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Kurzfassung

Expandiertes Perlit ist ein preisgiinstiges Alumosilikat-Pulver natiirlichen Ursprungs mit einer Porositét
von bis zu 99 %. Durch Evakuieren auf Gasdriicke unter 0,01 hPa zur Unterdriickung der Gaswérmelei-
tung, und durch Zugabe eines Triibungsmittels zur Reduzierung des bei hohen Temperaturen dominie-
renden Strahlungstransports mittels Absorption und Streuung (Extinktion) lassen sich mit expandier-
tem Perlit aulergewohnlich niedrige Warmeleitfdhigkeiten erreichen. Zur Entwicklung einer solchen,
neuartigen Hochtemperatur-Vakuumpulverisolation (HT-VPI) auf Perlit-Basis wird in dieser Arbeit der
Wairmetransport in reinen und getriibten Perlit-Pulverschiittungen mit Dichten zwischen 56 kg/m® und
357 kg/m?> erstmals experimentell und theoretisch bei Temperaturen zwischen 20 °C und 800 °C, sowie
bei Gasdriicken zwischen 10~ hPa und 1.000 hPa untersucht. Die HT-VPI kann beispielsweise in indus-
triellen Anlagen und Prozessen zur Verbesserung der Energieeffizienz angewendet werden.

Zur Warmeleitfahigkeitsmessung werden sowohl das Platten- als auch das Hitzdrahtverfahren verwen-
det. Ergianzend wird der Extinktionskoeffizient E von expandiertem Perlit und neun verschiedenen Trii-
bungsmitteln durch FTIR-Spektroskopie analysiert. Fiir die Vermessung von evakuierbaren, pordsen
Pulvern werden Platten- und Hitzdrahtverfahren adaptiert und jeweils Best-Practice-Methoden zur Ver-
suchsdurchfithrung und Auswertung angegeben. Wahrend das Plattenverfahren die verlédssliche Ermitt-
lung der effektiven Warmeleitfahigkeit Ax optisch dicker Proben ermdglicht, ist durch numerische Be-
rechnungen aus der Literatur bekannt, dass das Hitzdrahtverfahren bei porésen Medien mit lediglich
moderater Extinktion nur eine scheinbare Warmeleitfahigkeit liefert und dabei Ag unterbestimmt.

Aus den experimentellen Daten ergibt sich, dass reines, expandiertes Perlit nur bedingt fiir eine HT-VPI
geeignet ist, wohingegen sich eine getriibte Pulvermischung, die aus 60 % (Gewichtsanteil) eines Perlit-
Pulvers hoher Dichte und 40 % eines Siliziumcarbid-Pulvers besteht, als optimal herausstellt. Bei einer
anwendungstypischen Mitteltemperatur von 400 °C betrdgt die mit dem Plattenverfahren im evakuierten
Zustand gemessene effektive Warmeleitfahigkeit dieser Mischung nur 0,013 W/m K. Allgemein nimmt
Ag fir die evakuierte, getriibte Pulvermischung sehr niedrige Werte zwischen 0,004 W/mK (bei 20 °C)
und 0,03 W/mK (bei 800 °C) an, die fiir eine HT-VPI vorziiglich geeignet sind.

Durch systematischen Vergleich der Messergebnisse des Hitzdrahtverfahrens mit denen des Plattenver-
fahrens werden numerische Simulationsrechnungen zur Unterbestimmung der effektiven Warmeleitfa-
higkeit erstmals experimentell bestatigt. Auf Grundlage dieses Ergebnisses wird eine Korrekturmethode
angegeben, welche die Umrechnung der scheinbaren Warmeleitfadhigkeit des Hitzdrahtverfahrens in die
wabhre, effektive Warmeleitfahigkeit ermdglicht. Mit dieser Korrektur kann die Anwendbarkeit des Ver-
fahrens auf porése Medien mit moderater Extinktion (1.000m~'< E < 10.000 m~!) erweitert werden.

Die gemessene Gasdruckabhingigkeit von Ay wird durch die Weiterentwicklung einer einfachen Mo-
dellgleichung hervorragend wiedergegeben. Hierbei wird die temperaturabhingige Kopplung zwischen
Festkorper- und Gaswérmeleitung mit einem neuartigen Kopplungsparameter beschrieben. Bei Umge-
bungsdruck und 400 °C Mitteltemperatur betrdagt Ar = 0,087 W/mK fiir die getriibte Pulvermischung
und Ag =0,096 W/mK fiir das reine Perlit-Pulver hoher Dichte. Die Materialien eignen sich somit im
beliifteten Zustand auch zur Realisierung kostengtinstiger, konventioneller HT-Warmedammungen.



iv

Abstract

Expanded perlite is a low-cost aluminosilicate powder of natural origin with a porosity of up to 99 %.
By evacuation to gas pressures below 0.01 hPa, gas conduction can be suppressed. Moreover, by the
addition of an opacifier, thermal radiation transport dominating at high temperatures can be reduced
due to absorption and scattering (extinction). In this way, it is possible to achieve exceptionally low
thermal conductivities with expanded perlite. For the development of such a novel, perlite-based high-
temperature vacuum powder insulation (HT-VPI), the heat transport within pure and opacified perlite
powder with densities between 56 kg/m? and 357 kg/m?3 is investigated experimentally and theoretically
in this work for the first time at temperatures between 20 °C and 800 °C, and at gas pressures between
10~* hPa and 1,000 hPa. The HT-VPI can be applied for example to industrial facilities and processes in
order to improve energy efficiency.

For the measurement of thermal conductivity, both the guarded hot plate (GHP) method and the transi-
ent hot wire (THW) method are used. Complementarily, the extinction coefficient E of expanded perlite
and nine different opacifiers is analysed by FTIR spectroscopy. Both the GHP and the THW method
are adapted for the measurement of evacuable porous powders, and best-practice methods regarding
execution and evaluation of the experiments are presented in each case. While the GHP method allows
to reliably determine the effective thermal conductivity Ar of optically thick samples, it is known from
numerical calculations in literature that the THW method systematically underestimates Ag of porous
media with merely moderate radiation extinction and only provides an apparent thermal conductivity.

The experimental data shows that the suitability of pure expanded perlite for HT-VPI is limited, whereas
an opacified powder mixture consisting of 60 % (weight fraction) of a high-density perlite powder and
40 % of a silicon carbide powder is identified as optimum. At a mean temperature of 400 °C, which is
typical for practical applications, this mixture has an effective thermal conductivity of only 0.013 W/m K
in vacuum, according to GHP measurements. In general, A of the evacuated, optimised powder mixture
is between 0.004 W/mK (at 20°C) and 0.03 W/mK (at 800 °C), which is very well-suited for HT-VPL

By systematic comparison of the experimental results of the THW method with those of the GHP me-
thod, numerical simulations regarding the underestimation of the effective thermal conductivity are con-
firmed experimentally for the first time. Based on this outcome, a correction method is presented, which
allows to convert the apparent thermal conductivity of the THW method into the true, effective thermal
conductivity. With this correction, the applicability of the method can be extended to porous media with
moderate extinction (1,000 m~1< E <10,000 m_l).

The measured gas pressure dependency of Af is reproduced with excellent accuracy by extending a simp-
le model equation, in which the temperature-dependent coupling between solid and gas conduction is
described by a novel coupling parameter. At ambient pressure and 400 °C mean temperature, the effec-
tive thermal conductivity is Ag = 0.087 W/mK for the opacified powder mixture, and Ag =0.096 W/m K
for the pure high-density perlite powder. Therefore, the non-evacuated materials are also suitable to
realise cost-effective, conventional thermal insulation for high temperatures.
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Kapitel 1

Einleitung

1.1 Motivation

Das Prinzip der Nachhaltigkeit hat speziell innerhalb der letzten Jahre eine zentrale Rolle im Bewusst-
sein von Gesellschaft, Politik und Wirtschaft eingenommen [18; 22; 173]. Neben einer sozialen und einer
wirtschaftlichen Komponente umfasst Nachhaltigkeit vor allem einen 6kologischen Aspekt. Dieser be-
steht darin, im Hinblick auf zukiinftige Generationen verantwortungsvoll mit den limitierten Ressourcen
und Kapazititen der Erde umzugehen [43, S. 16-29]. Bezogen auf die Energieversorgung der globalen
Bevolkerung erfordert das Konzept der Nachhaltigkeit die folgenden Mafsnahmen:

— Erstens ist eine weltweite Abkehr von fossilen Brennstoffen geboten, denn zum einen stehen diese
nicht unbegrenzt zur Verfiigung, und zum anderen tragen sie durch die Emission von CO, zur
globalen Erderwdrmung bei. Stattdessen muss die Nutzung erneuerbarer Energien konsequent

ausgebaut werden.

— Zweitens ist es erforderlich, Energie moglichst effizient zu erzeugen und ebenso zu nutzen, um den
Flachen- und Ressourcenverbrauch zu minimieren, den selbst eine vollstindig auf Erneuerbaren
basierende Energieversorgung aufweist. Solange zur Energieerzeugung weiterhin fossile Brenn-
stoffe eingesetzt werden, kommt einer Steigerung der Energieeffizienz dariiber hinaus eine erhéh-
te Bedeutung zu, denn sie fiihrt direkt zu einer Einsparung fossiler Primérenergie und somit zur

Reduktion von CO,-Emissionen.

— Dirittens darf in einer vollstindigen Betrachtung auch das anhaltende Wachstum der Weltbevol-
kerung, das einen wesentlichen Einfluss auf Energiebedarf und CO,-Emissionen hat, nicht aufSer
Acht gelassen werden. Hierzu sollten — speziell in Entwicklungslandern mit hohen Geburtenraten
— Investitionen in die Bildung von jungen Frauen getétigt, sowie der Zugang zu Verhiitungsmitteln
vereinfacht werden [106; 123; 188].

Prognosen zufolge wird die Weltbevolkerung bis zum Jahr 2050 auf knapp 10 Milliarden Menschen
ansteigen [205]. Eine vollstindige Transformation der globalen Energieversorgung auf Erneuerbare er-
scheint derzeit noch einige Zeit entfernt [57]. Vor diesem Hintergrund ist es bereits heute wichtig, M6g-
lichkeiten zur Steigerung der Energieeffizienz bestehender Prozesse zu untersuchen und anzuwenden.

Wie andere Industrieldnder auch, verzeichnet Deutschland zwar einen Bevolkerungsriickgang; gleich-
zeitig sind die CO,-Emissionen pro Kopf im internationalen Vergleich iiberdurchschnittlich hoch [60].
Wie alle Nationen steht deshalb auch Deutschland in der Pflicht, seine Energieversorgung nachhaltig
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zu gestalten. Die deutsche Bundesregierung hat dementsprechend das Ziel definiert, die Emission von
Treibhausgasen bis 2050 um 80 % gegeniiber dem Niveau von 1990 zu reduzieren [21, S. 10]. Die Heraus-
forderung, die im Erreichen dieses Ziels besteht, wird durch den gleichzeitigen Verzicht auf die Kern-
energie zusétzlich vergroflert. Zwar ist auch die Kernenergie aus Griinden der Nachhaltigkeit fragwiir-
dig, da von den radioaktiven Abfillen bisher unabschitzbare Gefahren fiir das Okosystem iiber Jahrtau-
sende hinweg ausgehen. Jedoch hitte eine zeitlich beschrdnkte Verldangerung der Kernenergienutzung —
beispielsweise um weitere ca. 50 Jahre, also bis die Transformation hin zu erneuerbaren Energien deutlich
weiter vorangeschritten wére — die bereits bestehende Problematik der Atommtdill-Endlagerung nicht we-
sentlich verschidrft, wohl aber das Erreichen der dringenderen Emissionsziele vereinfacht. Die politische
Entscheidung zum Ausstieg aus der Kernenergie wird jedoch kaum zu revidieren sein, sodass die Emis-
sionsziele nun durch verstiarkten Einsatz alternativer Mafinahmen erreicht werden miissen. Diesbez{ig-
lich wird einerseits ein verstarkter Ausbau der Erneuerbaren Energien bis 2050 angestrebt, welche dann
60 % des Bruttoendenergieverbrauchs bereitstellen sollen [21, S. 10]. Andererseits verfolgt die Bundesre-
gierung eine , Energieeffizienzstrategie mit dem Ziel, den Primérenergieverbrauch bis zum Jahr 2050 um
50 Prozent gegeniiber 2008 zu senken” [21, S. 12]. Hierbei stellt sich die Frage, ob eine Halbierung des
Primdrenergieverbrauchs alleine durch Effizienzsteigerung — auch unter Berticksichtigung der Kosten —
praktizierbar ist. Im Ubrigen kann eine Reduktion des Primérenergieverbrauchs und der Treibhausgas-
emissionen jedoch nur durch Konsumverzicht bzw. eine kollektive Verhaltensianderung erfolgen. Wie
unpopulér dies ist, zeigen beispielsweise die bis 2019 stetig ansteigenden Zahlen der SUV-Verkaufe und
Inlandsfliige [208; 213]. Die Tatsache, dass hier kein nennenswerter Wandel zu beobachten war, obwohl
gleichzeitig das Thema Nachhaltigkeit an Popularitdt gewann, offenbart auch eine gewisse Ambivalenz
der deutschen Bevolkerung in Bezug auf 6kologische Fragen. Es bleibt abzuwarten, ob durch die be-
schlossene Einfiithrung einer CO,-Bepreisung hierzu entsprechende Anreize gesetzt werden konnen.

Es lasst sich also festhalten, dass eine Steigerung der Energieeffizienz zukiinftig fiir eine nachhaltige En-
ergieversorgung zweifellos unverzichtbar sein wird [156], auch wenn fraglich ist, ob sie im gewtinschten
Ausmafl zu der geforderten Reduktion von Primérenergiebedarf und Treibhausgasemissionen fithren
kann. In Deutschland finden sich bisher ungenutzte Potenziale zur Effizienzsteigerung vor allem in den
Sektoren Gebdude und Verkehr, jedoch auch in der Industrie (vgl. [19, S. 15-17]), wo ca. 30 % des Ener-
giebedarfs entsteht [20, S. 16]. Wie Abb. 1.1 zeigt, entfallen mehr als 75 % des industriellen Energiever-
brauchs auf Branchen, die vorwiegend auf Prozesse im Bereich der Hochtemperatur (HT) angewiesen
sind. Hierzu gehoren beispielsweise chemische Reaktionen, die Erzeugung und Verarbeitung von ge-
schmolzenem Metall bzw. Glas, das Brennen von Zement oder Keramik, die Pyrolyse von Kohle, oder
Trocknungsverfahren bei der Papierherstellung. Das Temperaturniveau' reicht von ca. 200 °C in der Pa-
pierindustrie bis maximal ca. 1.500-2.000 °C in der Glasindustrie.> Nachdem HT-Prozesse besonders
energieintensiv sind, kann bei ihnen am effektivsten eine Steigerung der Energieeffizienz erreicht wer-
den. Ein wichtiger Beitrag hierzu kann durch den Einsatz hocheffizienter Warmeddmmungen geleistet
werden. Einerseits lassen sich damit — z. B. durch die Isolation von Industriedfen, heiffen Anlagenteilen,
Rohrleitungen, etc. — die direkten thermischen Verluste der Prozesse deutlich reduzieren. Andererseits
ist eine effizientere Dammung von HT-Wéarmespeichern moglich, welche zur Pufferung kurzfristig fluk-
tuierender Energiemengen, oder bei guter Warmeisolation auch als Langzeitspeicher fiir industrielle
Abwirme eingesetzt werden kénnen.

ITemperaturen werden in dieser Arbeit in der Regel in °C angegeben, da dies die in den Anwendungen verwendete Tempe-
raturskala ist. Dabei ist zu beachten, dass sich die verwendeten physikalischen Gesetze nahezu ausschliefSlich auf die absolute
Temperatur in der SI-Einheit K beziehen, sodass implizit stets eine Umrechnung erfolgen muss. Unabhingig davon werden Tem-
peraturdifferenzen in K angegeben.

2Dementsprechend wird im Rahmen dieser Arbeit der Temperaturbereich {iber 200 °C als Hochtemperatur-Bereich, der Bereich

zwischen Umgebungstemperatur und ca. 200 °C als Niedertemperatur-Bereich, und der Bereich unterhalb von Umgebungstempe-
ratur als Tieftemperatur-Bereich bezeichnet.
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Energieverbrauch nach Industriezweigen 2017

= Herstellung von chemischen Erzeugnissen

24% = Metallerzeugung und -verarbeitung
u Kokerei und Mineral6lverarbeitung
Gesamt:
4.075.932T) Herstellung von Glas und Glaswaren, Keramik,
Verarbeitung von Steinen und Erden
7% m Herstellung von Papier, Pappe und

Waren daraus

Sonstige

Abbildung 1.1: Prozentuale Anteile der energieintensivsten Wirtschaftszweige an der Gesamt-Energieverwendung
deutscher Betriebe des Bergbaus und des verarbeitenden Gewerbes in 2017. Daten aus [189, S. 577].

1.2 Vakuumwirmediammung mit expandiertem Perlit

Zur Steigerung der industriellen Energieeffizienz wird mit dieser Arbeit das Ziel verfolgt, eine hocheffi-
ziente HT-Warmedammung in Form einer Vakuumpulverisolation (VPI) zu entwickeln. Aus Griinden
der Wirtschaftlichkeit wird hierfiir expandiertes Perlit untersucht, ein vergleichsweise preiswertes Pul-
vermaterial natiirlichen Ursprungs mit einer hohen Porositdt von bis zu 99 %.

Zur Realisierung einer VPI wird das Pulver in einen vakuumdichten Hohlraum eingefiillt und evaku-
iert. Wenn dabei die mittlere freie Wegldnge der Gasmolekiile so weit ansteigt, dass sie nicht mehr durch
Stofie der Molekiile untereinander, sondern nur noch durch Stéfle mit den Porenwénden begrenzt wird,
so bewirkt dies eine nahezu vollstindige Unterdriickung der Gaswédrmeleitung (Smoluchowski-Effekt).
Aufgrund der kleinen Porendurchmesser des exp. Perlits (ca. 5 pm bis 100 pm) ist diese Bedingung be-
reits bei einem Gasdruck® von etwa 0,01 hPa erreicht. Im evakuierten Zustand kann der Wairmetransport
nur noch tiber die filigranen Festkorperstrukturen sowie durch Warmestrahlung stattfinden. Da sich die
Pulverkorner nur an nahezu punktférmigen Kontaktstellen bertiihren, treten hohe thermische Kontaktwi-
derstande auf, die zu einer erheblichen Reduktion der Festkorperwarmeleitung fithren. Weiterhin wird
der Strahlungswarmestrom aufgrund von Absorption und Streuung des Pulvers, welche zusammen als
Extinktion bezeichnet werden, verringert. Die hervorragende Dammwirkung der VPI ist also damit be-
griindet, dass simtliche Warmetransportmechanismen unterdriickt bzw. wirksam reduziert sind.

Die Vakuumpulverisolation mit exp. Perlit wurde erstmals in der Kryotechnik eingesetzt und ist dort zur
Aufbewahrung tiefkalter Fliissiggase (z. B. Stickstoff) in doppelwandigen, zylindrischen Speicherbehal-
tern bereits seit ca. 60 Jahren erprobt. Das Pulver wird hierbei in den vakuumdichten Hohlraum zwischen
Innen- und Aufienbehilter eingefiillt. Bei typischen Anwendungstemperaturen von ca. —200 °C auf der
Innenseite und 20 °C auf der Auflenseite betrigt die effektive Warmeleitfahigkeit* der Isolation lediglich
1-4mW/mK [87; 96; 163]. Seit einigen Jahren wird die Perlit-VPI auch bei doppelwandigen Warmwas-

3Der Gasdruck wird in dieser Arbeit in der SI-konformen Einheit Hektopascal (hPa) angegeben. Der Zahlenwert des Gas-
drucks in hPa ist identisch mit dem Zahlenwert in der Einheit Millibar (mbar), welche in der Vakuumtechnik ebenfalls gebrduchlich
ist.

4Wirmeleitfahigkeiten werden in dieser Arbeit iblicherweise in Milliwatt pro Meter und Kelvin (1mW/mK=10"3 W/mK)
angegeben.
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serspeichern eingesetzt. Die Anwendungstemperaturen liegen hier bei maximal 150 °C auf der Innenseite
und 20 °C auf der Auflenseite. Aufgrund eines dementsprechend héheren Strahlungsanteils werden eff.
Warmeleitfdhigkeiten im Bereich 6 -8 mW/m K erreicht [13; 73]. Diese sind dennoch um den Faktor 4 -
10 niedriger als die Warmeleitfahigkeiten konventioneller Dimmstoffe (Mineralwolle, Polystyrol, etc.),

welche bei Raumtemperatur zwischen 30 mW/m K und 70 mW/mK liegen.

1.3 Anwendung im Hochtemperatur-Bereich

Bei der Ubertragung der Perlit-VPI auf den HT-Bereich ist ein starker Anstieg des Strahlungswéarme-
stroms zu erwarten, da die zugehorige Strahlungsleitfahigkeit proportional zur dritten Potenz der abso-
luten Temperatur ansteigt. Nachdem die Extinktion des Basismaterials exp. Perlit nur méafSig ist, muss
zur Reduktion des Strahlungswédrmestroms ein Triibungsmittel mit hoher Extinktion im Infrarot zuge-
mischt werden. Sinnvolle Anwendungstemperaturen fiir eine getriibte, Perlit-basierte HT-VPI liegen zwi-
schen 200 °C und maximal 800 °C; oberhalb davon finden Sinterprozesse statt, welche an den Kontakt-
flachen der Perlit-Korner zu erhohter Festkorperwarmeleitung fithren. Vorausgehende Abschatzungen
(s. Abschn. 2.5.5) haben gezeigt, dass die effektive Warmeleitfdhigkeit A der HT-VPI bei der maxima-
len Anwendungstemperatur (800 °C, entspricht einer Mitteltemperatur T von ca. 400 °C) knapp unter
20mW /mK betragen sollte. Die Isolationswirkung konnte somit ungefahr um den Faktor 5 besser sein
als bei bisher verwendeten, kommerziellen HT-Dammstoffen (z. B. Calciumsilikat, A ~ 100 mW/m K bei
T =400°C [196; 197]). Somit ergeben sich unter anderem die folgenden vielversprechenden Anwen-
dungsmoglichkeiten:

- Im industriellen Kontext sind zunédchst Industriedfen (z. B. Schmelz- oder Kiihl6fen in der Metall-
und Glasindustrie) sowie Prozesskammern (z.B. in der chemischen Industrie) zu nennen, deren
Energieeffizienz durch den Einsatz einer verbesserten Dimmung gesteigert werden kann. Auch
die Warmeverluste von speziellen Anlagenteilen wie beispielsweise Feedern® in der Glasindustrie
koénnen durch den Einsatz einer HI-VPI reduziert werden. Da exp. Perlit jedoch nur begrenzt me-
chanisch belastbar ist, miissen die hohen atmosphérischen Druckkréfte, welche beim Evakuieren
auftreten, von der vakuumdichten Einhiillung des Pulvers aufgenommen werden. Dies ist nicht in
jeder Anwendung ohne zusétzliche Warmebriicken konstruktiv realisierbar und erhcht zudem die

Kosten.

— Weiterhin ist die Isolation von Rohrleitungen (z. B. fiir Thermo-Ol) méglich. Diese miissen doppel-
wandig ausgefiihrt sein, sodass das dufiere Rohr als vakuumdichte und druckstabile Einhiillung
des Pulvers dient. Aufgrund der guten Formstabilitidt zylindrischer Rohre kénnen die atmosphari-
schen Druckkrifte bereits bei vergleichsweise niedrigen Wandstarken vollstindig absorbiert wer-
den. Fir die Anwendung in doppelwandigen Fernwdrmerohren wurde eine VPI mit exp. Perlit
bereits bis 180 °C untersucht [40; 157].

- Ein weiteres Anwendungsfeld sind HT-Warmespeicher, welche in der Industrie und Kraftwerks-
technik auf vielfaltige Art und Weise eingesetzt werden: In industriellen Produktionsanlagen —
speziell bei HT-Prozessen —ldsst sich Primérenergie einsparen, indem ein zeitlich variabler Warme-
bedarf durch die Zwischenspeicherung anfallender Abwarme ausgeglichen wird [116]. Bei Kraft-
Wirme-Kopplungs-Anlagen kann durch den Einsatz von HT-Warmespeichern eine zeitliche Ent-
kopplung der Strom- und Warmeerzeugung erfolgen, wodurch die Flexibilitdt der Anlagen erhht
wird [186]. In solarthermischen Kraftwerken kénnen angebotsschwache Zeiten (z. B. Bewolkung)

5Dies sind gemauerte, wannenformige Kanile, in denen eine heifie Glasschmelze fliefit.
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kurzfristig kompensiert, sowie im Tagesverlauf erzeugte Energietiberschiisse in die Nachtstunden
transferiert werden [154]. Auch die Zwischenspeicherung elektrischer Energie (,,Power-to-Heat-
to-Power”) wird durch HT-Warmespeicher ermdglicht [153]. Bei Temperaturen ab ca. 400 °C eig-
nen sich insbesondere pordse Feststoffe (z.B. Keramik, Beton, Ziegel, Magnesit, Granit, Kalkstein
oder Sand [114; 116]) als sensible Speichermedien. Diese kénnen mit heiler Luft als Warmetrager
durchstromt werden. Bei Temperaturen bis 400 °C (z.B. bei Parabolrinnenkraftwerken) werden
auch Salzschmelzen als latente Speichermedien eingesetzt [198, S. 36]. In allen hier beschriebenen
Speicheranwendungen kénnen durch den Einsatz einer HT-VPI die Warmeverluste der jeweiligen
Speichersysteme reduziert werden. Hierdurch lédsst sich die Effizienz der Anlagen erhthen und
auflerdem die Standzeit der Speicher verldngern. Im Hinblick auf die oben angesprochene Proble-
matik der atmosphérischen Druckkréfte sollten die Speicher dabei nach Moglichkeit zylindrisch
und doppelwandig ausgefiihrt werden.

— Eine aussichtsreiche Spezialanwendung in der Metallindustrie sind Transportbehdlter fiir Fliissig-
aluminium. Hintergrund ist, dass Aluminium in vielen Giefsereien nicht mehr vor Ort aus festen
Barren aufgeschmolzen, sondern zeitlich abgestimmt in fliissiger Form angeliefert wird [146]. Der
Stralentransport per LKW erfolgt in Spezialbehiltern — den sogenannten Transporttiegeln — bei ca.
700-780 °C. Die Anwendung der HT-VPI in diesen Transporttiegeln hitte eine Energieeinsparung
zur Folge, nachdem das Aluminium aufgrund der besseren Dammeigenschaften nicht mehr so weit
iiber seinen Schmelzpunkt hinaus erhitzt werden miisste, um trotzdem noch vor seiner Erstarrung
am Transportziel anzukommen. Alternativ kdnnte bei gleichem Energieeinsatz die Reichweite der
Transporte erhoht werden. Zudem wiirde sich die Auflentemperatur der Tiegel (derzeit bis zu
130 °C) merklich reduzieren, wodurch sich die Arbeits- und Straflensicherheit verbessern liefle. Da
die Transporttiegel bereits zylinderférmig sind, miissten sie nur doppelwandig ausgefiihrt werden,
um den Einsatz einer HI-VPI zu erméglichen.

Die Wirtschaftlichkeit der zu entwickelnden HT-VPI stellt sich wie folgt dar: Die Kosten fiir das Basis-
material exp. Perlit sind mit ca. 75500 €/m? vergleichsweise niedrig. Deshalb kann selbst unter Beriick-
sichtigung der Kosten fiir das Triibungsmittel (Richtwert®: ca. 100€/m?) sowie fiir die vakuumdichte
und druckstabile Einhiillung davon ausgegangen werden, dass sich eine HT-VPI bei besserer Damm-
wirkung giinstiger realisieren ldsst als nicht-evakuierte Platten bzw. Formteile aus getriibter pyrogener
Kieselsdure. Bei Letzterer handelt es sich um den mit heutigem Stand der Technik besten, aber auch
teuersten kommerziellen Warmedammstoff fiir den HT-Bereich (ca. 4.000 €/m5, Ap=27mW/mK bei
T =400°C [138]). Die Investitionskosten fiir die HT-VPI liegen jedoch aufgrund der Zusatzkosten fiir
die Einhiillung tiber denen einer Ddimmung mit HT-Mineralwolle, der bisher kostengtinstigsten Losung
(ca.450€/m3, A\ =86mW/mK bei T =400 °C [167]). Allerdings kénnen durch die deutlich verbesserte
Isolationswirkung Energiekosten im laufenden Betrieb eingespart werden. Hierbei sind je nach Anwen-

dungstemperatur Amortisationszeiten von ca. einem bis fiinf Jahren zu erwarten.

Nachdem bei hohen Temperaturen der Grofiteil des Warmetransports tiber Strahlung erfolgt, ist auch ei-
ne nicht-evakuierte, getriibte HT-Ddmmung mit exp. Perlit denkbar. In dieser Variante lassen sich Inves-
titionskosten einsparen, da auf die vakuumdichte und druckstabile Einhiillung, welche vergleichsweise
aufwindig und somit teuer ist, verzichtet werden kann. An ihrer Stelle wird lediglich eine Einfassung
bendtigt, die das Pulver an Ort und Stelle hilt und weder vakuumdicht noch druckstabil sein muss.
Die abgeschitzte eff. Warmeleitfahigkeit der nicht-evakuierten, getriibten Perlit-Dammung betrégt ca.

5Die angegebene Zahl beziffert die zusatzlichen Kosten, die durch die Zumischung eines typischen Triibungsmittels, bezogen
auf das Volumen der fertigen Mischung, entstehen. Die Kosten fiir das reine Triibungsmittel sind typischerweise deutlich héher
(ca. 1.000€/m?). Jedoch betrégt der Volumenanteil des Triibungsmittels in der Mischung nur ca. 10 %.
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100 mW/mXK bei T =400 °C. Verglichen mit Calciumsilikat-Platten (ca. 1.000 €/m3, A x 100mW/mK
bei T =400 °C [196; 197]) ergeben sich also sowohl eine vergleichbare Démmwirkung als auch &hnliche
Kosten. Speziell bei komplizierten Anwendungsgeometrien weist die Perlit-Pulverschiittung jedoch den
Vorteil auf, dass sie sich — anders als eine starre Platte — beliebigen Geometrien anpassen kann.

1.4 Thema und Struktur der Arbeit

Fiir die soeben beschriebene technische Anwendung der Perlit-VPI muss ihre Warmeleitfahigkeit in Ab-
hingigkeit verschiedener Anwendungsparameter bekannt sein und minimiert werden. Diese Arbeit be-
schiftigt sich deshalb experimentell und theoretisch mit dem Warmetransport in Pulverschiittungen
aus exp. Perlit als Funktion der Einflussgrofien Temperatur (zwischen 20 °C und 800 °C) und Gasdruck
(zwischen 10~*hPa und 1.000 hPa). Die Schiittdichte der untersuchten Pulver liegt zwischen 56 kg/m3
und 180 kg/m>. AuBerdem werden Materialmischungen mit einem Triibungsmittel in verschiedenen Mi-
schungsverhéltnissen mit einer Schiittdichte von bis zu 357 kg/m> untersucht. Hierfiir wird ein auch
unter wirtschaftlichen Aspekten geeignetes Trilbungsmittel identifiziert und ein optimales Mischungs-
verhiltnis ermittelt. Die experimentelle Bestimmung der Warmeleitfdhigkeit der Pulver bzw. Pulvermi-
schungen erfolgt vorwiegend mit einer stationdren Plattenapparatur (GHP-Methode von engl. ,guarded
hot plate’) und zusétzlich unter Verwendung des dynamischen Hitzdrahtverfahrens (THW-Methode
von engl. ,transient hot wire’). In diesem Zusammenhang werden auch verschiedene Probleme, die bei
der Anwendung beider Messmethoden auf hochporése, ggf. evakuierte Pulvermaterialien entstehen, be-
handelt und Lésungen sowie neue Erkenntnisse prasentiert.

Die Arbeit ist wie folgt aufgebaut: In Kap. 2 werden zunéchst die fiir den weiteren Verlauf notwendi-
gen Grundlagen erldutert. Dies umfasst insbesondere die Beschreibung der Materialeigenschaften von
exp. Perlit, die theoretische Erlduterung des Warmetransports in diesem Material, sowie die Prinzipien
der beiden Messverfahren GHP und THW. Im darauffolgenden Kap. 3 wird im Rahmen einer Literatur-
tibersicht der bisherige Stand des Wissens dargestellt. Anschlieflend werden in Kap. 4 die experimentell
untersuchten Materialien vorgestellt, sowie in Kap. 5 der Versuchsaufbau und die Versuchsdurchfiih-
rung fiir die eingesetzten Messverfahren beschrieben. Die Prasentation und Diskussion der experimen-
tellen Ergebnisse erfolgt in drei Teilen: In Kap. 6 werden zunéchst samtliche Ergebnisse vorgestellt, die
sich auf die eff. Warmeleitfdhigkeit der evakuierten Probenmaterialien beziehen. Anschlieffend werden
in Kap. 7 Ergebnisse zur Anwendung des Hitzdrahtverfahrens auf pordse Medien mit moderater Strah-
lungsextinktion prasentiert. Schliefflich widmet sich Kap. 8 den Ergebnissen zur Gasdruckabhangigkeit
der eff. Warmeleitfahigkeit der Probenmaterialien und der eff. Warmeleitfahigkeit bei Umgebungsdruck.
Die im experimentellen Teil dieser Arbeit (Kap. 5—-8) anhand von exp. Perlit gewonnen Erkenntnisse zur
Bestimmung der eff. Warmeleitfahigkeit poroser Medien mittels GHP- und THW-Verfahren werden in
Kap. 9 in Form eines praktischen Leitfadens vorgestellt. Abschlieflend fasst Kap. 10 die Arbeit zusammen
und nennt Ankntipfungspunkte fiir zukiinftige wissenschaftliche Untersuchungen.



Kapitel 2
Grundlagen

In diesem Kapitel werden die zum Verstidndnis der Arbeit erforderlichen Grundlagen behandelt. Zu-
néchst erfolgt in Abschn. 2.1 die Definition fundamentaler Begriffe; im anschliefSfenden Abschn. 2.2 wer-
den die Materialeigenschaften von expandiertem Perlit beschrieben. Nach einer kurzen Ubersicht der
allgemeinen Grundlagen des Warmetransports in Abschn. 2.3 widmet sich Abschn. 2.4 der detaillier-
ten Erlduterung des Warmetransports in porésen Medien. Darauf aufbauend werden in Abschn. 2.5
gingige Warmedammstoffe und weitere Isolationstechniken vorgestellt, wobei ein besonderes Augen-
merk auf Warmeddmmungen fiir den Hochtemperatur-Bereich gelegt wird. Abschlieflend werden in
Abschn. 2.6 die experimentelle Bestimmung der Warmeleitfahigkeit, sowie in Abschn. 2.7 deren Separa-

tion in Strahlungs- und Leitungsanteil beschrieben.

2.1 Begriffsdefinitionen

Die nachfolgenden Definitionen zu pordsen Medien (Abschn. 2.1.1) sowie deren Dichte und Porositét
(Abschn. 2.1.2) sind bewusst allgemein gehalten und kénnen nicht nur auf exp. Perlit, sondern auch
auf die {ibrigen Typen von Dammstoffen, d. h. Fasermaterialien, Schaume, Granulate und mikroporose

Materialien (s. Abschn. 2.5.1) angewandt werden.

2.1.1 Definitionen zu pordosen Medien
Granulate und Pulver

Gemaf einer Definition von WEeBER bezeichnet der Begriff ,,Granulat” ein Festkdrpermaterial, das sich
aus einzelnen Kérnern zusammensetzt [216, S. 1]. Expandiertes Perlit besteht aus rundlichen, bis zu ei-
nigen mm grofien Kérnern, sowie kleineren Bruchstiicken und ist demzufolge als Granulat einzuordnen.
Oft wird exp. Perlit auch als ,,Pulver” bezeichnet, z. B. im Begriff der Pulverisolation. Unter einem Pulver
versteht man in der Regel ein Granulat mit kleinen Korndurchmessern (z. B. Mehl). Die maximal zulds-
sige Grofie der Korner ist jedoch nicht konsistent festgelegt und im Folgenden soll der Begriff , Pulver”
sdamtliche Granulate mit Korndurchmessern bis hochstens 2 mm umfassen.



8 Kapitel 2. Grundlagen

Porose Medien

Sowohl zwischen als auch innerhalb der Perlit-Kérner befinden sich Hohlraume. Allgemein werden Ma-
terialien mit Hohlrdumen als pords bezeichnet, wobei dieser Begriff jedoch ebenfalls nicht exakt definiert
ist. Deshalb bezeichnet im Rahmen dieser Arbeit der Begriff , pordses Medium” — in Anlehnung an ei-
ne Reihe verschiedener Definitionen in der Literatur [2, S. 1 f.;47,S. 1 £, 143,S. 1; 168, S. v f.] — ein
zusammenhédngendes oder aus einzelnen, sich beriihrenden, beliebig geformten Partikeln bestehendes
Festkorpermaterial, dessen Gesamtheit in irgendeiner Form Poren (Hohlrdume) aufweist. Die Begriffe
Hohlrdume und Poren werden hierbei synonym verwendet. Die rdumliche Ausdehnung der Poren kann
nach unten hin beliebig klein sein und soll nach oben hin dadurch begrenzt sein, dass sie in mindestens

zwei Raumrichtungen maximal ca. 1 cm betragt.

Jedes porose Medium besteht demnach aus zwei Phasen, ndmlich einem Festkdrper- und einem Hohl-
raumanteil. Charakteristisch fiir den Festkorperanteil ist, dass er eine kontinuierliche (d. h. durchgehen-
de und mit der dufleren Systemgrenze verbundene) Phase bildet. Fiir Granulate und Fasermaterialien,
die aus einzelnen Partikeln aufgebaut sind, erfordert dies, dass sich die Partikel an endlich grofien Kon-
taktflachen beriihren. Der Hohlraumanteil hingegen kann kontinuierlich oder diskontinuierlich (d.h.
aus isolierten Zellen bestehend) sein. Man spricht dann von einer offen- bzw. geschlossenporigen Struk-
tur. Jedes Granulat ist zumindest zum Teil offenporig, da die Kérner die dazwischenliegenden Hohlrédu-
me nicht liickenlos umschliefSen. Jedoch konnen die einzelnen Korner eines Granulats wiederum auch
geschlossene Poren aufweisen.

Massen- und Volumenanteile in porésen Medien

Wie vorangehend beschrieben teilt sich das Gesamtvolumen V5 eines pordsen Mediums zunéchst auf in
das Volumen der Festkorperphase Vi und das Porenvolumen Vp:

VG = V[_‘ + Vp (21)

Das Porenvolumen Vp umfasst alle Hohlrdume, egal welcher Art diese sind. Bei Granulaten, deren ein-
zelne Partikel nicht massiv, sondern — wie bei exp. Perlit — wiederum poros sind, ldsst sich Vp weiter
unterteilen. Das Zwischenraumvolumen (bzw. intergranulares Volumen) V, umfasst das Volumen der
Hohlrdume, die sich zwischen den Kérnern befinden. Im Gegensatz dazu beinhaltet das Innenraumvo-
lumen (bzw. intragranulares Volumen) V; das Volumen der Hohlrdume, die sich innerhalb der Kérner
befinden (vgl. [14, S. 328; 130, S. 646]):

Vp=Vz+V; (2.2)

Prinzipiell genauso verhilt es sich mit den Massenanteilen des porésen Mediums. Die Gesamtmasse m
kann zunéchst unterteilt werden in die Masse mp des Festkorperanteils und die Masse mp des Fluids in
den Hohlraumen. Befindet sich in den Hohlrdaumen ein Gas, so kann die Masse des Gases jedoch gegen-
tiber dem Festkorperanteil vernachlédssigt werden. Sind die Poren vollstindig evakuiert, so gilt ohnehin
mp =0 und folglich m =mg. In guter Ndherung kénnen auch bei hoheren Gasdrticken die Gesamtmasse
und die Masse des Festkorperanteils gleichgesetzt werden:

m=mp+ mp = Mg (2.3)
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2.1.2 Definitionen zu Dichte und Porositit

Je nachdem, welche der soeben definierten Teilvolumina zur Berechnung von Dichte und Porositit her-
angezogen werden, erhélt man verschiedene Varianten dieser Materialgrofien, welche nachfolgend vor-
gestellt werden.

