fluidgeschwindigkeiten u, =0,41m/s und u, =0,11 m/s
Uberlagern sich die Ergebnisse der spezifischen Effizienzen. Somit besitzen Sedimentations-
und Flotationseffekte im Suspensionstank sowie die Redispergierung am Filter fir diese
Geschwindigkeiten keinen signifikanten Einfluss auf das Filtrationsergebnis. Wird die
Hauptfluidgeschwindigkeit weiter reduziert, sinken e,,s und ey ab, wohingegen e deutlich
ansteigt. Die Ursache dieses gegenldufigen Verlaufes wird in der starken Redispergierung der
abgeschiedenen Partikel vermutet. Mit geringerer Fluidgeschwindigkeit steigt die
Abscheidung der PTFE-Partikel und aufgrund der geringen Dichte des PTFE kénnen sich
vermehrt dreidimensionale zusammenhangende Ablagerungen bilden. Offensichtlich sind
die resultierenden Partikelstrukturen aber sehr anfillig flir die Redispergierung, wahrend die
FlUssigkeit-Gas-Grenzflache in den Filter eindringt. Die ausgepragte Partikelstruktur wird nur
lokal destabilisiert, fihrt aber zur Redispergierung groRer zusammenhangender, teilweise
stabil abgeschiedener Partikelablagerungen. Dadurch nimmt die am Filter detektierbare

Partikelmasse, entgegen der zu erwartenden ansteigenden Tendenz, ab.
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Abb. 6.12: Spezifische Filtrationseffizienzen des PTFE Pulvers < 200 um fiir vier
Hauptfluidgeschwindigkeiten mit den definierten Referenzmesspunktbedingungen

Die Ergebnisse von Abb. 6.12 zeigen, dass auch die PTFE-Partikel bei geringen
Fluidgeschwindigkeiten zur Redispergierung neigen. Die effektive Filtrationseffizienz erreicht
fiir die geringste Geschwindigkeit im Mittel das 15-fache der korrigierten Filtrationseffizienz.
Demzufolge ist der Einfluss der Redispergierung fiir die PTFE-Partikel noch hoher als fir die

Aluminiumoxidpartikel (siehe Abb. 6.10). Die Schwerkraft und die Haftung koénnen als
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Ursache fiir die hohere Redispergierungsneigung ausgeschlossen werden, da PTFE-Partikel
einen wesentlich geringeren Schwerkrafteinfluss erfahren als die Al,0s-Partikel. Darliber
hinaus wird angenommen, dass die Haftkrafte (Haftenergien) fiir beide Partikelsysteme
annahernd gleich sind, da sich die Oberflachen des Al;05-F8261 und des PTFE chemisch sehr

ahnlich sind. Dies wird auch durch die Kontaktwinkelergebnisse in Kapitel 3.1 bestatigt.

Die Ursache fiir den groRen Einfluss der Redispergierung wird in den destabilisierenden
Vorgdangen wahrend des Durchlaufens der Flissigkeit-Gas-Grenzflaiche durch den Filter
vermutet. Entweder verursacht die Drainage der kontinuierlichen Phase die Ablosung der
Partikel oder es kommt zu benetzungsbedingten Kraften, die zur Redispergierung der
abgeschiedenen Partikel fiihren. Leider konnte im Rahmen dieser Arbeit die letztere
Hypothese nicht geklart werden. Hierfir sollten im weiteren Verlauf des

Sonderforschungsbereichs 920 detaillierte Untersuchungen durchgefiihrt werden.

In Abb. 6.13 werden die effektiven Filtrationseffizienzen fir beide Partikelsysteme
vergleichend dargestellt. Es ist deutlich zu erkennen, dass e flr die hydrophoben Al,Os-
Partikel immer groRer ist als fiir die PTFE-Partikel. Der Unterschied der effektiven
Filtrationseffizienz zwischen den beiden Partikelsystemen steigt mit kleiner werdender
Hauptfluidgeschwindigkeit liberproportional an. Eine Ursache dafiir ist vermutlich die Dichte
der dispersen Phase. Der Einfluss der Sedimentation und der Tragheit steigt proportional mit
der Dichtedifferenz zwischen disperser und kontinuierlicher Phase an, sodass Aluminiumoxid
entsprechend besser abgeschieden werden kann. Zusatzlich wird vermutet, dass die
unterschiedlichen E-Module und die Rauheit des jeweiligen Partikelsystems weitere
relevante Einflussparameter fiir die erreichte Abscheidung sind. Die harten und scharfen
Kanten der Al,0s-Partikel konnten gegeniiber den weichen und eher runden PTFE-Partikeln
zu hoheren Reibungsbeiwerten zwischen den Feststoffoberflaichen fiihren, sodass

mehrlagige und dreidimensionale Abscheidemorphologien geférdert werden.
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Abb. 6.13: Effektive Filtrationseffizienz in Abhdngigkeit von der Fluidgeschwindigkeit zweier
Feststoffdichten fiir Partikel < 200 um

Die Ergebnisse nach Abb. 6.12 und Abb. 6.13 zeigen den grollen Einfluss der Dichte auf die
Ergebnisse der Filtrationseffizienz. Sie zeigen auch, wie komplex die Zusammenhange in der

Filtration sein kdnnen.

Bezliglich des Dichteeinflusses auf die Filtrationseffizienz zeigen der Einzelkollektor und die
Kleinanlage deutliche Unterschiede. Im Einzelkollektoraufbau wurde das PTFE wesentlich
besser abgeschieden als die vergleichbare Al,05-F8261-Partikelfraktion. Die Ursache fiir
diese deutliche Diskrepanz liegt in der Wirkungsrichtung der Sedimentation. Im
Einzelkollektoraufbau wirkt die Sedimentation senkrecht zur Stromungsrichtung. Somit
werden sich, trotz des intensiven Rihrens der Suspension, die grolen Partikel und
Agglomerate des Aluminiumoxids am Boden des Suspensionsbehalters ansammeln und
somit nicht mehr zur Abscheidung am Kollektor zur Verfligung stehen. Fir das PTFE-Pulver
ist dieser Einfluss um ein vielfaches geringer. In der Kleinanlage wirkt die Sedimentation in
Stréomungsrichtung. Somit wird die Abscheidung der spezifisch schwereren Partikel zusatzlich

beglinstigt.
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Fiir zukiinftige Untersuchungen ist es somit notwendig, das Dichteverhaltnis zwischen fluider
und disperser Phase im Modellsystem moglichst nahe an die Verhéltnisse in der
Metallschmelzefiltration anzundhern. Polystyrol ist dafir das aussichtsreichste
Partikelsystem, da es eine geringe Dichte hat und eine eher hydrophobe Oberflache besitzt.
Fir dessen Anwendung muss die Gassattigung der Fllssigkeit aber auch in der Kleinanlage
einstellbar sein. Die Verwendung im Einzelkollektor wurde bereits mittels Tastversuchen

Uberprift und flhrte zu guten Ergebnissen.