Reindichte, Rohdichte, Schiittdichte und Stampfdichte

Hinsichtlich der Dichte eines porésen Mediums werden insgesamt vier Begriffe unterschieden, ndm-
lich Reindichte, Rohdichte, Schiittdichte und Stampfdichte. Die Reindichte (Formelzeichen pr von engl.
,true density”) bezeichnet die Dichte des reinen Festkorperanteils. Dementsprechend werden zu ihrer
Berechnung neben der Masse mp (hierbei gilt Gl. 2.3) nur das reine Festkorpervolumen ohne jegliche

Hohlraume berticksichtigt:

_Mmp M
S VS VR v 24)

Die Rohdichte pg wird im Zusammenhang mit nicht-granularen pordsen Medien verwendet und bezieht

sich stattdessen auf das Gesamtvolumen inklusive aller Hohlraume:”

m m

PR= Y = Viyv, @3)

Von der Definition her identisch ist die Schiittdichte (Formelzeichen pg von engl. ,bulk density”). Diese
Bezeichnung wird jedoch nur fiir Granulate (d. h. Schiittungen) verwendet:

m m

Die Schiittdichte bezieht sich dabei tiblicherweise auf eine lockere Anordnung der Korner, wie sie sich
nach einem ungestorten Schiittvorgang von selbst einstellt. Hingegen bezeichnet die Stampfdichte die
Dichte nach erfolgter Kompression durch Stampfen oder Riitteln. Hierdurch entsteht ein verkleinertes
Hohlraumvolumen V7, weshalb sich die Stampfdichte gegeniiber der Schiittdichte erhoht:

ps = Vit Vs > PB (2.7)

Gesamtporositit, innere und duflere Porositit, sowie Kornporositit

Die Porositét ist allgemein der Anteil der Poren am Gesamtvolumen eines pordsen Mediums [124, S. 47].
Berticksichtigt man alle Hohlrdume, egal welcher Art, so erhdlt man die Gesamtporositidt ®, welche sich
auch aus dem Verhiltnis pp/p7 berechnen ldsst:

Vp Ve—V
—P_JG"'F_4_£8 (2.8)

Pp=_L_ G "F
Ve Ve o

Wenn ein Granulat aus pordsen Teilchen besteht, so ldsst sich eine innere Porositdt (bzw. intragranulare
Porositdt) ®; definieren, welche nur das Innenraumvolumen beinhaltet:

Vi

O = —

(2.9)

7In manchen Wissenschaftsdisziplinen (z. B. Pharmazie) wird die Rohdichte (auch scheinbare Dichte) geringfiigig abweichend
definiert (vgl. [124, S. 41; 130, S. 644]). Die hier verwendete Definition ist jedoch in der Dammstofftechnik tiblich (vgl. [17]).
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Analog dazu berticksichtigt die ,dufiere Porositdt” (bzw. intergranulare Porositdt) ®, nur das Zwi-

schenraumvolumen:
D, = Yz (2.10)
Aufgrund der Gln. 2.2 sowie 2.8 bis 2.10 gilt trivialerweise:
O+ P, =P (2.11)

Anstelle der inneren Porositét 14sst sich auch eine Kornporositit @ definieren [96, S. 16 £.]. Diese unter-
scheidet sich von ®; dahingehend, dass sie sich nicht auf das Gesamtvolumen V5, sondern nur auf das
von den Kornern eingenommene Volumen — d. h. die Summe aus Festkérper- und Innenraumvolumen

ohne das Volumen der Kornzwischenraume — bezieht:

Vi Vi
q) = =
K= Vevv, " ve-v,

(2.12)

Bei bekannter Gesamtporositit ® kénnen @y und ®; wie folgt ineinander umgerechnet werden:

9 D, P (1-D)
e Thi e e R e (2.13)

In dieser Arbeit werden in der Regel die auf V5 bezogenen Porosititen ®;, &, und & verwendet.

Dichte und Porositit bei Granulaten aus massiven bzw. porésen Kornern

Besteht ein Granulat aus massiven Kornern, so sind — wie auch bei Fasermaterialien — simtliche Hohl-
rdume ihrem Wesen nach duflere Poren (Zwischenrdume). Es ldsst sich deshalb V; =0 setzen. Hieraus
folgt &, = ® und es muss nur zwischen der Schiittdichte (bei Granulaten) bzw. Rohdichte (bei Fasern)
und der Reindichte unterschieden werden.

Sind die Korner stattdessen — wie bei exp. Perlit — selbst pords, so sind sowohl V', als auch V; von null
verschieden und es gilt Gl. 2.11. Wie immer bezieht sich die Reindichte geméaf Gl. 2.4 nur auf das Festkor-
pervolumen, wahrend die Schiittdichte (Gl. 2.6) nun alle Hohlrdume (Zwischenrdume und Innenrdume)
des Granulats umfasst. Zusatzlich lasst sich auch noch die Rohdichte der Kérner pi definieren, indem
die Masse m auf das Kornvolumen bezogen wird:

m m P58

PREY ¥V, " Ve-v, 1-a, (2.14)
Es gilt dabei folgender Zusammenhang zur oben behandelten Kornporositit ®y:
D =1-FLK (2.15)

ot

2.2 Eigenschaften von expandiertem Perlit

Die nachfolgenden Ausfithrungen widmen sich den Materialeigenschaften von exp. Perlit. Ausgehend
vom Rohmaterial werden zundchst der Herstellungsprozess und die wichtigsten Anwendungen be-
schrieben (Abschn. 2.2.1). Weiterhin werden verschiedene Stoffeigenschaften (Abschn. 2.2.2), Dichte
und Porositédt (Abschn. 2.2.3), sowie Materialstruktur und Porengrofie (Abschn. 2.2.4) behandelt.



2.2. Eigenschaften von expandiertem Perlit 11

2.21 Rohmaterial, Herstellungsprozess und Anwendungen

Expandiertes Perlit ist gemédfd der im vorangehenden Abschnitt erfolgten Definition ein pordses Medium
in Form eines Pulvers, wobei es seine hohe Porositit jedoch erst durch einen technischen Expansionspro-
zess erhélt. Das Ausgangsmaterial hierfiir ist Rohperlit, ein hydriertes Alumosilikatglas vulkanischen
Ursprungs. Rohperlit wird an den verschiedensten Orten weltweit abgebaut; wichtige Vorkommen sind
unter anderem in Griechenland (insbesondere auf der Insel Milos) und der Tiirkei, auf Sardinien, sowie
in Russland, China und den USA [86; 170]. Das glasartige Gestein entsteht durch das schnelle Abkiihlen
von Magma und ist deshalb eng verwandt mit Obsidian, besitzt jedoch einen deutlich hoheren Was-
seranteil von bis zu 6 %. Das Wasser tritt iiber Risse in das Material ein und bewirkt mit der Zeit eine
Kristallisation, wobei Smektit entsteht. AufSerdem enthélt das Rohperlit kristalline Einschliisse, z. B. von
Quartz und Feldspat, welche in der Regel bereits im Magma enthalten sind, sowie Hohlrdume bis ma-
ximal 100 pm [86; 98]. Seine chemischen Bestandteile sind hauptséchlich SiO, (65-75 %) und Al,O4
(11-16 %), sowie weiterhin Na,O, K,O (jeweils 3-5 %), CaO, MgO, Fe,O5; und TiO, (jeweils 0-2 %),
wobei die exakte Zusammensetzung je nach Ort des Vorkommens variiert [86]. Die Schiittdichte von
gebrochenem Rohperlit-Granulat betrdgt ca. 960 —1.200 kg/m3 [23; 149].

Zur Herstellung von expandiertem Perlit wird Rohperlit innerhalb kurzer Zeit auf Temperaturen von
ca. 700—1.200°C erhitzt [170]. Dadurch erweicht das glasartige Material und gleichzeitig verdampft
das enthaltene Wasser, wodurch sich aufgrund der Volumenausdehnung unzihlige Poren bilden. Er-
gebnis dieses im grofitechnischen Mafistab durchgefiihrten Expansionsprozesses ist eine Erthhung des
urspriinglichen Volumens bis um den Faktor 20 [170] und mehr (vgl. Abschn. 2.2.3).

Da exp. Perlit ungiftig, umweltvertraglich und nicht brennbar ist, eignet es sich fiir eine Reihe verschie-
dener Anwendungen®, wie beispielsweise:

als Filtriermittel bei der Getrankeproduktion, zur Abwasseraufbereitung oder in der pharmazeu-
tischen Industrie.

als Additiv fiir Putze, Mortel, Farben und Lacke.

als Trockenschiittung im Gebdudebau fiir Trittschall- und Warmedammung sowie Hohenausgleich.

zur Veredelung von Pflanzenerde.

Die verschiedenen Perlit-Hersteller bieten das Material hierzu in unterschiedlichen Kérnungen, iiblicher-
weise zwischen 0,1 mm und 5 mm an. Fiir evakuierte Pulverisolationen in der Kryotechnik werden in der

Regel Spezial-Perlite mit maximal 1,5 mm Korndurchmesser verkauft [190].

2.2.2 Allgemeine Stoffeigenschaften

Der Literaturwert der spezifischen Warmekapazitdt von exp. Perlit betrdgt 837 J/ kg K; die Erweichungs-
temperatur des glasartigen Festkorperanteils wird mit ca. 870 °C und die Schmelztemperatur mit 1.260 °C
angegeben [149]. Die maximale Anwendungstemperatur ist trotzdem auf ca. 800 °C begrenzt, da bereits
hier eine Erweichung beginnen kann [170] und deshalb auch Sinterprozesse moglich sind, bei denen
die einzelnen Korner an den Kontaktflichen zusammenbacken. Dies hat eine Reduzierung der thermi-
schen Kontaktwiderstdnde und somit eine Erhohung der Festkorperwarmeleitfahigkeit zur Folge (vgl.
Abschn. 2.4.4).

8Ein umfangreiche Ubersicht der verschiedenen Anwendungsmaoglichkeiten findet sich bei Routia et aL. [170].
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Die elastischen Eigenschaften (d.h. Young’scher Elastizitdtsmodul Y und Poisson’sche Querkontrakti-
onszahl v) von exp. Perlit wurden von ALLaMEH-HAERY ET AL. fiir komprimierte Schiittungen mit Dich-
ten zwischen 100 kg/m? und 350 kg/m> untersucht. Die Komprimierung erfolgte durch mechanische
Druckbelastung, wodurch jedoch einige Koérner auseinander brachen. Aufierdem wurden durch Sintern
massive Proben (Restporositat @ = 0,04) hergestellt und die Messwerte fiir Y und v auf den reinen Fest-
korperanteil (d.h. @ =0) extrapoliert. Als Ergebnis erhalten ALLamMEH-HAERY ET AL. Y =78,33 GPa und
v =0,183. Diese Werte weichen um weniger als 4 % von Literaturwerten fiir Obsidian ab [4].

2.2.3 Dichte und Porositat

Die Reindichte pr (Gl. 2.4) von exp. Perlit unterscheidet sich nicht von der des Rohperlits, welche nach
HerskovitcH & Lin Werte zwischen 2.300 kg/m? und 2.800 kg/m? annimmt [86]. Fiir Perlit aus Griechen-
land (Milos) geben KaurHoLD ET AL. einen Wert von pr =2.600 kg/m? an [98]. Typische Schiittdichten
von exp. Perlit liegen hingegen im Bereich 35kg/m3 < pg <120kg/m? [3]. Anhand dieser Werte lasst
sich die enorme Volumenausdehnung bei der Expansion (vgl. Abschn. 2.2.1) erkennen: Setzt man eine
mittlere Reindichte von 2.550 kg/ m?3 mit der minimalen bzw. maximalen Schiittdichte ins Verhiltnis, so
ergibt sich hieraus eine Volumenzunahme um einen Faktor von ca. 20-70.

Aus den angegeben Dichten ldsst sich weiterhin die Gesamtporositit von exp. Perlit berechnen (Gl. 2.8).
Diese liegt zwischen ® = 0,953 und ® = 0,986, wenn man wiederum den mittleren Wert o =2.550kg/ m?3
fiir die Reindichte heranzieht. Eine Aufteilung in innere und &duflere Porositit ist mit diesen Angaben
alleine nicht moglich, jedoch finden sich in der Literatur auch Werte fiir die Korn-Rohdichte pg, aus der
man gemdfs Gl. 2.14 die dufsere Porositdt &, ermitteln kann.

Beispielsweise verwendet ReTTeLBACH ein Perlit mit px = 65kg/m3 und der Schiittdichte pp = 40 kg/m?3
[163,S. 38], was einem Wert von ®, = 0,385 entspricht. Ariruzzaman & Kimv untersuchen drei Fraktionen
mit verschiedenen Korngréien (1-2mm, 2-2,8mm und 2,8—4mm), welche durch Sieben eines kom-
merziellen exp. Perlits separiert wurden. Die gemessenen Korn-Rohdichten der einzelnen Fraktionen
liegen zwischen 140 kg/m3 und 160 kg/m3 bei Schiittdichten von 89 kg/m? bis 100 kg/m3, woraus sich
dufere Porositdten zwischen ®, = 0,342 und &, = 0,431 ergeben [6]. Es zeigt sich eine gute Ubereinstim-
mung mit dem Wert, der aus den Daten von RerteLacH berechnet wurde. ALLaMEH-HAERY ET AL. geben
fiir eine gesiebte Perlit-Fraktion der Kérnung 22,8 mm eine Korn-Rohdichte von px = 183 kg/m3 sowie
eine Stampfdichte von pg =86 kg/m3 an [4]; dies entspricht einer d&uleren Porositit der komprimierten
Pulverschiittung von @, =0,53.

Da die rechnerischen Porosititen idealisierter, regelméfsig angeordneter Packungen aus massiven Ku-
geln bei ®; =0,2595 (thomboedrisch), &, =0,3954 (orthorhombisch), bzw. &, =0,4764 (kubisch) lie-
gen [37], erscheint der von ArLamen-HAERy eT AL. erhaltene Wert fiir & etwas hoch, denn selbst unter
Berticksichtigung der angegeben Fehlerintervalle ist er hoher als die Porositdt der kubischen Anordnung,
welche die theoretisch niedrigste Packungsdichte aufweist. Die berechneten Werte aus den Daten von
RerteLBacH und AriruzzamaN & Kim passen am besten zu einer orthorhombischen Anordnung. Jedoch
ist das idealisierte Bild einer geordneten Packung gleich grofier Kugeln weit von der Realitét fiir exp. Per-
lit entfernt, welches aus zuféllig angeordneten, rundlichen bis unférmigen Partikeln sowie Bruchstiicken
mit verschiedenen Korngrofien besteht. Besser geeignet erscheinen zuféllig angeordnete Packungen. Fiir
eine statistische Anordnung gleich grofier Kugeln erhielten Scorr & KiLcour eine Packungsdichte von
63,66 % [178], was einer (duleren) Porositdt von @, = 0,3634 entspricht. HAuGHEY & BEVERIDGE geben an,
dass die Porositét einer unregelméfiig angeordneten Kugelpackung im Allgemeinen zwischen @ = 0,36
und &, =0,44 liegt [81]. Mit ellipsoid-formigen Partikeln kénnen hohere Packungsdichten bis ca. 74 %
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(entspricht &, =0,26) erreicht werden [46], wihrend eine Verteilung verschiedener Kugeldurchmesser

keinen wesentlichen Einfluss hat [155].

Zusammenfassend ldsst sich festhalten, dass die du8ere Porositit von exp. Perlit — je nach Kérnung und
Partikelform — tiblicherweise Werte im Bereich 0,30 < ®, < 0,45 annehmen sollte. Mit 0,95 < ® <0,99
(s.0.) lassen sich unter Verwendung von Gl. 2.11 auch Richtwerte fiir die innere Porositdt ®; angeben.
Diese liegen zwischen ®; = 0,5 und ®; =0,69.

2.24 Struktur und Porengrofse

Auf die Ausbildung der Materialstruktur von exp. Perlit haben verschiedene Faktoren einen Einfluss:
die Art des Rohperlits, verschiedene Parameter wihrend der Expansion, sowie eine vorher ggf. erfolgte
Trocknung [103; 105]. Dies fiihrt dazu, dass in der Literatur Perlit-Typen mit zum Teil sehr unterschied-
lichen strukturellen Eigenschaften untersucht werden.

Beispielsweise fithren Ariruzzaman & Kim verschiedene Dichtemessungen an ihren Perlit-Proben durch
und erhalten daraus das Ergebnis, dass die einzelnen Kérner zu etwa 90 % aus offenen Poren bestehen
[6]. Bei einer Reihe weiterer Autoren finden sich ebenfalls Angaben, dass das verwendete Perlit of-
fenporig ist [5; 136; 139]. Hingegen schlieffen ArLamMEH-HAERY ET AL. aus Rasterelektronenmikroskop-
Aufnahmen (REM) ihres Probenmaterials auf eine groitenteils geschlossenporige Struktur [4] und auch
bei einigen anderen Quellen wird das Perlit-Material als geschlossenporig bezeichnet [157, S. 39; 190].
Diese Ambivalenz lédsst sich auch anhand von weiteren REM-Bildern, die in Abb. 2.1 gezeigt sind, bele-
gen: So weist das von BEIKIRCHER ET AL. verwendete Perlit eine zelluldre, eher geschlossenporige Struktur
auf (s. Abbn. 2.1a u.2.1b). Einige der Porenwédnde sind jedoch aufgebrochen, sodass die inneren Poren
zumindest teilweise von auflen zugénglich sind [11, S. 95 ff.; 13]. Eine dquivalente Anmerkung macht
RarH fiir das von ihm untersuchte Perlit-Pulver [157, S. 32]. Im Gegensatz dazu zeigt das Perlit auf REM-
Aufnahmen, welche auf der Internetseite des Herstellers ,Perlite Italiana” verodffentlicht wurden, eine
schwammartige und nahezu vollstindig offenporige Struktur (s. Abb. 2.1c u.2.1d, vgl. [11,S.97]) [151].
Eine dritte Variante findet sich bei RouLia et aL., wo die Korner aus einzelnen Schichten aufgebaut sind
und es sich nicht eindeutig feststellen ldsst, ob im Inneren Verbindungen zwischen den Poren vorliegen
[170, Abb. 5a-c]. Im Allgemeinen liegt die Vermutung nahe, dass insbesondere hochporose Perlit-Typen
eher offenporig sind, da sich die einzelnen Poren dann tiberlappen und durchgangige Hohlraumphasen
bilden kénnen. Dies wird durch Untersuchungen von Koukouzas et AL. bestatigt [105].

Auch bei den Porendurchmessern bestehen Unterschiede zwischen einzelnen Perlit-Sorten. Dies ldsst
sich am besten anhand von Quecksilberporosimetrie-Messungen veranschaulichen, welche von verschie-
denen Autoren durchgefiihrt wurden: ZHANG ET AL. erhalten eine breite Verteilung der Porendurchmes-
ser mit einem einzigen Maximum bei ca. 30 pm [224]. Die Messkurve von Jamer et aL. enthilt ein gro3es
Maximum bei 10 pm und ein kleineres bei ca. 3 um [91]. BEIKIRCHER ET AL. erhalten zwei ungefahr gleich
stark ausgepragte Maxima mit ca. 20 pm sowie ca. 100 um [11, S. 98]. Der mittlere Porendurchmesser
lasst sich auflerdem iiber die (externe) spezifische Oberfldche S eines por&sen Materials bestimmen. Rer-
CHENAUER ET AL. geben hierfiir folgende Formel an [159]:

D_4<1 1) (2.16)
PTS\ps pr '

Setzt man einen mittleren Wert von 10m?/g [105] fiir S sowie typische Werte fiir Rein- und Schiittdichte
an, so ergeben sich Porendurchmesser im Bereich zwischen 5 um und 8 pm. Trdgt man die einzelnen

Ergebnisse zusammen, so kann im Allgemeinen davon ausgegangen werden, dass die meisten Poren-
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Abbildung 2.1: REM-Aufnahmen verschiedener exp.-Perlit-Sorten. Abbn. (a) u. (b): Perlit mit zellenartiger Struktur,
welches von BEIKIRCHER ET AL. verwendet wurde [11, S. 95 ff.; 13]. Abbn. (c¢) u. (d): Perlit der Firma , Perlite Italiana”
mit schwammartiger Struktur [151]. Die beiden linken Bilder zeigen jeweils eine Ubersichtsaufnahme mit mehreren
Kérnern, die beiden rechten Bilder jeweils eine Nahaufnahme eines Korns.

durchmesser von exp. Perlit im Bereich zwischen 5 pm und 100 pm liegen. Dies wird durch die gezeigten
REM-Aufnahmen (Abb. 2.1) im Wesentlichen bestatigt.

2.3 Allgemeine Grundlagen des Warmetransports

Der Transport von Warme erfordert stets eine Temperaturdifferenz zwischen zwei Raumpunkten und
findet erfahrungsgemafs nur vom Ort hoherer Temperatur zum Ort niedrigerer Temperatur statt. Man
unterscheidet allgemein die Transportmechanismen Warmeleitung (Abschn. 2.3.1), Konvektion (Ab-
schn. 2.3.2) und Strahlung (Abschn. 2.3.3), welche im Folgenden vorgestellt werden. Abschliefiend geht

Abschn. 2.3.4 auf den Unterschied zwischen echter und scheinbarer Warmeleitfahigkeit ein.
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2.3.1 Wairmeleitung

Wirmeleitung bezeichnet allgemein die Ubertragung von Warmeenergie durch Teilchen in einem Medi-
um unter der Nebenbedingung, dass kein Netto-Teilchenfluss erfolgt (vgl. [79, S. 256]). Dabei entsteht
ein Warmefluss infolge eines Temperaturgradienten dadurch, dass diejenigen Teilchen, die sich entlang
des Temperaturgradienten bewegen, eine hohere mittlere Energie aufweisen als diejenigen Teilchen, die
sich in die entgegengesetzte Richtung bewegen. Je nach Art des Mediums kann die Warmeleitung durch
verschiedene Teilchensorten stattfinden. Hierfiir kommen unter anderem Atome bzw. Molekiile in Ga-
sen und Fliissigkeiten, Phononen als Quasiteilchen der Gitterschwingungen in Festkorpern aller Art,
sowie frei bewegliche Elektronen in Metallen und Halbleitern in Frage.? Sobald mehrere Teilchensorten
am Warmetransport beteiligt sind, ist es fiir die Frage, ob sich eine lokale Temperatur angeben ldsst, ent-
scheidend, auf welchen Langenskalen die verschiedenen Teilchensorten und auch die jeweiligen Teilchen

gleicher Sorte ins thermische Gleichgewicht kommen.

GemiR der allgemeinen Antworttheorie stellt die Warmestromdichte §(7) in einem physikalischen Sys-
tem die Antwort des Systems auf den angelegten Temperaturgradienten VT dar. In der Regel wird dabei
nur der Bereich der linearen Antwort (linear response) betrachtet. Hier sind 4(7#) und VT proportional
zueinander und die Proportionalititskonstante wird Warmeleitfahigkeit genannt.!? Bekanntermafen er-
hélt man damit das Fourier’sche Gesetz:

j(#) = —AVT (2.17)

Die Warmeleitfdhigkeit ist im Allgemeinen ein Tensor 2. Stufe, reduziert sich fiir isotrope Medien jedoch
zu einem Skalar.

In bestimmten simplen Geometrien ldsst sich der Warmestrom eindimensional betrachten, wodurch sich
GL. 2.17 dahingehend vereinfacht, dass der Temperaturgradient durch die Ableitung entlang einer Raum-
koordinate ersetzt werden kann. Beispielsweise gilt in ebenen Geometrien, d. h. zwischen zwei unendlich
ausgedehnten, parallelen Platten mit den Temperaturen T; und T, < Ty, fiir den Warmestrom Q:

dT A

+ =A7 (T =T2) (2.18)

Q=Aj=-AAg .

Hierbei bezeichnet A die betrachtete Flaiche senkrecht zum Warmestrom und d den Plattenabstand bzw.
die Dicke des wiarmeleitenden Mediums zwischen den Platten. Das letzte Gleichheitszeichen in GI. 2.18
gilt nur bei temperaturunabhéngigem A.

2.3.2 Konvektion

Als Konvektion wird bekanntlich der Warmetransport in Fluiden (d. h. in Gasen und Fliissigkeiten) be-
zeichnet, der mit einer Stromung des Fluids einhergeht [35, S. 333]. Die Stromung stellt einen Teilchen-
fluss dar und dabei wird die Warmeenergie der Teilchen mitgefiihrt. Verglichen mit der reinen Warme-
leitung in einem ruhenden Fluid ist die konvektive Warmetibertragungsrate stets hoher. Fiir Dammstoffe
und insbesondere die untersuchte Vakuumpulverisolation spielt Konvektion als Warmetransportmecha-
nismus keine Rolle, da Reibungskrifte an den inneren Oberfldchen die Ausbildung einer Strémung ver-
hindern (s. Abschn. 2.4). Auf eine detailliertere Beschreibung wird deshalb verzichtet.

°Ein weiteres Beispiel sind Magnonen als Quasiteilchen der Spinwellen in Festkérpern mit magnetischer Ordnung.

10Eg sei auf die Analogie zum elektrischen Ladungstransport hingewiesen, wo sich im Rahmen der linearen Antwort eine
Proportionalitdt zwischen der Stromdichte und dem Gradienten des elektrischen Potentials mit der elektrischen Leitfahigkeit als
Proportionalitdtskonstante ergibt.
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2.3.3 Wairmestrahlung

Warmestrahlung ist definitionsgemédfs elektromagnetische Strahlung, die von Korpern aufgrund ihrer
Temperatur emittiert wird [35, S. 27]. Thre spektrale Verteilung hangt von der absoluten Temperatur ab
und wird durch das Planck’sche Strahlungsgesetz beschrieben. Bei Raumtemperatur fillt die Warme-
strahlung praktisch ausschliefilich in den Spektralbereich des Infrarot (IR); bei hoheren Temperaturen
erstreckt sie sich auch auf den Bereich des sichtbaren Lichts (z. B. Glithlampe), bzw. bis ins Ultraviolett
(z.B. Sonne). Die Integration tiber das Planck-Spektrum liefert bekanntermafien die gesamte abgestrahl-
te Warmeleistung Q eines Kérpers in Abhéngigkeit seiner Oberfliche A und Temperatur T:

Q=¢e¢AoggT* (2.19)

Hierbei bezeichnet og5 = 5,6704-1078 W/m? K* die Stefan-Boltzmann-Konstante!! und & den Emissions-
grad (auch Emissivitit) der Oberfldche.

Wairme wird tiber Strahlung tibertragen, wenn die von einer Oberfldche emittierte Strahlung von einer
anderen Oberfldche absorbiert wird. Unter Benutzung des Teilchenbilds erfolgt der Energietransport
zwischen den Oberflichen bekanntlich durch Photonen. Diese stellen somit eine weitere Teilchensorte
zusétzlich zu den in Abschn. 2.3.1 bereits genannten Teilchensorten dar. Dabei kénnen die Prinzipien
und Modelle zur Beschreibung der Warmeleitung im Wesentlichen auch auf den Warmetransport durch
Strahlung iibertragen werden.!? Ein signifikanter Unterschied liegt allerdings darin, dass sich elektro-
magnetische Strahlung auch im Vakuum ausbreitet. Folglich ist der Strahlungswarmetransport — anders
als Warmeleitung und Konvektion — nicht an Materie als Transportmedium gebunden.

Durch ein transparentes Ausbreitungsmedium — hierzu zéhlen neben Vakuum in guter Nadherung auch
viele Gase — wird der Strahlungstransport nicht beeinflusst. Somit liegt ein direkter Strahlungsaustausch
zwischen den beiden Oberfldchen in beide Richtungen, d.h. ein ballistischer Transport, vor. Nur wenn
sich die Oberflichentemperaturen unterscheiden, tritt ein Netto-Warmestrom Q von der wirmeren Ober-
flache (Temperatur T;, Flache A, Emissionsgrad €;) zur kélteren Oberflache (T,, A,, €,) auf, der sich
wie folgt berechnet [35, S. 627]:

-1

. 1—81 1 1—82
Q=0s(T{ -T5 ( +— ) 2.20
o8 ( ! 2) Aj g Aq Fqo Ay &y ( )

Der Sichtfaktor F, ist eine rein geometrische Groe und beschreibt denjenigen Anteil der von der ersten
Oberfldche emittierten Strahlung, der direkt (d. h. ohne dazwischenliegende Reflexionen) auf die zwei-
te Oberfldche trifft. Fiir die Geometrie ebener, paralleler Platten hinreichend grofler Ausdehnung und
gleicher Flache (A; = A, = A) ldsst sich in guter Néherung F;, = 1 setzen. Gl. 2.20 vereinfacht sich damit

zu:

Q=—2~- = (2.21)

Ist das Ausbreitungsmedium hingegen nicht-transparent, so ist der Strahlungstransport durch Absorp-

Im weiteren Verlauf der Arbeit wird auf mathematische und physikalische Konstanten im FlieRtext nicht mehr naher einge-
gangen. Diese Konstanten finden sich — auf eine sinnvolle Anzahl von Nachkommastellen gerundet — im Symbolverzeichnis am
Ende der Arbeit.

12Zum Beispiel lasst sich der Warmetransport durch Phononen, Elektronen und Photonen prinzipiell durch die gleichen Mo-
delle beschreiben: Einerseits kann das klassische Teilchenmodell verwendet werden, aus dem sich bei diffusivem Warmetransport
stets A = % noL 2_5 ergibt (mit n: Teilchendichte, 7: mittlere Geschwindigkeit, L: mittlere freie Wegldnge und E: mittlere Energie
eines Teilchens, vgl. Gl. 2.46 u. Anh. A, siehe auch [79, S. 258 f. u. 300]). Andererseits kann das Wellenbild herangezogen werden,
in dem verschiedene Medien durch verschiedene Ausbreitungsgeschwindigkeiten (Brechungsindizes), Streuraten und Absorpti-
onsraten (bzw. verbotene Bereiche) beschrieben werden.
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tion und Streuung im Medium beeinflusst und der Strahlungsaustausch zwischen den begrenzenden
Oberflédchen ist nicht mehr ungehindert. Der rein ballistische Transport geht dann in einen zumindest
teilweise diffusiven Transport iiber. Eine detaillierte Betrachtung erfolgt in Abschn. 2.4.2. Im Fall eines
absorbierenden Mediums tritt zudem die Besonderheit auf, dass Photonen durch Absorption vernich-
tet und durch Emission im Medium neu erzeugt werden. Insofern unterscheidet sich der Strahlungs-
wérmetransport in absorbierenden Medien von beispielsweise der Warmeleitung durch Gasatome oder
Elektronen in einem Metall dadurch, dass die Teilchenzahl nicht erhalten bleibt.

2.3.4 Unterscheidung zwischen echter und scheinbarer Warmeleitfahigkeit

Das Fourier’sche Gesetz (Gl. 2.17) drtickt den lokalen Zusammenhang zwischen Warmestrom und Tem-
peraturgradient aus und erfordert somit, dass sich ein lokaler Temperaturgradient tiberhaupt angeben
lasst. Diese Voraussetzung ist nur im Fall eines diffusiven Warmetransports erfiillt. Dabei bedeutet dif-
fusiv, dass lokale Wechselwirkungen der warmeiibertragenden Teilchen im Ausbreitungsmedium (z. B.
Absorption und Streuung bzw. StofSe) gegentiber Wechselwirkungen mit den Berandungen des Medi-
ums vorherrschend sind. Fiir die eindimensionale Geometrie ebener, paralleler Platten ist dies gleichbe-
deutend damit, dass die Dicke d des Mediums, bzw. der Plattenabstand!® deutlich grofler ist als die mitt-
lere freie Weglidnge L der Teilchen, welche durch ebendiese lokalen Wechselwirkungen begrenzt wird.!*
Sofern der Warmetransport diffusiv ist, hangt die Warmeleitfahigkeit A fiir ein gegebenes Medium aus-
schliefllich von seinen lokalen Eigenschaften (z.B. Materialparameter, Temperatur) und insbesondere
nicht von seinen Abmessungen oder von Eigenschaften seiner Berandungen ab. In diesem Fall wird A als

,echte” oder ,wahre” Warmeleitfahigkeit bezeichnet.

Im Gegensatz dazu ist das Fourier'sche Gesetz nicht mehr anwendbar, wenn ein ballistischer Warme-
transport vorliegt. Ballistisch bedeutet, dass die lokalen Wechselwirkungen der Teilchen im Medium ge-
geniiber den Wechselwirkungen mit den Berandungen vernachlissigbar sind, sodass die Warmeiibertra-
gung direkt zwischen den Berandungen erfolgt. Fiir ebene, parallele Platten ist dies dann der Fall, wenn
die Dicke d des Mediums deutlich kleiner als die mittlere freie Weglange L ist. Die Nichtanwendbarkeit
des Fourier’schen Gesetzes ergibt sich hierbei aus der Tatsache, dass es auf Langenskalen kleiner als L
nicht sinnvoll méglich ist, einen lokalen Temperaturgradienten anzugeben. Trotzdem lasst sich auch bei
ballistischem Warmetransport formal eine Warmeleitfahigkeit ableiten. Dazu 16st man das Fourier’sche
Gesetz fiir die konkret vorliegende Geometrie derart, dass sich ein Ausdruck fiir den diffusiven Warme-
strom als Funktion der Temperaturdifferenz T; — T, der Berandungen ergibt, vergleicht anschliefSend
den ballistischen Warmestrom mit dieser Losung, und 16st nach der Warmeleitfihigkeit A auf. Ebenso
wie der ballistische Warmestrom selbst hangt das Resultat fiir A jedoch nicht mehr von den lokalen Eigen-
schaften des Mediums, sondern nur noch von Eigenschaften der Berandungen, wie z. B. Emissionsgrad
(s. Abschn. 2.3.3) oder Akkommodationskoeffizient (s. Abschn. 2.4.3) und von geometrischen Gréfien ab
und wird deshalb ,scheinbare” Warmeleitfahigkeit'®> (Formelzeichen A 4 von engl. ,apparent’) genannt.
Als Beispiel hierzu ldsst sich der ballistische Strahlungstransport durch ein transparentes Medium zwi-
schen ebenen Platten betrachten, dessen zugehoriger Strahlungswarmestrom durch Gl. 2.21 gegeben ist.
Durch Vergleich mit Gl. 2.18 (letztes Gleichheitszeichen), welche die Losung des Fourier’schen Gesetzes

13Im allgemeinen Fall muss der Plattenabstand d als Kriterium fiir diffusiven Warmetransport ersetzt werden durch eine cha-
rakteristische Dimension d,. des Wéarmetibergangs, welche ebenfalls eine rein geometrische Grofe ist, aber nicht mehr direkt mit
einer Abmessung des Mediums assoziiert werden kann.

14Es ist zu beachten, dass die Platten als unendlich ausgedehnt angenommen werden und somit iiberhaupt nur die Dicke d eine
endlich gro8e Abmessung des Mediums darstellt.

15Rerss benutzt den alternativen Begriff , Pseudo-Warmeleitfahigkeit” [206, S. 1209 ff.]. In der Festkorperphysik ist die Bezeich-

nung ,thermischer Leitwert” fiir den Ausdruck T ZTZ gebrauchlich (vgl. [79, S. 266 ff.]).
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fiir den diffusiven Warmestrom in dieser Geometrie darstellt, erhdlt man eine scheinbare Warmeleitfa-

higkeit, die sowohl von den Emissionsgraden €; und ¢, als auch vom Plattenabstand 4 abhangt.

Zwischen den beiden soeben beschriebenen Grenzfillen existiert ein Ubergangsbereich, in dem die lo-
kalen Wechselwirkungen der Teilchen im Medium und die Wechselwirkungen mit den Berandungen in
etwa gleich haufig sind. Fiir ebene Platten bedeutet dies, dass d und L vergleichbare GréfSenordnungen
aufweisen. Im Ubergangsbereich hidngt der Warmestrom von den Eigenschaften sowohl des Mediums
als auch der Berandungen ab. Folglich tritt ebenfalls eine scheinbare Warmeleitfdhigkeit auf, da in eine

echte Warmeleitfahigkeit definitionsgemaf$ ausschliefSlich lokale Eigenschaften des Mediums eingehen.

24 Wairmetransport in porosen Medien

Die strukturellen Eigenschaften von porésen Medien im Allgemeinen sowie von exp. Perlit im Beson-
deren fiihren zu speziellen physikalischen Ansédtzen zur Beschreibung des Warmetransports, welche
in diesem Abschnitt im Detail erldutert werden. Aufgrund der prinzipiellen Ahnlichkeit poroser Me-
dien findet man diese Ansédtze im Einzelnen sowohl fiir Schaume [30; 75; 109; 142], Fasermaterialien
[8; 34; 120], Pulver [3; 68; 96; 165; 206, S. 1153-1217], als auch Aerogele [119; 127; 219].

Der Hohlraumanteil eines porésen Mediums kann im Allgemeinen auch mit Fliissigkeiten gefiillt oder
benetzt sein, jedoch wird im Rahmen dieser Arbeit stets angenommen, dass sich in den Poren ausschlief-
lich ein Gas befindet, welches bei niedrigen Gasdriicken auch stark verdiinnt sein kann. Dies ist auch da-
durch gerechtfertigt, dass die Adsorption von Wasser an den Porenwanden im Hochtemperatur-Bereich
keine Rolle spielt. Nachfolgend wird der Hohlraumanteil deshalb als Gasphase bezeichnet. In der Litera-
tur herrscht Einigkeit dariiber, dass Konvektion in der Gasphase bereits bei Umgebungsdruck vernach-
lassigt werden kann, wenn die Porendurchmesser nicht grofer als einige Millimeter sind [7; 14; 75; 128;
177]. Diese Bedingung ist fiir alle Warmedammstoffe und insbesondere fiir exp. Perlit stets erfillt (vgl.
Abschn. 2.2.4). Bei niedrigen Gasdrticken ist das Auftreten der Konvektion zuséatzlich gehemmt, sodass
sie fiir die VPI komplett ausgeschlossen werden kann.

Fiir die nachfolgende Behandlung des Warmetransports in porésen Medien wird zunéchst eine effek-
tive Warmeleitfadhigkeit definiert, welche der Tatsache Rechnung trégt, dass die einzelnen Transport-
mechanismen gleichzeitig auftreten (Abschn. 2.4.1). Im Anschluss erfolgt die detaillierte Darstellung
der relevanten Transportmechanismen, beginnend mit dem Strahlungstransport (Abschn. 2.4.2). Nach
der Betrachtung der Warmeleitung in der Gasphase (Abschn. 2.4.3) sowie in der Festkorperphase (Ab-
schn. 2.4.4) werden beide Leitungsmechanismen zu einer gemeinsamen Warmeleitfahigkeit kombiniert
(Abschn. 2.4.5). Schliefilich wird nochmals zusammenfassend auf die eff. Warmeleitfdhigkeit von exp.
Perlit eingegangen (Abschn. 2.4.6).

2.4.1 Definition der effektiven Warmeleitfahigkeit

Um den gesamten Warmetransport durch ein poréses Medium zu beschreiben, miissen alle auftretenden
Wirmetransportmechanismen sowie ggf. deren Wechselwirkungen berticksichtigt werden. Hierzu ver-
wendet man die sogenannte effektive Warmeleitfahigkeit Ar. Dabei geht man vom Gesamtwédrmestrom
4 aus, der sich aus der Kombination von Gaswarmeleitung, Festkorperwarmeleitung und Strahlungs-
transport ergibt [162, S. 489], und rechnet diesen gemaf Gl. 2.18 (0. B. d. A. bei ebener Geometrie) in die
eff. Warmeleitfdhigkeit um. Die Bezeichnung ,effektiv” driickt aus, dass Ag nicht nur Beitrage aus der
reinen Warmeleitung, sondern auch einen strahlungsbedingten Anteil enthéilt. Zudem sind auch even-

tuelle Kopplungseffekte zwischen den Transportmechanismen enthalten, welche dazu fiihren, dass Ag
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grofler als die Addition der beteiligten Einzelmechanismen sein kann. Diesbeziiglich ist einerseits die
Strahlungs-Leitungs-Kopplung in optisch diinnen Medien zu nennen (s. Abschn. 2.4.2). Andererseits
existiert auch eine Festkorper-Gas-Kopplung, bei der thermische Widerstidnde, die sich aus der Fest-
korperstruktur eines porésen Mediums ergeben, durch Gaswarmeleitung kurzgeschlossen werden (s.
Abschn. 2.4.5) [162, S. 489 £.].

In der Literatur werden zum Teil auch Konvektion [125], der Transport latenter Warme innerhalb einer
Pore durch Verdampfen und Kondensieren einer Fliissigkeit [147], sowie einige weitere Effekte der eff.

Wirmeleitfahigkeit zugerechnet. Diese spielen jedoch fiir diese Arbeit allesamt keine Rolle.

2.4.2 Wirmetransport durch Strahlung

In Bezug auf den Strahlungstransport stellt jedes porése Medium ein nicht-transparentes Ausbreitungs-
medium dar, da der Festkorperanteil den ungehinderten Strahlungsaustausch zwischen den begren-
zenden Oberfldchen stets zumindest in bestimmten Wellenldngenbereichen beeinflusst. Nachdem die
GIn. 2.20 und 2.21 deshalb keine Giiltigkeit besitzen konnen, ist eine andere Beschreibung notwendig,
welche die Wechselwirkungen des Mediums mit der Strahlung berticksichtigt. Diese Arbeit folgt hierzu
der Vorgehensweise von Reiss [161; 206, S. 1176-1182] fiir fein verteilte (,,disperse”), granulare bzw. fa-
serige Materialien. Bei der nachfolgenden Behandlung des Strahlungstransports muss allgemein bertick-
sichtigt werden, dass dieser sich an jedem Ort des pordsen Mediums mit der Warmeleitung tiberlagert,
sodass Strahlung und Leitung zunédchst gemeinsam betrachtet werden miissen und nur unter bestimm-
ten Voraussetzungen getrennt werden kénnen.

Porése Medien als Strahlungskontinuum

Fiir disperse Medien ohne innere Porositdt unterscheidet Reiss die folgenden beiden Ansétze: Bei Ma-
terialien, deren Partikeldurchmesser deutlich grofier als die Wellenldnge A der Strahlung ist, kann das
Eindringen der Strahlung in die Partikel vernachlassigt und folglich die geometrische Optik angewendet
werden. In diesem Fall ist der Strahlungstransport als Austauschprozess zwischen den Oberfldchen der
Partikel und der Berandungen zu verstehen und wird tiber die jeweiligen Emissionsgrade dieser Oberfla-
chen bestimmt. Ist der Partikeldurchmesser jedoch kleiner oder in der gleichen Gréfienordnung wie A,
so ist das Eindringen der Strahlung in die Partikel nicht mehr vernachlissigbar und eine geometrische
Beschreibung nicht mehr zuldssig. Stattdessen muss der Strahlungstransport als Ausbreitungsprozess
in einem Kontinuum aufgefasst werden. Bei nicht-transparenten Medien wird er dann nicht mehr durch
die Emissionsgrade der Partikeloberflichen bestimmt, sondern durch Absorption und Streuung des Aus-
breitungsmediums, welche zusammen als Extinktion bezeichnet und tiber den Extinktionskoeffizienten
E = A + S beschrieben werden [161, S. 6 u. S. 19-21; 206, S. 1176].

Bei exp. Perlit sind die Korndurchmesser (bis zu 5 mm) zunéchst deutlich grofier als die Wellenldnge
der Warmestrahlung (1 pm bis 500 pm [206, S. 1173]). Es muss jedoch berticksichtigt werden, dass die
einzelnen Korner wiederum pords sind, wobei die typische Dicke der Porenwénde in der Gr688enord-
nung 1 pm liegt (vgl. Abb. 2.1). Da also A im Verhélinis zur Dicke der Festkorperstrukturen grof ist,
kann das Eindringen der Strahlung nicht vernachlassigt werden. Somit ist die geometrische Optik nicht
anwendbar und die Ausbreitung der Warmestrahlung muss ebenfalls tiber den Strahlungskontinuums-
Ansatz beschrieben werden. Um zu beurteilen, ob ein Strahlungskontinuum vorliegt, sollte also allge-
mein nicht der Partikeldurchmesser eines pordsen Mediums herangezogen werden, sondern stattdessen

der typische Strukturdurchmesser des massiven Festkorperanteils. Mit dieser Erweiterung lésst sich der
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Strahlungstransport auch in Schaumen [30; 109] sowie in Granulaten und Pulvern mit innerer Porositét

[27] durch den Kontinuums-Ansatz beschreiben, solange die Strukturdurchmesser nicht zu grof sind.

Im Folgenden seien ausschlieflich homogene Medien betrachtet, bei denen der Extinktionskoeffizient
E 5 nicht vom Ort — wohl aber von der Wellenlinge — abhéngt. Porése Materialien kénnen in guter Na-
herung als homogen betrachtet werden [209]. Hiermit ldsst sich fiir jede Wellenldnge A eine mittlere
freie Wegldnge L, als diejenige Wegstrecke definieren, welche die Strahlung zwischen den einzelnen
Absorptions- bzw. Streuprozessen im Mittel zuriicklegt. Es besteht dabei folgender einfacher Zusam-
menhang zwischen L, und E, [88, S. 36]:

Ly = (2.22)

-

Gekoppelte Strahlungstransportgleichung

Im Strahlungskontinuum wird die Ausbreitung der Strahlung durch die Strahlungstransportgleichung
charakterisiert. Diese beschreibt die spektrale Intensitét eines gerichteten Strahlungsbiindels in einem
absorbierenden (und somit auch emittierenden) sowie (elastisch) streuenden Medium. In ihrer allge-
meinsten Form, die sich beispielsweise bei HowtLL ET AL. [88, S. 42] bzw. ViskanTa & GrosH [212] findet,
ist die Strahlungstransportgleichung zeitabhingig, umfasst beliebige Geometrien und beinhaltet eine
Richtungsabhingigkeit der Streuung iiber die Streuphasenfunktion P(&, ). Fiir den weiteren Verlauf
geniigt es, die stationdre Form zunéchst fiir den Fall isotroper Streuung zu betrachten. Zudem wird eine
ebene Geometrie angenommen, d. h. das Medium der Dicke d befinde sich zwischen zwei Begrenzungs-
flachen, welche jeweils parallel zur y-z-Ebene angeordnet sind. Der Koordinatenursprung sei so gelegt,
dass die warmere der beiden Begrenzungsfldchen bei x =0 und die kéltere bei x = d liegt. Hiermit lau-
tet die Strahlungstransportgleichung fiir die eindimensionale Strahlungsausbreitung in x-Richtung, also
senkrecht zu den beiden Begrenzungsflachen, wie von Viskanta [209] angegeben:

dlA(x, S . P Sp (-

1

Dabei bezeichnen i den Kosinus des Winkels ¢ zwischen einer beliebigen Raumrichtung und der Rich-
tung der Strahlungsausbreitung (x-Achse), I5(x, 1) die gerichtete spektrale Intensitat'® am Ort x, /i, den
zur Wellenlénge A gehorigen Brechungsindex, I si (x) die gerichtete spektrale Intensitét der Schwarz-
kérperstrahlung, sowie A, und S, die spektralen Absorptions- und Streukoeffizienten, welche sich ge-
méa A + S, =E, [88, S. 34] zum spektralen Extinktionskoeffizienten addieren. Die Strahlungstrans-
portgleichung ist eine Art Kontinuitédtsgleichung fiir die Strahlungsintensitdt und driickt in Worten for-
muliert folgendes aus: Die 6rtliche Anderung der gerichteten Intensitit eines Strahlungsbiindels beim
Durchgang durch ein Medium (Term links vom Gleichheitszeichen) setzt sich fiir jede einzelne Wellen-
lange zusammen aus drei Beitrdgen (Terme auf der rechten Seite), namlich der Abnahme aufgrund von
Absorption und Streuung (Extinktion), der Zunahme durch Emission im Medium, sowie der Zunahme
durch Einstreuung aus anderen Raumrichtungen.

Aus der gerichteten spektralen Intensitét I5(x, 1), welche iiber die Integro-Differentialgleichung 2.23 de-
finiert ist, erhalt man die Strahlungswarmestromdichte gg, indem man I,(x, #) mit dem Richtungskosi-

nus y = cos ¢ gewichtet und tber alle Raumrichtungen sowie tiber alle Wellenldngen integriert [209]:

s = MQ:‘*” Ta(x, 1) cos #dQdA =271

o

1
[ TG, ) pdpda (2.24)
1

16Dje gerichtete spektrale Intensitat I A (engl. radiance”) wird auch als , spektrale Strahldichte” bezeichnet.
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Uber den aus der Energieerhaltung resultierenden Divergenzsatz!” [209]

WL pris =0 225)
fur die Gesamtwarmestromdichte § = 4 + 4 ist der Strahlungswarmestrom zusitzlich an die Fourier-
Gleichung fiir 4; (Gl. 2.17) gekoppelt [161, S. 12]. Hierbei wird angenommen, dass sich die beiden Lei-
tungsmechanismen Festkorper- und Gaswarmeleitung zur Leitungswarmestromdichte §; = —A; dT/dx
zusammenfassen und mit einer gemeinsamen Warmeleitfihigkeit A; (vgl. Abschn. 2.4.5) beschreiben
lassen [161, S. 12]. Uber die ortsabhéngige Integration des spektralen Extinktionskoeffizienten E 5 kann
nun eine neue Variable 7, definiert werden, die als optische Tiefe am Ort x bezeichnet wird [161, S. 6]:

X
TAX) = fE"A(x’) dx’ (2.26)
0
Die optische Tiefe am Ort x = d wird optische Dicke 1, , des Mediums genannt [161, S. 6]:
d
Ton = Talx=d) = j En(x') dx' = End (2.27)
0

Beim letzten Gleichheitszeichen in Gl. 2.27 wurde die Homogenitat des Mediums ausgenutzt [88, S. 37].
Vorausgesetzt, dass erstens der Extinktionskoeffizient nicht von der Wellenlidnge abhdngt (graues Me-
dium), und zweitens die Warmeleitfdhigkeit A; temperaturunabhingig ist, ergibt sich mit 7, =7 als
unabhingiger Variablen!® folgende Differentialgleichung fiir das Temperaturfeld [209]:

d2® 4ﬁ2 OsB T’”ly) 4 1
iz~ A E (1= wy) <@ (1) —;ﬁ((f)) (2.28)

Hierbei ist © = T/T; eine dimensionslose Temperatur, T; die Temperatur der warmeren Begrenzungs-
flache, x (7) eine normierte, von allen Richtungen auf ein Volumenelement treffende Gesamtstrahlungs-
dichte, und w,, = S/E die sogenannte Albedo [88, S. 494], welche den Anteil der Streuung an der Gesamt-
extinktion angibt. Wie Gl. 2.28 zum Ausdruck bringt, ist im allgemeinen Fall der Strahlungstransport tiber
das Temperaturfeld ®(7) direkt mit der kombinierten Gas- und Festkorperwarmeleitung A; gekoppelt.
Sowohl Anderungen in A; als auch Anderungen der Strahlungsparameter E, 7i oder w, wirken sich je-
weils tiber ®*(7) auf den Strahlungswérmestrom und tiber d®/dt auch auf den Leitungswarmestrom
aus [161, S. 13]. Allgemeine Losungen von Gl. 2.28 sowie der jeweilige Einfluss verschiedener Parameter
finden sich in den Arbeiten von Viskanta [209] bzw. Viskanta & Grosh [210; 211; 212].

Strahlungsdiffusionsmodell und additive Ndherung

Die Berechnung des an die Warmeleitung gekoppelten Strahlungstransports ist im Allgemeinen mit
hohem mathematischen Aufwand verbunden. Verschiedene Losungsansitze werden von Reiss [161,
S. 66-93] vorgestellt. Eine Entkopplung der beiden Mechanismen, welche es erlaubt, die jeweiligen Bei-
trage zum Gesamtwérmetransport getrennt voneinander zu berechnen, findet nur unter gewissen Vor-
aussetzungen statt. Zunichst ist der Spezialfall reiner Streuung (wp=1) zu nennen [161, S. 14]. Aus

7Im Allgemeinen handelt es sich bei den Wérmestromdichten um Vektoren (vgl. [88, S. 500 ff.]) und der Divergenzsatz lautet
V.j=V. (ﬁL + 55) = 0 [161, S. 12]. Dies bedeutet, dass das betrachtete Medium frei von Warmequellen oder -senken ist. Da
hier — ebenso wie bei Viskanta [209] — eine eindimensionale Geometrie betrachtet wird, bezeichnen die Gré8en 4, 45 und 4; den
Betrag der in x-Richtung zeigenden Wirmestromdichte und V wurde ersetzt durch d/dx.

18Bei nicht-grauen Medien ist T als {iber alle Wellenléngen gemittelter Wert zu verstehen [161, S. 12].
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Gl. 2.28 ergibt sich daraus die Gleichung d?@/dt? =0, die zur eindimensionalen Laplace-Gleichung
d?T/dx? = 0 umgeformt werden kann. Folglich resultiert fiir wj, =1 dieselbe Temperaturverteilung wie
im Fall reiner Warmeleitung, denn die Laplace-Gleichung ergibt sich auch aus Gl. 2.25 mit 45 =0 und
4; gemafs Gl. 2.17. Dies ist anschaulich verstandlich, denn nachdem keine Absorption bzw. Emission
stattfindet, wird die lokale Temperatur des Mediums tiberhaupt nicht von der Strahlung beeinflusst. Der
Fall reiner Streuung ist allerdings in der Praxis nicht besonders relevant, da die allermeisten Materialien
Strahlung zumindest in geringem Mafie absorbieren.

Weiterhin findet eine Entkopplung auch fiir optisch dicke Medien statt [161, S. 14]. Hierunter versteht
man Medien, bei denen fiir alle Wellenldngen die geméafs Gl. 2.27 definierte optische Dicke die Bedin-
gung T, A > 1 erfiillt [88, S. 37]. Aufgrund von 1) x=Epd=d/L, > 1 (GIn. 2.27 u. 2.22) wird ersicht-
lich, dass bei optisch dicken Medien die mittlere freie Weglidnge L, klein gegeniiber dem Abstand d
der Begrenzungsfldchen ist. Strahlung am Ort x; innerhalb der Probe muss ihren Ursprung somit in
der unmittelbaren Umgebung von x, haben, denn die von weiter entfernten Raumpunkten bzw. den
Begrenzungsfldchen ausgesandte Strahlung wurde entlang des Weges bis x bereits absorbiert oder ge-
streut. Die Strahlungsintensitit am Ort x( ist demnach nur von der lokalen Temperatur abhingig und
es ist naheliegend, den Strahlungstransport als Diffusionsprozess (vgl. Abschn. 2.3.4) zu beschreiben
[161, S. 84 £.]. Tatsdchlich kann gezeigt werden, dass bei optisch dicken Medien die zur Wellenldnge A
gehorige Strahlungswirmestromdichte!® 4g 5 der Fourier-Gleichung (GL. 2.17) gentigt. Die hierzu not-
wendigen Schritte sind bei HowgLL ET AL. ausgefiihrt: Zundchst muss fiir die lokale Intensitét I, eine
Potenzreihe mit 1/7, als Entwicklungsparameter angesetzt werden. Nach Einsetzen in die Strahlungs-
transportgleichung (Gl. 2.23) kann durch Vergleich der Koeffizienten nullter und erster Ordnung und
unter Vernachladssigung der Terme hoherer Ordnung ein genéherter Ausdruck fiir I, abgeleitet werden.
SchlieBlich erhilt man gs o durch Integration des Produkts y I, iiber den gesamten Raumwinkel (vgl.
Gl. 2.24) [88, S. 576 ff.]. Das Ergebnis lautet [161, S. 85]:
4 dep sk 4 depnsx dT 4 dep sk degg dT

= - TASKTESK T 2.2
3E, OT dx 3E, desg  OT dx (2.29)

QS,A = - 3EA dx = -

Hierbei bezeichnen e, sk die durch das Planck’sche Gesetz (s. z.B. [88, S. 18]) gegebene spektrale und
esk die integrale hemispharische Strahlungsstromdichte?® des schwarzen Kérpers. Bei der Bildung des
totalen Differentials dey gx /dx in Gl 2.29 wurde ausgenutzt, dass die Ortsableitungen der in e, gk ein-
gehenden Variablen mit Ausnahme der Temperatur gleich null sind. Die Entkopplung des Strahlungs-
transports von der Warmeleitung in optisch dicken Medien ldsst sich unter anderem daran festmachen,
dass in Gl 2.29 nur Strahlungsgréflen und insbesondere nicht die Warmeleitfahigkeit A} der Leitungs-

mechanismen eingehen.

Zur Berechnung der gesamten Strahlungswarmestromdichte muss Gl. 2.29 noch wie folgt tiber alle Wel-
lenldngen integriert werden:
4 BeSK dT ¢ 1 aeA,SK d 16ﬁ2 OsB T3 dT

_Z - | = A= 22" 2.30
3 9T dx 5 Ea degk 3ER(T) dx ( )

s = T‘?s,A dA =
0

2

Hierzu wurde der Zusammenhang egx = i ogp T* ausgenutzt?! und weiterhin ein spektral gemittelter

YWie vorher handelt es sich bei der Strahlungswérmestromdichte eigentlich um einen Vektor und 4 5 bezeichnet hier den
Betrag dieses in x-Richtung zeigenden Vektors § SA-

2Die spektrale (e, ) bzw. integrale (¢) hemisphérische Strahlungsstromdichte (engl. ,,emissive power”) wird auch als (spek-
trale bzw. integrale) ,spezifische Ausstrahlung” bezeichnet.

2IDie von einem schwarzen Kérper in ein Medium emittierte integrale hemisphérische Strahlungsstromdichte egx betrégt nicht
wie im Vakuum ogp T# (vgl. Gl. 2.19), sondern 72 g T* [88, S. 30].
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Extinktionskoeffizient E (T) wie folgt definiert [88, S. 579 f.]:

h? ¢

Ti P (5x7) dA (2.31)
T5 ) EA ne \ _1\° '
05 A8 (exp (5i5r) - 1)

Mathematisch betrachtet ist E (T) ein gewichteter Mittelwert, bei dem die Extinktionsbeitrége jeder ein-
zelnen Wellenldnge entsprechend dem (temperaturabhéngigen) Anteil de, gk /desk der jeweiligen Wel-
lenlinge im Schwarzkdrper-Spektrum gewichtet werden.?? Durch diese Art der Mittelung erhilt Ex (T)
—aufer fiir graue Medien mit wellenlingenunabhéngiger Extinktion — eine schwache Temperaturabhén-
gigkeit [206, S. 1178 £.]. Wird die Mittelung nicht tiber alle Wellenldngen, sondern nur innerhalb eines
bestimmten Wellenlédngenintervalls AA vorgenommen??, so gilt [88, S. 579]:

1 aeA SK 1 9epsK
1 fAA E dA fAA En Oesk dA (2.32)
E (T) 9ea 5K B 9 5K '
RAA Jan 5 dA Jan Beir dA

Bei einer Mittelung tiber das gesamte Spektrum ergibt sich Gl. 2.31 aus GI. 2.32 mit fo aeeA =K dA = 1. Der
Vergleich von Gl. 2.30 mit der Fourier-Gleichung (Gl. 2.18) liefert schlieSlich die Strahlungsleltfahlgkelt
162 T®
Ng = L IsB- (2.33)
3ER(T)

Die GIn. 2.31 u.2.33 gehen auf RosseLanp [169, S. 44] zuriick, der damit den Strahlungstransport im
Inneren von Sternen beschrieb. Deshalb wird der gesamte Ansatz, den Strahlungstransport als Diffu-
sionsprozess aufzufassen, auch Rosseland-Diffusionsmodell genannt. Ebenso wird der gemafs Gl. 2.31
definierte Extinktionskoeffizient E r(T) als Rosseland-Mittel bezeichnet.

Nachdem bei Anwendbarkeit des Diffusionsmodells sowohl die Leitungs- als auch die Strahlungswar-

mestromdichte die Fourier-Gleichung erfiillen, ldsst sich der Gesamtwarmestrom in folgender Form an-
geben [88, S. 680; 161, S. 87]:

1672 0cp T3\ =
—SB>VT

i=d +dc=—0\; +A)VT = — [ A, + ——
g=4qr+4s (AL +As) (L 3ER(T)

(2.34)
Die beiden Beitrage §; und 45 konnen also aufgrund ihrer Entkopplung getrennt voneinander berechnet
und anschliefend addiert werden, weshalb Gl. 2.34 auch als ,,additive Ndherung” bezeichnet wird [161,

S. 86]. Alternativ ldsst sich Gl. 2.34 auch so interpretieren, dass der gesamte Warmetransport mit der eff.
Warmeleitfahigkeit (vgl. Abschn. 2.4.1)

1672 og T3

Ap=Ap +Ag= A + ——
E L S L 3ER(T)

(2.35)
beschrieben werden kann. Dies stellt gegentiber der bei optisch diinnen Medien bestehenden Strahlungs-
Leitungs-Kopplung (vgl. Gl. 2.28) eine drastische Vereinfachung dar. Zudem gilt Gl. 2.35 bei ausreichend
hoher Extinktion auch fiir temperaturabhidngige A; [162, S. 493], wahrend bei der Herleitung von Gl. 2.28
A als temperaturunabhéngig angesetzt wurde [209]. Anders als im Fall reiner Streuung (wy =1) ist die

22Die Tatsache, dass genau genommen die Kehrwerte L, = 1/E 5 gemittelt werden, ldsst sich so interpretieren, dass faktisch
ein spektraler Mittelwert der freien Weglidnge L 5 gebildet wird.

BDies kann z. B. notwendig sein, wenn die Voraussetzung 7y 5 31 nur innerhalb bestimmter Wellenléngenbereiche iiberhaupt
erfiillt ist. In diesem Fall bezieht sich auch die durch Gl. 2.30 gegebene Warmestromdichte nur auf das Wellenliangenintervall AA.
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Entkopplung der Beitrige §; und dg zwar nicht mathematisch exakt, jedoch verringert sich die Abwei-
chung zwischen additiver Ndherung und exakter Losung mit zunehmender optischer Dicke. Damit ein
Medium als optisch dick bezeichnet werden kann und Diffusionsmodell sowie additive Ndherung an-
wendbar sind, wird bei HoweLL T AL. Ty 5 2 10 fiir alle Wellenlédngen verlangt [88, S. 575]. Diese Forde-

rung wird nachfolgend unter Beriicksichtigung anisotroper Streuung noch néher spezifiziert.

Erweiterung auf anisotrope Streuung

Bis hierher wurden samtliche Zusammenhinge, insbesondere auch Gl. 2.33 unter der Annahme isotroper
Streuung hergeleitet.2* Fiir reale Medien stellt dies eine grobe Vereinfachung dar, da die Streuprozesse in
der Regel stets eine geringe, bei manchen Materialien sogar eine starke Richtungsabhingigkeit aufweisen.
Es kann jedoch gezeigt werden, dass sich die bisherigen Erkenntnisse auch auf Medien mit anisotroper
Streuung {ibertragen lassen. Wie Caps ausfiihrt, muss E 5 hierfiir ersetzt werden durch einen (spektralen)
effektiven Extinktionskoeffizienten E %, der wie folgt definiert ist [25, S. 13-16]:%

Ef =Ep (1 —wp i) (2.36)

Der sogenannte Anisotropiefaktor i in Gl. 2.36 ist ein mit der Streuphasenfunktion P(8, ¢) gewichteter
Mittelwert von p = cos ¢, wobei ¢ den Streuwinkel bezeichnet [25, S. 13; 33]:

N —

1 . 1
=iz foz4np(’9’4’) cos 9 d() = _fl P(p) pdp (2.37)

Hierbei wird iiblicherweise angenommen, dass P(¢) bzw. P(y) nicht vom Azimutwinkel ¢ abhingt. Bei
vorwadrtsgerichteter Streuung nimmt ji positive Werte an (0 < ji < 1), wobei der Extremfall i = 1 einer rei-
nen Vorwirtsstreuung entspricht. Wie aus Gl. 2.36 ersichtlich ist, wird dadurch E § verringert, sodass die
Strahlungsleitfahigkeit ansteigt. Die jeweils gegensitzlichen Aussagen gelten bei riickwértsgerichteter
Streuung. Fiir isotrope Streuung ist j =0 und somit £ = E 5.

Mithilfe von Monte-Carlo-Simulationen konnte Caps zeigen, dass das Strahlungsdiffusionsmodell auch
bei stark vorwérts gerichteter Streuung (ji = 0,955) mit der Modifikation von Gl. 2.36 giiltig bleibt. Selbst
bei senkrechtem, d.h. maximal gerichtetem Strahlungseinfall auf ein Medium ist nach einer optischen
Tiefe von 75 = 15 die Strahlungsintensitit ndherungsweise isotrop verteilt, bei diffus einfallender Strah-
lung?® sogar noch friiher [25, S. 16 ff.]. Um das Diffusionsmodell auch bei anisotroper Streuung, welche
in der Praxis den Normalfall darstellt, sicher anwenden zu konnen, fordert Reiss deshalb, dass die opti-
sche Dicke mindestens 7 o > 15 betragen muss [206, S. 1177 u. S. 1212].

Schliefilich ldsst sich auch aus dem spektralen, effektiven Extinktionskoeffizienten E*, in den neben E A
auch die in der Regel wellenldngenabhédngigen Parameter wy und ji eingehen, analog zu Gl. 2.31 ein
Rosseland-Mittel E & (T) bilden [25,S. 20; 161, S. 90], welches dann anstelle von E r(T) in Gl. 2.33 verwen-
det werden muss.

24 Weiterhin wurde implizit angenommen, dass die einzelnen Streuereignisse unabhéngig voneinander betrachtet werden kén-
nen. Diese Annahme ist fiir por6se Materialien in jedem Fall nicht mehr gerechtfertigt, wenn die Porositdt ® < 0,8 ist. Spatestens
dann muss eine Verringerung der Extinktion durch abhéngige Streuung berticksichtigt werden [206, S. 1180].

ZDer Faktor wy in Gl. 2.36 tritt nur bei entsprechend normierter Streuphasenfunktion P(9, ¢) auf. Wird P(8, ¢) so normiert,
dass das Integral é Ja P(8,9) dQ = w, ergibt, so entfillt der Faktor wy in Gl 2.36 [25, S. 13 u. S. 16]. Die hier angegebene
Definition von E} , welche auch von Reiss verwendet wird (vgl. [161, S. 88]), entspricht der Normierung é o P8, 9)dO=1.

26Djeser Fall ist fiir die Praxis relevanter, da reale heife Oberflichen in der Regel diffus abstrahlen.
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Parameter der Strahlungsleitfihigkeit

Im Folgenden soll noch niher auf die einzelnen Parameter eingegangen werden, welche zur Bestimmung
der Strahlungsleitfdhigkeit (Gl. 2.33) erforderlich sind. Zunéchst wird der Brechungsindex 7i (genauer:
Realteil des komplexen Brechungsindex) behandelt. Hierzu wird ein Effektivwert i fiir porése Medien,
welche aus einer Festkorperphase mit Brechungsindex 7ip und einer Gasphase mit 7ip = 1 bestehen, be-
notigt. In der Literatur findet sich fiir 7ig eine Gleichung, bei der die beiden Beitrage mit dem jeweiligen
Volumenanteil gewichtet und addiert werden [39; 63]:

ﬁE=d>+(l—<D)ﬁF=1+Z—i(ﬁF—1) (2.38)

Rerss merkt an, dass optische Konstanten sich nicht additiv verhalten und gibt stattdessen eine exaktere
Berechnungsformel an [161,S. 91 £.]:

p 1E-1
T 7242
pp AE—1
PT A%+2

A2 =1+ (2.39)

Falls — wie bei exp. Perlit — die Festkoérperphase hauptsichlich aus amorphem Siliziumdioxid besteht,
kann fir #ip in guter Ndherung der Brechungsindex von Quarzglas (/i =1,4) verwendet werden [39].
Aufgrund des kleinen Verhiltnisses pg/pr (vgl. Abschn. 2.2.3) ist der effektive Brechungsindex 7ir von
exp. Perlit nur geringfiigig grofier als eins.

Bei der Temperatur T in Gl. 2.33 handelt es sich zundchst um die lokale Temperatur des Mediums. In
vielen praktischen Anwendungen, sowie auch in Warmeleitfahigkeitsmessungen mit Plattenapparatu-
ren (vgl. Abschn. 2.6.1), befindet sich das Medium zwischen zwei ebenen Fldachen und seine lokale Tem-
peratur variiert zwischen den Temperaturen T; und T, der Begrenzungen. Aufgrund der temperatur-
und somit auch ortsabhingigen Gesamtwarmeleitfdhigkeit A =A; +Ag (Gl 2.35) dndert sich der Tem-
peraturgradient mit dem Ort, sodass tiberall die Fourier-Gleichung (Gl. 2.18 ohne das letzte Gleichheits-
zeichen) erfiillt ist. Die Definition einer mittleren Warmeleitfdhigkeit (vgl. [162, S. 495; 220, S. 39])

T T 52 4 _ T4
- 1 1 167205 (T7 —T5)
Ap=— [Ae(MdT = m—— [ A dT+ —=% 2.40
F Tl—Tsz e Tl—Tsz r 3Ey 4(Th —Ty) (240)
2 2
fihrt fir den Strahlungsanteil zur sogenannten Strahlungsmitteltemperatur [206, S. 1178]:
1 (TH-T%) \Il
3-_ 1 2/ =\ (T2 +T3)(T; +T 241

Beim Ausfiithren der Integration in Gl. 2.40 wird die lediglich schwache Temperaturabhingigkeit von
E} vernachldssigt. Verwendet man die Strahlungsmitteltemperatur zur Berechnung von Ag, so erhalt
man eine mittlere Strahlungsleitfahigkeit Ag = Ag(Ts), welche von T; und T, abhéngt, und mit der die
gewdohnliche Formel Q = A(T; — T,)A/d fiir den Warmestrom zwischen ebenen Platten (Gl. 2.18 hinter
dem letzten Gleichheitszeichen) erfiillt ist. Fiir die Auswertung des Rosseland-Mittels E % (Ts) muss dann
ebenfalls die Strahlungsmitteltemperatur herangezogen werden [206, S. 1178]. Somit ldsst sich GI. 2.33
im allgemeinen Fall der anisotropen Streuung bei einer durch die Anwendung bzw. das Experiment

vorgegebenen Strahlungsmitteltemperatur T wie folgt schreiben:

_ 167’7% 0sB T;

5= 3Erry (2.42)
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Eine bisher nicht beriicksichtigte Eigenschaft des Extinktionskoeffizienten E, ist seine Proportionalitét
zur Dichte des absorbierenden und streuenden Mediums, welche die Definition eines massenspezifi-
schen Extinktionskoeffizienten é, = E 5 /p nahelegt [88, S. 36]. Dies ldsst sich mit Gl. 2.36 zunachst auf E }
und - nachdem das Rosseland-Mittel lediglich eine Wellenldngen-Mittelung darstellt — auch auf E(T)
tibertragen, sodass gilt:

EX(T) = pei(T) (2.43)

Fiir p ist bei einem pordsen Pulver die Schiittdichte o5 zu verwenden. Die Grofie & (T) wird Rosseland-
gemittelter, massenspezifischer, effektiver Extinktionskoeffizient genannt und ist ebenso wie £ (T) leicht

temperaturabhéngig.

Zusammenfassung und abschlieSende Bemerkungen

Wie in diesem Abschnitt gezeigt wurde, ermdglicht es das Diffusionsmodell, eine echte Warmeleitfa-
higkeit A5 (Gl. 2.42) fiir den Strahlungstransport innerhalb eines pordsen Mediums anzugeben, welche
zur kombinierten Festkorper- und Gaswéarmeleitfahigkeit A; addiert werden kann, um die eff. Warme-
leitfahigkeit Ap =Ag + Ay zu erhalten (vgl. [192; 217; 226]). Dieser Ansatz ist vollig verschieden von der
sonst gewohnlichen Beschreibung des Strahlungstransports als Austauschprozess zwischen Oberflichen
(Gl. 2.20). Vielmehr sind die Oberflicheneigenschaften (z. B. Emissionsgrad) fiir die Strahlungswérme-
stromdichte tiberhaupt nicht relevant. Um das Diffusionsmodell anwenden zu konnen, ist eine ausrei-
chend hohe optische Dicke des Mediums (7( 5 > 15 [162]) erforderlich. In diesem Abschnitt wurde die
optische Dicke fiir den stationdren Warmetransport zwischen ebenen Platten definiert. Das Diffusions-
modell lédsst sich jedoch auch auf beliebige Geometrien sowie auf die instationdre Wéarmeleitung ver-
allgemeinern, wenn gefordert wird, dass die mittlere freie Wegldnge der Strahlung fiir alle Wellenlan-
gen klein gegentiber der charakteristischen Dimension des Warmeiibergangs (vgl. Fufinote 13) ist. Zur
Bestimmung des Strahlungsbeitrags Ag ist der Rosseland-gemittelte, effektive Extinktionskoeffizient E;

essentiell, welcher sich auf unterschiedliche Art und Weise ermitteln I&sst (s. Abschn. 2.7).

Wihrend in diesem Abschnitt Strahlungs- und Leitungstransport aufgrund ihrer raumlichen Uberla-
gerung zundchst gemeinsam betrachtet werden mussten, kann bei der nun folgenden Behandlung der
beiden Leitungsmechanismen ausgenutzt werden, dass Gaswarmeleitung (Abschn. 2.4.3) und Festkor-
perwdrmeleitung (Abschn. 2.4.4) in verschiedenen Phasen, also raumlich getrennt voneinander statt-
finden. Sie konnen deshalb vorerst isoliert, d. h. unter Abwesenheit des jeweils anderen Mechanismus
betrachtet werden. Ihre Kombination zur gemeinsamen Warmeleitfahigkeit A; (vgl. Gl 2.35) erfolgt in
Abschn. 2.4.5.

2.4.3 Wairmeleitung in der Gasphase

In Gasen erfolgt die Warmeleitung durch die Gasteilchen, d. h. die jeweiligen Atome oder Molekiile des
Gases. Dabei ist der Warmetransport entweder diffusiv, wenn vorwiegend Stofie zwischen den einzelnen
Gasteilchen untereinander stattfinden, oder ballistisch, wenn vorwiegend St6f8e mit den Begrenzungs-
winden des Gefafles stattfinden, in dem sich das Gas befindet (vgl. Abschn. 2.3.4). Zur diesbeziiglichen
Charakterisierung der Gaswarmeleitung wird die sogenannte Knudsen-Zahl Kn wie folgt definiert [96,
S.4]:

Kn = L (2.44)

dC

Hierbei ist die mittlere freie Wegldnge L diejenige Wegstrecke, die ein Gasteilchen im Mittel zwischen
zwei Stofien mit anderen Gasteilchen zuriicklegt. Geméf der kinetischen Gastheorie ergibt sich L aus der
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Teilchendichte 1, dem Stoflquerschnitt?” ¢ sowie dem Gasdruck p [99, S. 113]:

1 kT

\/Ena B \/Epa

Die charakteristische Dimension d. des Warmetibergangs (vgl. Fuinote 13) im Nenner von Gl. 2.44 wird

L=

(2.45)

im Fall der Gaswarmeleitung charakteristische Gefdffdimension genannt. Fiir die Geometrie ebener, par-
alleler Platten im Abstand d gilt d. =d. Hieraus wird direkt ersichtlich, dass die Knudsen-Zahl fiir die
Gaswirmeleitung als Verhiltnis zwischen mittlerer freier Wegldnge und Plattenabstand (allgemein: cha-
rakteristischer Dimension) eine Entsprechung zur optischen Dicke fiir den Strahlungstransport darstellt
(vgl. GIn. 2.27 u. 2.22). Lediglich Zahler und Nenner des Verhiltnisses sind bei beiden Grofien jeweils
vertauscht.

Anhand der Knudsen-Zahl unterscheidet man nun die beiden Grenzfille des Kontinuums (diffusiver
Warmetransport, Kn « 1) und der freien Molekiilbewegung (ballistischer Warmetransport, Kn>>1),
welche nachfolgend detaillierter betrachtet werden.

Gaswirmeleitung bei kleinen Knudsen-Zahlen (Kontinuum)

Der Bereich kleiner Knudsen-Zahlen (Kn « 1) wird Kontinuum genannt. Die mittlere freie Wegldnge
ist deutlich kleiner als die Gefaflabmessungen, wodurch die Stofie der Gasmolekiile vorwiegend un-
tereinander, und nur sehr selten mit den Wanden erfolgen. In diesem Fall kann der Warmetransport als
Diffusionsprozess aufgefasst werden, und aus vereinfachten Uberlegungen fiir ein einatomiges Gas lasst
sich ein Zusammenhang fiir die Kontinuumswérmeleitfdhigkeit A, ableiten [99, S. 164 ]:
Aozén@Lg—izépﬁch (2.46)
Eine detailliertere, auf Eucken [53] zuriickgehende Betrachtung, welche auch fiir mehratomige Gase
gltig ist, liefert [99, S. 182]:
Ao = 9x -5
4
Fiir die dynamische Viskositét 7 in Gl 2.47 kann eine von CHaPMAN & CowLING entwickelte Gleichung
verwendet werden [36, S. 168]:

ncy (2.47)

17:15—6 @%:%pi)L (2.48)
Hierbei bezeichnet m die Masse und D den Durchmesser eines Molekiils. Setzt man GI. 2.48 in Gl. 2.47
ein, so ergibt sich daraus fiir A dieselbe Abhdngigkeit von den Parametern p (Gasdichte), o (mittlere
Geschwindigkeit der Gasteilchen), L (mittlere freie Wegldnge) und cy, (spezifische Warmekapazitit bei
konstantem Volumen) wie in Gl. 2.46. Lediglich der Vorfaktor 1/3 wird ersetzt durch das Produkt aus

57m/32 und (9 k — 5)/ 4 mit dem Adiabatenexponent «.

Zur Herleitung einer ausfiihrlicheren Formel fiir Aj werden nun folgende Zusammenhénge aus der ki-
netischen Gastheorie benétigt [76, S. 33-53]:

M p Mp
Ny NjskgT R, T (2:49)

?Stellt man sich die Gasteilchen als harte Kugeln mit Durchmesser D vor, so kann der geometrische Stoiquerschnitt o = 71 D?
verwendet werden.
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_ [8Rr,T
=\ (2.50)
R
2
gz 12 (2.52)

Hierbei bezeichnen M die Molmasse des Gases und f die Anzahl der Freiheitsgrade der Molekiile, wobei
es sich sowohl um Translations- als auch um Rotations- und Schwingungsfreiheitsgrade handeln kann.
Aus den GIn. 2.47 bis 2.52 ergibt sich schliefilich [10, S. 14]:

5w 2f+9 ,8Rm

Aufgrund von L ~ p~1 (s. Gl. 2.45) ist Ay unabhéngig vom Gasdruck. Fiir Luft bei Umgebungsbedingun-
gen (T =20°C und p =1bar) erhilt man mit L =65,4nm [92] und M =28,96 g/mol [206, S. 196] einen

Wert von Ay = 24,08 mW /m K. Hierfiir wurde f=5 gesetzt, da Schwingungen der zweiatomigen Gasmo-

lekiile N, und O, bei Raumtemperatur praktisch noch nicht angeregt sind, und somit drei Translations-
und zwei Rotations-Freiheitsgrade verbleiben [93, S. 56]. Der so berechnete Wert fiir Ay weicht nur um
ca. 7% vom experimentellen Literaturwert Aqg =25,87mW/mK [206, S. 197] ab.

GemafS den GIn. 2.53 und 2.45 erwartet man fiir die Kontinuumswarmeleitfdhigkeit einen Temperatur-
verlauf der Form Aq ~ VT, jedoch nur wenn die Temperaturabhédngigkeit der Parameter fund ¢ vernach-
lassigt wird.?8 Fiir eine héhere Genauigkeit wird Ay (T) fiir die Gase Luft und Stickstoff deshalb tiber eine
Ausgleichsfunktion durch tabellierte Daten abgebildet. Diese stammen aus [206, S. 197-220] und sind in

Abb. 2.2 dargestellt. Fiir die Ausgleichsfunktion werden eine Potenzfunktion der Form
Ao [mW/mK] = C; (T [°C] + C,) (2.54)

gewdhlt und die Parameter C;, C, und C3 angepasst. Hierdurch ergeben sich die Werte C; =0,5180,
C, =226,3 und C3 =0,7104 fiir Luft, sowie C; =0,5773, C5 =222,3 und C;3 = 0,6899 fiir Stickstoff.

Gaswirmeleitung bei groen Knudsen-Zahlen (freie Molekiilbewegung)

Im Bereich der freien Molekiilbewegung (Kn>>1) ist die mittlere freie Wegliange deutlich grofier als
die Gefaldimension d.. Ublicherweise wird dies durch eine Absenkung des Gasdrucks (Evakuieren)
erreicht (vgl. Gl. 2.45), sodass ein stark verdiinntes Gas vorliegt. Die Gasmolekiile stoflen dann die meiste
Zeit mit den Gefiflwanden und nur selten untereinander. Folglich ist der Warmetransport seiner Art
nach kein Diffusionsprozess mehr, sondern es findet vielmehr ein direkter Energieaustausch zwischen
den begrenzenden Winden statt (ballistischer Warmetransport). Der zugehdrige Warmestrom Q. lasst
sich folgendermaflen beschreiben [93, S. 58 £.]:

a x¥+1T,-T,

5 A
POy %=1 T

(2.55)

Dieser Formel liegt die Geometrie ebener, paralleler Platten zugrunde, wobei die Temperaturen T; und
T, < T; der beiden Platten unterschieden werden miissen von der (mittleren) Gastemperatur T. Ein ent-
scheidender Parameter in Gl. 2.55 ist der Akkommodationskoeffizient «, welcher den Energieaustausch

28In Wahrheit nimmt f mit steigender Temperatur leicht zu und ¢ ab, siche Anh. B.
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Abbildung 2.2: Kontinuumswérmeleitfahigkeit A, von Luft und Stickstoff fiir Temperaturen zwischen —50 °C und
900 °C. Die Interpolations-Kurven der aus [206, S. 197-220] stammenden Daten wurden gemaf3 Gl. 2.54 gefittet.

beim Stof} der Gasmolekiile mit den Wianden?® beschreibt und wie folgt definiert ist [104]:

o= ein Lous (2.56)

Tez'n - TWand
Hierbei ist T,;, die Temperatur der einfallenden Gasmolekiile vor dem Stofs, dementsprechend T,,,; die
Temperatur der austretenden Molekiile nach dem Stof3, und Tyy,,,; die Wandtemperatur. Im Fall eines
vollstandigen Energieaustausches ist T, = Ty, und somit « = 1. Im anderen Extremfall, wenn {iber-
haupt kein Energieaustausch stattfindet, ist T, ; = T,;,, und a = 0. Allgemein héngt « von der Kombina-

tion aus Gas und Wandmaterial sowie von der Oberfldchenrauigkeit ab und liegt im Bereich 0 <a <1.

Vergleicht man Gl. 2.55 mit dem Fourier’schen Gesetz (Gl. 2.18), und driickt anschlieSend o und x durch
die GIn. 2.50 und 2.52 aus, so ldsst sich eine scheinbare Gaswarmeleitfdhigkeit A, fiir den Bereich der
freien Molekiilbewegung wie folgt angeben:

_oa xk+1d. o R,
o4 K—1T_pdc(f+1>2—a\]8nMT (2.57)

Im hier betrachteten Fall ebener Platten kann der Plattenabstand 4 aus Gl. 2.18 gleich der charakteris-
tischen Gefafidimension d, gesetzt werden. Da A, somit vom Abstand der Begrenzungsflichen sowie

A =

[ee]

x| =

deren Akkommodationskoeffizient abhéngt, handelt es sich offensichtlich um eine scheinbare Warme-
leitfahigkeit (vgl. Abschn. 2.3.4). Anders als im Kontinuum ist A, geméafs Gl. 2.57 proportional zum

Gasdruck p und fiir p — 0 verschwindet deshalb auch die Gaswarmeleitung.