6.5 Vergleich der numerisch modellierten und der experimentell ermittelten

Filtrationseffizienz

Die detaillierten experimentellen Ergebnisse ermoglichen es nun, die Qualitdt des in
Kapitel 0 beschriebenen Modells zu bewerten. Durch den Vergleich der erreichten
Ergebnisse konnen Defizite des numerischen Ansatzes erkannt werden, was die zukiinftige

Optimierung des Simulationscodes ermoglichen soll.

In Abb. 6.14 wird das Ergebnis der erweiterten numerischen Simulation der effektiven
Filtrationseffizienz fir das komplett hydrophobe Aluminiumoxid-System gegeniiber gestellt.
Die experimentell ermittelte Filtrationseffizienz ist fir alle vier getesteten
Hauptfluidgeschwindigkeiten grofer als das Ergebnis der erweiterten numerischen
Simulation. Mit abnehmender Fluidgeschwindigkeit erhoht sich der Unterschied. Die
Tendenzen der beiden Verldaufe entsprechen einander bis auf die geringste
Fluidgeschwindigkeit relativ gut. Hier zeigt die numerische Simulation einen Abfall der
Filtrationseffizienz. Die numerische Simulation, welche die Grundlage fiir die Modellbildung
in Kapitel O bildet, berlicksichtigt namlich den Einfluss von Partikelablagerungen auf den
Filtrationsprozess nicht. Demzufolge kann die Simulation auch nicht den Zuwachs der
verfligbaren Abscheidefldche in Folge der abgeschiedenen Partikel berilicksichtigen, welche

die Filtrationseffizienz steigern kann.

Ein weiterer Unterschied zwischen dem Experiment und der numerischen Simulation besteht
in der Agglomeration der dispersen Phase. Im Rahmen der numerischen Simulation werden
Wechselwirkungen der Partikel miteinander und somit auch eine Agglomeration nicht

bericksichtigt. Zusatzlich betrachtet die Simulation nur eine begrenzte Anzahl von
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PartikelgroBen. Beide Einschrankungen vergroBern den Unterschied zwischen der

numerischen Simulation und den experimentellen Ergebnissen.

Neben den bereits erwdhnten Abweichungen zwischen der erweiterten numerischen
Simulation und dem Experiment ist die Anzahl der moglichen Kontaktereignisse als ein

gravierender Unterschied zu nennen.
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Abb. 6.14: Darstellung der effektiven Filtrationseffizienz fiir die Al,03-F8261-Fraktion
< 200 um und der Gesamtfiltrationseffizienz aus der erweiterten numerischen Simulation (E;)
aus Kapitel 0

Die numerische Simulation basiert auf der Umstrémung eines einzelnen zylindrischen
Kollektors. Ein keramischer Schaumfilter besitzt aber auch eine vertikale Ausdehnung, was
dazu fiihrt, dass die dispergierten Partikel mehrere Kollektoren umstromen kénnen. Das
beeinflusst zum einen das ausgepragte Stromungsbild und somit die Bewegung der Partikel.
Zum anderen erh6ht es aber auch die Kontaktwahrscheinlichkeit, weil die Partikel vor jedem
Kollektor eine andere Geschwindigkeit besitzen und den Kollektor anders anstromen. Fir
eine realistische Abschatzung der vertikal aufeinanderfolgenden Stege in einem 20 ppi Filter
wurden am Institut fir Keramik, Glas und Baustofftechnik Computertomographie (CT)-
Untersuchungen durchgefiihrt. Durch die zerstorungsfreie Untersuchung eines Filters kann
die innere Struktur grafisch dargestellt werden. Abb. 6.15 zeigt drei CT-Aufnahmen eines
20 ppi Keramikschaumfilters. Jedes Bild entspricht einem Schnitt des Filters in der XZ Ebene.
Da der Filter hochkant untersucht wurde, erfolgt die Durchstromung im Experiment von links
nach rechts. Die drei Bilder entsprechen drei unterschiedlichen Ebenen entlang der y-Achse

des Filters und zeigen, dass dessen Kollektoranordnung lokal sehr unregelmaRig ist.
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Aufgrund der Aufnahmen in Abb. 6.15 wird angenommen, dass ein Partikel maximal sechs
Stege umstromt, wahrend es sich durch den 20 mm tiefen Filter bewegt. Unter der
Voraussetzung, dass die Stromungsbahn des beobachteten Partikels jeden Kollektor
zumindest tangiert, besitzt das Partikel eine gewisse Wahrscheinlichkeit, mit jedem der
Stege zu kollidieren. Durch die erhohte Aufprallwahrscheinlichkeit nimmt auch die

Abscheidewahrscheinlichkeit zu.

Abb. 6.15: Computertomographie-Aufnahmen der XZ-Richtung eines 20 ppi
Keramikschaumfilters entlang der y-Achse des Filters (Durchstrémungsrichtung des Filters im
Experiment erfolgt von links nach rechts): a) Schnitt 5 mm entfernt vom linken Rand;

b) Schnitt in der Mitte des Filters; c) Schnitt 5 mm entfernt vom rechten Rand

Damit die Ergebnisse der erweiterten numerischen Simulation den mehrmaligen Kontaktfall
berlicksichtigen, werden die Ergebnisse aus Tab. 4.2 mithilfe der geometrischen Verteilung
angepasst. Eine geometrische Verteilung berlicksichtigt, dass der Anteil der dispersen Phase
nach jedem Kontaktereignis abnimmt, sodass die berechnete Filtrationseffizienz nie tber
100 % steigen kann (Luckert 2004; Heuzeroth et al. 2015b). Die geometrische Verteilung
wird mithilfe der Gesamtfiltrationseffizienz E; eines Kollektors aus Tab. 4.2 und der Anzahl

von Kontaktereignissen n nach Gl. 6.4 berechnet.