P Gleichung 2.55 gilt fiir den Fall, dass beide Winde denselben Akkommodationskoeffizienten aufweisen. Liegen stattdessen
zwei verschiedene Werte aq und a, vor, so muss der Faktor a /(2 — a) ersetzt werden durch aq ap /(1 + an — aq ap) [93,S. 59].
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Gaswirmeleitung bei beliebigen Knudsen-Zahlen (Sherman-Interpolation)

Die bisher gezeigten Berechnungsformeln fiir Ay und A, sind nur in den beiden Grenzfillen Kn « 1
bzw. Kn > 1 anwendbar. Um die Gaswarmeleitfahigkeit A; bei beliebigen Knudsen-Zahlen zu berech-
nen, kann eine Interpolationsformel nach SHErmAN [179] benutzt werden, bei der das harmonische Mittel
aus Ay und A, gebildet wird:>

Ao Ao Ao Ao

T hotis 142 T42pKn (2.58)

Dies entspricht anschaulich einer Hintereinanderschaltung der thermischen Widerstdnde, welche einer-
seits den Gefaflwanden und andererseits der dazwischenliegenden Gasschicht zugeordnet werden kén-
nen [10, S. 26]. Ein von BeikircHER angestellter Vergleich zwischen der Sherman-Interpolation, der ex-
akten Vier-Momentenmethode zur Lésung der Boltzmann-Transportgleichung, sowie einer von BEIkir-
cueRr durchgefiihrten Modifikation der Temperatursprungmethode nach Kennarp [99, S. 311-315] zeigt,
dass alle drei Ansitze fiir eindimensionale Geometrien zum gleichen Ergebnis fiihren [10, S. 11-33]. Zur
Berechnung von A in Abhédngigkeit der Knudsen-Zahl geméf3 Gl. 2.58 ist neben der Kontinuumswar-
meleitfahigkeit Ay (Gl. 2.54) nur der Parameter § notwendig, der die verbleibenden Konstanten und Ma-
terialgrofien enthélt. Durch Vergleich der Terme vor und nach dem dritten Gleichheitszeichen in Gl. 2.58
erhilt man zusammen mit den GIn. 2.44, 2.53 und 2.57:

1Ay, 1 5m2f+92-ua
=X =3 AT

(2.59)

Fiir Luft bei Raumtemperatur (f=5) und unter Annahme einer vollstaindigen Akkommodation (« =1)
ergibt sich B =1,55. In der Literatur finden sich Werte zwischen f=1,5 [159] und p =1,63 [206, S. 1174].

Unter Verwendung der Definition der Knudsen-Zahl (Gl. 2.44) sowie des Zusammenhangs fiir die mitt-
lere freie Wegldnge (Gl. 2.45) kann Gl. 2.58 noch weiter umgeformt werden:

A A
Ao = 0 0

= kT PH
142822 1+ B2
" 'Bﬁpﬂdc p

(2.60)

Diese Formel stellt eine einfache Beziehung zwischen A5 und dem Gasdruck p her. Der Halbwertsdruck
py bezeichnet dabei denjenigen Gasdruck, bei dem A5 exakt halb so groff wie A ist:
kT~ 5w 2f+92—a kgT  Z

=2 -z (2.61)
Vod. 16 f+1 a« gq

pu =2p

Je nach Gasart, Temperatur und Akkommodationskoeffizient erhélt man fiir den Faktor Z einen anderen
Zahlenwert. Fiir Luft bei Raumtemperatur betrigt o =4,3-1071Y m? [72]. Setzt man zusitzlich 8 =1,55
(entspricht # = 1) in Gl. 2.61 ein, so ergibt sich3! Z =206-10~* N/m. Fiir die geringfiigig hohere Bezugs-
temperatur 300 K geben FrickE ET AL. einen Wert von Z =230-10"#N/m an [68].

Die Temperaturabhidngigkeit der Gaswarmeleitfahigkeit A (T) ergibt sich aus Gl. 2.60 mit den Tempera-
turabhéngigkeiten der Grolen Ag(T) (s. Gl. 2.54 u. Abb. 2.2) sowie py (T). Dabei hangt py; (T) wiederum

von den Parametern f(T), a(T) und o (T) ab, welche allesamt temperaturabhéngig sind. Entsprechende

30Streng genommen wird in der Literatur [10, S. 24; 93, S. 61] die Sherman-Interpolation nicht fiir die Warmeleitfdhigkeit,
sondern fiir den Warmestrom verwendet. Aufgrund von Q ~A (GL 2.18) kann sie jedoch formal iibertragen werden, wenn man
berticksichtigt, dass A, eine scheinbare Wérmeleitfahigkeit ist.

31Die Einheit 10~# N/m fiir Z wird gewahlt, da der charakteristische Porendurchmesser d.. fiir ein poréses Medium {iblicher-
weise in der Gréfienordnung um liegt, und man hiermit py; aus Gl. 2.61 direkt in der Einheit hPa erhalt.
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Werte fiir den Temperaturbereich zwischen —50 °C und 900 °C, aus denen sich auch der Faktor Z(T) in
Gl. 2.61 berechnen lisst, finden sich fiir Luft und Stickstoff in Anh. B.

Anwendung auf porése Medien

Zur Beschreibung der gasdruckabhingigen Warmeleitfahigkeit des Gases in den Hohlrdumen eines po-
rosen Mediums wird tiiblicherweise Gl. 2.60 in Verbindung mit GI. 2.61 verwendet. Nachdem der zur
Herleitung von Gl. 2.60 verwendete Ausdruck fiir A, sich auf eine eindimensionale, ebene Geometrie
bezieht, wird hierdurch implizit der Warmetransport zwischen der warmeren und der kélteren Seite
einer beliebig geformten Pore durch den Warmetransport zwischen ebenen Platten angendhert. Die cha-
rakteristische Gefafiddimension d,, in Gl. 2.61 wird mit dem (mittleren) Porendurchmesser Dp des porésen
Mediums in Verbindung gebracht. In erster Ndherung kénnen die beiden Grofien einfach gleichgesetzt
werden [68; 127]. Bei geeigneter Materialstruktur (d.h. zellen- oder schwammartigen Poren) ldsst sich
der Porendurchmesser ndherungsweise durch (elektronen-)mikroskopische Aufnahmen visuell bestim-
men (vgl. [159]). Fiir Pulverschiittungen, die aus runden, massiven Kugeln bestehen, ist aus der Literatur

auBerdem ein Zusammenhang zwischen d, und dem Korndurchmesser Dy bekannt [207]:32

2 1

Diese Beziehung lésst sich prinzipiell auch fiir Materialien verwenden, bei denen innere und dufiere
Porositdt voneinander unterschieden werden miissen (vgl. Abschn. 2.1.2). In diesem Fall ist ® in GI. 2.62
durch & zu ersetzen. Bei exp. Perlit und anderen teilweise offenporigen Materialien, welche keinen klar
definierten Porendurchmesser besitzen, kann d, allgemein als effektiver Porendurchmesser — d.h. als
Weglédnge, welche die Gasmolekiile im Bereich der freien Molekiilbewegung zwischen zwei Kollisionen
mit den Festkorperstrukturen im Mittel zurticklegen — aufgefasst werden.

Neben der bisher behandelten charakteristischen Gefafsdimension d. muss in Gl. 2.61 bei der Anwen-
dung auf ein pordses Medium weiterhin der Akkommodationskoeffizient apy, des Gases am Material
der Porenwinde eingesetzt werden. Temperaturabhédngige apyy-Werte fiir Luft und Stickstoff an Poren-
wénden aus exp. Perlit sind in den Tabn. B.2 und B.3 im Anh. B aufgelistet.

Fiir die Gasdruckabhingigkeit von A5 erwartet man aufgrund von Gl. 2.60 in einer halblogarithmischen
Darstellung idealtypischerweise einen S-formigen Kurvenverlauf. Bei hohen Driicken néhert sich die
Gaswirmeleitfdhigkeit dem Kontinuums-Wert A an, wahrend sie bei niedrigen Driicken im Bereich der
freien Molekiilbewegung asymptotisch gegen null geht. Zwischen den beiden Grenzwerten findet ein
symmetrischer Ubergang statt, wobei die Position des Ubergangsbereichs auf der Druckachse vom Halb-
wertsdruck py; und gemafs Gl. 2.61 von d,. abhéngt. In Abb. 2.3 ist dies exemplarisch fiir Raumtemperatur
und fiinf verschiedene Werte von d, gezeigt. Fiir d. =20 pm (griine Kurve) erhilt man beispielsweise
py = 10hPa als den Druck, bei dem Ag auf die Hélfte des Kontinuums-Wertes abgesunken ist. Ein um-
fangreicher experimenteller Nachweis der Abnahme der Gaswarmeleitfdhigkeit feinporiger Materialien
im Vakuum erfolgte erstmals durch Smorucuowski [181] anhand verschiedener Pulver, weshalb hierfiir
auch die Bezeichnung ,Smoluchowski-Effekt” verwendet wird.

Abschliefiend zur Gaswarmeleitung in porésen Medien soll noch auf die Thematik der scheinbaren War-
meleitfahigkeit bei niedrigen Gasdriicken eingegangen werden: Mit der Begriindung, dass die Gasteil-
chen nur mit den Porenwénden stofSen, gibt Reiss an, dass im Bereich der freien Molekiilbewegung keine
echte Gaswirmeleitfahigkeit A fiir das pordse Medium existiert [206, S. 1211]. Tatsédchlich erhdlt man

32Von GL. 2.62 existieren mehrere Varianten, die sich geringfiigig unterscheiden, siehe z. B. [40, S. 28 f.; 96, S. 14; 206, S. 1173].
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Abbildung 2.3: Idealtypischer Verlauf der Gaswarmeleitfahigkeit (Verhaltnis A;/A) als Funktion des Gasdrucks
ftir Raumtemperatur bei verschiedenen charakteristischen Dimensionen d.. Berechnung geméf3 GIn. 2.60 und 2.61.

eine scheinbare Warmeleitfahigkeit, wenn man den Warmetransport innerhalb einer einzelnen Pore be-
trachtet, denn hier erfolgt ein ballistischer Warmeaustausch zwischen den Begrenzungsfldchen, d. h. den
Porenwédnden. Um zu beurteilen ob die Warmeleitfahigkeit A5 scheinbar oder echt ist, muss jedoch nicht
der Warmetransport innerhalb der einzelnen Poren, sondern vielmehr der Warmetransport durch das
gesamte pordse Medium, d. h. zwischen den Probenberandungen betrachtet werden. Nachdem Djp fiir
exp. Perlit (ca. 100 pm, s. Abschn. 2.2.4) deutlich kleiner als die Probendicke d (typischerweise mehrere
cm) ist, liegt auch bei niedrigen Driicken ein diffusiver Warmetransport — nicht innerhalb der Poren, aber
zwischen heifSer und kalter Probenberandung — vor, denn auf ihrem Weg von der heifien zur kalten Seite
stoflen die Gasmolekiile auf sehr viele dazwischenliegende Porenwédnde. Die Parameter Dp und apyy,
die zur Berechnung von Ag gemdfs den GIn. 2.60 und 2.61 herangezogen werden, und fiir d. und « ein-
gesetzt werden (s. 0.), sind zudem nicht auf die Berandungen bezogen, was typisch fiir eine scheinbare
Wairmeleitfadhigkeit wére, sondern sie sind Materialeigenschaften des Ausbreitungsmediums, d. h. des
pordsen Mediums. Somit handelt es sich bei der Gaswarmeleitfahigkeit A5 stets und insbesondere auch

im Bereich der freien Molekiilbewegung um eine echte Warmeleitfdhigkeit.

2.4.4 Wairmeleitung iiber die Festkorperphase

Wihrend die Warmeleitfahigkeit A des Porengases fiir alle Typen pordser Medien durch eine in der
Literatur allgemein verbreitete, einheitliche Formel (Gl. 2.58 bzw. Gl. 2.60) beschrieben wird, existieren
fur die Festkorperwarmeleitfahigkeit Ar des porosen Mediums verschiedene — wenn auch zum Teil 4hn-
liche - Modelle und Ansitze. Hierbei ist allgemein zu berticksichtigen, dass A in hohem Mafle von der
Materialstruktur abhingt. So wird der Warmefluss beispielsweise durch Verengungen oder tote Enden
(,,Sackgassen”) behindert oder durch die Anwesenheit von Poren auf Umwege gezwungen. Bei Pulvern
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(wie auch bei Fasermaterialien) muss zuséitzlich beachtet werden, dass der Warmefluss zwischen den
einzelnen Partikeln nur tiber die punktformigen Kontaktflichen erfolgen kann, an denen sich die Teil-
chen beriihren. Es treten deshalb thermische Kontaktwiderstinde auf. All diese Effekte fiihren dazu,
dass Ap fiir ein hochporoses Material (wie z. B. exp. Perlit, pyr. Kieselsdure oder Faserdammstoffe) ty-
pischerweise in der Gréflenordnung von 1 mW/m K liegt und somit etwa um einen Faktor 1.000 kleiner
ist als die Warmeleitfahigkeit des massiven, nicht-porosen Festkorperanteils, welche im Folgenden mit
A% bezeichnet wird. Weiterhin ist A auch wesentlich kleiner als die Kontinuumswarmeleitfadhigkeit A,
der Luft. Die Festkorperwarmeleitfahigkeit poroser Medien kommt deshalb erst im Vakuum bei unter-
driickter Gaswarmeleitung merklich zum Tragen. Da es sich bei Dammstoffen in der Regel um elektrische
Nichtleiter handelt, kommen nur Phononen® als Warmetréger in Frage.3*

Kontaktwiderstandsmodell

Fiir Schiittungen aus massiven Kugeln wurde die Festkorperwarmeleitung tiber die Kontaktfldchen durch
KacGaNER analysiert [96, S.18-21], der hierfiir die Hertz'sche Kontakttheorie (s. z. B. [117, S. 30-37]) ver-
wendete. Unter der Annahme, dass der thermische Kontaktwiderstand den dominanten Anteil am Ge-
samtwiderstand der Festkorperphase ausmacht (vgl. [161, S. 34-39]), konnen die von Kacaner hergelei-
teten Gleichungen zu einem Ausdruck fiir die Kontaktwarmeleitfdhigkeit kombiniert werden, welcher
dann der Festkérperwirmeleitfahigkeit Ar gleichgesetzt werden kann [206, S. 1174]:%°

1—12 1/s
Ap =344 (1 — )*/3 ( v pMB> A% (2.63)

Hierbei bezeichnen v die Poisson’sche Querkontraktionszahl, Y den Young’schen Elastizitdatsmodul und
pmp den auf die Kontaktflichen wirkenden mechanischen Belastungsdruck, welcher zumindest durch

das Eigengewicht der Schiittung, oder durch eine zusétzliche externe Druckbeaufschlagung gegeben ist.

Fiir die Abhédngigkeit der Festkorperwarmeleitfihigkeit vom mechanischen Belastungsdruck liefert das
Kontaktwiderstandsmodell Ay ~ p% mit b =1/3. Dies gilt jedoch nur, wenn erstens die Voraussetzung
einer elastischen Deformation der Partikel erfiillt ist, welche bei der Herleitung des Modells aufgrund der
Anwendung der Hertz’schen Kontakttheorie implizit angenommen wurde, und zweitens die mechani-
sche Belastung nicht zu einer Anderung der Porositit fithrt.>® Eine experimentelle Untersuchung durch
Caps & Fricke lieferte fiir Perlit-basierte Pulvermischungen im Bereich 0 <p,g <200kPa das Ergebnis
b=0,37 und somit eine gute Ubereinstimmung zur Theorie, wihrend die Messdaten fiir Mischungen
auf Basis gefillter Kieselsdure zwischen 0 <p,,p <400kPa am besten durch b= 0,52 beschrieben wer-
den konnten [27]. Fiir ein von DEeGeN Et AL. untersuchtes Kieselgur-Pulver konnte b = 1/3 immerhin bei
kleinen Belastungsdriicken (0 < pyp < 200kPa) bestitigt werden, wogegen fiir das gesamte vermessene
Druckintervall 0 < py,z < 1MPa die beste Ubereinstimmung mit einem wesentlich kleineren Wert von
b=0,05 gefunden wurde [39].

33 Auch in amorphen Materialien, bei denen keine Fernordnung wie in einem Kristallgitter vorliegt, lassen sich Phononen defi-
nieren und mit den Schwingungen der Atome assoziieren, siehe [101, S. 617-635].

34Ein Beispiel fiir ein Material, bei dem ein elektronischer Beitrag zur Festkorperwarmeleitfahigkeit prinzipiell berticksichtigt
werden muss, ist Kohlenstoff-Aerogel. Jedoch konnte durch WienEr gezeigt werden, dass der elektronische Beitrag aufgrund der
amorphen Materialstruktur nur ca. 5 % der gesamten Festkorperwérmeleitfahigkeit betragt [219, S. 76].

1/3
35K AGANER selbst gibt diesen Ausdruck nicht direkt an, sondern kombiniert die Faktoren 3,44 und (1 - 1/2) / in GL 2.63 zu
einem Vorfaktor von 3,37 [96, S. 21]. Somit wurde implizit v = 0,24 gesetzt. In einer fritheren Veroffentlichung gibt Kacaner den
Vorfaktor nicht mit 3,37 sondern mit 3,12 an [94].

36Die zweite Forderung ist beispielsweise nicht mehr erfiillt, wenn sich das Pulver im Experiment aufgrund der mechanischen
Druckbelastung setzt.
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Fiir kugelférmige Pulverteilchen, die sich in einer kubisch primitiven Packung anordnen, leiteten Tien &
CunNINGTON [199, S. 375] eine Formel fiir die Festkorperwarmeleitfahigkeit ab, welche eine hohe Ahn-
lichkeit mit GI. 2.63 aufweist und insbesondere dieselbe Abhédngigkeit von A}, pprp, Y und v liefert. Wei-
tere Gleichungen dieser Art finden sich auch bei Kwon er aL. [113] fiir eine kubisch primitive Struk-
tur sowie eine hexagonal dichte Kugelpackung. Die Anwendbarkeit dieser Formeln ist jedoch begrenzt,
da sie nur fiir die jeweils zugrundeliegende Kugelpackung gelten, welche durch eine starre Porositat
gekennzeichnet ist. Reale Pulverschiittungen liegen praktisch nie in einer dieser Anordnungen vor. Im
Gegensatz dazu ist die auf Kacaner zurtickgehende Gl. 2.63 allgemeingiiltiger, da sie einen weiten Po-

rositdtsbereich abdeckt und nicht von einer speziellen Anordnung ausgehend hergeleitet wurde.

Strukturfaktor-Modell

Ein wichtiger Beitrag zum Verstidndnis der Festkorperwédrmeleitung in nicht-granularen, porosen Medi-
en wurde von SCHEUERPFLUG ET AL. geleistet. Durch Vergleich der temperaturabhidngigen Warmeleitfa-
higkeit Ar monolithischer (d.h. zusammenhidngender, aus einem Stiick bestehender) Aerogele mit der
temperaturabhingigen Warmeleitfahigkeit A} von amorphem Siliziumdioxid (a-SiO,) zwischen 5 K und
300K konnte gezeigt werden, dass oberhalb von T =50K ein proportionaler Zusammenhang besteht
[175]:%7

Ap=GAp (2.64)

Der Proportionalitdtsfaktor G enthilt dabei die folgenden Beitrdge [174; 175]:
- Die ,Verdiinnung” des Festkorpermaterials, ausgedriickt durch das Dichteverhéltnis pg/pr.

— Verschiedene Reduktionsfaktoren, die ausschliefllich der Struktur des Aerogels geschuldet sind,
und z. B. durch eine Verldngerung der Wegstrecke des Warmeflusses, sowie zusitzliche Hinder-

nisse durch tote Enden oder Verengungen zu erkldren sind.

— Einem Korrekturfaktor, der berticksichtigt, dass die gemessene spezifische Warmekapazitit des

Aerogels von a-5i0, abweicht, was sich geméf3 Gl. 2.46 auch auf die Warmeleitfahigkeit auswirkt.

Da der dritte Beitrag nur fiir Aerogele gefunden wurde, und zudem nur einen Faktor von 1,35 ausmacht,
wéhrend der Wert von G im Bereich von 0,001 bis 0,01 liegt [175], wird er im Folgenden vernachlassigt.
Aufgrund der verbleibenden beiden Beitrage lasst sich Gl. 2.64 weiter umformen:

Ae=PBGar=1- )G A (2.65)

OoT
Hierbei wurde Gl. 2.8 verwendet. Der Proportionalitatsfaktor G’ enthilt nur noch strukturbedingte Bei-
trdge, weshalb er im Folgenden als Strukturfaktor bezeichnet wird.

Wihrend diese Erkenntnisse zundchst nur fiir monolithische Aerogele galten, konnte durch RerTeELBACH
ET AL. gezeigt werden, dass sie auch auf eine Reihe von a-5iO,-basierten Pulvern mit innerer Porositét
tibertragen werden kénnen. So wurde der durch Gl. 2.64 gegebene Zusammenhang auch fiir granulares
Aerogel, sowie fiir exp. Perlit, Kieselgur und gef. Kieselsdure bestatigt [163; 164]. Fir die Pulvermate-
rialien ist der allgemeine Proportionalitdtsfaktor G jedoch nochmals um einen Faktor von ca. 10 kleiner
als fiir monolithische Materialien, was von RerTeLBACH ET AL. direkt durch den Vergleich der Warme-

leitfadhigkeiten monolithischer und granularer SiO,-Aerogele nachgewiesen werden konnte [165; 166].

7Bei Temperaturen unter 50K ist der Quotient Ar/A% nicht mehr konstant, sondern nimmt ab, was mit der Begrenzung der
mittleren freien Weglédnge der Phononen durch die Nanostruktur der Aerogel-Partikel erklart werden kann (vgl. [163, S. 51 ff.]).
Der phononische Warmetransport ist dann nicht mehr als Diffusionsprozess zu beschreiben, sondern vergleichbar mit der freien
Molekiilbewegung eines Gases bei hohen Knudsen-Zahlen. Dieser Tieftemperatur-Effekt ist fiir diese Arbeit jedoch nicht relevant.
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Die Erklarung hierfiir lautet, dass bei Pulvern mit innerer Porositdt neben den bereits beschriebenen
strukturell bedingten Effekten noch die Reduzierung der Festkorperwarmeleitfahigkeit durch die Kon-
taktwiderstdnde hinzukommt. Dies stellt ebenfalls einen rein geometrischen Effekt dar, der insbesondere
nicht von der Temperatur abhidngt [163; 165; 166]. Wird deshalb Gl. 2.65 zur Beschreibung der Festkor-
perwarmeleitfihigkeit verwendet, so dndert sich nichts an der Tatsache, dass G’ ein reiner Strukturfaktor
ist. Er enthélt in diesem Fall lediglich auch die strukturbedingten Kontaktwiderstdnde.

Phononendiffusionsmodell

Eine weitere Moglichkeit zur Beschreibung der Festkorperwarmeleitfahigkeit beruht auf Gl. 2.46. Ob-
wohl urspriinglich aus der kinetischen Gastheorie stammend, hat diese Formel allgemeingiiltigen Cha-
rakter und kann auf Gase aus beliebigen (Quasi-)Teilchen — insbesondere auch Phononen - angewandt
werden.?® Beim Phononendiffusionsmodell wird nun postuliert, dass Gl. 2.46 nicht nur fiir einen mas-
siven, nicht-porgsen Festkorper gilt, sondern auch fiir ein poréses Medium, welches aus demselben
Grundmaterial besteht [39]:

1
Ap = 3 o 9% L* ¢* (2.66)

1

Die mit Stern markierten Grofien beziehen sich hierbei auf den massiven Festkorper. Bei 7* und o handelt
es sich um die jeweiligen Schallgeschwindigkeiten. Voraussetzung fiir die Giiltigkeit der Gln. 2.66 u.2.67
ist jeweils ein diffusiver Warmetransport, d. h. dass die mittlere freie Weglidnge L der Phononen klein ist
gegeniiber den Abmessungen der Festkorperstrukturen. Fiir a-5iO,-basierte Materialien ist dies in der
Regel erfiillt, da L aufgrund der fehlenden Fernordnung in amorphen Festkdrpern nur einige Atomab-
stande betrdgt [101, S. 633]. Nimmt man nun L =L* und ¢ =¢* an, so folgt aus den GIn. 2.66 u. 2.67 mit

p*=pr und p = pp: oy
B *

Ap = or o Af (2.68)
Somit kann die Festkorperwarmeleitfahigkeit eines porésen Mediums aus der Messung seiner Schallge-
schwindigkeit o berechnet werden, wenn das Dichteverhéltnis pg /o1 sowie die Warmeleitfahigkeit A}
und die Schallgeschwindigkeit * des Grundmaterials bekannt ist. Experimentelle Untersuchungen von
NiLssoN ET AL. [144; 145] ergaben fiir verschiedene Pulvermaterialien eine gute Ubereinstimmung zwi-
schen den somit berechneten und den tatsachlich (kalorimetrisch) gemessenen Festkorperwarmeleitfa-
higkeiten. Fiir exp. Perlit wurde durch KriMescu bei Raumtemperatur ebenfalls eine sehr gute Uberein-
stimmung gefunden [102, S. 43]. Ausfiihrungen von Reiss zeigen zudem, dass Gl. 2.68 auch theoretisch
verifiziert werden kann [162, S. 500-505]. Fiir nanostrukturierte Materialien wie z. B. Aerogel oder pyr.
Kieselsdure merkt Reiss — ebenso wie BouQuerteL [14] —jedoch an, dass die zugrundeliegende Annahme
L =L* mit Vorsicht anzuwenden ist, da die Strukturgrofien dieser Materialien nur unwesentlich groser
sind als die mittlere freie Wegldnge der Phononen [162, S. 504 f.].

Vergleich und Fazit

Obwohl Strukturfaktor-Modell und Phononendiffusionsmodell zwei urspriinglich verschiedene Ansit-
ze darstellen, ist ihre Verwandtschaft offensichtlich. Wie der Vergleich von Gl. 2.65 mit Gl. 2.68 zeigt,

38In der Festkorperphysik wird diese Formel deshalb bekanntlich auch zur Herleitung von Ausdriicken fiir die phononische
(oder auch elektronische) Warmeleitfdhigkeit verwendet (vgl. [79, S. 258 u. S. 300]). Zudem kann die Formel auch zur Herleitung
der Strahlungsleitfahigkeit A5 (Gl. 2.33) benutzt werden (s. Anh. A).
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kann der Strukturfaktor G’ dem Verhiltnis der Schallgeschwindigkeiten ©/9* gleichgesetzt werden. Dies
erscheint plausibel, da sowohl die Schallausbreitung als auch der phononische Warmetransport im poro-
sen Medium durch die geometrische Struktur beeinflusst werden. Das Phononendiffusionsmodell kann
deshalb als theoretische Fundierung des rein phdnomenologischen Strukturfaktor-Modells gesehen wer-
den und durch Messung der Schallgeschwindigkeiten ist die Bestimmung von G’ mdoglich. Beide Modelle
werden deshalb zusammengefasst und gemeinsam nur noch als Strukturfaktor-Modell (Abkiirzung: SF-
Modell) bezeichnet. Als alternative Moglichkeit zur Beschreibung der Festkorperwarmeleitfahigkeit in
porosen Medien verbleibt das Kontaktwiderstandsmodell (Abkiirzung: KW-Modell). Gemeinsamkeiten

und Unterschiede dieser beiden Modelltypen sollen im Folgenden diskutiert werden.

Eine Abhangigkeit der Festkorperwiarmeleitfahigkeit Ar vom Belastungsdruck ist explizit nur im KW-
Modell enthalten, eine Temperatur- und Dichteabhingigkeit jedoch in beiden Modellen. Die Tempera-
turabhéngigkeit Ap(T) resultiert beim KW-Modell aus A7(T) und Y(T) (s. hierzu [161, S. 41 £.]); beim
SF-Modell ergibt sie sich explizit nur aus A (T). Zwar sind bekanntermafien auch Schallgeschwindigkei-
ten temperaturabhéngig, es ist jedoch davon auszugehen, dass sich die beiden Abhingigkeiten von (T’
und 7* (T') gegenseitig kompensieren. Experimentelle Untersuchungen hierzu liegen allerdings nicht vor.

Beziiglich der Dichteabhédngigkeit von A finden sich in der Literatur auch empirische Ansitze der Form:

A ~ (5_?)” (2.69)

Der Exponent 4 variiert dabei je nach Materialtyp. So gilt a =1 fiir Schdume [68], was darauf hindeutet,
dass hier jedes Molekiil in gleichem MafSe sowohl zur Masse als auch zur Warmeleitfihigkeit beitragt.
Fir Aerogele und pyr. Kieselsdure liegt a zwischen 1,5 und 2 [67; 68]; hierbei kann ein Zusammenhang
zur Perkolationstheorie hergestellt werden [126]. Aufgrund des KW-Modells wiirde man gemafs GI. 2.63
a=1,33 erwarten. Fiir das SF-Modell (vgl. Gl. 2.65) gilt nicht zwingend a =1, da die Dichteabhdngigkeit
des Strukturfaktors® G’ beriicksichtigt werden muss, welche sich auch in einer Dichteabhéngigkeit der
gemessenen Schallgeschwindigkeiten o niederschlagt [144; 145].

Sowohl das KW-Modell als auch das SF-Modell liefern eine Proportionalitdt von Ap zur temperaturab-
hiangigen Warmeleitfahigkeit A} (T) des massiven Festkorper-Materials. Fiir exp. Perlit konnen in guter
Naherung die A;-(T)-Werte fiir Quarzglas (a-SiO,, engl. ,vitreous silica’ oder ,fused silica’) herangezo-
gen werden [163, S. 51]. Hierfiir wird in Anlehnung an Hemnemann [83, S. 52] wie folgt verfahren: Fiir
250K < T < 500K werden Daten von TouLoukian et AL. [201, S. 193] verwendet. Da diese jedoch bei ho-
hen Temperaturen einen Strahlungsbeitrag enthalten, wurde fiir 500K < T <1.100K eine Ausgleichsge-
rade durch strahlungsbereinigte Messdaten von Men’ & CrecHer NiTski [135] gelegt und anschlieSend
im Abstand von je 50K ein Datenpunkt aus der Geradengleichung berechnet. Die so erhaltenen Daten
des gesamten Bereichs 250 K < T < 1.100 K werden durch ein Polynom vierten Grades angenéhert:

A(T)=Co+CiT+CoT? + C3T® + C4 T (2.70)

Hierbei ist T in °C einzusetzen; das Ergebnis fiir A;(T) ist dann in W/mK. Die Werte der gefitteten
Koeffizienten sind Cq = 1,329, C; =1,937-1073, C, = —4,563-107%, C5 = 6,675-10% und C, = —3,352-10712,
In Abb. 2.4 ist die durch Gl. 2.70 beschriebene Temperaturabhédngigkeit zusammen mit den Daten von
TourLoukiaN et AL. [201, S. 193] und den Messdaten von MeN’ & CHeEcHELNITSKII [135] gezeigt.

Zur Beschreibung der Festkorperwarmeleitfahigkeit von exp. Perlit wird im Rahmen dieser Arbeit das

als besser geeignet erscheinende SF-Modell verwendet. Dies ist vor allem dadurch begriindet, dass die

39Verschiedene Effekte, die hierzu beitragen, werden von HeiNEMANN beschrieben [83, S. 74].
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Abbildung 2.4: Festkorperwarmeleitfahigkeit A} von Quarzglas fiir Temperaturen zwischen —23°C (250K) und
827°C (1.100K). Die in dieser Arbeit verwendeten Werte sind als durchgezogene Kurve dargestellt; sie werden tiber
GL. 2.70 wiedergegeben. Auierdem sind die zugrundeliegenden experimentellen Daten von TOULOUKIAN ET AL. [201,
S. 193] und Men’ & CHecHELNITSKII [ 135] gezeigt.

Perlit-Proben stets in loser Schiittung und ohne mechanische Druckbelastung vorliegen; der Einfluss
des Belastungsdrucks wird nicht untersucht. Fiir unbelastete Proben ist das KW-Modell aus folgendem
Grund problematisch: Um aus Gl. 2.63 einen von null verschiedenen Wert fiir A zu erhalten, muss auch
ein Belastungsdruck pyg # 0 angesetzt werden. In Experimenten hingegen beobachtet man auch ohne
mechanische Druckbelastung eine nicht verschwindende Festkorperwarmeleitfdhigkeit. KacaNer 16st
dies dadurch, indem er Gl 2.63 nur fiir den Unterschied aus belasteter und unbelasteter Messung her-
anzieht [96, S. 22]. Demgegentiber liefert das SF-Modell auch bei komplett unbelasteten Proben eine
endlich kleine Festkorperwdrmeleitfdhigkeit. Zudem ist zu berticksichtigen, dass das KW-Modell fiir
Granulate aus massiven Teilchen hergeleitet wurde. Wahrend es direkt auf Fasermaterialien tibertragbar
ist [96, S. 22 ff.], sind zun&dchst Anpassungen nétig um es fiir Pulver mit innerer Porositidt zu verwenden.
Stattdessen ist das SF-Modell auf ein beliebiges poréses Medium anwendbar.

2.4.5 Kombination von Festkorper- und Gaswarmeleitfahigkeit

Aus dem in Abschn. 2.4.2 erlduterten Strahlungsdiffusionsmodell ergibt sich die eff. Warmeleitfahigkeit
Ag eines porésen Mediums als Summe der Strahlungsleitfahigkeit A5 und der gemeinsamen Warmeleit-
fahigkeit A; der Leitungsmechanismen (s. Gl. 2.35). Dabei ist A} allgemein eine Funktion der Warme-
leitfahigkeit der Gasphase A (Gl. 2.60), der Warmeleitfahigkeit der (nicht-pordsen) Festkdrperphase Ay
(Gl. 2.70 fur a-SiO,-basierte Materialen), sowie der Materialstruktur des pordsen Mediums [202, S. 13].
Im evakuierten Zustand kann die Warmeleitung nur iiber die Festkorperphase erfolgen, sodass A durch
die in Abschn. 2.4.4 behandelte Festkorperwéarmeleitfahigkeit Ap gegeben ist. Verwendet man fiir A das
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SF-Modell, so ergibt sich:

Bei hoheren Gasdriicken lasst sich tiber die Differenz A; (p) — Ar eine Wéarmeleitfdhigkeit Ap(p) definie-
ren, welche die gesamte Gasdruckabhangigkeit von A; enthalt:

Ap(p) =Ar(p) — Ar (2.72)

Fir Schaume gilt in guter Naherung Ap(p) =Ag(p) [68]. Bei Materialien, deren Partikel sich nur an
Punktkontakten bertihren (d. h. Pulver, Fasermaterialien, Aerogele), stellt man hingegen fest, dass Ap(p)
in der Regel groeristals Ag (p) [199,5.372;62,S.22£.;64,S. 43]. Die Erkldarung hierfiir ist, dass die struk-
turbedingten thermischen Widerstdnde, die im evakuierten Zustand zu einer deutlichen Reduzierung
der Festkorperwarmeleitfihigkeit fithren, bei Anwesenheit eines Gases kurzgeschlossen werden kon-
nen [192]. Speziell der Gaswérmeleitung im Zwischenraumvolumen kommt diesbeziiglich eine grofse
Bedeutung zu, denn sie ermdglicht ein Kurzschliefien der Kontaktwiderstdnde an den Beriihrungspunk-
ten der Partikel: Die tiber die Festkérperphase mit der vergleichsweise hohen Leitfahigkeit A} fliefiende
Warme kann tiber das Gas in den dufSeren Poren zwischen den Partikeln tibertragen werden; die Kontakt-
widerstdnde werden hierdurch iiberbriickt. Dieser Effekt, der als Festkorper-Gas-Kopplung bezeichnet
wird [13; 68; 159; 193; 225], bewirkt die beobachtete Erh6hung des gasdruckabhingigen Anteils Ap.

Im allgemeinen Fall kann die gemeinsame Warmeleitfihigkeit A; der Leitungsmechanismen also als

Summe zweier Beitrdge beschrieben werden:
/\L = AF + /\p (273)

Hierbei enthilt Af die ausschliefSlich tiber die Festkorperphase stattfindende Warmeleitung, welche eine
Funktion der Materialstruktur (Strukturfaktor G') sowie der Warmeleitfdhigkeit des massiven Festkor-
peranteils A} ist. Der gasdruckabhidngige Anteil Ap enthélt sowohl die Warmeleitung in der Gasphase
als auch die Festkorper-Gas-Kopplung. Dementsprechend ist Ap eine Funktion von Ag(p), Ap und der
Materialstruktur. Verschiedene Modelle aus der Literatur, mit denen sich A, fiir ein poréses Medium
in Anlehnung an dessen Materialstruktur und unter Berticksichtigung samtlicher soeben beschriebenen
Abhingigkeiten berechnen lédsst, werden in Abschn. 3.3 vorgestellt.

2.4.6 Zusammenfassung: Effektive Warmeleitfihigkeit von expandiertem Perlit

Setzt man Gl. 2.73 in Gl. 2.35 ein, so ergibt sich, dass die eff. Warmeleitfahigkeit A von exp. Perlit aus
drei additiven Beitrdgen besteht:
Ap=As+Ap+Ap (2.74)

Hierbei sind die Strahlungsleitfahigkeit A5 durch Gl. 2.42 und die Festkorperwarmeleitfdhigkeit A durch
Gl 2.65 gegeben. In den gasdruckabhingigen Anteil Ap gehen die Gaswarmeleitfahigkeit aus Gl. 2.60
sowie der Effekt der Festkorper-Gas-Kopplung (s. Abschn. 2.4.5) ein. Eine Bestimmungsgleichung fiir
Ap erhdlt man aus den in Abschn. 3.3 vorgestellten Modellen.

Bei hinreichend niedrigen Gasdriicken verschwindet die Gaswérmeleitung (vgl. Abb. 2.3) und mit ihr
auch die Festkorper-Gas-Kopplung, sodass die Warmetibertragung nur durch Festkorperleitung und
Strahlung stattfinden kann. Die Summe dieser beiden Beitrdge liefert somit die mit Ay, bezeichnete War-
meleitfahigkeit im evakuierten Zustand:

/\E(p—’O) = /\5 +/\F = )LV (275)
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Aus der Definition der eff. Warmeleitfahigkeit folgt, dass A immer dann eine scheinbare Warmeleitfa-
higkeit ist, wenn dies fiir mindestens einen ihrer Beitrage zutrifft [206, S. 1211]. Dabei handelt es sich bei
Af (als Funktion von A}) sowie Ap (als Funktion von A} und Ag, siehe hierzu die Argumentation auf
S. 31 f.) stets um echte Warmeleitfdhigkeiten. Hingegen ist Ag nur dann eine echte Warmeleitfahigkeit,

wenn die Voraussetzung fiir das Strahlungsdiffusionsmodell erfiillt ist.

2.5 Wirmedammstoffe und Isolationstechniken

In praktischen Anwendungen wird der Transport von Wéarme durch den Einsatz von Dammstoffen
und sonstigen Isolationstechniken vermieden bzw. reduziert. Deren Wirksamkeit beruht darauf, dass
sie mindestens einen der Warmetransportmechanismen aus Abschn. 2.3 unterbinden oder zumindest
verringern. In diesem Abschnitt werden verschiedene Moglichkeiten der Warmeisolation jeweils kurz

beschrieben, wobei speziell auf Anwendungen im Hochtemperatur-Bereich eingegangen wird.

2.5.1 Konventionelle und mikroporose Niedertemperatur-Dammstoffe

Konventionelle Dammstoffe konnen dadurch charakterisiert werden, dass sie ruhende Luft — einen ver-
gleichsweise guten Isolator — in Hohlrdume der Groflenordnung 10 pm bis ca. 5 mm einschlielen. Ihre
Dammwirkung resultiert daraus, dass Konvektion in den Poren durch Reibungskréfte an den inneren
Oberfldachen verhindert wird (vgl. Abschn. 2.4). Beispiele fiir konventionelle Dammstoffe sind Mine-
ralwolle (als Fasermatten), Polystyrol und Polyurethan (als Hartschaumplatten), sowie Bldhglas und
Bldhton (als Granulat). Zudem zdhlen natiirliche Materialien wie z. B. Kokosfasern, Wolle oder Kork,
aber auch exp. Perlit im nicht-evakuierten Zustand, zu den konventionellen Dammstoffen.

Im Niedertemperatur-Bereich bis ca. 100 °C werden konventionelle Ddmmstoffe z. B. zur Isolation von
Gebduden, Warmwasserspeichern und -leitungen, oder Kiihl- und Gefrierschranken verwendet. Zwar
weisen einige der Materialen nur geringe Extinktionskoeffizienten auf, jedoch ist der Strahlungstrans-
port ohnehin nur schwach ausgepragt. Die Warmetibertragung erfolgt zum GrofSteil durch Gas- und
Festkorperwédrmeleitung, bzw. eine Kombination der beiden Mechanismen (Festkorper-Gas-Kopplung).
Die Porendurchmesser der Materialien sind zwar klein genug, um Konvektion zu unterdriicken, jedoch
immer noch grof3 gegentiber der mittleren freien Wegldnge der Luftmolekiile. Bei Umgebungsdruck ist
die Gaswarmeleitung deshalb voll ausgeprigt und die (Kontinuums-) Warmeleitfdhigkeit ruhender Luft
(25mW/mKbei 10°C, vgl. Gl. 2.54) stellt eine untere Grenze fiir die eff. Warmeleitfahigkeit dar.40 Typi-
sche Werte liegen bei 10 °C zwischen 30 mW/m K und 70 mW/mK [206, S. 673].

In Abgrenzung zu konventionellen Materialien weisen mikropordse Dammstoffe Hohlrdume mit Ab-
messungen von lediglich ca. 0,1 pm [45, S. 244] oder kleiner auf. Die Porengrof8e liegt somit in derselben
Groflenordnung wie die mittlere freie Weglénge der Luft bei Umgebungsbedingungen. Gemafs Abb. 2.3
fuhrt dies dazu, dass die Gaswédrmeleitfahigkeit bereits bei Umgebungsdruck um etwa 50 % reduziert ist.
Die eff. Warmeleitfiahigkeit kann demnach den Wert von 25 mW/mK fiir ruhende Luft unterschreiten,
weshalb mikroporése Dammstoffe hinsichtlich ihrer Isolationseigenschaften den konventionellen Ma-
terialien prinzipiell {iberlegen sind. Demgegentiber steht jedoch ein wesentlich hoherer Preis, was bei

Anwendungen oftmals ein wirtschaftliches Hindernis ist.

#0Eine Ausnahme bilden hier nur geschlossenporige Schédume, die mit einem Gas mit niedrigerer Wérmeleitfahigkeit als Luft
gefiillt sind. Beispielsweise wird die Warmeleitfahigkeit von Phenolharz-Hartschaum mit 20-45 mW/m K angegeben [206, S. 673].
Dies ist damit zu erkldren, dass zur Aufschdumung das Treibgas Pentan verwendet wird [16], welches eine Wéarmeleitfahigkeit
von 13,7mW/mK [206, S. 448] aufweist. Da der Schaum grofitenteils geschlossenporig ist [16], verbleibt das isolierende Treibgas
iiber einen Zeitraum von typischerweise einigen Wochen bis Monaten in den Poren.
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Zu den mikroporosen Materialien zdhlen insbesondere Aerogele [61; 69] und pyrogene Kieselsdure (ex-
akter: pyrogenes Siliziumdioxid) [55; 58, S. 478-485], welche beide durch Festkorper-Primérstrukturen
im Nanometer-Bereich charakterisiert sind. Fiir SiO,-Aerogel wurde bei Normalbedingungen eine eff.
Warmeleitfdhigkeit von 16 mW/mK gemessen [118]. Ein noch niedrigerer Wert von 12mW/mK wur-
de mit einem organischen Resorzin-Formaldehyd-Aerogel erreicht [127]. Fiir pyr. Kieselsdure werden
Werte knapp unter 20 mW/m K gemessen [68].

2.5.2 Hochtemperatur-Dammstoffe und Triibungsmittel

Wirmedammstoffe fiir den HT-Bereich konnen konventionell oder mikroporgs sein und miissen fol-
gende Anforderungen erfiillen: Erstens miissen sie eine ausreichend hohe Temperaturbestindigkeit auf-
weisen, welche vor allem fiir die konventionellen Polymer-Dammstoffe (Polystyrol, Polyurethan) nicht
gegeben ist. Diesbeztiglich zeichnen sich insbesondere silikatische Materialien wie Calciumsilikat (als
Dammplatte), Erdalkalisilikatwolle (als Fasermatte), oder pyr. Kieselsdure (als Pulver) aus, welche Tem-
peraturen bis ca. 1.000 °C standhalten. Zweitens muss der starken Zunahme der Strahlungsleitfahigkeit
mit der Temperatur (vgl. Gl. 2.42) durch hohe Extinktionskoeffizienten entgegengewirkt werden. Die-
se konnen sowohl durch eine Erh6hung der Materialdichte des HT-Dammstoffs (vgl. Gl. 2.43) als auch
durch die Zugabe von Triibungsmitteln erreicht werden.

Triibungsmittel (engl. ,opacifier’) lassen sich in Form fein zermahlener Pulver in die meisten Isolations-
materialien integrieren. Sie erhéhen den Extinktionskoeffizienten auf zweierlei Art: Erstens weisen sie
eine zum Teil deutlich hohere massenspezifische Extinktion auf als die reinen HT-Dammstoffe. Zwei-
tens besitzen die Pulverteilchen keine innere Porositit, sodass die Beimischung des Triibungsmittels mit
einer (zusatzlichen) Erhohung der Materialdichte einhergeht. Falls ein gegebener HT-Dammstoff Strah-
lungsfenster — also Wellenldngenbereiche mit besonders niedriger Extinktion — aufweist, so ist darauf
zu achten, dass diese durch einen entsprechend hohen Extinktionskoeffizienten des Triibungsmittels
moglichst vollstindig geschlossen werden. Allgemein lassen sich Triibungsmittel danach unterteilen, ob
sie Warmestrahlung vorwiegend absorbieren oder vorwiegend streuen (vgl. [161, S. 102]). Als Mafigro-
f3e hierfiir kann die Albedo w, herangezogen werden. Zu den vorwiegend absorbierenden Materialien
(0 < wp <0,5 fiir die meisten Wellenldngen) gehoren beispielsweise Siliziumcarbid (SiC) oder Borcarbid
(B4C) [110]. Auch Magnetit (Fe;0,) ist ein guter Absorber, jedoch muss beachtet werden, dass es in der
Gegenwart von Sauerstoff zu Fe,O; oxidiert [161, S. 114], welches schlechtere Extinktionseigenschaften
aufweist [161, S. 137]. Ahnliches gilt auch fiir Kohlenstoff-Ruf [64, S. 112]. Vorwiegend streuende Trii-
bungsmittel (0,5 < wy <1 fiir die meisten Wellenldngen) sind z. B. Ilmenit (FeTiO3) und Rutil (TiO,) bei
Teilchendurchmessern um 4 pm [110].

Abbildung 2.5 zeigt die temperaturabhingige eff. Warmeleitfahigkeit gebrauchlicher, kommerzieller HT-
Dammstoffe. Ergdnzend finden sich in Tab. 2.1 weitere Informationen zu den jeweiligen Materialien,
namlich die Dichte, das ggf. beigemischte Triibungsmittel, die maximale Anwendungstemperatur, sowie
die Datenquelle der in Abb. 2.5 gezeigten Warmeleitfahigkeit. Wie die Abbildung verdeutlicht, erreicht
getriibte pyr. Kieselsdure die mit Abstand beste Isolationswirkung. Dies ist durch die Mikroporositat
und die dementsprechend verringerte Gaswarmeleitung einerseits, sowie durch die Reduzierung des
Strahlungstransports aufgrund des beigemischten Triibungsmittels (SiC) andererseits zu erklaren. Mit
Preisen von ca. 4.000€/m? fiir pyr.-Kieselsdure-Pressplatten ist diese Dammlésung jedoch sehr kosten-
intensiv und ca. 4- bis 10-mal teurer als die anderen Materialien.

Auch exp. Perlit wird (beliiftet und ungetriibt) bereits als HT-Dammung verwendet. Die Warmeleitfa-
higkeit der bisher verwendeten Perlit-Typen ist jedoch hoher als die der in Abb. 2.5 gezeigten Materialien;
sie liegt ca. 60 % tliber den Werten fiir Erdalkalisilikatwolle [150].
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Abbildung 2.5: Effektive Warmeleitfahigkeit A gangiger HT-Dammstoffe fiir Temperaturen zwischen 200 °C und
800 °C. Die Buchstaben in Klammern sowie die Symbole der Datenpunkte geben an, ob das Material als starre Platte
(P, Quadratsymbol), flexible Matte (M, Rautensymbol) oder schiittfahiges Granulat (G, Kreissymbol) vorliegt, und
ob ein Triibungsmittel (T, ausgemaltes Symbol) zugemischt ist. Ergdnzende Informationen und Datenquellen sind
Tab. 2.1 zu entnehmen.

Tabelle 2.1: Eigenschaften und Datenquellen der in Abb. 2.5 gezeigten HT-Ddmmstoffe.

u . Dichte  Triibungs- Maximal- Daten-
HT-Dammstoff Erscheinungsform ke /m? mittel temperatur [°C elle
8 1% q
Calcium- )
silikat (P) Platte 285 nein 1.050 [196]
Calcium- i
silikat (P, T) Platte 260 ja (ZrOy,) 1.100 [197]
Steinwolle (P) Platte aus 145 nein 700 [167]
gepressten Fasern
Er‘i‘;‘lolﬁ‘;‘(sﬁl;at' Fasermatte 160 nein 1.200 [204]
Klesgl}s’:\?ﬁgrzeG T) Granulat 200 ja (SiC) 950 [137]
Pyrogene Platte aus

Kieselsdure (P, T)  gepresstem Pulver 200-250  ja (SiC) 1.000 [138]
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2.5.3 Vakuumisolation

Zur Realisierung einer Vakuumisolation (VI) [59, S. 448-467] werden doppelwandige Behilter verwen-
det, bei denen der Spalt zwischen den Wianden so weit evakuiert ist, dass Konvektion und Gaswarme-
leitung vollstdndig unterdriickt werden. Bei typischen Spaltdicken im Millimeter-Bereich ist hierzu ein
Hochvakuum (p < 10~*hPa [68]) notig (vgl. Abb. 2.3). Der Warmetransport findet dann (neben der Fest-
korperwarmeleitung iiber konstruktiv bedingte Warmebriicken) ausschliefSlich durch Strahlung statt.
Hierbei handelt es sich um einen ungehinderten Strahlungsaustausch zwischen den Winden, der fiir
hinreichend grofle Kriimmungsradien niherungsweise durch Gl. 2.21 beschrieben wird.*! Zur Verrin-
gerung der durch Strahlung iibertragenen Warmeleistung werden die Wande iiblicherweise verspiegelt,
sodass sie einen niedrigen Emissionsgrad von ¢ ~ 0,05 [68] aufweisen. Durch Vergleich von Gl. 2.21 mit
Gl. 2.18 Iésst sich eine scheinbare Warmeleitfahigkeit (s. Abschn. 2.3.4) fiir die VI definieren.

Anwendungen der Vakuumisolation finden sich bei Isolierkannen und -flaschen sowie in der Kryotech-
nik, wo die Verwendung sogenannter Dewar-Gefafie {iblich ist. Im HT-Bereich ist die VI nicht von prak-
tischer Bedeutung, da die iibertragene Strahlungsleistung mit T — T5 skaliert (Gl. 2.20) und bei hohen
Anwendungstemperaturen T; selbst mit verspiegelten Oberflichen stark ansteigt (vgl. Abschn. 2.5.5).
Somit lohnt sich der technische Aufwand zur Erzeugung des Hochvakuums in der Regel nicht.

2.54 Vakuumsuperisolation

Re1ss bezeichnet eine Warmeisolation als Superisolation, wenn sie eine niedrigere Warmeleitfahigkeit als
ruhende Luft aufweist*?. Dabei unterscheidet er diskontinuierliche sowie kontinuierliche Superisolatio-
nen [206, S. 1153 {.]. In beiden Varianten erfolgt eine Evakuierung zur Unterdriickung von Gaswérme-
leitung und Konvektion. Alternativ wird daher auch die Bezeichnung Vakuumsuperisolation (VSI) ver-
wendet. Sowohl diskontinuierliche als auch kontinuierliche Superisolationen unterbinden bzw. verrin-
gern jedoch zusétzlich auch die Festkorperwédrmeleitung und den Strahlungstransport. Bei der diskon-
tinuierlichen Superisolation, welche auch Mehrschicht-Isolation (engl. ,multilayer insulation’, MLI) ge-
nannt wird, erfolgt die Strahlungsunterdriickung durch parallel angeordnete, verspiegelte Folien, welche
als Strahlungsschilde wirken. Festkorperwéarmeleitung kann nur tiber stabférmige Abstandshalter (Spa-
cer) erfolgen, welche zwischen die Folien eingebracht werden. MLIs erreichen hervorragende Damm-
werte, sind jedoch technisch sehr aufwendig und dementsprechend kostenintensiv. Sie werden hier
nicht ausfiihrlicher beschrieben, da sie fiir diese Arbeit nicht relevant sind. Eine vertiefte Betrachtung
findet sich in der Literatur bei verschiedenen Autoren [59, S. 483-510; 96, S. 104-123; 199, S. 381-399; 206,
S. 1155-1173].

Bei der kontinuierlichen Superisolation wird ein Pulver- oder Faserddimmstoff in einen vakuumdichten
Hohlraum eingebracht und evakuiert. Das zur Unterdriickung der Gaswarmeleitung notwendige Va-
kuum hédngt dabei von der effektiven Porengrofie des Dammstoffs ab (vgl. Abb. 2.3). Fiir mikroporése
Materialien mit d. zwischen 10 und 100 nm ist p ~ 1 hPa bereits ausreichend, wiahrend konventionelle
Dammstoffe mit typischen Porengrofien im Bereich von 10 pm bis 1 mm niedrigere, aber technisch im-

mer noch gut zu realisierende Gasdriicke (p ~ 1073 hPa) erfordern. Aufgrund der hohen Kontaktwider-

“IFiir eine exakte Beschreibung des Strahlungsaustauschs zwischen den iiblicherweise zylindrischen oder sphéarischen Ober-
flachen, siehe [59, S. 449 ff.].

#2Genau genommen bezieht sich Rerss nicht auf die Warmeleitfahigkeit, sondern auf den Warmestrom und definiert eine Su-
perisolation so, dass , unter gleichen Versuchsbedingungen die Verlustwarmestrome durch die thermische Isolierung hindurch
deutlich kleiner sind als durch ruhende Luft.” [206, S. 1153]. Dies ist notwendig, da diese Definition auch die diskontinuierlichen
Folienisolationen umfasst, fiir die sich nur eine scheinbare Wérmeleitfahigkeit definieren lasst. Die in dieser Arbeit untersuchten
kontinuierlichen Pulverisolationen haben jedoch eine echte Warmeleitfahigkeit, weshalb hier die Definition nicht tiber den War-
mestrom, sondern iiber die Wéarmeleitfahigkeit erfolgen kann.
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stainde zwischen den Pulverteilchen bzw. Fasern weisen kontinuierliche Superisolationen nur geringe
Festkorperwiarmeleitfahigkeiten auf (s. Abschn. 2.4.4). Die Warmelibertragung durch Strahlung wird
durch Absorption und Streuung des eingebrachten Materials wirksam reduziert. Hierbei gilt iiblicher-
weise das Strahlungsdiffusionsmodell und die Strahlungsleitfahigkeit hangt somit im Wesentlichen vom

Extinktionskoeffizienten sowie von der Temperatur ab (Gl. 2.33).

Die Verwendung pulverférmiger Dammstoffe zur Realisierung einer VSI — man kann dann von einer
Vakuumpulverisolation (VPI) sprechen — geht zuriick auf experimentelle Untersuchungen, die erstmals
von DewaR [44] und spéter von SmorucHowsk [ 181] durchgefiihrt wurden. Es folgten Beitrdge von ABEr-
DEEN & LaBy [1] sowie KannuLuik & Martin [97].43 In den 1950er und 1960er Jahren wurde die VPI ins-
besondere mit exp. Perlit fiir Anwendungen in der Kryotechnik intensiv erforscht [70; 96; 108]. Haupt-
anwendungsbereich ist hier die Warmeisolation grofser Vorratsbehélter fiir Fliissiggase, vor allem N,
(Siedetemperatur —196 °C) und O, (—183 °C), aber auch H, (—259 °C). Hierzu werden doppelwandige,
meist zylindrische Speicherbehilter benutzt, wobei das Perlit-Pulver in den vakuumdichten Hohlraum
zwischen Innen- und Auflenbehilter (Ringspalt) gefiillt wird. Die bei Tieftemperatur-Anwendungen er-
reichten eff. Warmeleitfahigkeiten liegen zwischen 1mW/mK und 4mW/mK [70; 163]. In den 1980er
Jahren wurde eine VPI mit exp. Perlit zur Dammung von Fernwarmerohren bis 180 °C untersucht [40;
157]. Schlieflich wurde die Perlit-VPI vor einigen Jahren erfolgreich auf Langzeit-Warmwasserspeicher
mit Speichertemperaturen bis 150 °C tibertragen [12; 13; 73]. In diesem Temperaturbereich betragt die
eff. Warmeleitfahigkeit aufgrund des hoheren Strahlungsanteils ca. 5-8 mW/m K [13; 40].

Eine zur VPI verwandte Isolationsmethode sind sogenannte Vakuumisolationspaneele (VIP) [66; 68].
Hier wird das Pulver - in der Regel unter Zugabe eines Bindemittels — zu ebenen Paneelen gepresst, mit
einer vakuumdichten, diinnen Folie umhiillt und evakuiert. Als Pulvermaterial wird vorwiegend pyr.
Kieselsdure verwendet, wobei zum Teil auch Triibungsmittel zur Verringerung des Strahlungstransports
hinzugefiigt werden. So konnen bei Raumtemperatur eff. Warmeleitfahigkeiten von 4 mW/m K erreicht
werden [29; 180]. In der jiingeren Vergangenheit wurden auch alternative Materialien sowie Materialmi-
schungen untersucht [3; 140; 142]. VIPs werden u. a. zur Gebdudeddmmung, im Transportbereich, sowie
in Kiihl- und Gefrierschréanken eingesetzt.

Mit der temperaturabhangigen Kontinuumswérmeleitfahigkeit der Luft (Abb. 2.2) ldsst sich die eingangs
vorgestellte Definition von Rerss fiir eine Superisolation auch auf den HT-Bereich tibertragen. Sowohl
diskontinuierliche als auch kontinuierliche Superisolationen werden auch bei hohen Temperaturen ein-
gesetzt: So wurden MLIs von SpiNNLER fiir die Anwendung in HT-Brennstoffzellen untersucht, wobei
aus Kostengriinden jedoch auf eine Evakuierung verzichtet wurde [184; 185]. Evakuierte Faserisolatio-
nen finden sich z. B. in der Luft- und Raumfahrttechnik [38; 152]. Eine HI-VPI wurde insbesondere zu
Beginn der 1980er Jahre als Warmeisolation einer Natrium-Schwefel-Batterie fiir Elektrofahrzeuge bis ca.
380 °C untersucht; hierbei wurde getriibte pyr. Kieselsdure als Basismaterial verwendet [28; 160].

2.5.5 Gesamtiibersicht: Warmeisolation bei hohen Temperaturen

Als Zusammenfassung der in den vorangehenden Abschnitten vorgestellten Isolationstechniken zeigt
Abb. 2.6 deren Wirmeleitfahigkeit fiir unterschiedliche Anwendungstemperaturen. Hierfiir wird die
Temperatur T, der heiflen Seite auf der Abszisse variiert; die Temperatur der kalten Seite betrdgt konstant
T, =20°C. Die Berechnung der gezeigten Datenpunkte wurde wie folgt durchgefiihrt:

- Als konventioneller HT-Dammstoff wurde Erdalkalisilikatwolle gewdhlt und die in Abb. 2.5 (ro-
te Datenpunkte) gezeigte temperaturabhangige eff. Warmeleitfahigkeit Ag(T) durch ein Polynom

#3Eine ausfiihrliche Historie der VPI findet sich bei Furx [70, S. 66 ff.].
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zweiten Grades angenéhert. Anschliefend wurde hieraus die mittlere Warmeleitfahigkeit A ge-
méfl Gl. 2.40 (erstes Gleichheitszeichen) fiir die Temperaturen T; und T, berechnet.

- Als mikropordser HT-Dadmmstoff wurde getriibte pyr.-Kieselsdure gewahlt (griine Quadrate in
Abb. 2.5) und exakt gleich verfahren wie fiir Erdalkalisilikatwolle.

— Fir die Vakuumisolation, welche ergénzend ebenfalls gezeigt ist, wurde die Geometrie ebener, par-
alleler Platten angenommen und zunéchst der flichenspezifische Warmestrom Q/A gemaf Gl. 2.21
berechnet. Hierfiir wurde &1 = &, = 0,05 gesetzt, was einer typischen reflektierenden Metalloberfla-
che entspricht. Unter Verwendung der Fourier-Gleichung (Gl. 2.18) wurde Q/A in eine scheinbare
Warmeleitfdhigkeit A , umgerechnet, wobei fiir die Isolationsdicke (Plattenabstand) d ein typischer
Wert von 5 cm angenommen wurde. Aufgrund von A 4 ~ d schneidet die VI bei kleineren bzw. gro-
fleren Ddmmstarken entsprechend besser bzw. schlechter ab als in Abb. 2.6 gezeigt.

— Fiir die HT-VPI wurde Az gemaf Gl. 2.40 fiir die Temperaturen T; und T, berechnet. Hierbei wur-
de A; =5mW/mK (als temperaturunabhéingig angenommene, reine Festkorperwarmeleitfahig-
keit im evakuierten Zustand), sowie ﬁ% =1und E & = 10.000 m~! gesetzt. Diese Werte sollten fiir
ein optimiertes und getriibtes Isolationspulver mit hoher Wahrscheinlichkeit erreicht werden (vgl.
Kap. 3).

Abbildung 2.6 zeigt allgemein, dass das Evakuieren des Ddmmvolumens als Isolationstechnik vor allem
bei niedrigeren Temperaturen effektiv ist, wahrend mit steigender Temperatur stattdessen eine Reduzie-
rung des Strahlungstransports durch Absorption und Streuung unumgénglich wird. Die Kombination
beider Ansétze, die ausschliefSlich bei der HI-VPI stattfindet, fiihrt stets zur besten Isolationswirkung.
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Abbildung 2.6: Warmeleitfahigkeit verschiedener Isolationstechniken als Funktion der Temperatur T; auf der hei-
Ben Seite (auf der Abszisse variiert) bei konstanter Temperatur T, =20°C auf der kalten Seite. Bei der VI ist die
scheinbare Warmeleitfahigkeit fiir die Geometrie ebener, paralleler Platten mit einem Plattenabstand von 5cm ge-
zeigt.
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Die VI schneidet zwar bei 200 °C noch besser ab als die beiden Dammstoffe, wird jedoch mit steigender
Temperatur im Vergleich zunehmend schlechter. Der konventionelle Daimmstoff ist bei den niedrigeren
Temperaturen aufgrund voll ausgepragter Gaswarmeleitung die schlechteste Variante, {iberholt jedoch
bei hoheren Temperaturen die VI wegen seiner — wenn auch nur méfSiigen — Extinktionseigenschaften.
Der getriibte mikroporose Dammstoff ist wegen seiner reduzierten Gaswarmeleitfahigkeit stets besser als
der konventionelle und néhert sich aufgrund seiner hohen Strahlungsextinktion bei hohen Temperatu-
ren sogar der HT-VPI an. Hierzu muss jedoch bemerkt werden, dass die Extinktion der HT-VPI durchaus
noch hoher liegen kann als fiir diese Beispielrechnung angenommen, was zu einem grofleren Abstand

zwischen mikroporosem Dammstoff und HT-VPI fiihrt.

2.6 Wairmeleitfahigkeits-Messverfahren

Die experimentelle Ermittlung der durch Gl. 2.74 gegebenen eff. Warmeleitfdhigkeit eines Materials wird
durch eine Reihe verschiedener Messverfahren erméglicht. Diese lassen sich prinzipiell in stationdre und
dynamische Verfahren unterteilen, je nachdem, ob die zeitliche Ableitung des Temperaturfelds innerhalb
der Probe verschwindet oder nicht. Bei stationdren Methoden erfolgt die Bestimmung der Warmeleit-
fahigkeit der Probe tiber das Fourier’sche Gesetz (Gl. 2.17), wihrend bei dynamischen Methoden die
zeitabhingige Warmeleitungsgleichung** herangezogen wird. Im Folgenden werden bei den stationa-
ren Verfahren (Abschn. 2.6.1) insbesondere das Plattenverfahren, sowie bei den dynamischen Verfahren
(Abschn. 2.6.2) insbesondere das Hitzdrahtverfahren vorgestellt, da diese beiden Messmethoden im ex-
perimentellen Teil der Arbeit zum Einsatz kommen. Dabei werden jeweils nur der prinzipielle Messauf-
bau sowie die mathematische Beschreibung behandelt. Auf Besonderheiten, die sich aus der Anwendung
der Messverfahren auf porose Medien ergeben, wird in Abschn. 3.4 ndher eingegangen.

2.6.1 Stationire Verfahren
Plattenverfahren

Beim Plattenverfahren (Abkiirzung GHP von engl. ,guarded hot plate’) wird das Probenmaterial zwi-
schen ebene, parallele Platten eingebracht, welche ({iblicherweise elektrisch) beheizt und dadurch auf
unterschiedlichen Temperaturen gehalten werden.*> Abbildung 2.7 zeigt den prinzipiellen Messaufbau,
bei dem sich zwei Varianten unterscheiden lassen: Beim Zweiplattenverfahren (Abb. 2.7a) erfolgt ein
Sandwich-artiger Aufbau, bestehend aus einer unteren kalten Platte (3a), einer Probe (2a), einer zentra-
len heiflen Platte (1), einer identischen zweiten Probe (2b) sowie einer oberen kalten Platte (3b). Aus-
gehend von der heiflen Platte der Temperatur T, flieSt ein Warmestrom Q durch beide Proben zu den
kalten Platten, welche jeweils auf der Temperatur T, < T; gehalten werden. Zur Unterdriickung lateraler
Warmeverluste wird ein Schutzring (4) verwendet, der die heifie Platte vollstandig umgibt und sich auf
gleicher Temperatur T, befindet. Auf diese Weise wird sichergestellt, dass ein eindimensionaler Warme-
strom vorliegt. Im stationdren Fall, also wenn sowohl die Heizleistungen als auch die Temperaturen der
einzelnen Platten zeitlich konstant sind, teilt sich die Heizleistung Py;p der heifsen Platte symmetrisch
auf die beiden Warmestrome Q auf, welche von der heiflen Platte jeweils nach oben und unten flielen.

#“Dje Wairmeleitungsgleichung wird auch als Fourier’sche Differentialgleichung bezeichnet. Diese Bezeichnung wird hier nicht
verwendet, um Verwechslungen mit dem Fourier’schen Gesetz (Gl. 2.17, in dieser Arbeit auch als Fourier-Gleichung bezeichnet)
auszuschlieflen.

45Ye nachdem, in welchem Temperaturbereich das Plattenverfahren angewandt wird, kann auch eine Kiihlung der Platten er-
forderlich sein, welche tiblicherweise {iber externe Kiihlkreisldufe erfolgt. Im Folgenden wird jedoch angenommen, dass die Mes-
sungen deutlich oberhalb der Raumtemperatur erfolgen, sodass es gentigt, die Platten zu beheizen.
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(b)

Abbildung 2.7: Schematischer Messaufbau (vertikaler Querschnitt) beim Plattenverfahren. Abb. (a): Zweiplatten-
verfahren, Abb. (b): Einplattenverfahren.

Aufgrund der ebenen Geometrie lasst sich Q aus Gl. 2.18 berechnen und fiir die Warmeleitfahigkeit A
des Probenmaterials ergibt sich:

AT =T (2.76)

PHP=2Q'=2/\%(T1—T2) = A=
Hierbei bezeichnet A die Oberfldche der heifsen Platte und d die Probendicke. Beim Einplattenverfahren
(Abb. 2.7b) wird nur eine kalte Platte und entsprechend auch nur eine Probe verwendet. Um den Wir-
mestrom von der heifSen Platte in Richtung der von der Probe abgewandten Seite zu unterdriicken, wird
eine zusatzliche Schutzheizung (5), welche auf Temperatur T; der heifien Platte gehalten wird, sowie
eine Dammschicht (6) verwendet. In diesem Fall gilt P;;p = Q und die Warmeleitfahigkeit kann direkt
aus Gl. 2.18 berechnet werden. Die Temperaturdifferenz AT = T; — T, betrdgt beim Plattenverfahren ty-
pischerweise 5K bis 20K. Die gemessene Warmeleitfahigkeit wird tiblicherweise der Mitteltemperatur
(T1 + T,)/2 zugeordnet.

Wie auch von Wurr festgestellt, liegt der Vorteil des stationdren Plattenverfahrens im Vergleich zu dy-
namischen Verfahren vor allem in der einfachen mathematischen Bestimmungsgleichung. Nachteilig ist
der hohe konstruktive Aufwand, der betrieben werden muss, um die Eindimensionalitit des Warme-
stroms sicher zu stellen. Auflerdem ist die Wartezeit bis zum Erreichen des stationdren Zustands sehr
lange (mehrere Stunden), insbesondere bei Proben mit niedrigen Warmeleitfdhigkeiten. Weiterhin ist
keine Messung bei exakt definierter Temperatur moglich; vielmehr liegt stets eine Temperaturdifferenz
AT an der Probe an, was streng genommen dazu fiihrt, dass eine mittlere Warmeleitfahigkeit A gemaf
Gl 2.40 (erstes Gleichheitszeichen) gemessen wird [220, S. 15].

Weitere stationdre Messverfahren

Beim Plattenverfahren wird ausgenutzt, dass die allgemeine Fourier-Gleichung (Gl. 2.17) bei ebener Geo-
metrie einen eindimensionalen Warmestrom in kartesischen Koordinaten liefert. Die Eindimensionali-
tat ist jedoch auch in zylinder- bzw. kugelsymmetrischen Messaufbauten gegeben, wenn entsprechend
Zylinder- bzw. Kugelkoordinaten verwendet werden. Analog zum Plattenverfahren existieren deshalb
auch das Rohrverfahren in zylindrischer sowie das Kugelverfahren in sphérischer Geometrie. Eine Uber-
sicht findet sich in der Arbeit von WutLr [220, S. 14 £.].
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Weiterhin handelt es sich beim Plattenverfahren um ein Absolutverfahren, welches die Warmeleitfahig-
keit der Probe direkt aus den Messgrofien Pyp, T1, T», A und d liefert (Gl. 2.76). Ferner existieren auch
Relativverfahren, die auf dem Vergleich mit einer Referenzprobe bekannter Warmeleitfahigkeit basieren
und ebenfalls von Wutr [220, S. 15] beschrieben werden.

2.6.2 Dynamische Verfahren
Hitzdrahtverfahren

Beim Hitzdrahtverfahren (auch: Heifsdrahtverfahren, Abkiirzung THW von engl. ,transient hot-wire’)
wird der zeitliche Temperaturanstieg eines elektrisch beheizten Drahts zur Bestimmung der Warmeleit-
fahigkeit des umgebenden Probenmaterials herangezogen. Beziiglich der raumlichen Anordnung des
Drahts sowie eines ggf. zusétzlich verwendeten Temperatursensors konnen drei Varianten unterschie-
den werden [202, S. 16]:

- Das Kreuzdrahtverfahren, bei dem die Temperaturmessung iiber ein Thermoelement erfolgt, wel-
ches in der Mitte des Drahts befestigt ist.

- Das Paralleldrahtverfahren, wo das Thermoelement in einiger Entfernung parallel zum Draht in
der Probe angebracht ist.

- Die Heizdraht-Widerstandstechnik, bei der die Temperatur des Drahts direkt tiber seinen elektri-

schen Widerstand gemessen wird.

In dieser Arbeit wird ausschliefslich die Heizdraht-Widerstandstechnik verwendet und als Hitzdrahtver-
fahren bezeichnet. Der schematische Aufbau istin Abb. 2.8 gezeigt: Der Draht wird durch die Probe (gelb
eingezeichnet) gefithrt*® und mit zeitlich konstanter Leistung elektrisch beheizt. Die Spannung U zwi-
schen zwei innerhalb der Probe liegenden Anschlusskontakten sowie die Stromstérke I als Spannungsab-
fall U tiber einen Shuntwiderstand Rg bekannter Groe werden simultan gemessen. Uber das Verhiltnis

U

&

R (s

O O

Abbildung 2.8: Schematischer Messaufbau beim Hitzdrahtverfahren.

46Zur Vermessung von Festkorpern wird der Draht iiblicherweise zwischen zwei quaderformige, aneinander gepresste Halften
gelegt, wobei zusitzlich eine Nut in das Festkorpermaterial gefrast werden kann.
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U/I erhélt man den elektrischen Widerstand R des Drahtabschnitts zwischen den beiden Anschlusskon-
takten, aus dem bei bekannter Temperaturabhdngigkeit R(T) des Drahtmaterials die Drahttemperatur
Tp berechnet werden kann. Gleichzeitig ergibt das Produkt U1 die elektrische Heizleistung P. Gegen-
tiber den beiden anderen Varianten des Hitzdrahtverfahrens hat die Heizdraht-Widerstandstechnik des-
halb den Vorteil, dass der Draht gleichzeitig Heizelement und Temperatursensor ist. AufSerdem wird
nicht nur die lokale Temperatur an der Position des Thermoelements gemessen, sondern die mittlere
Temperatur des Hitzdrahts auf der gesamten Strecke zwischen den Anschlusskontakten.

Zur mathematischen Beschreibung des Hitzdrahtexperiments betrachtet man den Draht als ideale, un-
endlich ausgedehnte Linienquelle in einem homogenen, quellenfreien Medium unendlicher Ausdeh-
nung, welches die Warmeleitfdhigkeit A, die Dichte p und die spezifische Warmekapazitit ¢ aufweist,
und 16st die zugehorige zeitabhdngige Warmeleitungsgleichung [220, S. 16]

dT A

— - —V2T=0 (2.77)

dt  pc
mit den gegebenen Anfangs- und Randbedingungen [202, S. 17]. Hieraus ergibt sich fiir die Ubertempe-
ratur ATp des Hitzdrahts (d. h. die Differenz aus zeitabhdngiger Drahttemperatur T, und Anfangstem-
peratur Tj) [48,S.9]:

AT = =P Ei _Tb (2.78)
4T A 4at
Dabei bezeichnet - .
Fi(o = — | Mdu='y+ln|xl+zkx'—k (2.79)
—Xx u k=1""

die Integralexponentialfunktion, @ = A/p c die Temperaturleitfihigkeit und p; die langenspezifische Heiz-
leistung, welche sich aus dem Verhiltnis der Heizleistung P = U I und der Drahtldnge ! zwischen den
beiden Anschlusskontakten ergibt. Fiir sehr kleine positive Argumente x, d.h. kleine Drahtradien rp
und grofle Zeiten ¢ gilt die Naherung Ei(—x) =y +Inx (vgl. GL 2.79) [220, S. 17] mit der Euler’schen
Konstante . Angewandt auf Gl. 2.78 erhélt man fiir die Drahtiibertemperatur AT, die sogenannte Lang-
zeitndherung [48, S. 9]:

B sat

Wird nun AT gegen In t aufgetragen, so ergibt sich bei hinreichend langen Zeiten eine Gerade und aus
der Steigung p;/4m A lasst sich die Warmeleitfahigkeit A der Probe bestimmen.

Der wesentliche Vorteil des Hitzdrahtverfahrens ist die kurze Messdauer, welche fiir eine Einzelmessung
typischerweise zwischen 20s und 600s liegt. WuLF nennt zudem den simpleren Messaufbau sowie die
Tatsache, dass die ermittelte Warmeleitfiahigkeit — anders als beim Plattenverfahren — auf eine definierte
Temperatur bezogen werden kann, da ATy, in der Regel nur wenige K betrédgt. Diese Vorteile werden mit
einer wesentlich komplexeren mathematischen Beschreibung erkauft [220, S. 15].

Weitere dynamische Messverfahren

Varianten des Hitzdrahtverfahrens, bei denen anstelle des beheizten Drahts diinne Metallfolien in Form
von Streifen, Scheiben oder Platten verwendet werden, sind bei WuLr beschrieben. Thre mathematische
Behandlung ist prinzipiell dhnlich, jedoch fiihrt die abgewandelte Geometrie zu komplexeren Randbe-
dingungen, die sich darin widerspiegeln, dass die Bestimmungsgleichungen fiir die Warmeleitfahigkeit
nur numerisch geldst werden konnen [220, S. 19 ff.].
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SchliefSlich kann noch das dynamische Laser-Flash-Verfahren genannt werden, welches die Temperatur-
leitfahigkeit = A/p ¢ liefert und somit bei Kenntnis von p und ¢ auch die Bestimmung von A ermdoglicht.
Zur Untersuchung pordser Dammstoffe ist dieses jedoch Verfahren ungeeignet, da sehr kleine Proben-
korper bendtigt werden [220, S. 12], und somit die statistische Verteilung von Gas- und Festkorperphase

innerhalb eines zufillig ausgewdhlten Probenkorpers das Ergebnis der Messung beeinflusst.

2.7 Separation der Beitrdage zur effektiven Warmeleitfihigkeit

Eine Messung der eff. Warmeleitfahigkeit A mittels der in Abschn. 2.6 beschriebenen Verfahren liefert
zundchst keine Aussage dartiber, in welcher Hohe die Beitrdge Ag, Ap und Ap (s. Abschn. 2.4.6) in den
Messwert fiir Ap eingehen. Fiir ein analytisches Verstandnis des Warmetransports in einem zu unter-
suchenden Material ist diese Information jedoch erforderlich. Deshalb werden nachfolgend Methoden
beschrieben, die eine Trennung der verschiedenen Beitrage ermdglichen.

Trivialerweise ldsst sich der gasdruckabhéngige Anteil Ap experimentell separieren, indem das Material
evakuiert wird. Misst man also die eff. Warmeleitfahigkeit Ag(p) als Funktion des Gasdrucks und zu-
sétzlich auch die Warmeleitfahigkeit A, im vollstdndig evakuierten Zustand, so erhdlt man Ap(p) direkt
aus der Differenz Ag (p) — Ay (s. GIn. 2.74 u. 2.75). Die folgenden Ausfiithrungen widmen sich deshalb im
Speziellen der Separation des Strahlungsanteils Ag. Nachdem zur Berechnung von Ag gemafs Gl. 2.42 im
Wesentlichen nur der Rosseland-gemittelte, eff. Extinktionskoeffizient E % erforderlich ist, werden ver-
schiedene Moglichkeiten zur Bestimmung von Ej; vorgestellt. Diesbeziiglich existiert zum einen eine
kalorimetrische Methode (Abschn. 2.7.1), welche neben E} auch die Festkérperwarmeleitfahigkeit Ar
liefert. Zusétzlich kann E; tiber Infrarot-spektroskopische Messungen bestimmt werden (Abschn. 2.7.2).
Prinzipiell ist auch eine rein theoretische Berechnung von E; auf Grundlage der Lorenz-Mie-Streutheorie
moglich [25, S. 33-39; 33]. Hierzu miissen jedoch massive, sphérische oder zylindrische Partikel vorlie-

gen. Fiir exp. Perlit scheidet diese Methode aufgrund der inneren Porositit aus.

2.7.1 Kalorimetrische Methode zur Bestimmung der Festkorperwarmeleitfahigkeit
und des Extinktionskoeffizienten

Mit dem auf anisotrope Streuung erweiterten Extinktionskoeffizienten £} erhélt man aus Gl. 2.35 fiir die
Temperaturabhéngigkeit der eff. Warmeleitfdhigkeit Ag (T):

1672 0cp T3 p—0 16712 ogp T3
SB P: Ar + SB

Ae(T) = A (T) + — -
£(T) .(T) 3EL(T) F 3E;

=Ap+BT? (2.81)

Das zweite Gleichheitszeichen gilt nur, wenn angenommen wird, dass sowohl A; als auch E}; (zumindest
ndherungsweise) nicht von T abhdngen. Aufgrund der relativ ausgepragten Temperaturabhingigkeit
des in A} (T) eingehenden gasdruckabhingigen Anteils (vgl. Abb. 2.2) gilt dies tiblicherweise nur, wenn
die Gaswarmeleitung durch Evakuieren vollstindig unterdriickt ist. Die im Vergleich wesentlich schwi-
chere Temperaturabhéngigkeit der Festkorperwarmeleitung (vgl. Abb. 2.4) spielt gegentiber der stark
temperaturabhédngigen Strahlungsleitfdhigkeit hingegen nur eine untergeordnete Rolle. Bei hinreichend
niedrigen Gasdriicken gilt A; =Ap (Gl 2.71) und Ag = Ay, (Abschn. 2.4.6). Tragt man nun bei verschie-
denen Temperaturen gewonnene Messdaten fiir Ay, (T) gegen T3 auf, so erhilt man eine Gerade (drittes
Gleichheitszeichen in Gl. 2.81). Der Achsenabschnitt entspricht dabei der Festkorperwarmeleitfahigkeit
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Ap und aus der Geradensteigung
_ 16 2 JsB

B T %
3E;

(2.82)
lasst sich der Extinktionskoeffizient E}; bestimmen [161, S. 90]. Da in eine kalorimetrische Messung
sowohl anisotrope Streuung als auch die Strahlungsbeitrdge aller Wellenldngen eingehen, liefert die
T3-Auftragung den gewiinschten Rosseland-gemittelten, eff. Extinktionskoeffizienten E [206, S. 1183].
Wird Ag(T) tiber ein Messverfahren bestimmt, bei dem die Probe einer Temperaturdifferenz ausge-
setzt ist (z.B. GHP-Verfahren), so ist T3 prinzipiell durch Tg (GL 2.41) zu ersetzen. Bei Temperatu-
ren zwischen 20°C und 800 °C gilt jedoch allgemein, dass Tg in sehr guter Naherung der Mitteltem-
peratur T = (T; + T, ) /2 gleichgesetzt werden kann, solange die Temperaturdifferenz AT = T; — T, klein
(AT $20K) ist.

Fiir mikroporose Materialien ist die Gaswérmeleitung auch im nicht-evakuierten Zustand bereits redu-
ziert (s. Abschn. 2.5.1). Deshalb ldsst sich die hier beschriebene Methode auch auf beliiftete Messungen
mit Ag(T) =A; + B T3 vergleichsweise gut anwenden [206, S. 1183 u. 1185]. Treten allgemein bei der T3-
Auftragung Abweichungen von einem linearen Zusammenhang auf, deutet dies darauf hin, dass min-
destens eine der GroBen A; (bzw. Af) und E & temperaturabhéngig sind, oder dass das Medium in einem

oder mehreren Wellenldngenbereichen eine zu geringe optische Dicke aufweist [161, S. 90].

2.7.2 Infrarot-spektroskopische Bestimmung des Extinktionskoeffizienten

Spektroskopische Messungen im Infrarot (IR) bieten eine zusétzliche, unabhdngige Moglichkeit zur Be-
stimmung des Extinktionskoeffizienten poroser Medien. Das grundlegende Vorgehen ist beispielsweise
bei Caps ET AL. [26], FrickE ET AL. [65] und Kunn et aL. [112] beschrieben.

Bei rein absorbierenden bzw. isotrop streuenden Materialien gentigt es gemafd Cars ET AL. [26], einen
mittels einer IR-Quelle erzeugten Strahl (senkrecht) auf eine Probe zu richten und den spektralen Trans-
missionsgrad T, hinter der Probe in Strahlungsrichtung mit einem IR-Detektor zu messen. Aus dem
Lambert-Beer’schen Gesetz

TA = exp (_TO,A) (283)
lasst sich die optische Dicke 7\ 5 der Probe bestimmen. Weiterhin erhdlt man bei bekanntem Fléachenge-
wicht?” m, der Probe den spektralen, massenspezifischen Extinktionskoeffizienten &, [26]:

E Epnd 7
én = 7“ =AT - (2.84)

Nach Anwendung des Rosseland-Mittels (Gl. 2.31) ergibt sich £z und nach Multiplikation mit der separat
bestimmten Dichte p schlieflich Ex (Gl. 2.43).

Fiir Materialien mit anisotroper Streuung ist zur Berechnung der Strahlungsleitfahigkeit anstelle von
ép der effektive Extinktionskoeffizient ¢ erforderlich. Geméafs Caps et AL. kann das Lambert-Beer’sche
Gesetz in diesem Fall jedoch nicht zur Bestimmung von é; verwendet werden [26]. Stattdessen wird eine
auf Kacaner [95] zuriickgehende Drei-Fluss-Naherung zur Losung der Strahlungstransportgleichung

fiir ein kaltes, d. h. nicht-emittierendes Medium*® verwendet, welche den folgenden Zusammenhang

4Die flichenspezifische Masse (Flachengewicht) 4 der Probe lisst sich wesentlich genauer ermitteln als die Probendicke d
(vgl. [83,S. 33]), da spektroskopische Messungen an diinnen Proben (typische Dicke zwischen 30 pm und 2mm [112]) durchge-
fiihrt werden.