E =1-(1-E,) Gl. 6.4
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In Abb. 6.16 ist der Einfluss der Kontaktanzahl auf die Ergebnisse der erweiterten
numerischen Simulation dargestellt. Mit steigender Kontaktzahl n steigt die berechnete
Filtrationseffizienz E, merklich an. Es wird jedoch deutlich, dass die zugrundeliegende
Simulation den Verlauf der effektiven Filtrationseffizienz nicht komplett abbildet. Betrachtet
man die Fluidgeschwindigkeiten u; = 0,41 m/s und u. = 0,11 m/s so erreichen Simulation und
Experiment fiir ca. fiinf Kontakte dhnliche Ergebnisse. Bei geringeren Fluidgeschwindigkeiten
muss die Kontaktzahl n erhoht werden, damit beide Filtrationseffizienzen ein dhnliches
Niveau erreichen. Dieser Effekt wird vor allem fir v, = 0,006 m/s deutlich, wo erst durch 15
Kontakte ein vergleichbares Niveau erreicht wird. Vergleicht man diese Ergebnisse mit den
CT-Bildern aus Abb. 6.15, so wird deutlich, dass n >>5 unrealistisch erscheint. Somit muss
man an dieser Stelle die Qualitat der Simulation als noch nicht hinreichend bewerten. Die
moglichen Ursachen fiir diese Abweichungen wurden bereits in vorherigen Diskussionen in

diesem Kapitel erwdahnt und sollen hier nicht noch einmal wiederholt werden.
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Abb. 6.16: Effektive Filtrationseffizienz fiir die Al,03-F8261 Fraktion < 200 um (rot) und die
Gesamtfiltrationseffizienz der erweiterten numerischen Simulation unter Beriicksichtigung
mehrfacher Kontaktereignisse (Graustufen)

Der Vergleich zwischen den experimentellen Ergebnissen und der erweiterten numerischen
Simulation zeigt trotz einiger Unterschiede auch Gemeinsamkeiten. Grundsatzlich zeigen
beide Resultate, dass die Filtrationseffizienz mit abnehmender Hauptfluidgeschwindigkeit
zunimmt. Jedoch unterscheiden sich die Verlaufe teilweise signifikant. Die Ausweitung der
Simulationsergebnisse auf mehrere Aufprallereignisse ermoglicht zusatzlich die Aussage,

dass ein Filter, indem 50 Kontaktereignisse generiert werden, zu einer Abscheidung von ca.
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90 % fihrt. Diese Abscheideleistung entspricht dem definierten Ziel des SFB 920 fir

zukunftige Filtergenerationen.

Die vorgestellten Ergebnisse verdeutlichen, welches Potential in der Verwendung von
numerischen  Simulationscodes steckt. Wenn die numerische Simulation des
Gesamtfiltersystems (TP B02 des SFB 920) so erweitert werden kann, dass die
hydrodynamische Hemmung und der Aufbau von Partikelablagerungen berlicksichtigt
werden, besteht die Moglichkeit, Prozesse filtrationstechnisch zu optimieren. So wiirde die
Simulation ermoglichen, eine optimale Hauptfluidstromung zu ermitteln, bei der definierte
PartikelgroRen abgeschieden werden konnen. Zusatzlich lieRe sich in Abhangigkeit von der
bendtigten Kontaktanzahl die notwendige Dicke eines Tiefenfilters abschatzen, um eine

definierte Filtrationseffizienz zu erreichen.

Die Bedeutung der numerischen Simulation wird vor allem im Zusammenhang mit der
Optimierung der Metallschmelzefiltration deutlich. Versuche in diesem Bereich sind sehr
teuer und sehr schwer auszuwerten. Da die Viskositat des Fluides und das Dichteverhaltnis
zwischen disperser Phase und Fluid in der Simulation beliebig angepasst werden kdnnen,
ermoglicht ein ausgereifter Simulationscode die Filtration mathematisch zu beschreiben und

die optimalen Prozessparameter fiir eine maximale Filtrationseffizienz abzuschatzen.

Fir die Erstellung eines belastbaren Simulationscodes sollte neben Versuchen in der
Kleinanlage auch der Einzelkollektoraufbau vermehrt eingesetzt werden. Ideal ware es,
wenn man den Einzelkollektoraufbau in einen horizontalen Stromungskanal mit moglichst
konstantem Volumenstrom platziert. Werden die Randbedingungen der Simulation an
diesen Aufbau angepasst, kann ein direkter Vergleich noch besser gelingen. Im Anschluss

kann dann der Abgleich mit einem keramischen Schaumfilter erfolgen.
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7 Zusammenfassung

Der Sonderforschungsbereiches 920 ,Multifunktionale Filter fur die
Metallschmelzefiltration” erforscht die Vorgidnge wahrend der Filtration von
Metallschmelzen fiir GieRereiprodukte. Das GieRen von Metallen (Aluminium, Stahl) ist ein
sehr komplexer Hochtemperaturprozess, bei dem trotz groBer Erfahrungen noch nicht alle
Vorgange komplett verstanden sind. Vor allem die Reinheit der Metallschmelze vor der
Erstarrung unterliegt vielen unabhéngig voneinander ablaufenden Prozessen und kann noch
nicht komplett kontrolliert werden. Damit die Gussteile aber maximale Stabilitat bei
moglichst geringer Materialmenge erreichen, ist es notwendig, die Metallschmelzen
moglichst fremdstofffrei abzugieBen. Um dieses Ziel zu erreichen, werden im Rahmen des
SFB die Vorgange wahrend der Filtration von Metallschmelzen experimentell sowie durch

theoretische und numerische Methoden untersucht.