#8Ublicherweise werden spektroskopische Messungen bei Raumtemperatur durchgefiihrt. Hier kann die von der Probe emit-
tierte, thermische Strahlungsintensitit gegeniiber der Intensitit der einfallenden Strahlung vernachléssigt werden.
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liefert [65]:

Tan = 17 (exp(—T(iA) - exp(—]' T(;A) -
(2.85)

exp(—1ga(1—j)) = 5K +exp(=70s)
oxp (2],%*,/\) %) P 0,A

Hierbei ist T» f; der spektrale, hemisphérische Transmissionsgrad; die Definitionen der Parameter j und
K lauten:#

2
- EK sinh(j T&A)

3 |1—wi 1-2;
j= 5w K= 3] (2.86)
1—-—A 1+3]

Weiterhin bezeichnen 7§ , die effektive optische Dicke (vgl. Gl. 2.36) und wj , eine ebenfalls auf aniso-
trope Streuung erweiterte Albedo®[112]:

Ta = Toa (L—won 1) =Ex d (2.87)
_woa(1—f)
N B on B (2.88)

Uber GI. 2.85 kann nun Tg o aus einer Messung von T, 1 bestimmt werden; dafiir muss jedoch Wi A
bekannt sein. Dies erfordert die Messung des spektralen, hemisphérischen Reflexionsgrads R, ; o, einer
zusétzlich zu praparierenden, optisch dicken Probe. Aus dieser Messung ergibt sich wj , gemaf [26; 65]:

1- %f o wh. = 5RA,H,oo (RA,H,OO +4) (2.89)
0N (2Ra oo +3) (4Ra oo + 1) '

RA,H,oo =

Aus der mittels Kombination von Gl. 2.85 mit Gl. 2.89 gewonnenen, effektiven optischen Dicke 7 , ldsst
sich wiederum zunéchst der spektrale, massenspezifische, effektive Extinktionskoeffizient &} = T(;*, A/Ma
(Gl.2.84), anschlieSend das Rosseland-Mittel ¢ (Gl. 2.31) und schliellich E}; =&} p (Gl. 2.43) berechnen.

Speziell fiir pulverférmige anisotrop streuende Medien wird von KunN Et AL. eine verfeinerte Methode
zur Bestimmung von é beschrieben: Hierzu werden die Pulverproben auf diinnen Folien als Probentré-
ger prapariert. AnschlieSend werden die spektralen, hemisphérischen Transmissions- und Reflexions-
grade T, ;; und R 1 gemessen. Als Vorteil gegeniiber Gl. 2.85 und Gl. 2.89 kénnen beide Messungen an
derselben Probe, die eine optische Dicke von typischerweise 2 bis 3 aufweisen sollte, durchgefiihrt wer-
den. Die Auswertemethode berticksichtigt die IR-optischen Eigenschaften des Probentrédgers. Aufgrund
der Komplexitit der Losung wird eine Fit-Routine angewandt, welche aus den gemessenen Grolen Ty p
und R, j; die effektive optische Dicke 7y o und die effektive Albedo wy 4 liefert. Durch Messung des Fli-
chengewichts m, erhdlt man &} (vgl. Gl. 2.84). [112]

Ein Vorteil der spektroskopischen Bestimmung von E} ist der geringere Zeitaufwand im Vergleich zu
temperaturabhidngigen, kalorimetrischen Messungen. Zudem liefert die spektroskopische Messung stets
einen spektral aufgelosten Extinktionskoeffizienten, sodass nach Anwendung des Rosseland-Mittels die
Temperaturabhéngigkeit £ (T) bekannt ist. Hingegen ist die kalorimetrische Methode streng genommen
nur bei grauen Medien (mitdE(T)/dT = 0) iiberhaupt anwendbar; bei schwach temperaturabhingigem
E 1 (T) ergibt sich ndherungsweise ein Mittelwert iiber den gesamten Temperaturverlauf [206, S. 1183].

4 Anstelle von Gl. 2.85 in Verbindung mit GI. 2.86 wird bei Caps ET AL. [26] ein geringfiigig abweichender Zusammenhang an-
gegeben. Dieser wird hier jedoch nicht zitiert, denn er liefert im Grenzfall w( , — 1 das physikalisch unsinnige Ergebnis T's 5 > 1.

50Wird die in FuBinote 25 beschriebene, alternative Normierung der Streuphasenfunktion verwendet, so berechnet sich w(’;, A
abweichend von Gl. 2.88 gemé wj 5 = (wo,n — )/ (1 = 1) [26; 65].
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Kapitel 3

Literaturiibersicht und Stand des

Wissens

Dieses Kapitel widmet sich dem fiir die Arbeit relevanten Stand des Wissens und behandelt im Rahmen
einer Literaturiibersicht die folgenden Themen: Zunéchst werden in Abschn. 3.1 wissenschaftliche Unter-
suchungen vorgestellt, bei denen exp. Perlit bereits als VPI-Material verwendet wurde, unabhingig vom
Temperaturbereich der zugehorigen Anwendung, und unabhingig davon, ob hierbei ein Triibungsmit-
tel eingesetzt wurde. Anschlieflend werden in Abschn. 3.2 Untersuchungen gezeigt, bei denen alterna-
tive VSI-Basismaterialien mit Triibungsmitteln versehen wurden, um hierdurch eine Vakuumsuperiso-
lation speziell fiir den Hochtemperatur-Bereich zu realisieren. Im darauffolgenden Abschn. 3.3 werden
verschiedene Modellgleichungen aus der Literatur zur Berechnung der Gasdruckabhingigkeit der eff.
Wairmeleitfahigkeit (s. Abschn. 2.4.5) vorgestellt. Im Anschluss daran werden in Abschn. 3.4 nochmals
die beiden Warmeleitfihigkeits-Messverfahren (GHP- und THW-Verfahren) behandelt. Nachdem die
allgemeinen Prinzipien beider Verfahren bereits in Abschn. 2.6 beschrieben wurden, werden nun Be-
sonderheiten dargestellt, die sich aus der Anwendung der Verfahren auf hochporése Probenmaterialien
ergeben. Ausgehend vom Stand des Wissens werden in Abschn. 3.5 schlieflich die Problemstellung und
Zielsetzung der Arbeit abgeleitet und die verwendete Methodik beschrieben.

3.1 Vakuumpulverisolation mit expandiertem Perlit

Nach umfangreicher Recherche ist zum jetzigen Zeitpunkt keine wissenschaftliche Arbeit bekannt, bei
der eine VPI mit exp. Perlit oberhalb einer Mitteltemperatur von 300 °C untersucht wurde. Stattdessen
decken die bisherigen Untersuchungen vor allem den Tieftemperatur-Bereich (Abschn. 3.1.1) und den
Niedertemperatur-Bereich zwischen Raumtemperatur und ca. 200 °C (Abschn. 3.1.2) ab.

3.1.1 Untersuchungen im Tieftemperatur-Bereich

Fiir Anwendungen in der Kryotechnik, vorwiegend zur Kélteisolation von verfliissigtem Stickstoff, wur-
de evakuiertes exp. Perlit bereits in den 1950er und 1960er Jahren intensiv erforscht. Exemplarisch hierfiir
konnen die zum Teil in Abschn. 2.5.4 bereits zitierten Arbeiten von Fuik gt aL. [71], Furk [70], GLAsErR
[74], KropscHOT & Burcess [108] und Hormann [87] genannt werden. Typischerweise ist die Perlit-VPI
hier einer warmen Seite, die sich auf Raumtemperatur befindet, sowie einer kalten Seite, welche die
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Siedetemperatur von Stickstoff (=196 °C) annimmt, ausgesetzt. FULk ET AL. prasentieren hierzu im Jahr
1956 die Ergebnisse entsprechender Warmeleitfadhigkeitsmessungen. Im Optimalfall, d. h. bei einer Dich-
te von etwa 150 kg/m3, werden fiir reines Perlit Werte um 1 mW/m K erreicht; es handelt sich hierbei
jedoch um scheinbare Warmeleitfahigkeiten, deren Absolutwerte nur eine begrenzte Aussagekraft ha-
ben.>! Weiterhin zeigen Furk eT aL. Messdaten fiir Mischungen aus exp. Perlit und Aluminium-Pulver als
Triibungsmittel. Bei einem Mischungsanteil des Triilbungsmittels®® von ca. w = 45 % ergibt sich ein Mi-
nimum der scheinbaren Warmeleitfahigkeit von ebenfalls 1 mW /m K. Nachdem fiir die Mischungen ein
Perlit-Material verwendet wurde, welches eine niedrigere Dichte und somit eine hohere Strahlungsleit-
fahigkeit aufweist als das reine Perlit mit p = 150 kg/m>, wird mit der getriibten Pulvermischung keine
Verbesserung gegentiber dem optimalen, ungetriibten Material erreicht. [71] In einer nachfolgenden Ver-
offentlichung aus dem Jahr 1959 prasentiert FuLk nochmals ausfiihrlich die Messdaten ohne Triibungs-
mittel und beschreibt auch die verwendete Messapparatur. Zudem begriindet FuLk, warum es sich bei

den Messwerten in der Regel nur um scheinbare Warmeleitfahigkeiten handelt. [70]

Auch Graser untersucht sowohl reines exp. Perlit als auch eine Mischung mit Kohlenstoff-Pulver als
Triibungsmittel. Fiir die Isolationsanwendung mit Raumtemperatur auf der warmen und —196 °C auf
der kalten Seite gibt er fiir das reine Perlit eine scheinbare Warmeleitfdhigkeit von 1,6 mW/mK an.
Die getriibte Mischung weist einen Triibungsmittelanteil von w =40 % und eine Warmeleitfdhigkeit von
0,4mW/mK auf. [74]

Im Jahr 1963 berichten auch KropscHoTr & BurcEss iiber Messungen an ungetriibtem und getriibtem
Perlit-Pulver. Fiir das ungetriibte Material werden im Optimalfall erneut scheinbare Warmeleitfahigkei-
ten um 1 mW/m K im evakuierten Zustand angegeben. Zur Herstellung getriibter Mischungen werden
Aluminium- und Kupfer-Pulver verwendet. Bessere Ergebnisse werden mit Aluminium erreicht. Zum
ersten Mal wird auch der Einfluss des Mischverfahrens beschrieben: Allgemein hat exp. Perlit die Ei-
genschaft, dass die einzelnen Kérner durch mechanische Krafteinwirkung auseinanderbrechen kénnen.
Verwendet man ein Mischverfaren mit hoher mechanischer Beanspruchung, stellen KropscHor & Bur-
GEss fest, dass sich durch das Zerbrechen der Partikel die Dichte der Mischung erhtht. Das Minimum
der scheinbaren Warmeleitfahigkeit wird dann bereits bei einem Triibungsmittelanteil von ca. 10 % bis
15 % erreicht. Unter Verwendung eines schonenderen Mischverfahrens hingegen liegt das Optimum bei
etwa w =45 %, wie bereits von FuLk et aL. [71] berichtet. Die scheinbare Wéarmeleitfahigkeit der getriib-
ten Pulvermischungen bei optimalem Mischungsverhiltnis liegt allgemein zwischen etwa 0,7 mW/m K
und 1,4 mW/mK. Die Unterschiede ergeben sich aus der Dichte und Kérnung des verwendeten Perlit-
Materials. Weiterhin merken KropscHot & Burcess an, dass Aluminium-Pulver, wenn es mit exp. Perlit
gemischt wird, ab einem bestimmten Mischungsanteil (w =20 %) in einer Sauerstoff-Atmosphére zur
Selbstentziindung neigt. [108]

Zwei Jahre spéter beschreibt Hormann ebenfalls Messungen an reinem und getriibtem Perlit-Pulver. Als
Triibungsmittel verwendet er ebenfalls Aluminium-Pulver bei einem Mischungsanteil von w =20 %. An-
ders als bei den bisherigen Autoren handelt es sich bei den Messwerten von HormMaNN nicht um schein-
bare, sondern um effektive Warmeleitfahigkeiten. Fiir das ungetriibte, evakuierte Perlit-Material misst
Hormann einen Wert von ca. 1,5mW/m K bei einer Dichte von 50 kg/m?3. Durch Beimischung des Trii-
bungsmittels erh6ht sich die Dichte auf 58 kg/m?; die gemessene Wiarmeleitfahigkeit verringert sich auf
etwa 0,9 mW/mK. [87]

51Konkret zeigt die gemessene Warmeleitfahigkeit bei niedrigen Dichten (zwischen 50 kg/m? und ca. 140 kg/m?) eine Abhan-
gigkeit vom Emissionsgrad der Berandungen. Bei der hochsten Dichte von 150 kg/m? ist der Unterschied nur sehr gering. Dies lasst
sich dahingehend interpretieren, dass bei dieser Dichte der Extinktionskoeffizient ausreichend hoch fiir eine optisch dicke Probe
ist (vgl. Gl. 2.43). Der zugehorige Messwert von ca. 1 mW/m K wire dann eine echte Warmeleitfdhigkeit (vgl. Abschn. 3.4.2).

52Mischungsanteile fiir Pulvermischungen werden in dieser Arbeit prinzipiell als Massenanteile angegeben. Die Einheit % ist
demzufolge als Gewichts-% zu verstehen. Der Mischungsanteil des Triibungsmittels wird mit w bezeichnet.
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Der Wissensstand zur Wéarmeisolierung in der Kryotechnik gegen Ende der 1960er Jahre wird von Ka-
GANER im Rahmen einer Monografie dargestellt. Dabei beschreibt Kacaner unterschiedliche Isolations-
techniken, insbesondere VPI und MLI (s. Abschn. 2.5.4), theoretische Ansétze zur Berechnung des je-
weiligen Warmetransports, verschiedene evakuierbare Dammstoffe (insbesondere auch exp. Perlit), ex-
perimentell bestimmte Warmeleitfahigkeiten unterschiedlicher Materialien, sowie praktische Aspekte,
wie beispielsweise Warmebriicken, die Erzeugung und Aufrechterhaltung des Vakuums und verschie-
dene Ausfiihrungen kryotechnischer Isolationssysteme. [96] Fiir ungetriibtes, evakuiertes Perlit-Pulver
werden erneut Warmeleitfahigkeiten um 1 mW/m K angegeben [96, S. 87].

Spéatere Arbeiten anderer Autoren (z.B. [195]) liefern gegentiber dem bereits beschriebenen Wissens-
stand keine fundamental neuen Erkenntnisse, sodass innerhalb dieses Abschnitts nachfolgend nur noch
zwei Arbeiten prasentiert werden, welche in besonderem Mafle relevant sind. Zunéchst ist die Arbeit
von KriMEescH zu erwéhnen, in der verschiedene Mischverfahren fiir Pulverdammstoffe und Triibungs-
mittel beschrieben werden, wobei die einzelnen Verfahren sich beziiglich der mechanischen Beanspru-
chung der Materialien wihrend des Mischvorgangs unterscheiden. Als besonders schonend stellt sich
ein Mischverfahren heraus, bei dem die Komponenten in ein verschliefbares Behiltnis eingebracht wer-
den, welches anschlieflend von Hand geschiittelt wird. Hierbei ist keine signifikante Erhéhung der Pro-
bendichte feststellbar. [102, S. 18-21] Zudem weist Kuimescu die Giiltigkeit von Gl. 2.68 fiir exp. Perlit
bei Raumtemperatur nach [102, S. 43], was als Bestatigung fiir die Anwendbarkeit des Strukturfaktor-
Modells gesehen werden kann (vgl. Abschn. 2.4.4).

Weiterhin ist die Arbeit von RerTELBACH Zzu nennen, in der die eff. Warmeleitfdahigkeit verschiedener
evakuierter Pulverddimmstoffe im Tieftemperatur-Bereich zwischen —263 °C und 2 °C untersucht wird.
Neben Aerogelen und gef. Kieselsdure verwendet RerreLBacH auch ein Perlit-Granulat, welches einen
Korndurchmesser zwischen 1 mm und 2 mm sowie eine Schiittdichte von 40 kg/ m3 aufweist. Er misst
die temperaturabhingige eff. Warmeleitfahigkeit A (T) dieses Materials zwischen —263 °C und —23°C,
wobei Werte zwischen ca. 0,4 mW/mK und 4,6 mW/mK erreicht werden. AnschliefSend ermittelt Rer-
TELBACH die reine Festkorperwarmeleitfahigkeit A (T), indem er den geméfd Gl. 2.42 berechneten Strah-
lungsanteil A5(T) subtrahiert. Hierbei greift er auf IR-spektroskopisch bestimmte Extinktionskoeffizien-
ten zurtick. Durch Vergleich von Ap(T) mit der temperaturabhingigen Warmeleitfiahigkeit von a-SiO,
(Kieselglas) beweist RerteLBACH die Gliltigkeit von Gl. 2.64 fiir exp. Perlit. Somit liegt ein weiterer Be-
weis fiir die Anwendbarkeit des Strukturfaktor-Modells vor. Verglichen mit den tibrigen, in diesem Ab-
schnitt vorgestellten Untersuchungen fallen die Absolutwerte der eff. Warmeleitfahigkeit (ca. 2mW/mK
bereits bei —173 °C Mitteltemperatur) bei RerTeLBACH Vergleichsweise hoch aus. Dies lédsst sich damit er-
kldren, dass die Messungen grundsétzlich unter mechanischer Druckbelastung mit p,,z = 15kPa bzw.
pmp = 100 kPa durchgefithrt werden, was zu einer Erhohung der Festkorperwarmeleitfahigkeit fithrt (Gl.
2.63). [163; 164]

3.1.2 Untersuchungen im Niedertemperatur-Bereich

Fir Ddimmanwendungen im Niedertemperatur-Bereich wurde die Perlit-VPI erst ab Beginn der 1980er
Jahre untersucht, also zu einem Zeitpunkt, als sie in der Kryotechnik bereits seit tiber 20 Jahren zum
Stand der Technik gehorte. Zur Vakuumsuperisolation doppelwandiger Fernwéarmeleitungen untersucht
DEemMLING erstmals den Warmetransport durch Faserdimmstoffe und verschiedene Perlit-Pulver. Dazu
misst er die eff. Warmeleitfahigkeit bei Mitteltemperaturen im Bereich 30°C < T <110°C und Gasdrii-
cken im Bereich 0,1 hPa < p <1.000 hPa. Bei p = 0,1 hPa weisen die untersuchten Perlit-Pulver eff. Warme-
leitfahigkeiten zwischen ca. 5mW/mK und 15 mW/m K auf, wobei diese Werte mit hoher Wahrschein-
lichkeit noch einen gewissen Anteil an Warmeleitung tiber das Restgas enthalten. [40; 41] Einige Jahre
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spéter berichtet RaTH iiber weitere Untersuchungen an Faserdimmstoffen und Perlit-Pulvern zur Vaku-
umsuperisolation von Fernwarmeleitungen. Dabei betrachtet er denselben Temperatur- und Gasdruck-
Bereich wie DemMLING und misst fiir ungetriibte Perlit-Pulver auch dhnliche eff. Warmeleitfahigkeiten.
Wie in der Kryotechnik verwendet Rarn zusétzlich Aluminium-Pulver als Triibbungsmittel. Hierdurch
erreicht er bei grobkornigen Perlit-Pulvern eine Reduzierung der eff. Warmeleitfihigkeit, die allerdings
vergleichsweise gering ausfillt (maximal 16 %). Bei einem feinkornigen Perlit-Pulver, fiir das die Zuga-
be von Aluminium-Pulver aus Sicherheitsgriinden (Explosionsgefahr) nicht untersucht werden kann,
werden jedoch insgesamt noch niedrigere Warmeleitfahigkeiten als bei den grobkornigeren, getriibten

Perlit-Pulvern gemessen. [157]

Im Rahmen der Entwicklung hochddmmender Fassadenelemente in Form von evakuierten Glaspaneelen
untersuchen Caps et AL. zwischen 1994 und 1997 verschiedene evakuierbare Pulverddimmstoffe sowie
Mischungen mit Triibungsmitteln. Dabei messen sie die Warmeleitfdhigkeit der Pulver und Mischungen
bei Mitteltemperaturen im Bereich 20 °C < T < 300 °C. Im Hinblick auf die Anwendung, wo die evakuier-
ten Dimmpaneele dem atmosphérischen Luftdruck (pa,p = 100 kPa) ausgesetzt sind, erfolgen diese Mes-
sungen prinzipiell unter mechanischer Druckbelastung. Die Festkérperwarmeleitfahigkeit der a-5iO,-
Pulver wird tiber das Strukturfaktor-Modell (Gl. 2.64) beschrieben. In Bezug auf die eingesetzten Pul-
vermischverfahren stellen auch Caps T AL. fest, dass Mischverfahren mit hoher mechanischer Beanspru-
chung (z.B. Stiftmiihle) zwar eine homogene Durchmischung bewirken, jedoch einige der Pulverkor-
ner dabei zerbrechen. Bei Anwendung des schonenden Handmischverfahrens mit einer Kelle verbleiben
hingegen Inhomogenitdten der Mischung. Zunédchst untersuchen Caps Er AL. reines, evakuiertes Perlit-
Pulver und messen bei Raumtemperatur und dem niedrigsten Belastungsdruck von py;z = 10 kPa eine
eff. Warmeleitfahigkeit von 4 mW/m K. Im unbelasteten Zustand betrégt die Schiittdichte des exp. Perlits
100kg/ m3. Weiterhin bestimmen CAPs ET AL. IR-spektroskopisch den massenspezifischen Extinktionsko-
effizienten®® ¢, zwischen 2 um und 20 pm. Hieraus berechnen sie das Rosseland-Mittel und erhalten fiir
Raumtemperatur den Wert éz =40 m?/kg. Anschliefend untersuchen Caps T aL. verschiedene Pulver-
mischungen, wobei neben einem Triibungsmittel stets auch pyr. bzw. gef. Kieselsdure beigemischt wird.
Bei Raumtemperatur und py 5 = 10 kPa wird die niedrigste eff. Warmeleitfahigkeit (A =2,2mW/mK)
von einer Mischung aus 70 % exp. Perlit, 20 % pyr. Kieselsdure und 10 % Rufs erreicht. Ein dhnlich niedri-
ger Wert (A =2,5mW/mK) wird auch fiir eine Mischung aus 40 % exp. Perlit, 40 % gef. Kieselsdure und
20 % Fe30, gemessen. Bei T =150 °C weist diese Mischung einen Wert von A =4 mW/m K auf. Die iib-
rigen Messungen oberhalb von Raumtemperatur werden mit hoherer Druckbelastung (pa;p = 100 kPa)
durchgefiihrt und sind somit nicht direkt vergleichbar. Zusétzlich geben Caps et AL. auch die aus tempe-
raturabhédngigen Messungen (vgl. Abschn. 2.7.1) bestimmten massenspezifischen Extinktionskoeffizien-
ten der getriibten Pulvermischungen an. Hierbei werden sowohl mit 20 % Fe;O, als auch mit 10 % Ruf3 als
Triibungsmittel Werte um 50 m?/kg erreicht. Aufgrund unterschiedlicher Dichten der Pulvermischun-
gen ergibt sich fiir die Mischung mit 20 % Fe;O, ein hoherer Extinktionskoeffizient (Eg =15.400m~1)
als fiir die Mischung mit 10 % Ruf} (Ex =11.300m™1). [31; 32]

Zur Warmeisolation doppelwandiger, zylindrischer Warmwasserspeicher untersuchen BEIKIRCHER ET AL.
zwischen 2010 und 2012 eine VPI mit reinem exp. Perlit. Dabei betrachten sie den Temperaturbereich
20°C < T <180 °C. Die Dichte des exp. Perlits liegt zwischen 55 kg/m? und 92,4 kg/m3. Zunichst bestim-
men BEIKIRCHER ET AL. iiber IR-spektroskopische Messungen den massenspezifischen, eff. Extinktions-
koeffizienten ¢ zwischen 1,4 pm und 18 pm und berechnen anschlieffend das Rosseland-Mittel éz. Im
betrachteten Temperaturbereich liegt &5 (T) bei ca. 40 m?/kg. Sowohl das Extinktionsspektrum als auch

die Absolutwerte von é; sind in sehr guter Ubereinstimmung mit der Messung von Caps et aL. [31].

53Es kann davon ausgegangen werden, dass Caps T L. in Wahrheit den massenspezifischen, effektiven Extinktionskoeffizienten
é» bestimmen (vgl. Fuinote 58). Hierzu lassen sich in [31] jedoch keine genauen Informationen finden.
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Weiterhin fiithren BEIKIRCHER ET AL. Warmeleitfahigkeitsmessungen durch, aus denen sie ein Rechenmo-
dell fiir die eff. Warmeleitfahigkeit des untersuchten Perlit-Materials in Abhadngigkeit von Temperatur,
Gasdruck und Dichte entwickeln. Im evakuierten Zustand sowie bei T = 50 °C (gewdhnlicher Warmwas-
serspeicher) lasst sich A durch Verwendung einer Dichte von ca. p = 60 kg/m? minimieren; der entspre-
chende Wert betragt 7mW/m K. Hiervon entfallen knapp 3mW/m K auf Festkorperwédrmeleitung und
etwas mehr als 4 mW/mK auf den Strahlungsanteil. [12; 13]

Im Jahr 2014 berichten ALam et AL. iiber Untersuchungen an Pulvermischungen, die aus exp. Perlit, pyr.
Kieselsdure und SiC als Triibungsmittel bestehen. Hintergrund ist die Kostenreduzierung von Vakuum-
isolationspaneelen (VIPs, s. Abschn. 2.5.4). Dabei erhoht sich die gemessene eff. Warmeleitfahigkeit der
Pulvermischungen mit zunehmendem Perlit-Anteil. Unter Kostengesichtspunkten empfehlen ArLam et
AL. als Optimum eine Mischung, die 30 % exp. Perlit und 10-15 % SiC enthilt. Diese erreicht bei Raum-
temperatur und p < 0,5hPa eine eff. Warmeleitfdhigkeit von 7,6 mW/m K. [3]

Einige Jahre nach BeikiRcHER ET AL. untersuchen auch GerscHiTzKA ET AL. eine VPI mit exp. Perlit zur Iso-
lation von Warmwasserspeichern bei der Mitteltemperatur T =50 °C. Sie verwenden dabei sowohl ein
grobkorniges (p=73kg/m?) als auch ein feinkérniges (o =183kg/m3) Perlit-Pulver. Die gemessenen
eff. Warmeleitfahigkeiten im evakuierten Zustand (p =0,02hPa) betragen 11,5mW/mK fiir das grob-
kornige, sowie 8,3 mW /mK fiir das feinkornige exp. Perlit. Die Messwerte sind somit etwas hoher als bei
BEIKIRCHER ET AL. Zudem untersuchen GerscHITZzKA ET AL. Mischungen aus dem grobkornigen exp. Perlit
und pyr. Kieselsdure mit dem Ziel, durch die Mikroporositit der pyr. Kieselsdure niedrigere Warmeleit-
fahigkeiten bei hoheren Gasdriicken (1hPa <p <10hPa) zu erreichen. Als Optimum identifizieren sie
hierbei eine Mischung, die aus 70 % exp. Perlit und 30 % pyr. Kieselsdure besteht. [73; 115]

3.2 Hochtemperatur-Vakuumsuperisolation mit alternativen Basis-

materialien

Alternative Materialien, mit denen sich eine HT-VSI realisieren ldsst, sind insbesondere pyr. und gef.
Kieselsdure (als Pulver) sowie Aerogele (als Monolith, Granulat oder Pulver). Da diese beiden Materi-
altypen eine vergleichsweise niedrige Extinktion aufweisen, werden nicht nur im HT-Bereich, sondern
zum Teil auch fiir Anwendungen bei Raumtemperatur iiblicherweise Triibungsmittel beigemischt. Allge-
mein lassen sich auch Fasermaterialien fiir eine HT-VSI verwenden; bei ihnen erfolgt eine Erh6hung der
Extinktion jedoch aufler durch Beimischung von Triibungsmitteln [227] vor allem durch Beschichtung
mit reflektierenden Metallen [26; 161, S. 175-184]. Nachfolgend werden wissenschaftliche Arbeiten be-
schrieben, bei denen die eff. Warmeleitfahigkeit der eingangs genannten alternativen VSI-Materialien im
HT-Bereich, d. h. mindestens bei einer Mitteltemperatur von T = 200 °C gemessen wird. Auflerdem wer-
den Untersuchungen zu den Extinktionskoeffizienten verschiedener Triibungsmittel unabhingig von
der Temperatur vorgestellt, da die hieraus abgeleiteten Ergebnisse sich direkt auf den HT-Bereich tiber-
tragen lassen.

Im Jahr 1974 beschreibt Dickson gasdruckabhingige Messungen an verschiedenen HT-Dammstoffen.
Dabei untersucht er auch eine Isolation auf Basis von pyr. Kieselsdure; es werden jedoch keine Anga-
ben zum verwendeten Triibungsmittel und zum Mischungsverhéltnis gemacht. Bei Temperaturen von
T =675 °C auf der heiflen und T =30 °C auf der kalten Seite der Isolation misst DicksoN im evakuierten
Zustand (p =1,33hPa) eine eff. Warmeleitfahigkeit von ca. 13 mW/mK. [45]

Zu Beginn der 1980er Jahre finden in Deutschland umfangreiche Untersuchungen einer HT-VSI mit ge-
triibter pyr. Kieselsdure statt. Die beabsichtigte Anwendung ist eine Natrium-Schwefel-Batterie fiir Elek-
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trofahrzeuge, die eine Arbeitstemperatur von mindestens T =290 °C benétigt. Um die Einsatzfahig-
keit der Fahrzeuge auch nach lingeren Standzeiten (max. 48 Stunden) zu gewdhrleisten, ist eine hoch-
effiziente HT-Warmeddmmung erforderlich. Aufgrund der rechteckigen Form der Batterien muss das
Isolationsmaterial zudem druckbelastbar (atmosphérischer Luftdruck, py,;p = 100 kPa) sein, sodass ent-
sprechende Warmeleitfahigkeitsmessungen stets unter diesem Belastungsdruck durchgefiihrt werden.
In diesem Zusammenhang sind die Arbeiten von BUTTNER ET AL. [24], CaPs ET AL. [28], Reiss [160], Cars
ET AL. [33] und Reiss [161, S. 101-148] zu nennen. Diese Auflistung umfasst die wichtigsten, jedoch nicht
alle Arbeiten, da z. B. alternativ auch Faserisolationen untersucht werden [227]. Im Einzelnen lassen sich

die Untersuchungen wie folgt zusammenfassen:

— BUTINER ET AL. beschreiben eine stationdre Plattenapparatur fiir Warmeleitfadhigkeitsmessungen
und fithren Messungen an zu Platten verpressten Pulvermischungen durch, die aus pyr. Kiesel-
saure, Fe3O, und TiO, als Triibungsmittel, sowie Glasfasern (zur Erh6hung der mechanischen
Stabilitdt der Pressplatten) bestehen. Der Triibungsmittelanteil betrdgt hierbei w =17 %. Bei einer
maximalen (Strahlungs-)Mitteltemperatur von Tg =230 °C werden eff. Warmeleitfihigkeiten zwi-
schen 8mW/mK und 9mW/mK gemessen. [24]

— Caps kT AL. fithren IR-spektroskopische Messungen an pyr. Kieselsdure und verschiedenen Trii-
bungsmitteln zur Bestimmung des massenspezifischen Extinktionskoeffizienten durch. Um das
Strahlungsfenster von pyr. Kieselsdure unterhalb von 8 pm effektiv zu schlieflen, stellen sich Fe;Oy,
FeTiO3 und SnO als geeignet heraus. [28]

- Ress fiihrt ebenfalls Experimente an pyr. Kieselsdure und verschiedenen Triibungsmitteln (FezOy,
SiC, TiO,, ZrO,) durch. Als Bewertungskriterium zieht er jedoch nicht den Extinktionskoeffizien-
ten, sondern den Transmissionsgrad heran, wobei die niedrigste Transmission mit Fe;O, erreicht
wird. Anschlielend stellt Reiss Pulvermischungen unter Verwendung eines Rhonradmischers so-
wie eines Fluidmischers her. Dabei stellt er eine unvollstindige Dispergierung des Triibungsmittels
Fe; O, fest. Die Grofse der verbleibenden Agglomerate stellt sich jedoch als vorteilhaft in Bezug auf
Mie-Streuung heraus. Schliefllich verpresst Reiss verschiedene Pulvermischungen, die aus pyr. Kie-
selsdure, Fe3O4, TiO, und Glasfasern bestehen und einen Triibungsmittelanteil von w =17 % auf-
weisen, zu Platten und fithrt Warmeleitfahigkeitsmessungen durch. Ebenso wie bereits BUTTNER ET
AL. [24] erhélt er dabei Warmeleitfahigkeiten zwischen 8 mW/m K und 9 mW/m K bei T5 =230 °C.
[160]

— Caps ET AL. fithren wiederum IR-spektroskopische Messungen an Triibungsmitteln durch. Erneut
stellen sich insbesondere Fe;O,, sowie in geringerem Mafle auch MoTe, als geeignet heraus. [33]

- Ein Gesamtiiberblick der durchgefiihrten Untersuchungen findet sich schliellich bei Reiss [161,
S. 101-148].

Zwischen 1989 und 1992 untersuchen Frickk et AL. verschiedene VSI-Materialien und Triibungsmittel.
Zunichst stellen sie monolithische Aerogele her, die mit Kohlenstoff-Ruf$ getriibt sind. Aufgrund der
hervorragenden Absorptionseigenschaften des Rufies werden gute Ergebnisse bereits bei einem Trii-
bungsmittelanteil von w =5 % bzw. w =10 % erreicht. Bei einer maximalen Strahlungsmitteltemperatur
von Ts ~280°C betragt die eff. Warmeleitfahigkeit im evakuierten Zustand ca. 15 mW/m K. Weiterhin
zermahlen Fricke T AL. ein kommerzielles Aerogel-Granulat zu feinen Pulvern und mischen ebenfalls

5 Nachdem das Problem der Selbstentziindung der Batterien nicht vollstindig abgestellt werden konnte, wurde die Entwick-
lung der Natrium-Schwefel-Batterie fiir die Anwendung in Fahrzeugen schliefSlich eingestellt (vgl. [89]).
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5% bzw. 10 % Rufs hinzu. Die eff. Warmeleitfahigkeit dieser Pulvermischungen wird bei einem Belas-
tungsdruck von p g = 10 kPa gemessen. Fiir die Mischung mit w =5 % wird ein Wert von 10 mW/mK
bei Tg ~ 300 °C ermittelt.”> Aulerdem untersuchen Fricke et AL. auch eine kommerzielle, zu Formteilen
verpresste Pulvermischung, die aus pyr. Kieselsdure, FeTiO; als Triibungsmittel (w ~ 33 %), sowie Glas-
fasern besteht. Bei einer Strahlungsmitteltemperatur von Ts ~ 250 °C und einem Belastungsdruck von
pmp = 10kPa wird eine eff. Warmeleitfahigkeit von 6 mW/mK bestimmt. SchliefSlich fiihren Fricke Er
AL. auch IR-spektroskopische Messungen an TiO, und verschiedenen Rufi-Sorten durch und bestimmen
jeweils den spektralen, massenspezifischen, eff. Extinktionskoeffizienten é; . [64]

Im Jahr 1993 veroffentlichen Kunn er aL. die Ergebnisse aus theoretischen Betrachtungen und Expe-
rimenten zum massenspezifischen Extinktionskoeffizienten von a-SiO,-Pulvern und Triibungsmitteln.
Dabei stellen sie insbesondere eine theoretische Beschreibung des Effekts der abhidngigen Streuung vor.
Bei hohen Packungsdichten der Streuzentren konnen diese nicht mehr als unabhéangig voneinander be-
trachtet werden, da die Streuung an einem Teilchen durch die Anwesenheit benachbarter Streuzentren
beeinflusst wird. Dies fiihrt dazu, dass der Streukoeffizient S (s. Abschn. 2.4.2) abhingig vom Abstand
der Streuzentren und somit vom Festkoérpervolumenanteil 1 — ® des Mediums wird. Aus entsprechen-
den Berechnungen fiir ein streuendes Triibungsmittel (TiO,) ergibt sich bei einer Porositit von ® =0,9
bereits eine Reduktion des Streukoeffizienten S um ca. 50 %. Weiterhin beschreiben Kunn Et aL. mithilfe
der Lorenz-Mie-Streutheorie den Einfluss der TiO,-Partikelgrofse auf die Extinktion. In Abhdngigkeit der
Wellenlidnge der einfallenden Strahlung lasst sich ein optimaler Teilchendurchmesser der Streuzentren
bestimmen; fiir IR-Strahlung liegt dieses Optimum je nach Temperatur zwischen 2 pm und 3 pm. Zudem
berechnen Kunn et AL. den spektralen, massenspezifischen, eff. Extinktionskoeffizienten & fiir Mischun-
gen aus pyr. Kieselsdure und TiO, bei verschiedenen Mischungsverhiltnissen. In sehr guter Ubereinstim-
mung mit IR-spektroskopischen Messungen zeigt sich hier folgendes Bild: Bis zu einem Triibungsmit-
telanteil von w =70 % steigt ¢x nahezu linear an, durchlduft dann ein Maximum bei w = 85 %, und fallt
bei noch hheren Triibungsmittelanteilen aufgrund von abhingiger Streuung wieder ab.>® Schlieflich
fithren Kunn et aL. auch Untersuchungen zu absorbierenden Triibungsmitteln durch. Hierzu bestim-
men sie die Extinktionsspektren verschiedener Kohlenstoff-RufSe und rufigetriibter Aerogele, wobei der

Tribungsmittelanteil zwischen 5 % und 15 % variiert. [111]

Zwei Jahre spater beschreibt Esert Warmeleitfdhigkeitsmessungen an evakuierten, rufigetriibten, mono-
lithischen Aerogelen zwischen T =27 °C und T =612 °C (Probentemperatur). Der Triibungsmittelanteil
betragt w =2,8 %. Bei T = 287 °C wird eine eff. Warmeleitfihigkeit von 14 mW/m K angegeben, die in gu-
ter Ubereinstimmung mit den Werten von FrickE ET AL. [64, S. 28] ist. Bei der maximalen Temperatur von
T =612°C betragt die eff. Warmeleitfahigkeit 38 mW/mK. [48, S. 69-73]

Ebenfalls im Jahr 1995 prasentieren Kunn et AL. IR-spektroskopische Messungen an getriibten Aeroge-
len. Als Triibungsmittel werden B,C, Fe;Oy, FeTiOj3, SiC und TiO, verwendet. Dabei messen KUHnN ET AL.
den spektralen, massenspezifischen, eff. Extinktionskoeffizienten ¢, der getriibten Aerogele bei w =20 %
(bzw. w = 30 % fiir TiO,) und berechnen anschliefSend das Rosseland-Mittel é fiir T =500 °C. Die hochs-
ten éz-Werte werden unter Verwendung von FeTiO3, TiO, sowie Fe;O, erreicht. Auch das absorbierende
Tritbungsmittel B,C liefert gute Ergebnisse, wiahrend SiC demgegeniiber deutlich schlechter abschneidet.
[110] Dies kénnte dadurch bedingt sein, dass der verwendete Partikeldurchmesser (1,5 pm) wesentlich
von denen der tibrigen Triibungsmittel (zwischen 3,5 pum und 5 pm) abweicht. Gemafs Napp et AL. [141]
liegt der optimale Partikeldurchmesser fiir SiC zwischen 2,5 um und 4 pm (s.u.).

%5Die Ergebnisse fiir die getriibten Aerogel-Pulver werden auch von HomMMER ET L. verdffentlicht [90].

56 Anders ausgedriickt erhoht sich oberhalkA) von w =70 % bei Zumischung weiterer Streuzentren zwar die Dichte der Pulver-
mischung, jedoch der Extinktionskoeffizient E} wegen abhéngiger Streuung nicht mehr im selben Mafle. Dies fiihrt zu einem
Maximum und schliefSlich zu einer Abnahme von € in Abhingigkeit von w.
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Im Rahmen der in Abschn. 3.1.2 bereits vorgestellten Untersuchung messen Caps et aL. auch die eff.
Wirmeleitfahigkeit von Pulvermischungen, die aus gef. Kieselsdure in Kombination mit verschiedenen
Triibungsmitteln bestehen. Nachfolgend werden die Messwerte, die jeweils bei der héchsten Mitteltem-
peratur (T =250 °C) und einer mechanischen Druckbelastung von py,p = 100 kPa bestimmt wurden, ver-
glichen: Unter Verwendung von FeTiO; als Triibungsmittel wird die niedrigste eff. Warmeleitfahigkeit
A bei einem Mischungsanteil von w =30 % gemessen; sie betrdgt ca. 9mW/mK. Ein besseres Ergeb-
nis wird mit Ruff erreicht, wo bereits w =10 % gentigt, um A ® 6mW/mK zu erhalten. Die insgesamt
niedrigste eff. Warmeleitfahigkeit der gesamten Untersuchung wird mit Fe;O, als Triibungsmittel bei
w = 30 % ermittelt; als Messwert ergibt sich 4,5 mW/m K. Auch SiC liefert gute Ergebnisse; bei w =20 %
betrigt Ar knapp 6 mW/m K.>” Eine weitere Probe, die 20 % SiC enthélt, allerdings nur bei py3 = 10kPa
und maximal T =230 °C vermessen wird, erreicht unter diesen Bedingungen eine eff. Warmeleitfihig-
keit von 4mW/mK [31, S. 64]. Fiir SiC als Triibungsmittel fithren Caps et aL. auch verschiedene IR-
spektroskopische Untersuchungen des Extinktionskoeffizienten und Berechnungen geméfs der Lorenz-
Mie-Streutheorie durch; diese Ergebnisse sind jedoch auch in einer spateren Verdffentlichung von Narp
ET AL. [ 141] enthalten und werden deshalb dort behandelt (s. ndchster Absatz). Die Extinktionskoeffizi-
enten der von Caps et AL. untersuchten Pulvermischungen auf Basis von gef. Kieselsdure liegen zwischen
5.600 m~! fiir 30 % FeTiO; und 26.000 m~! fiir 30 % Fe;O,. Weiterhin messen Caps eT aL. auch die eff. Wir-
meleitfahigkeit einer Pressplatte, die aus pyr. Kieselsdure und ca. 30 % TiO, als Triibungsmittel besteht.
Diese erreicht einen Wert von 7mW /m K bei T = 250 °C und p,;z = 100 kPa. [31; 32]

Im Jahr 1999 untersuchen Narp et aL. Mischungen aus gef. Kieselsdure mit SiC als Triibungsmittel. Zu-
néchst berechnen sie den Brechungsindex von SiC unter Verwendung eines Oszillator-Modells fiir Wel-
lenldngen zwischen 0,5 pm und 100 pm. Weiterhin wenden Narp er aL. die Lorenz-Mie-Streutheorie an,
um den massenspezifischen Extinktionskoeffizienten ¢, fiir reines SiC zwischen 2 pm und 20 um theo-
retisch zu berechnen. Beim Vergleich mit IR-spektroskopischen Messungen zeigt sich eine gute Uberein-
stimmung. Zudem berechnen sie é, fiir eine Mischung aus 80 % gef. Kieselsdure und 20 % SiC. Hierfiir
gewichten sie die spektralen Beitrdge beider Komponenten entsprechend dem Massenanteil in der Mi-
schung. Erneut ergibt sich eine gute Ubereinstimmung mit IR-spektroskopischen Messungen. Aus den
spektralen, massenspezifischen Extinktionskoeffizienten bilden Napp Er aL. aufserdem das Rosseland-
Mittel éz. Auf Grundlage der theoretischen Berechnungen erhalten sie einen Wert von éz =70 m?/kg;
aus den IR-spektroskopischen Messungen ergibt sich &z =72m?/kg. Die von Cars Er AL. [31] durch-
gefiihrten kalorimetrischen Messungen fiir dieselbe Mischung fithren weiterhin zu éz = 67 m?/kg, so-
dass alle drei unabhédngigen Moglichkeiten zur Bestimmung von é; gut tibereinstimmende Ergebnis-
se liefern. Schliefflich untersuchen Napp T L. mithilfe theoretischer Berechnungen den Einfluss des
SiC-Partikeldurchmessers auf den Extinktionskoeffizienten. Hierbei stellen sich Partikelgrofsen zwischen
2,5 pm und 4 pm als optimal heraus. [141]

Zwei Jahre spéter berichten Caps T aL. {iber Warmeleitfahigkeitsmessungen an gepressten Platten aus
pyr. Kieselsdure, die als Triibungsmittel SiC enthalten. Das Mischungsverhéltnis wird jedoch nicht ange-
geben. Die Messungen werden erneut bei einer mechanischen Druckbelastung von p,g = 100 kPa durch-
gefiihrt. Bei der maximalen Mitteltemperatur von T = 300 °C wird im evakuierten Zustand eine eff. War-
meleitfahigkeit von 9,2 mW /m K bestimmt. Das Verhiltnis E/7? der SiC-getriibten Pressplatten wird mit
10.000m~! angegeben. [29]

57Die Ergebnisse der Warmeleitfahigkeitsmessungen fiir die Mischung aus gef. Kieselsdure und 20 % SiC sind auch in einer
spéteren Veroffentlichung von Caps Et AL. enthalten [27].

%8Nachdem Narp et aL. den Einfluss anisotroper Streuung beriicksichtigen und somit in Wahrheit den massenspezifischen, ef-
fektiven Extinktionskoeffizienten & ; betrachten, kann davon ausgegangen werden, dass die vorgestellten Ergebnisse fiir £} gelten.
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Zur Entwicklung einer beliifteten HT-Warmeddammung prasentieren FENG ET AL. im Jahr 2010 Extinkti-
onsspektren verschiedener Mischungen, welche aus pyr. Kieselsdure, Triibbungsmitteln und Glasfasern
bestehen. Dabei bestimmen sie ¢, iiber das Lambert-Beer’sche Gesetz aus Transmissionsmessungen, so-
dass anisotrope Streuung nicht beriicksichtigt wird (s. Abschn. 2.7.2). Unter dieser Einschrankung stellen
FENG ET AL. fest, dass die besten Ergebnisse mit SiC als Triibungsmittel bei einem Partikeldurchmesser
von ca. 3 um und einem Mischungsanteil von w = 25 % erreicht werden. [56]

Im Jahr 2015 berichten SINGH ET AL. {iber Mischungen aus pyr. Kieselsdure und verschiedenen Triibungs-
mitteln, um die Warmeleitfahigkeit von Vakuumisolationspaneelen bei Umgebungstemperatur zu redu-
zieren. Als Triibbungsmittel werden Kohlenstoff-RufSe, SiC und TiO, untersucht. Dabei ermitteln Singu
ET AL. — wie auch FenG et aL. [56] — den massenspezifischen Extinktionskoeffizienten tiber das Lambert-
Beer’sche Gesetz, sodass anisotrope Streuung erneut nicht enthalten ist. Die hochste Extinktion ergibt
sich unter Verwendung eines Rufles bei einem Mischungsanteil von w =40 %. [180]

Als Gesamtiibersicht dieses Abschnitts werden in Tab. 3.1 simtliche soeben beschriebenen Vorarbeiten,
in denen die eff. Warmeleitfahigkeit Ay, eines alternativen HT-VSI-Materials im evakuierten Zustand ge-
messen wurde, gegentibergestellt. Dabei werden insbesondere auch die jeweils verwendeten Triibungs-
mittel und der Triibungsmittelanteil angegeben.

3.3 Modellgleichungen fiir die Gasdruckabhingigkeit der effektiven
Wirmeleitfahigkeit

Wie in Abschn. 2.4.5 beschrieben, ist der gasdruckabhidngige Anteil Ap der eff. Warmeleitfahigkeit eines
pordsen Mediums im Allgemeinen nicht direkt durch die Warmeleitfadhigkeit A; der Gasphase gege-
ben. Stattdessen muss der Effekt der Festkorper-Gas-Kopplung berticksichtigt werden. Ausgehend von
physikalischen Modellvorstellungen lassen sich hierftir verschiedene Bestimmungsgleichungen aufstel-
len, die iiblicherweise den Leitungsanteil A; = Ay + Ap liefern. In diesem Abschnitt erfolgt eine Ubersicht
dieser Modelle sowie weiterhin die Identifizierung eines fiir exp. Perlit geeigneten Modells.

Modelle fiir Zweiphasensysteme und Kugelschiittungen

Zunichst existiert in der Literatur eine Vielzahl von Modellen zur Berechnung der eff. Warmeleitfahig-
keit von Zweiphasensystemen bzw. Kugelschiittungen. Viele dieser Modelle vernachléssigen die Warme-
tibertragung durch Strahlung und liefern somit direkt den reinen Leitungsanteil A; (GL. 2.35). Einige Mo-
delle behandeln den Strahlungstransport als Austauschprozess zwischen den Partikeloberflichen (vgl.
Abschn. 2.4.2) und kénnen zur Berechnung von A} herangezogen werden, wenn die entsprechenden
Strahlungsterme ignoriert werden. Eine ausfiihrliche Ubersicht findet sich beispielsweise in den Arbei-
ten von KuHaDER ET AL. [100], Tsotsas & MARTIN [203 ] und ParziNGer [148, S. 47-70]. Die dort vorgestellten
Modelle lassen sich wie folgt in drei Typen unterteilen:

- Die Herangehensweise des Modelltyps I besteht in der Losung der Laplace-Gleichung fiir das Tem-
peraturfeld, aus der der Warmestrom sowie die Warmeleitfahigkeit abgeleitet werden kann. Die
Losung kann dabei entweder analytisch (z.B. [133; 158]) oder numerisch (z.B. [42; 214]) erfol-
gen. In der Regel wird jedoch eine idealisierte Materialstruktur beschrieben, sodass die erhaltenen
Losungen fiir reale Materialien nur bedingt aussagekriftig sind (vgl. [100, S. 113]). Eine analy-
tische Losung ist fiir exp. Perlit aufgrund der komplexen und unregelméfiigen Materialstruktur
nicht moglich, ohne dass starke Vereinfachungen vorgenommen werden. Eine numerische Lésung
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Tabelle 3.1: Gesamtiibersicht der in Abschn. 3.2 vorgestellten Untersuchungen zur HT-VSI mit alternativen Basis-
materialien. Gezeigt sind die in den Vorarbeiten verschiedener Autoren verwendeten VSI-Basismaterialien und Trii-
bungsmittel, sowie der Triibungsmittelanteil w und die Dichte p der jeweiligen Materialkombinationen bzw. Pulver-
mischungen. Weiterhin ist der mechanische Belastungsdruck p,,z und die maximale Strahlungsmitteltemperatur T's
angegeben, bei denen die entsprechenden Warmeleitfdhigkeitsmessungen durchgefiihrt wurden; ein Stern markiert,
dass es sich abweichend um die arithmetische Mitteltemperatur T handelt. Schliellich enthlt die rechte Spalte die
eff. Warmeleitfahigkeit Ay, die im evakuierten Zustand, d. h. bei vernachléssigbar kleiner Gaswarmeleitung gemes-
sen wurde.

Basis- Triibungs- w 0 PMB Tg Ay
Referenz material mittel [%]  [kg/m®] [kPa] [’C] [mW/mK]
Dickson Pyt n.a n.a 240 0 404 ca. 13
1974 [45] Kieselsdure B o '
BUTTNER ET AL. pyr. TiO,, 3
1983 [24] Kieselsdure Fe;O4 17 270 100 230 8-9
pyr. _
Kieselsiure Fe;O, 17 270 100 230 8-9
Reiss pyr. TiO,,
1983 [160] Kieselsdure Fe;0, 17 260 650 230 8-9
pyr. B
Kieselsiure Fe;Oy4 17 260 650 230 8§-9
FRICKE ET AL. monol.
1993 [64] Aerogel Ruf3 5 120 0 290 ca. 15
monol. Ruf 10 150 0 270 13-14
Aerogel
Aerogel- Ruf 5 135 10 300 10
Pulver
_ byt FeTiO; 33 200 10 250 6
Kieselsaure
Eperr monol. Ruf 2,8 153 0 612 38
1995 [48] Aerogel . '
Caps ET AL gef. FeTiO 30 225 100 250* 9
1997 [31;32]  Kieselsdure es
_gef Ruf 10 182 100 250% 6
Kieselsdure
gef. "
Kieselsiure Fe;Oy4 30 253 100 250 4.5
| gef. SiC 20 232 100 250% ca. 6
Kieselsdure
_ gef SiC 20 171 10 230% 4
Kieselsaure
Py TiO, 30 240 100 250* 7
Kieselsdure
Caps etal. pyr. SiC n.a. 163 100 300* 9.2

2001 [29] Kieselsdure




62 Kapitel 3. Literaturtiibersicht und Stand des Wissens

scheidet im Rahmen dieser Arbeit ebenfalls aus, da nach Moglichkeit ein analytisches Rechenmo-
dell der eff. Warmeleitfahigkeit fiir praktische Anwendungen entwickelt werden soll.

— In Modellen des Typs II werden verschiedenen Volumenanteilen des pordsen Mediums thermi-
sche Widerstande zugeordnet und diese anschliefsend in Anlehnung an die Materialstruktur zu
einem Widerstands-Ersatzschaltbild kombiniert (z. B. [107; 132; 222]). Dies erfolgt unter Ausnut-
zung der Berechnungsformeln fiir Parallel- bzw. Reihenschaltungen in Analogie zur Verschaltung
elektrischer Widerstiande. Der Erfolg dieser Modelle hiangt stark davon ab, ob das entwickelte Er-
satzschaltbild, welches stets eine Vereinfachung darstellt, den tatsdchlichen Warmestrom durch
das Material addquat beschreibt. Einige Modelle erlauben jedoch eine Anpassung an Messdaten

tiber empirische Parameter.

— Modelle des Typs Il betrachten schliefslich einen sich zumindest schematisch wiederholenden Aus-
schnitt des porésen Mediums, die sogenannte Einheitszelle, und berechnen die Warmeleitfahigkeit
dieser Einheitszelle ebenfalls tiber die Verschaltung thermischer Widerstande (z. B. [122;171;182]).
Die Modelle beruhen dabei auf der vereinfachenden Annahme, dass entweder die Warmestromli-
nien oder die Isothermen streng parallel verlaufen [203]. Gekriimmte Oberfldchen innerhalb der
Einheitszelle, beispielsweise von Kérnern oder Poren, kdnnen iiber die Verschaltung infinitesimaler
Widerstinde und anschlieende Integration beriicksichtigt werden (z.B. [85; 215; 223]). Ahnlich
wie bei den Modellen des Typs II hdangt der Erfolg der Einheitszellenmodelle stark davon ab, ob
die gewdhlte Einheitszelle tatsachlich reprasentativ fiir das Material ist.

Eine scharfe Trennung zwischen Modellen der Typen II und III ist nicht immer moglich, da in beiden
Varianten thermische Widerstdnde verschaltet werden. Manche Modelle werden deshalb von verschie-
denen Autoren unterschiedlich eingeordnet. Einige der zitierten Modelle wurden aufierdem nicht zur
Berechnung der Warmeleitfahigkeit, sondern zur Berechnung des elektrischen Widerstands hergeleitet,
konnen aufgrund der Analogie zwischen Warmetransport und elektrischem Ladungstransport jedoch
direkt iibertragen werden.

Bei der Anwendung der soeben beschriebenen Modelltypen auf exp. Perlit treten zusétzlich zu den be-
reits genannten Schwierigkeiten noch die folgenden Probleme auf: Die Modelle fiir Zweiphasensysteme
(in der Regel Typ I) sind nicht korrekt anwendbar, denn sie basieren fiir gewohnlich auf der Annahme,
dass eine der Phasen diskontinuierlich ist, also kein zusammenhéngendes Volumen bildet. Hingegen
sind bei exp. Perlit sowohl Gas- als auch Festkorperphase kontinuierlich: Das Gasvolumen zwischen den
einzelnen Partikeln bildet eine durchgéngige Phase und die Partikel beriihren sich an Kontaktfldchen, so-
dass auch der Festkorperanteil zusammenhidngend ist. Die Modelle fiir Kugelschiittungen (in der Regel
Typ II oder III) sind ebenfalls nicht direkt anwendbar, denn sie behandeln tiblicherweise Schiittungen
aus massiven Partikeln und berticksichtigen keine Kérner mit innerer Porositét.

Bereits DEIMLING unternimmt in seiner Arbeit (s. Abschn. 3.1.2) den Versuch, die von ihm gemessene gas-
druckabhingige eff. Warmeleitfahigkeit von exp. Perlit mit verschiedenen Modellen des Typs I bis Il zu
beschreiben. Dabei stellt er fest, dass sich die Modellgleichungen nicht fiir eine quantitative Vorhersage
der eff. Warmeleitfahigkeit der Perlit-Pulverschiittung eignen [40, S. 117; 41]. Ahnliche Beobachtungen
werden auch von Rata gemacht [157,S. 92 £.]. Es istanzunehmen, dass dies auf die soeben beschriebenen
Limitierungen der Modelle zurtickzufiihren ist.

Modelle fiir Pulverschiittungen mit innerer Porositiit

Aufgrund der Ergebnisse von DemLiNG und Rata kann davon ausgegangen werden, dass zur Beschrei-

bung der eff. Warmeleitfahigkeit von exp. Perlit und insbesondere des gasdruckabhéngigen Anteils Ap
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ein Modell gefunden werden muss, welches mindestens die folgenden Kriterien erfiillt:

1. Das Modell muss eine Schiittung aus sich beriihrenden Teilchen beschreiben, sodass sowohl Gas-

als auch Festkorperphase kontinuierlich sind.
2. Zudem muss berticksichtigt werden, dass die Teilchen eine innere Porositét besitzen.

3. Neben dem gasdruckabhingigen Anteil Ap muss sich aus der Bestimmungsgleichung auch eine
reine Festkorperwarmeleitfahigkeit Ap (s. Abschn. 2.4.4) ergeben, die auch bei vollstindig unter-
driickter Gaswarmeleitung im Vakuum einen Beitrag zu A liefert.

Diesbeziiglich wird nachfolgend die vorhandene Literatur analysiert, um entsprechende Modelle zu
identifizieren. Zunichst finden sich verschiedene Modelle zur Berechnung der eff. Warmeleitfahigkeit
von Aerogelen. Diese wurden beispielsweise von Swimm ET AL. [192; 193], WEI ET AL. [217], ZHAO ET AL.
[225] oder XiE ET AL. [221] vorgestellt und sind nicht direkt den oben bereits beschriebenen Typen I bis
III zuzuordnen. Sie scheiden aufgrund des Kriteriums 2 jedoch aus, da Aerogele im Wesentlichen eine

gewundene Kette aus massiven Primérpartikeln (d. h. ohne innere Porositit) darstellen.

Weiterhin beschreibt Kacaner [96, S. 9-18] ein Modell zur Berechnung der eff. Wéarmeleitfahigkeit einer
Pulverschiittung mit innerer Porositdt. Ausgehend von einer Einheitszellenbetrachtung, die in dhnlicher
Art und Weise bereits von Hencst [85] durchgefiihrt wurde, leitet Kacaner eine Berechnungsformel fiir
Ap einer Kugelschiittung her. Zunichst gilt diese nur fiir massive Teilchen mit der Partikelleitfiahigkeit
Ar; jedoch nimmt KaGaNEr selbst eine Erweiterung auf Kérner mit innerer Porositét vor, indem er Ay
ersetzt durch die Warmeleitfahigkeit A eines porésen Korns. Dabei wird A tiber eine von Russet [171]
hergeleitete Formel fiir porése Medien mit zellenartiger Struktur berechnet. Folglich sind die Kriterien 1
und 2 erfiillt. Der von Kacaner angegebene Ausdruck lautet [96, S. 16]:

58(1-@,)% ( 1 A 1- 28
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Hierbei berechnet sich Ax nach RusseLL mit der Kornporositit @y (Gl. 2.13) wie folgt [171]:>

o2 + 1L (1- o2?)

Ag =Ap = (3.2)

Y — &y + 3£ (1 - 0F° + @)
Fiir den evakuierten Zustand mit Ag — 0 ergibt sich A; — 0 aus Gl. 3.1. Das Modell von Kacaner erfiillt
deshalb das Kriterium 3 nicht. Zudem stellt auch DemLING fest, dass das Modell fiir exp. Perlit keine

zuverldssigen Ergebnisse liefert [40, S. 117].

In derselben Arbeit stellt KaAGaNER noch eine weitere Bestimmungsgleichung vor [96, S. 70-77]. Anders
als die Modelle des Typs I bis III basiert diese Gleichung nicht streng auf physikalischen Gesetzen (wie
beispielsweise der Laplace-Gleichung bzw. den Rechenregeln zur Verschaltung thermischer Widerstan-
de), sondern weist eher einen phdnomenologischen Charakter auf. Sie wird von Kacaner speziell fiir
ein Pulver, bei dem das Innenraumvolumen V; und das Zwischenraumvolumen V (vgl. Abschn. 2.1.1)
mit jeweils verschiedenen effektiven Porendurchmessernd, ; und d..  (vgl. Abschn. 2.4.3) unterschieden
werden konnen, hergeleitet und erfiillt deshalb die Kriterien 1 und 2. Gemifs KaGaNER lédsst sich A wie
folgt ausdriicken [96, S. 72]:

M Az
)LE =Av+ 1 2,3L 1 2,5L (33)
T Taz

%Gl. 3.2 wird in der Literatur iiblicherweise RusseLL zugeschrieben; eine mathematisch dquivalente Gleichung wurde jedoch
schon von LicHTENECKER [122, S. 228] hergeleitet.
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Hierbei ist Ay, die durch Gl. 2.75 gegebene Warmeleitfahigkeit im evakuierten Zustand. Nachdem Ay,
auch die Festkorperwarmeleitfahigkeit Ay enthilt, erfullt Gl 3.3 zudem auch das Kriterium 3. Die Kon-
stanten A; und A, reprédsentieren die bei hohen Gasdriicken maximal ausgeprédgte Gaswarmeleitung im

Innen- bzw. Zwischenraumvolumen.

Zudem préasentieren TAKEGOSHI ET AL. [194] im Jahr 1984 ein Modell, das sie speziell zur Berechnung der
eff. Warmeleitfahigkeit von exp. Perlit entwickeln. Hierbei modifizieren sie ein Modell von Yaacr & Kunir
[222] fiir Pulverschiittungen und erweitern es gleichzeitig auf Teilchen mit innerer Porositét, indem sie —
wie bereits KaGaNER [96, S. 9-18] — eine Warmeleitfahigkeit A g der pordsen Korner einfithren. Somit sind
erneut die Kriterien 1 und 2 erfiillt. Der Strahlungstransport wird von TakeGosHI ET AL. als Austausch-
prozess zwischen den Partikeloberfldchen beschrieben. Betrachtet man stattdessen — wie in dieser Arbeit
— die Strahlungsausbreitung in einem Kontinuum (s. Abschn. 2.4.2), so kann das Modell trotzdem zur
Berechnung von A; verwendet werden, wenn die Strahlungsterme ignoriert werden. Hiermit ergibt sich
folgende Bestimmungsgleichung fiir Ay [194]:

1-8-46 .

)LE ZE)LG'F = 1o +(S)LK (34)
et T
G K

Dabei ist 4 ein Parameter, der mit den Beriihrungsflichen der Partikel assoziiert werden kann. Ferner

sind die Parameter £ und ¢ wie folgt definiert:

qDZ _ QB ) AK )—0,044 (3 5)

P _ 16 (K
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Fiir die Warmeleitfahigkeit Ax eines Korns leiten TakeGosHi ET L. folgenden Ausdruck her [194]:%

P, 1-0
AT A
Die Parameter ¢ und & berechnen sich wie folgt aus der Kornporositit ®:°!
1/3 1- CD}</3 2/3 1/3
5=2(1_¢K/)(1_T)=1“DK/ F=1-oY (3.7)
Im evakuierten Zustand mit Ag — 0 erhélt man aus den GIn. 3.4 u. 3.6 folgenden Ausdruck:
AL(p—0) =3Ag =3 A (3.8)

Dieser kann durch Vergleich mit Gl. 2.71 mit der Festkorperwéarmeleitfahigkeit Ar in Verbindung ge-
bracht werden. Hieraus ergibt sich fiir den Strukturfaktor G = § {. Somit erfiillt das durch die GIn. 3.4 bis
3.7 gegebene Modell von TakeGosHI ET AL. [194] das Kriterium 3.

Modellauswahl fiir expandiertes Perlit

Sowohl Gl. 3.3 von KaGaner [96, S. 70-77], als auch das Modell von TakecosHi et AL. [194] (GIn. 3.4 bis
3.7) erfiillen alle drei der vorangehend definierten Kriterien. Beide erscheinen deshalb prinzipiell dazu

0Setzt man die Parameter ¢ und & aus Gl. 3.7 in Gl. 3.6 ein, so ergibt sich ein Ausdruck fiir A g, der mathematisch dquivalent
mit einer ebenfalls bereits von LicHTeNECKER [122, S. 228] hergeleiteten Gleichung ist.

®IDie von TaKEGosHTI ET AL. [194] urspriinglich angegebenen Gleichungen wurden hierzu umgeformt.
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geeignet, die eff. Warmeleitfihigkeit von exp. Perlit und insbesondere den gasdruckabhédngigen Anteil
Ap zu beschreiben. Im Vergleich beider Modelle lasst sich folgendes festhalten:

- Gleichung 3.3 ist mathematisch deutlich einfacher als das Modell von TakeGosHI ET AL., bei dem
die GIn. 3.4 bis 3.7 kombiniert werden miissen.

— Beide Modelle enthalten nicht weiter definierte Parameter, die an Messdaten angepasst werden
miissen. Im Fall von Gl. 3.3 sind dies A; und A, sowie die effektiven Porendurchmesser d. ; und
d. 7. Im Modell von TAKEGOsHI ET AL. treten die freien Parameter 5 und ®, sowie zusitzlich ein in
Ag eingehender effektiver Porendurchmesser d.. (vgl. Gl 2.60) auf. Idealerweise sollten empirische
Modelle mit moglichst wenig freien Parametern auskommen, sodass das Modell von TAKEGOsHI ET
AL. diesbeziiglich zu bevorzugen ist. Andererseits hat Gl. 3.3 jedoch den Vorteil, dass ein Material
wie exp. Perlit vermutlich besser abgebildet werden kann, wenn — entsprechend der realen Mate-
rialstruktur — unterschiedliche effektive Porendurchmesser fiir das Innen- und Zwischenraumvo-
lumen angesetzt werden.

- Beztiglich des Kriteriums, wie oft beide Modelle bereits erfolgreich verwendet wurden, um die
Gasdruckabhéngigkeit der eff. Warmeleitfahigkeit einer Pulverschiittung mit innerer Porositdt zu
beschreiben, zeigt sich folgendes Bild: TakeGosHI ET AL. sind in der Lage, die von ihnen gemesse-
nen eff. Warmeleitfahigkeiten von exp. Perlit gut mit ihrem eigenen Modell zu beschreiben; hierbei
setzen sie § =0 [194]. Hingegen stellt Ratu fest, dass das Modell seine Messwerte fiir exp. Perlit
nur unzureichend wiedergibt [157, S. 92 f.]. HomMMER ET AL. wenden GL. 3.3 auf Aerogel-Pulver an
und erhalten eine gute Ubereinstimmung mit ihren Messdaten [90].%2 Zudem verwenden Beixir-
cHER & DEMHARTER eine Variante von Gl. 3.3 und kénnen hiermit ihre Messwerte fiir exp. Perlit
erfolgreich beschreiben. Dabei setzen sie A} = Ay und durch Anpassung an die Messdaten ergibt
sichAy =0,54 A [13].

Nachdem eine einfache mathematische Beschreibung hoher gewichtet wird als ein zuséatzlicher empiri-
scher Parameter, und nachdem Rath keine zufriedenstellende Ubereinstimmung des Modells von Ta-
KEGOSHI ET AL. mit seinen Messdaten fiir exp. Perlit feststellt, wird GI. 3.3 ausgewdhlt, um die Gasdruck-
abhingigkeit der eff. Warmeleitfahigkeit im Rahmen dieser Arbeit zu beschreiben. Dabei ergibt sich der
gasdruckabhédngige Anteil Ap (vgl. Gl 2.74 u.2.75) direkt aus Gl. 3.3:

Ar Az
/\p= Z/SL ZﬁL (39)
1+H 1+E

Nachfolgend wird Gl 3.9 noch geringfiigig modifiziert: Wie der Vergleich mit Gl 2.60 zeigt, miissen A;
und Ay offensichtlich proportional zur Kontinuumswarmeleitfihigkeit A sein. Zudem lassen sich die
beiden Terme der Form 2B L/d, jeweils durch durch die Einfiihrung von Halbwertsdriicken ersetzen.

Hieraus ergibt sich:
¥ido Yz

PH,I
7 1+

/\P_

= == IFI /\G,I + IFZ /\G,Z (310)
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Dabei bezeichnen A ; und A  die durch die zugehorigen Halbwertsdriicke py; ; und pyy , charakteri-
sierte Gaswéarmeleitfahigkeit in den inneren bzw. dufleren Poren. Weiterhin sind ¥; und ¥, empirische
Parameter, welche — ebenso wie die in py; ; und py;  eingehenden effektiven Porendurchmesser d.. ; und

d. 7 (s. Gl 2.61) — an Messdaten angepasst werden miissen.

62Bei Aerogel-Pulvern unterscheiden sich d.. ; und d,. , aufgrund der Mikroporositit der Partikel um mehrere GréSenordnun-
gen voneinander. Es existiert deshalb ein Bereich mittlerer Gasdriicke, wo A bereits voll ausgepragt, aber A; noch unterdriickt ist
(vgl. Abb. 2.3). Dies fiihrt zu einem Zwischenplateau der eff. Warmeleitfahigkeit, was in den Messdaten von HoMMER Et AL. [90]
gut zu beobachten ist.
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Die in Abschn. 2.4.5 beschriebene Festkorper-Gas-Kopplung lésst sich in GI. 3.10 dadurch berticksichti-
gen, dass die Summe ¥; + ¥, Werte grofier als eins annehmen kann. In diesem Zusammenhang ladsst
sich nochmals eine Verbindung zu der Arbeit von BEIKIRCHER & DEMHARTER [13] (s. 0.) herstellen: Dort
wurde gezeigt, dass die Festkorper-Gas-Kopplung allgemein dadurch berticksichtigt werden kann, dass
die Gaswarmeleitfahigkeit A; mit einem Vorfaktor multipliziert wird. Jedoch interpretieren BEIKIRCHER
& DemHARTER den Kopplungseffekt ausschliefilich als KurzschliefSen der intergranularen Kontaktwider-
stdnde iiber das Gas im Zwischenraumvolumen. Die von ihnen benutzte Version von Gl. 3.10 enthalt
somit den Faktor ¥} nicht (dies entspricht ¥; = 1) [13]. Ihre Gleichung weist deshalb insofern einen Man-
gel auf, als dass das Innenraumvolumen nicht mit einem Vorfaktor versehen ist und somit im Hinblick
auf die Festkorper-Gas-Kopplung anders behandelt wird als das Zwischenraumvolumen. Nachdem bei
exp. Perlit jedoch auch innerhalb der Partikel strukturelle thermische Widerstinde®® existieren, welche
in Anwesenheit eines Gases kurzgeschlossen werden konnen, sind beide Hohlraumvolumen prinzipiell
analog zu behandeln. Gleichung 3.10 kann somit auch als Erweiterung der Gleichung von BEIKIRCHER &
DEMHARTER [13] angesehen werden, da sie fiir die Gaswédrmeleitung in den inneren Poren ebenso einen
Vorfaktor enthélt, und somit die Festkorper-Gas-Kopplung in den inneren und dufieren Poren gleichfor-
mig beschreibt.

3.4 Anwendung der Wiarmeleitfihigkeits-Messverfahren auf porose
Medien

Von den in Abschn. 2.6 beschriebenen Warmeleitfadhigkeits-Messverfahren ist das Plattenverfahren das
gingigste stationdre und das Hitzdrahtverfahren das giangigste instationdre Verfahren. Beide Messver-
fahren wurden in der Literatur bereits vielfach auf verschiedene Arten von porésen Medien (z. B. VSI-
Materialien, feuerfeste Dammstoffe) und unter verschiedenen experimentellen Bedingungen (z. B. Tem-
peratur, Gasdruck) angewandt. Dabei treten je nach Kombination aus Materialeigenschaften und Mess-
bedingungen jedoch unterschiedliche Effekte auf, die jeweils systematische Fehler bei der Bestimmung
der eff. Warmeleitfahigkeit, bzw. Abweichungen zwischen beiden Messverfahren hervorrufen kénnen.
Anhand von relevanten Arbeiten aus der Literatur werden diese Effekte nachfolgend im Einzelnen be-
schrieben. Gleichzeitig wird beurteilt, inwiefern die Effekte fiir den experimentellen Teil dieser Arbeit,
wo die eff. Warmeleitfahigkeit von ggf. evakuiertem exp. Perlit bei hohen Temperaturen gemessen wird,
bedeutsam sind. Hierzu wird in Abschn. 3.4.1 zunéchst auf allgemeine Effekte, wie beispielsweise Kon-
taktwiderstdnde und parasitire Warmeverluste eingegangen. Anschlieffend befasst sich Abschn. 3.4.2
mit den Auswirkungen eines nicht-diffusiven Strahlungstransports, der bei unzureichender Extinktion
in beiden Messverfahren zu scheinbaren Warmeleitfdhigkeiten (s. Abschn. 2.3.4) fithren kann. Schliefs-
lich werden in Abschn. 3.4.3 Unterschiede der Messergebnisse aus Platten- und Hitzdrahtverfahren bei
Umgebungsdruck behandelt.

3.4.1 Allgemeine Effekte

Bedingt durch die niedrige Warmeleitfdhigkeit von porésen Medien und insbesondere VSI-Materialien
ist der Warmestrom durch eine zu vermessende Probe — vor allem im evakuierten Zustand - vergleichs-
weise gering. Durch parasitdre Warmeverluste konnen sich somit nicht vernachldssigbare Messfehler

3Wie zu Beginn von Abschn. 2.4.4 genannt, sind dies beispielsweise Verengungen, tote Enden oder auch Poren, welche den
Warmefluss auf Umwege zwingen.
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ergeben. Zudem sind auch thermische Kontaktwiderstinde an den Probenrdndern, welche das Mess-
ergebnis verfalschen konnen, gegebenenfalls zu bertiicksichtigen. Diese beiden Effekte sind sowohl fiir
das GHP- als fiir das THW-Verfahren von Bedeutung.

Plattenverfahren

Laterale, parasitdre Warmeverluste konnen im GHP-Verfahren trotz der Verwendung von Schutzringen
auftreten, da heifse Platte und Schutzring aufgrund von Fehlertoleranzen bei der Temperaturmessung
nicht exakt auf derselben Temperatur gehalten werden kénnen. Diesbeziiglich beschreiben HEINEMANN
ET AL. ein entsprechendes Korrekturverfahren. Dabei wird die Warmeleitfdhigkeit der Probe zweimal
bei jeweils unterschiedlichen Temperaturdifferenzen (AT); und (AT), gemessen; hieraus erhélt man die
Messwerte A; und A,. Die korrigierte Warmeleitfdhigkeit berechnet sich dann wie folgt:

o Ay (AT); = Ay (AT),
kor = T(AT), — (AT),

(3.11)

Das Korrekturverfahren entspricht mathematisch einer Extrapolation auf AT — co, wo der Warmestrom
durch die Probe grofS gegentiber den lateralen Warmeverlusten ist. Neben diesen werden dadurch auch
weitere von AT unabhidngige Messfehler — wie beispielsweise Fehler der Temperaturmessung — elimi-
niert. [84]

Fiir den Kontaktwiderstand® Wy, der bei GHP-Messungen zwischen dem Probenkérper und beiden
Messplatten auftritt, kann gemaf TLEousagv & Brzezinski [200] ein Richtwert von 3-4-1073 m? K/W bei
Raumtemperatur und Umgebungsdruck verwendet werden. Fiir den Flachenwarmewiderstand W =d/A
der Probe ergibt sich mit typischen Werten fiir Dicke (3 cm) und Warmeleitfahigkeit des porosen Me-
diums (50 mW/mK, vgl. Abschn. 2.5.1) hingegen W =0,6 m2K/W. Der Kontaktwiderstand kann dem-
entsprechend in guter Ndherung vernachlissigt werden. Bei Messungen im Vakuum steigt Wy zwar an,
da die Gaswirmeleitung zwischen den Messplatten und dem Probenkdorper verringert bzw. unterdriickt
wird. In vergleichbarem Mafle reduziert sich jedoch auch die Warmeleitfahigkeit der Probe und damit
erhoht sich ihr Warmewiderstand. Die beiden Effekte kompensieren sich somit ndherungsweise gegen-
seitig. Eine analoge Uberlegung gilt fiir Messungen bei hohen Temperaturen: Hier steigt die Warmeleit-
fahigkeit der Probe und damit sinkt ihr Warmewiderstand. Gleichzeitig kann jedoch davon ausgegangen
werden, dass sich der Kontaktwiderstand aufgrund des zunehmenden Strahlungsaustauschs zwischen
Messplatten und Probenoberflache ebenso verringert, sodass er erneut vernachldssigt werden kann. Fiir
Temperaturen bis 800 °C geben HEINEMANN ET AL. an, dass die Fehlerquellen Leistungsmessung, laterale
Wairmeverluste, Dickenmessung und Kontaktwiderstande zusammen eine Messunsicherheit von ca. 5 %
verursachen. Nachdem die ersten drei Fehlerquellen jeweils ca. 1% bis 2 % ausmachen, ergibt sich fiir
den Kontaktwiderstand auch bei hohen Temperaturen ein maximaler Fehler von etwa 1 %. [84]

Hitzdrahtverfahren

Nach seiner erstmaligen Beschreibung durch STALHANE & Pyk [187] im Jahr 1931 wurde das Hitzdraht-
verfahren lange Zeit vorwiegend zur Messung der Warmeleitfahigkeit von Fliissigkeiten und Gasen
sowie massiven Festkorpern verwendet. Erstmalig im Jahr 1993 beschreiben EBert ET AL. [49] die An-
wendung des THW-Verfahrens auf porose VSI-Materialien (evakuierte Aerogele), die aufgrund ihrer
strukturellen thermischen Widerstande durch eine sehr niedrige (Festkorper-) Warmeleitfahigkeit (nur

%4Hierzu wird der Warmedurchgangswiderstand W betrachtet, der sich tiber das Verhaltnis AT/g =d/A (Gl. 2.18) berechnet,
und auch R-Wert genannt wird. W hat die Einheit m? K/W und ist der Kehrwert des Warmedurchgangskoeffizienten (U-Wert).
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wenige mW/mK) charakterisiert sind. Aufgrund dieser Materialeigenschaft ergeben sich Abweichun-
gen zum in Abschn. 2.6.2 beschriebenen Modell der idealen Linienquelle. Diese Abweichungen sind bei
Messungen an evakuierten Proben am starksten ausgepragt und weder vernachlédssigbar noch durch ent-
sprechende Gestaltung des Experiments vermeidbar. Die hierfiir relevanten Effekte sind geméfS EBert im
Einzelnen [48, S. 12 £.]:

- axiale, parasitire Warmeverluste, die durch die endliche Lange des Hitzdrahts bedingt sind und
aufgrund des geringen radialen Warmestroms verstarkt auftreten,

— der thermische Kontaktwiderstand zwischen dem Hitzdraht und dem umgebenden Probenmate-
rial, der insbesondere bei evakuierten Proben stark ansteigt, sowie

— dernicht-verschwindende Durchmesser des Hitzdrahts® (bei der Vermessung von VSI-Materialien
werden tiblicherweise zehnmal dickere Dréahte verwendet als bei Fliissigkeiten).

Ausgehend hiervon entwickeln EBerT ET AL. eine erweiterte analytische Losung, die das THW-Experiment
unter Berticksichtigung dieser Effekte beschreibt. Diese Losung ist mathematisch deutlich komplexer als
die sonst tiblicherweise verwendete Langzeitndherung (Gl. 2.80) und muss tiber eine Fit-Prozedur an
Messdaten fiir AT, als Funktion von Int angepasst werden. [48; 49]

Fazit fiir expandiertes Perlit

Zusammenfassend lasst sich festhalten, dass die in diesem Abschnitt beschriebenen Effekte fiir keines
der beiden Messverfahren ein Hindernis beziiglich der Anwendung auf exp. Perlit darstellen. Fiir das
GHP-Verfahren existiert ein einfaches Korrekturverfahren (Gl. 3.11) zur Eliminierung lateraler Warme-
verluste. Zudem konnen Kontaktwiderstdnde gegentiber dem hohen thermischen Widerstand der Probe
in guter Ndherung vernachldssigt werden. Im THW-Verfahren konnen die auftretenden Abweichungen
von der idealen Linienquelle (axiale Warmeverluste, Kontaktwiderstand, Drahtdurchmesser), die im
evakuierten Zustand maximal und mit zunehmendem Gasdruck geringer ausgeprégt sind, durch Ver-
wendung der erweiterten Losung von EBert et aL. [48; 49] berticksichtigt werden.

3.4.2 Nicht-diffusiver Strahlungstransport

Die niedrige Dichte pordser Medien hat grundsitzlich auch niedrige Extinktionskoeffizienten (s. Gl. 2.43)
und somit grofle freie Weglangen der Photonen (s. Gl. 2.22) zur Folge. Dies bedeutet gegebenenfalls,
dass der Strahlungstransport im Experiment nicht streng diffusiv erfolgt, und dass eine scheinbare War-
meleitfdhigkeit (Abschn. 2.3.4), welche von den experimentellen Randbedingungen abhédngt, gemessen
wird.