Die vorliegende Arbeit befasst sich schwerpunktmaBig mit der experimentellen
Untersuchung der Abscheidemechanismen von Keramikschaumfiltern. Keramikschaumfilter
werden bei der Filtration von Metallschmelzen verwendet, weil nur Keramiken in der Lage
sind, die mechanischen, thermischen sowie chemischen Belastungen wahrend der Filtration
zu Uberstehen. Fir die Untersuchungen innerhalb der vorliegenden Arbeit wurde ein
Modellsystem entwickelt, welches den Prozess der Metallschmelzefiltration bei
Raumtemperatur moglichst gut abbildet. Das Benetzungsverhalten der Metallschmelze auf
festen Stoffen wurde wahrend der Literaturrecherche als groRte Besonderheit der
Metallschmelzefiltration erkannt und bildete eine zentrale Anforderung bei der Entwicklung

des Modellsystems.

Durch intensive Kooperation innerhalb des SFB 920 konnte im Rahmen dieser Arbeit
zusatzlich ein mathematisches Abscheidemodell entwickelt werden. Das Modell kombiniert
Ergebnisse einer erweiterten numerischen Simulation mit gemessenen
Haftenergieverteilungen zwischen zwei Feststoffen in einer fluiden Phase. Die
Haftenergiemessungen ermoglichten es, den Einfluss der Benetzung auf die Haftung zu
untersuchen. Dabei konnte festgestellt werden, dass mit abnehmender Benetzbarkeit des
Feststoffes durch die umgebende fluide Phase die Haftenergie zwischen zwei

Feststoffoberflaichen zunimmt. Der Anstieg wird durch hydrophobe Wechselwirkungen und
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die Entstehung von feinsten Gaskapillaren erzeugt (sogenannten Nanobubbles). Der

gemessene Haftenergieanstieg kann dabei mehrere GroRenordnungen betragen.

Ein Ergebnis des entwickelten Abscheidemodells ist die Hiller-Zahl. Die Hiller-Zahl ist eine
dimensionslose Kennzahl, welche die Haftwahrscheinlichkeit eines aufgeprallten Partikels
beschreibt. Ist die Hiller-Zahl fiir ein definiertes Aufprallereignis > 1, so bleibt das Partikel am

Kollektor haften.

Um die Filtrationsmechanismen in den keramischen Schaumfiltern verstehen zu koénnen,
wurde versucht, die Filter hinsichtlich ihrer Geometrie und inneren Struktur genau zu
beschreiben. Aufgrund der UnregelmaRigkeit der Filter konnten aber keine Abhangigkeiten
zwischen den Eigenschaften der Filter und den untersuchten ProzessgroBen gefunden
werden. Deswegen wurde speziell fiir die Untersuchung des Benetzungseinflusses auf die
Filtrationseffizienz eine Abstraktion der Filter vorgenommen. Mithilfe eines entwickelten
Einzelkollektoraufbaus konnte nachgewiesen werden, dass die Filtrationseffizienz signifikant
von der Benetzung abhangt. Entsprechend den Ergebnissen der Haftenergiemessung nimmt
die Filtrationseffizienz zu, wenn die Benetzung zwischen der kontinuierlichen Phase und der
dispersen Phase schlechter wird. Dieser Effekt nimmt ab, wenn der Anteil des gelosten Gases
in der Suspension reduziert wird. Weiterhin zeigen die Ergebnisse des
Einzelkollektoraufbaus, dass die Anstromgeometrie und die Anordnung der Einzelkollektoren

einen deutlichen Einfluss auf die Filtrationseffizienz besitzen.

Aufbauend auf den Erkenntnissen der Modellierung und den Einzelkollektormessungen
wurden die Versuche mit den Keramikschaumfiltern durchgefiihrt. Die Versuche mit diesen
Filtern bestdtigen die fir die Einzelkollektoren gefundenen Abhangigkeiten. Die
Filtrationseffizienz von keramischen Schaumfiltern kann durch eine logarithmische
Normalfunktion beschrieben werden, deren Funktion in zukinftigen Simulationen
verwendet werden kann. Die Filtrationseffizienz steigt mit schlechter werdender Benetzung
zwischen dem Fluid und der dispersen Phase an. Dieser Effekt wird mit abnehmender
Fluidgeschwindigkeit ~ immer  deutlicher.  Zusatzlich  wird mit  abnehmender
Fluidgeschwindigkeit die Redispergierung von Partikeln von der Filteroberflache beobachtet.
Anhand der Ergebnisse wird postuliert, dass Partikel, die durch Benetzungseffekte
abgeschieden wurden, durch Prozessschwankungen im System wieder mobilisiert werden

konnen. Vermutlich wird der Anteil der redispergierenden Partikel auch durch die
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Morphologie der Partikelablagerungen bestimmt. Bilden die Partikel dendritische
Strukturen, wie es bei geringen Fluidgeschwindigkeiten moglich ist, steigt der Anteil der
ablosbaren Partikel stark an. Wird die redispergierte Partikelmasse bericksichtigt, ergibt sich
fir ein komplett hydrophobes System eine Erhéhung der mittleren Filtrationseffizienz von
15 Ma% auf 46 Ma%. Der Effekt der Redispergierung steigt sogar an, wenn die Dichte der
dispersen Phase kleiner wird. Um die Ahnlichkeit zwischen dem entwickelten Modellsystem
und der Metallschmelzefiltration weiter zu erhéhen, sollte das Dichteverhaltnis zwischen
Partikel und Fluid weiter gegen eins angendhert werden. Denn die Reduktion des
Dichteverhaltnisses in den Experimenten der kleinen Filtrationsanlage reduzierte die
Filtrationseffizienz signifikant. Dieser Effekt steigt exponentiell mit abnehmender

Fluidgeschwindigkeit.

AbschlieBend wurden die Ergebnisse aus der kleinen Filtrationsanlage mit der erweiterten
numerischen Simulation verglichen. Grundsatzlich stimmen die Abhangigkeiten beider
Verfahren Uberein, im Detail zeigen sie aber deutliche Abweichungen. Vor allem das
Absinken der Filtrationseffizienz flir die geringste getestete Fluidgeschwindigkeit ist ein
signifikanter Unterschied zwischen der Simulation und den in der kleinen Filtrationsanlage
ermittelten Ergebnissen. Auch eine Bericksichtigung mehrerer Kontaktereignisse fir die
erweiterte numerische Simulation kann diesen Unterschied nicht beheben. Durch die
Bericksichtigung mehrerer Aufprallereignisse wird aber deutlich, dass die numerische
Simulation an einem Einzelkollektor das Potential besitzt, die Tiefenfiltration detailliert zu
untersuchen. Um dieses Ziel zu erreichen, sollte der Simulationscode der numerischen
Modellierung schrittweise durch den Vergleich mit den Experimenten am Einzelkollektor und
der kleinen Filtrationsanlage optimiert werden. Ein erster Schritt ware die Berilcksichtigung
der hydrodynamischen Hemmung. Deren signifikante Bedeutung fir die Filtration konnte
durch analytische Berechnung bewiesen werden. Weitere wichtige EinflussgréRen sind die
Agglomerationsfdahigkeit der dispersen Phase und die Bildung von Ablagerungen auf dem

umstromten Kollektor.

Die vorliegende Dissertation bietet einen Uberblick {iber die Thematik der
Metallschmelzefiltration und deren Besonderheiten im Vergleich zu herkémmlichen
Filtrationsaufgaben. Anhand eines experimentellen Modellsystems konnte nachgewiesen

werden, dass das Benetzungsverhalten zwischen der Metallschmelze und den festen

157



Verunreinigungen einen positiven Einfluss auf die Filtration besitzt. Zusatzlich haben die
Hauptfluidgeschwindigkeit sowie die GroRe und die Dichte der Partikel einen signifikanten
Einfluss auf die Filtrationseffizienz. Um die Filtrationsergebnisse fir die Schmelzen zu
verbessern, sollte die Agglomeration der Primarpartikel gezielt geférdert werden. Dies kann
durch eine optimierte Stromungsfiihrung im Schmelzofen erfolgen. Zusatzlich zeigen die
Ergebnisse, dass moglichst geringe Fluidgeschwindigkeiten gewahlt werden sollten. Dafir
misste das Optimum zwischen gesteigerter Qualitdt und Mehraufwand der erhohten
Heizkosten gefunden werden. Weiterfihrende Experimente im Einzelkollektoraufbau zum
Einfluss der Anordnung von Kollektoren kdnnen verwendet werden, um die Struktur

zukunftiger Filter gezielt hin zu hoheren Abscheideraten zu entwickeln.

Innerhalb der experimentellen Untersuchungen konnten der Einfluss der Viskositat der
Schmelzen und die Einflisse von Sintereffekten auf die Filtrationseffizienz nicht untersucht
werden. Beide Parameter besitzen eine starke Abhangigkeit von der Temperatur und den
chemischen Prozessen innerhalb des Systems. Um diese Parameter zukiinftig ebenfalls
erforschen zu konnen, bieten sich numerische Simulationen an, die mithilfe des
Raumtemperaturmodells gezielt optimiert werden. Diese optimierten numerischen
Simulationen konnten dann zusatzlich verwendet werden, um das Filtrationsverhalten von

spezifisch leichteren Partikeln zu untersuchen.
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8 Ausblick

Fir die zukinftigen Arbeiten im Sonderforschungsbereich 920 werden weiter
Verbesserungen an den experimentellen Anlagen empfohlen. Fiir die kleine Filtrationsanlage
sollte daran gearbeitet werden, die Gaskonzentration der Suspension genau einstellen zu
konnen. Denkbar ware es, den Suspensionsbehalter mit einem Deckel zu verschlieRen. Nach
dem Verschluss konnte dann durch Anlegen eines Vakuums, ahnlich einem Exsikkator, die
Gassattigung eingestellt werden. Im weiteren Verlauf kdnnte dann durch die definierte
Zugabe von Blasen in den Fluidstrom der Einfluss von Gasblasen gezielt untersucht werden.
Wenn es regelungstechnisch moglich ware, lieBe sich durch die Zugabe von monodispersen
Blasen auch der Einfluss der Blasengrofle auf die Filtration untersuchen. Ein weiterer
Einflussparameter ist die Oberflaichenenergie der kontinuierlichen Phase. In Abhdngigkeit
von oberflachenaktiven Substanzen wie Salzen oder Tensiden miisste es moglich sein, den
Einfluss der Benetzung auf die Filtration noch gezielter zu untersuchen. Daflir ware im
Vorfeld zu kldren, welche Substanz in welcher Konzentration bestimmte

Benetzungszustande erzeugt.

Dariber hinaus ware es denkbar, durch eine Injektions6ffnung im Anstromrohr vor dem
Filter definiert spezifisch leichtere Partikel in das flieRende Fluid einzuspritzen. Die Partikel
hatten somit nicht mehr die Mdéglichkeit, an die Flissigkeit-Gas-Grenzflache zu gelangen und
wirden in den Filter transportiert. Die Zugabe des partikelbeladenen Teilstroms muss dafir

gasfrei und moglichst isokinetisch erfolgen.

Potentielle Optimierungsvorhaben fiir den Einzelkollektor wurden bereits beschrieben. Ziel
sollte es sein, die Kollektoren in einen vertikal ausgerichteten Kanal einzubauen. Durch die
Kanalform wird gewahrleistet, dass die Anstromung der Kollektoren konstant erfolgt und die
Fluidgeschwindigkeiten dquivalent zur kleinen Filteranlage gewahlt werden. Dieser Umbau
wirde Untersuchungen zum Einfluss der Kollektoranordnung auf die Filtrationseffizienz noch
aussagekraftiger machen und somit zur optimalen Gestaltung zukiinftiger Filtergenerationen

beitragen.
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Einen wichtigen Beitrag konnen zukinftig auch die Ergebnisse von numerischen
Simulationen leisten. Dafiir missten die Codes der Simulation stetig verbessert werden.
Aufbauend auf den Erkenntnissen dieser Arbeit sollten dabei vor allem der Einfluss der
Agglomeration, die Auswirkungen der hydrodynamischen Hemmung und der Aufbau von

Partikelablagerungen am Kollektor berticksichtigt werden.
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9 Symbolverzeichnis

Lateinische Symbole

Symbol Einheit Bedeutung

Ak m? Flache eines Einzelkollektors

Ag m? Rohrquerschnittsflache

a m Abstand

do m minimaler Abstand im Kontakt

as m Abstand des Stromstorers von der Behélterwand
aw m Spezifischer Abstand eines Partikel zur Wand
b m Breite des Stromstdrers /Einzelkollektors

C - Konstante

Cq 10%°) HAMAKER-Konstante

Cha - hydrodynamischer Faktor nach HAPPEL

Cu - CUNNINGHAM-Faktor

c g/g Konzentration

Cp - dynamischer Auftriebsbeiwert

Ck - Kapillarparameter

Co g/g Ausgangskonzentration

G g/g Konzentration zum Zeitpunkt i

Ccw - Widerstandsbeiwert

d m Durchmesser

dchar m charakteristischer Durchmesser

Ahyd m hydraulischer Durchmesser

dk m Kollektordurchmesser

dp Partikeldurchmesser

dpore Porendurchmesser des Filters

dr m Durchmesser der Partikelrauheit nach Rumpr
Eadn J Haftenergie

AE.4h J Anderung der Haftenergie

E; variabel  Haupteffekt i innerhalb einer statistischen Versuchsplanung

161




Ein J kinetische Energie

E. Ma% berechnete Filtrationseffizienz auf Basis der erweiterten
numerischen Simulation fir n Aufprallereignisse

Ep J Energie flr plastische Verformung

ei - Qualitatsmerkmal innerhalb der statistischen Versuchsplanung

e, Ma% absolute Filtrationseffizienz

Coff Ma% effektive Filtrationseffizienz

ex Ma% korrigierte Filtrationseffizienz

€k Ma% normierte Filtrationseffizienz des Einzelkollektoraufbaus

€EKF Ma% flachenspezifische Filtrationseffizienz des Einzelkollektoraufbaus

€EKM Ma% massespezfische Filtrationseffizienz des Einzelkollektoraufbaus

F N Kraft

Fadh N Adhdésionskraft

Fo N dynamische Auftriebskraft

Fs N Gewichtskraft

Fo,eff N Differenz aus Gewichtskraft und Auftriebskraft einer Kugel

Fx N Kapillarkraft

Fohob N hydrophobe Kraftwirkung

Fred N Summe der Kréafte, die zur Redispergierung abgeschiedener Partikel
beitragen

Fuaw N VAN DER WAALS-Kraft

Fuis N Verdrangungskraft in Folge viskoser Hemmung

Fw N Widerstandskraft

f - Strukturparameter

Frp - Partikel-FROUDE-Zahl

FG - funktionelle Gruppe

g m/s’ Erdbeschleunigung

H; m Hohe zum Zeitschritt i

Hg m Hohe des Suspensionstanks in der Kleinanlage

H+r m Gesamthohe der Tiefenfilterstruktur

Hs m Hohe des Stromstorers

h m Abstand
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hy m Wirkungsbereich der viskosen Hemmung

hEim m Risskriterium eines viskosen Fluidfilms

hg m Hohe der Kapillare

Amin m Endkriterium der viskosen Hemmung

Hrms m Summe der rms-Rauheitswerte von Filter und Partikel
k - Modellkonstante innerhalb der statistischen Versuchsplanung
Le m Lange der benetzten Platte

/ m Azimuthalradius einer Kapillare

m g Masse

Mg g Feststoffmasse im Behalter 1

Mmsg> g Feststoffmasse im Behalter 2

Meg g abgeschiedene Partikelmasse je Einzelkollektor
me g Filtermasse

my kg/s Massenstrom Flussigkeit

mp g zugegebene Partikelmasse je Versuch

mg g Masse der redispergierten Partikel

Mms g Partikelmasse innerhalb der Filterhalterung ohne Filter
Msch g Schlackemasse

MW variabel = Mittelwert

Ns - Sedimentationskennzahl

N, - Sperreffektkennzahl

ne - Anzahl der Faktoren / Parameter

ns - Anzahl der Stufen / Einstellungen

Ny - Versuchsanzahl

Nus st Drehzahl des Magnetriihrers

0] - Sauerstoffatom

P % Wabhrscheinlichkeit

p Pa Druck

Ap Pa Druckverlust

Pe - PECLET-Zahl

R - Restgruppe des Molekiils

re mm GefaRradius
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Rw - Rauigkeitsfaktor

Re - ReynoLDs-Zahl

r Meridionalradius einer Kapillare

ek m Radius im Einzelkollektoraufbau

re m Partikelradius

rmsg um mittlere quadratische Rauheit des Kollektors

Sv m?/m? volumenspezifische Oberfliche

Si - Siliziumatom

St - STOKES-Zahl

t s Zeit

ts S Betriebsdauer

t« m Tiefe des Einzelkollektors

u m/s Geschwindigkeit

U m/s mittlere Fluidgeschwindigkeit in der Filterstruktur

Ugk m/s mittlere Fluidgeschwindigkeit im Einzelkollektoraufbau

u m/s Aufprallgeschwindigkeit des Partikels

uL m/s mittlere Fluidgeschwindigkeit der Hauptfluidstromung im Rohr
Up L m/s Partikelgeschwindigkeit senkrecht zur Filteroberflache

UR m/s Rihrerumfangsgeschwindigkeit an der RihrerauBenkante
% m> Volumen

v m>/s Volumenstrom

Ve m> Filtervolumen

w J Energie

WE - Wechselwirkungseffekt innerhalb der statistischen Versuchsplanung
Xo2 % Sauerstoffgehalt in der Suspension

X variabel  Variable / Achse innerhalb des Koordinatensystems

y variabel  Variable / Achse innerhalb des Koordinatensystems

Yoo % Grenzwert des Sauerstoffgehaltes innerhalb der Suspension

164




Griechische Symbole

Symbol Einheit Bedeutung

a ° Aufprallwinkel des Partikel auf dem Kollektor

oF - Feststoffvolumenanteil des Filters

p ° Winkel der resultierenden Partikelgeschwindigkeit beim Aufprall
LS ° Position der Dreiphasenkontaktlinie fir eine Kapillare

1) variabel = Abweichung innerhalb der statistischen Versuchsplanung
y J/m? Oberflachenenergie

72 J/m? Grenzflachenenergie zwischen Stoff 1 und Stoff 2

n J/m? Oberflachenenergie der Flissigkeit

g % Porositat

& % Filterporositat

&p % Porositat einer einlagigen monodispersen Kugelpackung
n Pas Viskositat

ek % Einzelkollektorabscheidegrad

7 % Einzelkollektorabscheidegrad je Transportmechanismus
MGes % Gesamtabscheidegrad der Filterschicht

0 ° Kontaktwinkel

6, ° Kontaktwinkel Partikeloberflache-Flussigkeit

& ° Kontaktwinkel Substrat-Fllssigkeit

U In(J) Lageparameter der logarithmischen Normalverteilung
Yo, kg/m3 Dichte

s kg/m’ Fluiddichte

Os kg/ m> Feststoffdichte

o In(J) Breiteparameter der logarithmischen Normalverteilung
@D ° Abscheidewinkel ausgehend vom Staupunkt

Drax ° maximaler Abscheidewinkel ausgehend vom Staupunkt
Drin ° minimaler Abscheidewinkel ausgehend vom Staupunkt
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Indizes

Symbol Bedeutung

0 Ausgangszustand

1 Zustand nach Ende der Aktion
10 10 % Wert einer Verteilung
50 50 % Wert einer Verteilung
90 90 % Wert einer Verteilung
F Filter

G Gas

ideal ideal

L FlUssigkeit

leer ohne Filter

K Kollektor

krit kritisch

min minimal

max maximal

P Partikel

real realer Wert einer GréRe

S Feststoff

4 senkrecht
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Abkiirzungen

Abkiirzung @ Bedeutung

Al,O3 Aluminiumoxid

Al,O3- mit Dynasylan® F8261 beschichtetes Aluminiumoxid

F8261

AFM Rasterkraftelektronenmikroskop (engl.: atomic force microscope)

cp Partikel am Cantilever (engl.: colloidal probe)

CT Computertomograph

DOE Statistische Versuchsplanung (engl.: design of experiment)

MW Mittelwert

NBFC Kapillarbriickenkrafte infolge nanoskaliger Blasen (engl.: nanobubble bridging
capillary force)

OFAT klassischer Versuchsplan (engl.: one factor at time)

PTFE Polytetrafluorethylen

ppi Poren je Linieninch (engl.: pores per inch)

PS Polystyrol

REM Rasterelektronenmikroskop

rms mittlere quadratische Rauheit (engl.: root mean square)
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11 Anhang

11.1 Herstellung Polytetrafluorethylen Pulver

Mahlparameter zur Herstellung der PTFE-PartikelgrofRenverteilung < 200 um:

Einsatzmasse: 5g
Anzahl der Mahlzyklen: 5
Dauer der Mahlzyklen: 3 min
Dauer der Zwischenkihlung: 2 min
PartikelgroRe des Ausgangsmaterials: <2mm

Ablauf des Mahlprozesses:

Vorkiihlen: beim ersten Durchgang 8 min, sonst 4 min (da Mahlbehalter bereits kalt)
Stickstoff Verbrauch beachten! Wenn 20 | Flasche angesteckt ist, sollte bereits nach
dem zweiten Mahlzyklus (2 mal kompletter Mahlprozess = 60 min) der Behalter
nachgefillt werden

Nach Beendigung der flinf Mahlzyklen: Entleerung des Mahlraumes in ein
Plastegefald

Entnahme der Mahlkdrper

Abfullen der erzeugten Partikel in den Vorratsbehalter

Reinigung der Mahlkorper und des Mahlraumes mit einem trockenen Papiertuch

Bei allen Arbeiten sind stets Schutzbrille und Thermohandschuhe zu tragen
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11.2 Berechnung der vdW-Krafte und der Kapillarkriafte basierend auf Kapitel 2.3

Die Berechnung beruht auf der Abb. 2.16 und der Herleitung in Kapitel 2.3. Der Wert fir die

Haftkraft des trockenen Systems ist Ergebnis einer Messung innerhalb des Teilprojektes B04

des SFB 920.
Berechnet o ) .| ALOsLuft- | PTFE-Luft- Al,Os- PTFE-
nach bendétigte GréRe Einheit ALO PTEE Wasser- Wasser-
2-3 Al,O; PTFE
Tab. 2.5 | HAMAKER-konstante 1020 15 3,8 6,7 0,33
Annahme | effektiver Abstand a m 5,00E-09 5,00E-09 5,00E-09 5,00E-09
Annahme Zart'ke'd“rChmesser m 7 50E-05 7,50E-05 7 50E-05 7 50E-05
P
Annahme Za“he'tSd“rChmesser m 5,00E-07 5,00E-07 5,00E-07 5,00E-07
Gl. 2.8 Fugw N -2,644E-10 | -6,699E-11 | -1,181E-10 | -5,817E-12
Tab. 2.1 Sberﬂamenenerg'e J/m 0 0 0,0727 0,0727
L
- Radius Partikel m 3,75E-05 3,75E-05 3,75E-05 3,75E-05
Kontaktwinkel .
Annahme Partikel-Fluid g, 0 0 110 110
Annahme Kontaktwinkel Fluid o 0 0 110 110
Substrat g,
Annahme | Winkel der ° 180 180 45 45
Gaskontaktzone b
Gl.2.14 | « - 0 0 -6,242E-01 | -6,242E-01
Gl.2.13 | Fg N 0 0 -2,140E-05 | -2,140E-05
- Fagh = Fugw + Fx N -2,644E-10 | -6,699E-11 | -2,139E-05 | -2,140E-05
Median der
Haftkraftverteilung
- abgeleitet aus der N -8,975E-09 N.N. -5,246E-08 N.N.

Adhdsions-
energieverteilung
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Der Vergleich der Berechnungen mit dem Median der Hafkraftverteilungen zeigt, dass im
trockenen System die Berechnung deutlich geringere Haftkrafte erzeugt, als im AFM
gemessen wurden. Fir die Ergebnisse unter Berlicksichtigung der Kapillarkrafte sind die
Berechnungen deutlich oberhalb der gemessenen Ergebnisse, was den Ergebnissen von
ATTARD (ATTARD 2000) entspricht. Die Ergebnisse der Berechnungen bestatigen aber den

bedeutenden Einfluss der Kapillarkrafte, welche in den AFM-Messungen gemessen wurden.
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11.3 Rezeptur zur Herstellung der Dynasylan-Beschichtung

Dichte Masseanteil

1. Isopropanol Vorlegen 0,78 g/cm3 95,8
2. Verdiinnung der Dynasylan-Lsg. auf 1 Ma% bezogen
auf Feststoffmasse in Vorlage 1,33 g/cm3 1
3. Zugab 2-10 Ma% destilliertem W

ugabe von a% destilliertem Wasser 1 g/cm3 3
4. Zugabe von 0,2 Ma% von 37% Salzsaure 1.19 g/cm3 0,2
5. Gemisch 5 h riihren lassen
6. Gemisch innerhalb von 24 h aufbrauchen
7. Nachreaktion fiir ca. 4 h in Trockenschrank bei 120°C
- Achtung Alkohol entsteht bei Reaktion
Anzahl Filter - 15 notige Masse Dynasylan
Masse zu beschichtender g 100 1
Filter
Porositat der Filter - 0,85
Zielvolumen Fliissigkeit: ml 200 400 600 750 1000
Masse Flissigkeit g 158,584 | 317,168 | 475,752 594,69 792,92
Masse Isopropanol g 151,923 | 303,847 | 455,770 | 569,713 759,617
Volumen Isopropanol ml 194,774 | 389,547 | 584,321 | 730,401 973,868
Masse Dynasylan g 1,586 3,172 4,758 5,947 7,929
Volumen Dynasylan ml 1,192 2,385 3,577 4,471 5,962
Anteil dest. Wasser Ma% | 2,000 2,000 2,000 2,000 2,000
Masse dest. Wasser g 4,758 9,515 14,273 17,841 23,788
Volumen Wasser ml 4,758 9,515 14,273 17,841 23,788
Masse Salzsdure g 0,317 0,634 0,952 1,189 1,586
Volumen Salzsaure ml 0,267 0,533 0,800 0,999 1,333
Summe der & | 158,584 | 317,168 | 475,752 | 594,690 | 792,920
Teilflissigkeiten
Summe der Teilvolumina ml 200,990 | 401,980 | 602,970 | 753,713 1004,950
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11.4 Ergebnistabelle der statistischen Versuchsplanung am Einzelkollektorsystem

In Tab.11.1 und Tab. 11.2 sind die vollstandigen Ergebnistabellen der statistischen
Versuchsplane aus Kapitel 5.2 (ibersichtlich dargestellt. Auf Basis der Planmatrix, welche die
Versuchsreihenfolge beschreibt und die Einstellung der gewahlten Faktoren des jeweiligen
Versuches (A: Rauheit der Kollektoren; B: mittlere Umfangsgeschwindigkeit; C: Gasgehalt der
Suspension). Die Berechnung der der Effektmatrix erfolgt mit Gl. 3.16. Das Qualitdtsmerkmal
entspricht der gemessenen flachenspezifischen Filtrationseffizienz egcr. Zusatzlich enthalt

die Ergebnistabelle den Mittelwert aller Messung eines DOE epoe.

Fir das beschichtete Aluminiumoxid ist die mittlere Umfangsgeschwindigkeit (Haupteffekt
(HE) 2) der bedeutendste Einflussparameter. Wohingegen bei dem PTFE Pulver der
Gasgehalt (HE 3) der Suspension der dominante Einfluss ist. Die Rauheit (HE 1) besitzt in
beiden System einen untergeordneten Einfluss auf das Qualitaitsmerkmal. Fir beide
Feststoffsysteme sind die Wechselwirkungseffekte zuséatzliche Einflussfaktoren, deren
Einfluss aber immer unterhalb der definierten Haupteffekte HE 2 und HE 3 liegt. Besitzen die
Wechselwirkungseffekte ein anderes Vorzeichen als der Haupteffekt, wirkt dieser

abschwachend und wiirde in diesem Beispiel den Wert des Qualitatsmerkmals reduzieren.

Tab. 11.1: Ergebnistabelle der DOE im Einzelkollektoraufbau fiir das beschichtete
Aluminiumoxid < 200 um

Planmatrix Effektmatrix
Qualitats-
Haupteffekte Wechselwirkungseffekte merkmal
Versuch | A B C 1 2 3 12 13 23 123 €poE € r
5 -1 1 -1 -1 1 1 -1 -1 1 1 0,67
3 1 1] -1 1 1 -1 1 -1 -1 -1 1 1,04
1 -1 -1 -1 -1 -1 -1 1 1 1 -1 1 0,57
2 1 1 -1 1 -1 -1 -1 -1 1 1 1 0,87
7 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1,04
8 -1 1 1 -1 1 1 -1 -1 1 -1 1 1,55
4 -1 1 -1 -1 1 -1 -1 1 -1 1 1 0,91
6 1 -1 1 1 -1 1 -1 1 -1 -1 1 0,81
Effektmatrix 0,015 | 0,405 | 0,17 | -0,205 | -0,2 | 0,15 | -0,12 | 0,9325
Modellkonst. | 0,0075 | 0,2025 | 0,085 | -0,103 | -0,1 | 0,075 | -0,06 -
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Tab. 11.2: Ergebnistabelle der DOE im Einzelkollektoraufbau fiir das PTFE-Pulver < 200 um

Planmatrix Effektmatrix
Qualitéts-
Haupteffekte Wechselwirkungseffekte merkmal
Versuch | A B C 1 2 3 12 13 23 123 € € E
6 1] -1 1 -1 1 -1 1 -1 -1 1 2,65
5 -1 -1 1 -1 -1 1 1 -1 -1 1 1 2,14
3 1 1| -1 1 1 -1 1 -1 -1 -1 1 2,51
8 -1 1 1 -1 1 1 -1 -1 1 -1 1 3,24
1 -1 -1 -1 -1 -1 -1 1 1 1 -1 1 1,4
2 1]-1]-1 1 -1 -1 -1 -1 1 1 1 0,88
7 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 2,8
4 11| -1 -1 1 -1 -1 1 -1 1 1 1,92
Effektmatrix 0,035 | 0,85 | 1,03 | 0,04 | -2E-16 | -0,225 | -0,515 | 2,1925
Modellkonst. | 0,0175 | 0,425 | 0,515 | 0,02 | -1E-16 | -0,113 | -0,258 -
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