Plattenverfahren

Zur Beurteilung, ob ein diffusiver Strahlungstransport vorliegt oder nicht, ist im GHP-Verfahren die
optische Dicke 7, der zu vermessenden Probe maf3geblich. Diese ergibt sich gemif 7, =Ed aus dem
Extinktionskoeffizienten E und der Probendicke d. Im Folgenden wird die Probe als optisch diinnes Me-

dium bezeichnet, wenn 7y zumindest in bestimmten Wellenldngenbereichen nicht ausreichend hoch ist,

5Wihrend parasitire Warmeverluste und Kontaktwiderstdnde in beiden Messverfahren auftreten, ist dieser Effekt ausschlief3-
lich im THW-Verfahren zu berticksichtigen und besitzt keine Entsprechung im GHP-Verfahren.
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um das Strahlungsdiffusionsmodell aus Abschn. 2.4.2 anwenden zu kénnen. Dadurch kann thermische
Strahlung am Ort x( ihren Ursprung auch an weiter entfernten Orten innerhalb des Mediums bzw. an den
Berandungen haben, sodass die Strahlungswéarmestromdichte 45 vom Emissionsgrad der Begrenzungs-
flachen abhingt. Zundchst wird der hypothetische Fall eines optisch diinnen Mediums ohne Warmelei-
tung betrachtet; zudem soll das Medium einen wellenlingenunabhéngigen Extinktionskoeffizienten £
aufweisen (graues Medium). Hierfiir gilt gemafs HoweLL et AL. [88, S. 583 1.V.m. S. 30]:

s = (3.12)

Durch Vergleich mit dem Fourier’schen Gesetz (GL. 2.18) ldsst sich damit unter Verwendung von Gl. 2.41
folgende Strahlungsleitfahigkeit ableiten:

d (3.13)

Nachdem in diesen Ausdruck die Emissionsgrade 1 und ¢, sowie der Plattenabstand d eingehen, handelt
es sich um eine scheinbare Wérmeleitfahigkeit [206, S. 1182]. Nur fiir optisch dicke Medien (7 5 >15
[206, S. 1177 u.S. 1212]) und moglichst nicht-reflektierende (schwarze) Berandungen (¢ =€, ~ 1) kann
der Nenner in Gl. 3.13 durch 3 E d/4 angenidhert werden, sodass sich die Strahlungsleitfahigkeit aus dem
Diffusionsmodell (Gl. 2.42) ergibt.®®

Reale Materialien, in denen zusétzlich auch Warmeleitung auftritt, werden von Fricke & Caps [63], Fri-
CKE ET AL. [65] und HeinemaNN [83] beschrieben. Dabei zeigt sich, dass die obigen Prinzipien erhalten
bleiben, auch wenn die mathematische Beschreibung aufgrund der Kombination von Strahlungs- und
Leitungswiarmetransport deutlich komplexer wird: Fiir optisch diinne Medien wird im GHP-Experiment
eine scheinbare Warmeleitfadhigkeit gemessen, die von €4, €, und d abhéngt. Zudem ist die additive Na-
herung nicht mehr giiltig; vielmehr kommt es zu einer Kopplung zwischen Strahlungs- und Leitungs-
transport. Als Folge kann der Gesamtwidrmestrom ¢4 durch ein optisch diinnes Material deutlich hoher
sein als die Summe aus Strahlungs-Warmestrom 45 nach Gl. 3.12 und Leitungs-Warmestrom 4; , der sich
mit Gl 2.18 aus der kombinierten Gas- und Festkorperwarmeleitfahigkeit A; ergibt [83, S. 82 ff.]. Das Er-
gebnis der GHP-Messung hiangt somit vom verwendeten Messaufbau ab; nur fiir optisch dicke Medien
sowie schwarze Berandungen ergibt sich wieder die rein materialspezifische, eff. Warmeleitfahigkeit der
Probe. [63; 65; 83]

Die Bedingung &1 =&, = 1 fiir die Messplatten ldsst sich relativ einfach erfiillen, indem geeignete Ma-
terialien bzw. Oberfldchenbeschichtungen verwendet werden. Um scheinbare Warmeleitfahigkeiten im
GHP-Verfahren zu vermeiden, ist deshalb nur eine moglichst hohe optische Dicke der Probe (mindestens
To,A = 15) erforderlich. Bei typischen geometrischen Probendicken von d = 3 cm ist diese Bedingung er-
fiillt, wenn der Extinktionskoeffizient £ >500m™" ist. Bei nicht-grauen Medien gilt diese Forderung fiir
den Spektralbereich mit der niedrigsten Extinktion (vgl. [206, S. 1177]). Fiir E<500m™"! ist innerhalb
gewisser Grenzen eine Kompensation durch Erhéhung der Probendicke méglich.

Hitzdrahtverfahren

Neben den Abweichungen von der idealen Linienquelle analysiert EBerr auch den Einfluss thermischer

Strahlung auf das Ergebnis des THW-Experiments, da die von ihm untersuchten Aerogele eine nied-

%Es sei darauf hingewiesen, dass die Gln. 3.12 bzw. 3.13 neben dem Grenzfall ,optisch dickes Medium” auch den Grenzfall
,vollig transparentes Medium” umfasst: Mit E =0 fiihrt GL. 3.12 direkt zu Gl 2.21.
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rige Dichte und ohne die Zugabe von Triibungsmitteln auch eine niedrige massenspezifische Extinkti-
on (0,1 m?/kg < é, <10 m?/kg im Wellenldngenbereich 3 um < A <7 um) aufweisen. Hierzu fiihrt Eperr
numerische Berechnungen durch, um den gekoppelten Warmetransport durch Strahlung und Leitung
im zeitlichen Verlauf der Messung zu beschreiben. Aus den Berechnungen ergibt sich, dass das THW-
Verfahren bei moderater Extinktion aufgrund von Strahlungseffekten eine scheinbare Warmeleitfahig-
keit liefert. Diese hangt vom Emissionsgrad der Drahtoberfldche e, ab und entspricht einer Unterbestim-
mung der eff. Warmeleitfahigkeit. Bei Raumtemperatur und einer angenommenen Festkérperwarmeleit-
fahigkeit von A = 5mW/m K im evakuierten Zustand muss E > 15.000 m~! sein, um in guter Naherung
die wahre, eff. Warmeleitfahigkeit der Probe messen zu kénnen. [48; 50]

Im Jahr 2002 beschreibt TraN ebenfalls Strahlungseffekte im THW-Verfahren fiir porése Medien. Die
Ergebnisse dieser Arbeit werden 2004 auch durch Gross & Tran veréffentlicht. Ebenso wie Eserr fiihrt
TraN numerische Berechnungen des gekoppelten Warmetransports durch Strahlung und Leitung durch.
Jedoch betrachtet er beliiftete Proben mit einem deutlich hoheren Leitungsanteil der eff. Warmeleitfa-
higkeit (A; = 34,6 mW/mK). Auf Grundlage seiner numerischen Ergebnisse gibt TRAN einen minimalen
Extinktionskoeffizienten E,,;,, an, den das Material aufweisen muss, um die eff. Warmeleitfahigkeit Ax
mittels des THW-Verfahrens bestimmen zu kénnen. Fiir E < E,,,;,, fithren Strahlungseffekte wiederum
zu einer von ¢p abhéngigen, scheinbaren Warmeleitfdhigkeit und zu einer Unterbestimmung von Ag.
Dabei ist E,,;, temperaturabhingig und Tran gibt die Werte E,,;, = 10.000m~! bei Raumtemperatur,
E,uin =50.000m~! bei T =500 °C und E,,,;,, = 100.000m~! bei T = 1.000 °C an. [80; 202]

Zur Beantwortung der Frage, ob eine scheinbare Warmeleitfihigkeit gemessen wird oder nicht, ist im
THW-Verfahren geméafS den numerischen Berechnungen von Esert und TraN nur der Extinktionskoef-
fizient E des Probenmaterials entscheidend. Dies stellt einen Unterschied zum GHP-Verfahren dar, wo
die optische Dicke 7, = E d ausschlaggebend ist. Dementsprechend kann das Problem der scheinbaren
Wairmeleitfahigkeit im THW-Verfahren nicht dadurch umgangen werden, dass die geometrischen Ab-
messungen der Probe erhoht werden.®”

Fazit fiir expandiertes Perlit

Wie in diesem Abschnitt ausgefiithrt wurde, sind Abweichungen vom Strahlungsdiffusionsmodell im
GHP-Verfahren nur fiir £ <500m~" von Bedeutung. Im ungiinstigsten Fall weist exp. Perlit eine Schiitt-
dichte von p ~ 50 kg/m? auf (s. Abschn. 3.1) und im Wellenldngenbereich mit der niedrigsten Extinktion
(zwischen 7 um und 8 pm) betrigt é, ~ 10m?/kg [13]. Die Bedingung E, >500m™" ist folglich stets
erfiullt. Zur zuverldssigen experimentellen Bestimmung der eff. Warmeleitfihigkeit von exp. Perlit im
HT-Bereich ist das GHP-Verfahren somit gut geeignet.

Anders stellt es sich beim THW-Verfahren dar: Selbst bei der hochsten Schiittdichte (p =~ 150kg/ m3, s.
Abschn. 3.1) erhdlt man mit dem massenspezifischen Rosseland-Mittel &5 =~ 40 m2/ kg (s. ebenfalls Ab-
schn. 3.1) einen Extinktionskoeffizienten von E ~ 6.000m™ fiir exp. Perlit. Dieser ist kleiner als die von
TraN [202] angegebenen Minimalwerte (E,,,;,, = 10.000 m~! bereits bei Raumtemperatur) und auch klei-
ner als der Minimalwert, der sich aus der Untersuchung von Eserr [48] ableiten lasst (E,,,;,, = 15.000 m ™"

"Diese Feststellung ergibt sich zundchst nur aus den numerischen Berechnungen von Esert und Tran, welche sich auf E be-
ziehen. Es lasst sich jedoch durch Ubertragung von Gl. 3.13 auf zylindrische Geometrie auch hier ein analytisches Kriterium fiir
diffusiven Strahlungstransport angeben. Problematisch dabei ist, dass die Abhidngigkeit von den Emissionsgraden, insbesondere
vom Emissionsgrad des Innenzylinders, in diesem Fall genau entgegensetzt zu den Ergebnissen von Esert und TraN ist (vgl. Ab-
schn. 7.1), denn fiir reflektierende Oberflichen wird ein héherer Extinktionskoeffizient benétigt, um das Kriterium zu erfiillen. Die
Fragestellung, wann im Hitzdrahtexperiment eine wahre Warmeleitfahigkeit gemessen werden kann, ldsst sich nach derzeitigem
Wissensstand deshalb nur auf Grundlage der numerischen Berechnungen beantworten, aus welchen sich Mindestextinktionsko-
effizienten E,,,;,, ableiten lassen.
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bei Raumtemperatur). Folglich ist das THW-Verfahren nach derzeitigem Wissensstand nicht auf exp.
Perlit anwendbar.

3.4.3 Unterschied der gemessenen Warmeleitfihigkeit bei Umgebungsdruck

Die Warmeleitfahigkeit feuerfester, poréser HT-Dammstoffe (z. B. Calciumsilikat, Feuerleichtstein, Sili-
katfasern) bei Umgebungsdruck wurde in verschiedenen Untersuchungen in der Literatur sowohl mit
dem Plattenverfahren als auch mit dem Hitzdrahtverfahren bis ca. 1.500 °C gemessen. Eine Ubersicht
hierzu findet sich in der Arbeit von Wutrr [220, S. 23-29]. Dazu ist anzumerken, dass je nach Unter-
suchung auch andere Varianten des Plattenverfahrens als das GHP-Verfahren und andere Varianten des
Hitzdrahtverfahrens als die Heizdraht-Widerstandstechnik (vgl. Abschn. 2.6) zum Einsatz kommen. Bei-
spielsweise finden Messungen mit Varianten des Plattenverfahrens zum Teil auch mit sehr hoher Tempe-
raturdifferenz zwischen den Messplatten statt, da eine der beiden Platten (z. B. mit einer Wasserkiihlung)
auf ndherungsweise Raumtemperatur gehalten wird. [220]

In der Literaturiibersicht von WuLk zeigt sich, dass das Hitzdrahtverfahren bei Umgebungsdruck auffal-
lig oft systematisch hthere Messergebnisse liefert als das Plattenverfahren. Je nach Untersuchung ergibt
sich eine Erhohung der mit dem Hitzdrahtverfahren gemessenen Warmeleitfahigkeit um bis zu 30 %.
Dies ist insofern bemerkenswert, da bereits einige der von WuLr zitierten Autoren verschiedene Erkla-
rungsversuche fiir diese Abweichungen anfiihren und hierbei in der Regel feststellen, dass man aufgrund
der diskutierten Effekte sogar eine Unterbestimmung der Warmeleitfahigkeit im Hitzdrahtverfahren er-
warten wiirde. Die angefiihrten Griinde sind in der Regel Strahlungseffekte, der Einfluss der Tempe-
raturdifferenz im Plattenverfahren gegeniiber einer quasi konstanten Probentemperatur im Hitzdraht-
verfahren, sowie eine Anisotropie der untersuchten Materialien (insbesondere bei Faserddmmstoffen,
aber auch bei Feuerleichtstein). [220, S. 23-29] Dabei scheiden Strahlungseffekte (d. h. nicht-diffusiver
Strahlungstransport) auch gemdfl den numerischen Berechnungen von Esert [48] und Tran [202] als
Erkldrung aus, da sie wie beschrieben ausschliefilich zu einer Unterbestimmung der Warmeleitfahigkeit
im Hitzdrahtverfahren fithren (s. Abschn. 3.4.2). Fiir den Einfluss der Temperaturdifferenz konnte WuLr
durch theoretische Uberlegungen zeigen, dass die Messergebnisse der Plattenverfahren nicht nach oben,
sondern nach unten korrigiert werden miissen, sodass der Unterschied zwischen Platten- und Hitzdraht-
verfahren dadurch sogar groer wird [220, S. 39 ff.].

Es verbleibt die Anisotropie der Materialien, die tatsédchlich zu einer Erhohung der im Hitzdrahtverfah-
ren gemessenen Wirmeleitfahigkeit fiihrt [220, S. 18 £.]. Bei der Anwendung des THW-Verfahrens auf
exp. Perlit ist eine Anisotropie jedoch auszuschlieflen, denn die Annahme einer Richtungsabhéngigkeit
der Warmeleitfahigkeit in einer statistisch angeordneten Pulverschiittung ist nicht plausibel. Allerdings
werden Unterschiede zwischen Platten- und Hitzdrahtverfahren auch fiir isotrope Materialien wie bei-
spielsweise Calciumsilikat beobachtet [220, S. 29 £.]. Es scheint demnach ein bisher unbekannter Effekt
zu existieren, der die Erth6hung der im Hitzdrahtverfahren bei Umgebungsdruck gemessenen Wérme-
leitfahigkeit bewirkt. Nachdem fiir exp. Perlit bisher keine entsprechenden THW-Messungen vorliegen,
ist offen, inwiefern dieser Effekt auch hier auftritt.

3.5 Problemstellung, Zielsetzung und Methodik der Arbeit

Wie die Literaturiibersicht in Abschn. 3.1 zeigt, wurde eine Pulvermischung mit exp. Perlit und Trii-
bungsmittel bisher nur bis zu einer Mitteltemperatur von maximal 300 °C untersucht, ohne die gleichzei-

tige Beimischung von pyr. Kieselsdure sogar nur bis 110 °C. Die bislang im Zusammenhang mit exp. Perlit
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verwendeten Triibungsmittel sind zudem nicht HT-tauglich. Das vor allem im Tieftemperatur-Bereich
sowie von Rarx [157] bis 110°C eingesetzte Aluminium weist einen Schmelzpunkt von ca. 660 °C auf
und ist somit fiir die maximale Anwendungstemperatur der Perlit-VPI (800 °C) nicht geeignet. Zudem
berichten KropscHoT & Buraess [108] sowie Ratu [157, S. 79] {iber Sicherheitsgefdhrdungen (Selbstent-
ziindung, Explosionsgefahr) durch Aluminium-Pulver. Die von Caps er AL. [31] verwendeten Tritbungs-
mittel RufS und Fe;O,4 kénnen aufgrund von Oxidation im HT-Bereich ebenfalls nicht benutzt werden (s.
Abschn. 2.5.2). Priméres Ziel dieser Arbeit ist es deshalb, erstmals eine bis 800 °C verwendbare, getriibte
VPI-Pulvermischung auf Perlit-Basis herzustellen und zu untersuchen. Hierzu muss sowohl ein geeig-
netes kommerzielles Perlit-Pulver als auch ein Triibungsmittel mit hoher massenspezifischer Extinktion
identifiziert werden. Nachdem unter Verwendung eines geeigneten Mischverfahrens Pulvermischun-
gen aus den beiden Komponenten hergestellt werden, ist das optimale Mischungsverhaltnis, welches
zu einer Minimierung der eff. Warmeleitfdhigkeit fiihrt, zu ermitteln. Anschlieflend muss die tempera-
turabhingige eff. Warmeleitfidhigkeit der optimierten Mischung im evakuierten Zustand bestimmt wer-
den. Dabei werden die folgenden experimentellen Methoden und Verfahren eingesetzt: Die Messung
der eff. Warmeleitfahigkeit kann zundchst nur tiber das GHP-Verfahren erfolgen, nachdem das THW-
Verfahren gemdf den numerischen Berechnungen von Eserr [48] und Tran [202] fiir exp. Perlit aller
Voraussicht nach nur scheinbare Warmeleitfdhigkeiten liefern wird (s. Abschn. 3.4.2). Ergdnzend wer-
den auch IR-spektroskopische Untersuchungen durchgefiihrt, auf deren Grundlage einerseits ein geeig-
netes Triitbungsmittel identifiziert werden soll. Andererseits sollen die zu bestimmenden Extinktions-
spektren der Perlit-Pulver bzw. Pulvermischungen herangezogen werden, um die Temperaturabhéngig-
keit des Extinktionskoeffizienten E & (T) zu ermitteln. Nachdem der Extinktionskoeffizient von exp. Per-
lit eine schwache Wellenldngenabhingigkeit aufweist [13], ist dies mit der kalorimetrischen Methode
(Abschn. 2.7.1) nicht méglich (vgl. Abschn. 2.7.2). Beziiglich E; wird fiir die optimierte, getriibte Pul-
vermischung ein (mittlerer) Absolutwert von mindestens 10.000m~! angestrebt, um den Anstieg der
eff. Warmeleitfahigkeit mit der Temperatur wirksam zu reduzieren. Dieser Wert ergibt sich konkret aus
der Forderung, dass die Strahlungsleitfahigkeit gemdf Gl. 2.42 (mit 7% =1) bei einer anwendungsty-
pischen Strahlungsmitteltemperatur von T =400 °C die Bedingung A5 <10 mW/m K erfiillen soll. Die
Ergebnisse der in Abschn. 3.2 vorgestellten Arbeiten zeigen, dass ein solcher Extinktionskoeffizient un-
ter Verwendung der dort behandelten Triibungsmittel realistisch ist. Auf Grundlage der experimentellen
Untersuchungen soll auch ein analytisches Rechenmodell entwickelt werden, welches die temperaturab-
hingige eff. Warmeleitfahigkeit der Perlit-HT-VPI im Hinblick auf praktische Anwendungen mathema-
tisch beschreibt. Sdmtliche Ergebnisse der in diesem Absatz beschriebenen Arbeiten werden in Kap. 6
prasentiert.

Aufgrund der in Abschn. 2.6.2 genannten Vorteile des THW-Verfahrens — insbesondere der Zeiterspar-
nis gegeniiber GHP-Messungen — wire es attraktiv, wenn sich das Verfahren auch auf porése Medi-
en, die wie exp. Perlit nur eine moderate Extinktion im Bereich 1.000 m~1 < E <10.000m~! aufweisen,
verldsslich anwenden liefle. Dies ist vornehmlich dadurch begriindet, dass derartige Materialien eine
wichtige Klasse von HT-Dammstoffen darstellen. Wie oben bereits erwéhnt, sind hierbei geméf; den Ar-
beiten von Eserr [48] und Tran [202] prinzipiell scheinbare Warmeleitfdhigkeiten zu erwarten. Der fiir
eine sichere Anwendung des THW-Verfahrens mindestens erforderliche Extinktionskoeffizient ist be-
reits bei Raumtemperatur mit E,,;, =10.000m™~! angegeben [202, S. 112]. Allerdings wurden die rein
numerischen Ergebnisse beider Arbeiten bislang noch nicht ausreichend experimentell verifiziert. Auch
wenn experimentelle Hinweise auf die Unterbestimmung der eff. Warmeleitfdhigkeit durch das THW-
Verfahren sowie vereinzelte Vergleichsmessungen bereits existieren [48, S. 48], ist bis heute keine sys-
tematische und quantitative Uberpriifung der numerischen Berechnungen erfolgt. Die Ergebnisse einer

derartigen Uberpriifung wiéren jedoch eine fiir das THW-Verfahren wichtige Erkenntnis von wissen-
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schaftlichem Interesse. Nachdem sich aufgrund der Materialeigenschaften von (ggf. getriibtem) exp.
Perlit hierzu die Moglichkeit bietet (ndheres s. Abschn. 7.2), soll eine experimentelle Verifizierung der
numerischen Ergebnisse nun erstmals im Rahmen dieser Arbeit stattfinden. Dabei soll versucht werden,
das THW-Verfahren so weiterzuentwickeln, dass es durch eine entsprechende Korrektur der scheinba-
ren Wiarmeleitfahigkeit auch auf porése Medien mit moderater Extinktion angewendet werden kann. Fiir
diese Untersuchung werden die in Kap. 6 mit dem GHP-Verfahren an verschiedenen Probenmaterialien
durchgefiihrten Messungen der temperaturabhéngigen eff. Warmeleitfahigkeit im evakuierten Zustand
mit dem THW-Verfahren wiederholt und anschlieffend verglichen. Die hieraus abgeleiteten Ergebnisse
sind in Kap. 7 beschrieben; dort werden auch die numerischen Berechnungen von Eserr [48] und Tran
[202] nochmals im Detail erlautert sowie zum Teil re-evaluiert.

Fiir die praktische Anwendung der Perlit-HT-VPI ist auch die Gasdruckabhingigkeit der eff. Warme-
leitfahigkeit relevant. Diese bestimmt den maximal zuldssigen Gasdruck im Isolationsvolumen und die
erforderliche Vakuumdichtigkeit der dufleren Einhiillung. Ein weiteres Ziel der Arbeit ist deshalb die
experimentelle Bestimmung des gasdruckabhéngigen Anteils Ap (s. Abschn. 2.4.5), sodass das in Kap. 6
erstellte Rechenmodell um den Beitrag Ap erweitert werden kann. Ausgangspunkt zur theoretischen Be-
schreibung von Ap ist die in Abschn. 3.3 vorgestellte Bestimmungsgleichung von Kacaner [96, S. 70-77]
(GL 3.10). Von wissenschaftlichem Interesse ist in diesem Zusammenhang die experimentelle und theo-
retische Untersuchung der Festkorper-Gas-Kopplung in exp. Perlit bei hohen Temperaturen. Schliefslich
soll die temperaturabhangige eff. Warmeleitfahigkeit der Perlit-Pulver bzw. Pulvermischungen auch bei
Umgebungsdruck gemessen werden. Auf Grundlage dieser Ergebnisse soll beurteilt werden, ob eine
nicht-evakuierte, ggf. getriibte HT-Dammung mit exp. Perlit unter Ber{icksichtigung von eff. Warmeleit-
tahigkeit und Kosten konkurrenzfihig zu bereits erhiltlichen HT-Dadmmstoffen ist. Dabei werden — wie
bereits in Kap. 7 — sowohl das GHP- als auch das THW-Verfahren eingesetzt, sodass festgestellt werden
kann, ob die in Abschn. 3.4.3 beschriebenen Abweichungen der Messergebnisse beider Verfahren auch
bei exp. Perlit auftreten. Nach Moglichkeit soll die Korrektur der scheinbaren Warmeleitfahigkeit des
THW-Verfahrens aus Kap. 7 hierbei bereits beriicksichtigt werden. Simtliche Ergebnisse, die sich auf die
eff. Warmeleitfahigkeit in Abhéngigkeit des Gasdrucks oder bei Umgebungsdruck beziehen, werden in
Kap. 8 vorgestellt.

Bevor die experimentellen Ergebnisse dieser Arbeit in den Kapiteln 6 —8 prasentiert und diskutiert wer-
den, werden nachfolgend zunéchst die untersuchten Perlit-Pulver (Kap. 4) sowie die eingesetzten expe-
rimentellen Verfahren (Kap. 5) beschrieben.
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Kapitel 4

Beschreibung der untersuchten

Probenmaterialien

In diesem Kapitel werden die experimentell untersuchten Perlit-Pulver (Abschn. 4.1) und Triibungs-
mittel (Abschn. 4.2), sowie zusétzlich das verwendete Verfahren zur Herstellung von Mischungen der
beiden Komponenten (Abschn. 4.3) beschrieben.

4.1 Perlit-Pulver

Im Rahmen dieser Arbeit werden zwei verschiedene Perlit-Pulver unterschiedlicher Dichte und Kérnung
untersucht, deren wichtigste Eigenschaften in Tab. 4.1 aufgelistet sind. Als erstes Material wurde das exp.
Perlit ,,Technoper1® - C1,5” des osterreichischen Herstellers ,Stauss-Perlite GmbH"” ausgewéhlt. Dieses
wird im Folgenden als ,,P-1,5” bezeichnet. P-1,5 wird vom Hersteller speziell fiir VPI-Anwendungen in
der Kryotechnik vertrieben. Weiterhin wurde es bereits von BEIKIRCHER ET AL. [11; 12; 13] zur Warmeiso-
lation von Warmwasserspeichern und Solarkollektoren bis maximal T =180 °C untersucht, sodass auf

die dort erarbeiteten Ergebnisse aufgebaut werden kann.

Da aufgrund der niedrigen Schiittdichte von P-1,5 nach GL. 2.43 auch mit niedrigen Extinktionskoeffi-
zienten zu rechnen ist, wurde aufierdem ein Perlit-Pulver mit moglichst hoher Schiittdichte untersucht.
Diesbeziiglich wurde das Material ,,Eurocell® - 140” desselben Herstellers ausgewihlt, welches nachfol-
gend als ,,P-0,14” bezeichnet wird. Gegentiber P-1,5 weist P-0,14 eine deutlich feinere Kérnung sowie eine
mehr als dreimal so hohe Schiittdichte auf. Anders als fiir P-1,5 liegt fiir P-0,14 keine Herstellerangabe
der Sintertemperatur vor. Nachdem die Schmelztemperaturen beider Materialien jedoch gut {iberein-
stimmen, kann davon ausgegangen werden, dass die in Tab. 4.1 angegebenen Temperaturen allgemein
fiir exp. Perlit gelten. Somit diirfte die Sintertemperatur von P-0,14 dhnlich wie die von P-1,5 sein.

Tabelle 4.1: Eigenschaften (Herstellerangaben) der in dieser Arbeit untersuchten Perlit-Pulver.

Bezeich- Schiittdichte =~ Maximale Korn- Schmelz- Sinter-
nung [kg/m?] grofle [mm ] temperatur [°C] temperatur [°C]
P-1,5 53 1,5 1200-1400 850-900

P-0,14 180 0,14 1260 ca. 850-900
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Die durchschnittliche Partikelgrofie und die innere Struktur der beiden Probenmaterialien werden nach-
folgend anhand verschiedener Mikroskop-Aufnahmen ndher analysiert. Bereits im Zusammenhang mit
der Arbeit von BEIKIRCHER ET AL. wurden REM-Aufnahmen des Perlits P-1,5 angefertigt; diese wurden be-
reits in Abb. 2.1 gezeigt [11, S. 95 ff.; 13]. Weiterhin wurde von BEikiRcHER & DEMHARTER bereits eine licht-
mikroskopische Ubersichtsaufnahme mehrerer Partikel verdffentlicht [13]. Ergdnzend wurden nun im
Rahmen dieser Arbeit zusétzliche Lichtmikroskop-Bilder von P-1,5 aufgenommen. Diese sind in Abb. 4.1
zu sehen. Wie aus dem Vergleich der Abbildungen ersichtlich ist, sind die auf den REM-Aufnahmen
zu sehenden Partikel im Hinblick auf die Korngréfle von P-1,5 nicht unbedingt reprasentativ: Aus den
Abbn. 2.1a u.2.1b ergibt sich ein typischer Partikeldurchmesser von ca. 200-300 pm. Demgegentiber
sind die in Abb. 4.1a gezeigten Korner deutlich grofser und weisen Durchmesser von ca. 500 —1.000 pm
auf. Diese Beobachtung wird durch das Lichtmikroskop-Bild von BeixiRcHER & DEMHARTER bestétigt, wo
mehrere Partikel ebenfalls grofer als 500 pm sind [13]. Als typische Korngrofie von P-1,5 14sst sich somit
der Bereich zwischen 200 pm und 1.000 pm festhalten. Abgesehen davon sind jedoch auch wesentlich
kleinere Bruchstiicke in der Pulverschiittung enthalten (s. Abb. 2.1a).

Beziiglich der inneren Strukturgrofle der P-1,5-Partikel besteht eine bessere Ubereinstimmung zwischen
den REM-Aufnahmen und Lichtmikroskop-Bildern: Das aufgebrochene Korn in Abb. 2.1a offenbart ei-
nen Porendurchmesser von etwa 20-30 pm. Vergleichbare, wenn auch nicht exakt identische Struktur-
grofien (ca. 20—50 pm) sind auch in Abb. 4.1b, welche eine Lichtmikroskop-Nahaufnahme der Partikel-
struktur darstellt, zu erkennen. Es ist anzumerken, dass die Struktur von P-1,5 in Abb. 4.1 eher schwamm-
artig und offenporig, in den Abbn. 2.1a u.2.1b jedoch eher zellenartig und geschlossenporig erscheint.
Auf diesen Unterschied, der fiir exp. Perlit allgemein besteht, wurde bereits in Abschn. 2.2.4 hingewiesen.

Fiir das Probenmaterial P-0,14 wurden im Rahmen dieser Arbeit REM-Aufnahmen angefertigt, die in
Abb. 4.2 gezeigt sind. Zur Bestimmung eines moglichst reprasentativen Korndurchmessers wurde zu-
ndchst eine Ubersicht moglichst vieler Kérner (Abb. 4.2a) aufgenommen. Hieraus ergeben sich typische
Partikelgréflen im Bereich 20— 100 pm. Somit unterscheidet sich nicht nur der maximale Korndurchmes-
ser beider Materialien in etwa um den Faktor 10 (vgl. Tab. 4.1), sondern auch die typische Partikelgrofe.

(b)

Abbildung 4.1: Lichtmikroskop-Bilder von P-1,5. Abb. (a): Ubersicht mehrerer Kérner. Abb. (b): Nahaufnahme der
von aufien sichtbaren Struktur eines Korns. Da das Mikroskop bei Objekten mit vertikaler Ausdehnung (Korner)
nur innerhalb einer Ebene fokussieren kann, sind bestimmte Bereiche des Bilds leicht verschwommen.
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(a) (b)

Abbildung 4.2: REM-Aufnahmen von P-0,14. Abb. (a): Ubersichtsaufnahme mit mehreren Kérnern. Abb. (b): Nah-
aufnahme eines rundlichen Korns. Abb. (c): Nahaufnahme eines Korns mit unregelmafiger Form. Abb. (d): Aus-
schnitt mit zerbrochenen Kérnern.

Der innere Porendurchmesser von P-0,14 ist in Abb. 4.2b erkennbar: Dort zeichnen sich die Porenwidnde
im Inneren des Korns als leichte Vertiefungen an der dufleren Schale ab. Dies deutet auf Poren in der Gro-
Benordnung 10-20 pm hin. Partikel mit schwammartiger Struktur sind in Abb. 4.2 nicht zu erkennen;
ein grofler Teil der Korner erscheint geschlossenporig. Jedoch sind sowohl Locher in den Porenwan-
den (Abb. 4.2b) als auch vollstindig zerbrochene Partikel und Fragmente als Bestandteil des Pulvers
(Abb. 4.2d) zu beobachten. Dies war auch bereits fiir P-1,5 festgestellt worden (vgl. Abbn. 2.1a u.2.1b).

Im Vergleich der Partikelform beider Materialien féllt auf, dass P-0,14 einige nahezu kugelformige sowie
im Allgemeinen eher rundliche Korner (s. Abb. 4.2b) enthilt. Unregelmiflig geformte Korner, wie z. B.
in Abb. 4.2c zu sehen, sind seltener. Dies stellt einen Unterschied zu P-1,5 dar, dessen Partikel tendenziell
unformiger sind (vgl. Abbn. 2.1a u.4.1a).
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4.2 Triibungsmittel

Zur Auswahl der zu untersuchenden Triibungsmittel wurden die folgenden Kriterien angelegt: Erstens
sollten die Materialien bereits in einer der Arbeiten, welche im Rahmen der Literaturiibersicht in Ab-
schn. 3.2 vorgestellt wurden, erfolgreich eingesetzt worden sein. Zweitens sollten die Triibungsmittel
in Pulverform mit einer mittleren Korngrofie von ca. 2—4 um verfiigbar sein. Dieser Bereich der mittle-
ren Korngrofie wurde basierend auf den Ergebnissen der in Abschn. 3.2 behandelten Arbeiten gewéhlt,
wo sich in Berechnungen geméf} der Lorenz-Mie-Streutheorie gezeigt hatte, dass Partikeldurchmesser
zwischen 2 pm und 3 pm [111] bzw. zwischen 2,5 pm und 4 pm [141] ein Optimum in Bezug auf die
Extinktion von Wéarmestrahlung im HT-Bereich darstellen.

Wie in Abschn. 3.5 bereits erldutert, scheiden die Triibungsmittel Aluminium, Ruf$ und Fe;O, fiir den
HT-Bereich aus. Von den verbleibenden Materialien wurden mit Siliziumcarbid (SiC) und Borcarbid
(B4C) zwei von Reiss [161, S. 102] als vorwiegend absorbierend klassifizierte, sowie mit Rutil (TiO,)
und Ilmenit (FeTiO3) zwei als vorwiegend streuend klassifizierte Triibungsmittel ausgewahlt. Bei den
absorbierenden Materialien waren mehrere Kérnungen mit jeweils geeigneten mittleren PartikelgrofSen
verfiigbar; diese wurden allesamt mit in die Untersuchung aufgenommen. Die einzelnen Kérnungen
unterscheiden sich nicht nur in der mittleren Korngréfie sondern auch in der Breite der KorngrofSenver-

teilung.

Tabelle 4.2 zeigt eine Ubersicht der in dieser Arbeit untersuchten Triibungsmittel. Die angegebenen mitt-
leren Korngrofien beruhen auf Herstellerinformationen und sind lediglich als Richtwerte zu verstehen.
Die Schiittdichten wurden mit einem Messzylinder und einer Laborwaage bestimmt. Bedingt durch die
schlanke Form des Messzylinders entstanden beim Einfiillen der Triibungsmittel Bereiche, in denen die
Pulverschiittung aufféllig weniger dicht als tiblich war. Deshalb wurde der Messzylinder vor Ablesen
des Fiillvolumens einige Male leicht gegen eine flache Unterlage gestofien; hierdurch setzte sich das Pul-

ver in den Bereichen inhomogener Dichte.

Tabelle 4.2: Ubersicht der untersuchten Triibungsmittel.

Bezeichnung Material Mit’.c‘lere Korn- Schiittdighte
grofe [um] [kg/m?’]

SIC-1 SiC 3-5 830
SIC-2 SiC 1-3 870
SIC-3 SiC 3,5-4,8 1100
SIC-4 SiC 2,22-3,0 870
SIC-5 SiC 1,2-1,8 840
B4C-1 B,C 3 880
B4C-2 B,C 2 870
RUT TiO, 2,2 1700

ILM FeTiO4 2,7 1800




78 Kapitel 4. Beschreibung der untersuchten Probenmaterialien

4.3 Herstellung von Pulvermischungen

Um moglichst homogene Pulvermischungen aus exp. Perlit und Triibungsmittel herzustellen, wurde ein
Rhonradmischer verwendet. Hierzu werden die zu mischenden Komponenten in ein zylindrisches Gefaf3
(Fass) eingefiillt, welches mit einem Deckel verschlossenen wird. Anschliefend wird das Fass diagonal
in ein Rhonrad® eingespannt. Nun wird das Rhénrad mit horizontal ausgerichteter Rotationsachse auf
eine Mischstation gestellt und {tiber elektrisch angetriebene Rollen zum Rotieren gebracht. Aufgrund
der diagonalen Aufhingung des Fasses im Rhonrad wird die Pulvermasse sowohl durch die Rotation
als auch durch ein Hin- und Herschwenken in Langsrichtung durchmischt. Es handelt sich hierbei um
ein schonendes Mischverfahren, bei dem die Partikel keiner groien mechanischen Belastung ausgesetzt

sind.

Die Dauer des Mischvorgangs konnte an der Mischstation eingestellt werden und betrug 2-3h. Inho-
mogenitdten der fertigen Pulvermischungen waren mit blofsen Auge nicht erkennbar. Verklumpungen
des Triibungsmittels, die beim Einfiillen in das Fass teilweise noch zu beobachten waren, wurden durch

die wihrend des Mischvorgangs auftretende Reibung der Klumpen aneinander aufgelost.

68 Als Rhonrad wird allgemein ein Rad bezeichnet, bei dem zwei Reife {iber Querstreben miteinander verbunden sind.
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Kapitel 5

Versuchsaufbau und

Versuchsdurchfiihrung

In diesem Kapitel werden Versuchsaufbau und -durchfiihrung der verwendeten experimentellen Verfah-
ren beschrieben.®’ Hierzu gehoren IR-spektroskopische Messungen (Abschn. 5.1), sowie Warmeleitfa-
higkeitsmessungen mit dem GHP-Verfahren (Abschn. 5.2) und mit dem THW-Verfahren (Abschn. 5.3).
Die Ausfiihrungen umfassen jeweils auch die Themen Probenpréparation und Messunsicherheit. Fiir
das THW-Verfahren wird zudem eine Best-Practice-Methode zur Auswertung der Messkurven mit der
erweiterten Losung von EBERT ET AL. [48; 49] (s. Abschn. 3.4.1) angegeben.

5.1 Infrarot-Spektroskopie

Das Prinzip der nachfolgend beschriebenen IR-spektroskopischen Untersuchungen wurde bereits in Ab-
schn. 2.7.2 vorgestellt. Die Messungen erfolgten im Wesentlichen nach der Methode von Kunn Er AL.
[112]. Sie wurden von der Arbeitsgruppe ,Angewandte IR-Metrologie” am ZAE Bayern durchgefiihrt.

Probenpraparation

Zur Préaparation diinner Pulverproben mit der benétigten optischen Dicke von idealerweise 2 bis 3 wer-
den Polyethylen-Folien als Probentrager verwendet (vgl. Abschn. 2.7.2). Auf diese werden die Pulver
mittels des von KunN eT AL. beschriebenen Verfahrens des Vakuumdispergierens aufgebracht. Dabei be-
findet sich der Probentrdger am Boden einer Vakuumkammer, die tiber ein Ventil plotzlich beliiftet wird.
Das an der Ventiloffnung platzierte Pulver wird beim Offnen des Ventils vom Luftstrom mit in die Kam-
mer gesogen, in deren Volumen es sich durch turbulente Stromung zunéchst gleichméfiig verteilt. Nach
einiger Zeit sinken die Partikel durch die Schwerkraft nach unten auf den Probentrager und bilden dort
eine diinne Schicht, deren Dicke von der Menge des eingebrachten Pulvers abhéngt. [112]

Versuchsaufbau und -durchfiihrung

Um die Wellenldngenabhéngigkeit der hemisphérischen Transmissions- und Reflexionsgrade T p und

RA g zu ermitteln, wird ein Fourier-Spektrometer verwendet, dessen Funktionsweise von HEINEMANN

O Teile dieses Kapitels wurden bereits in einer wissenschaftlichen Publikation vorveréffentlicht, siehe hierzu S. 234.
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beschrieben wird: Die von einer IR-Quelle in einem breiten Spektralband (1,4-18 pm) erzeugte kon-
tinuierliche Strahlung wird in einem Michelson-Interferometer zunéchst in zwei Teilstrahlen aufgeteilt.
Anschlieffend wird im Interferometer iiber einen beweglichen Spiegel ein Laufzeitunterschied x der Teil-
strahlen hergestellt. Schlieslich werden die Teilstrahlen wieder tiberlagert, wodurch sich aufgrund des
Laufzeitunterschieds eine Phasenverschiebung ergibt. Der Detektor des Spektrometers misst nun die
Strahlungsintensitit [ in Abhingigkeit von x; dabei ist I(x) proportional zur Fourier-Transformation der
spektralen Intensitét I(A). Man erhilt [(A) somit durch inverse Fourier-Transformation; diese wird nu-
merisch auf einem Messrechner durchgefiihrt. [83, S. 32 f.] Das gesamte Verfahren wird auch als Fourier-
Transformations-Infrarot-Spektroskopie (Abkiirzung: FTIR-Spektroskopie) bezeichnet.

Zur Bestimmung von TA,H und R A1 ist es weiterhin erforderlich, die von der Probe in den gesamten
Halbraum transmittierte bzw. reflektierte Strahlungsintensitit zu erfassen. Dies erfolgt im Experiment
tiber den Einsatz einer Ulbricht-Kugel [26]. Abbildung 5.1 zeigt hierzu drei verschiedene Anordnungen
von einfallendem Strahl (1) aus dem Michelson-Interferometer, Probe (2), Ulbricht-Kugel (3) und De-
tektor (4). Die erste Anordnung (Abb. 5.1a) beschreibt eine Referenzmessung ohne Probe; diese dient
der Bestimmung der Intensitét TO (A) des einfallenden Strahls. Transmissions- und Reflexionsmessung
erfolgen in der zweiten (Abb. 5.1b) bzw. dritten Anordnung (Abb. 5.1c); hieraus ergeben sich die Inten-
sitdten TT,H (A) und I r,H (/). SchliefSlich erhdlt man TA’H und R A,H, indem man TT,H (A) und I RHN)
jeweils auf die Referenzintensitt I,(A) bezieht:

N It (A

Auswertung und Messunsicherheit

Aus den gemdfs Gl. 5.1 bestimmten Messgrofien TA,H und R A,n werden die effektive optische Dicke
”L'(;', A und die effektive Albedo w(;, A Uber eine Fit-Routine bestimmt; aus T(;', A erhilt man bei bekanntem
Flachengewicht m, der Probe den spektralen, massenspezifischen, effektiven Extinktionskoeffizienten
éx (vgl. Abschn. 2.7.2). Fiir die auf diese Weise bestimmten Groflen é; und wg 5 geben KUnN ET AL. eine

Messunsicherheit von maximal 12 % an. [112]

() (b) (c)

Abbildung 5.1: Schematischer Messaufbau zur Bestimmung der hemisphérischen Transmissions- und Reflexions-
grade T, ;; und R, ,; mittels FTIR-Spektroskopie. Abb. (a): Referenzmessung. Abb. (b): Transmissionsmessung.
Abb. (c): Reflexionsmessung.
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5.2 Stationares Plattenverfahren

Versuchsaufbau

Wirmeleitfadhigkeitsmessungen mit dem Plattenverfahren (GHP) wurden mit der kommerziellen Appa-
ratur ,GHP 456 Titan®” der Firma , Netzsch-Geritebau GmbH” durchgefiihrt. Diese wird von SCHINDLER
ET AL. [176] im Detail beschrieben. Der prinzipielle Messaufbau — es handelt sich hierbei im Wesentlichen
um den in Abb. 2.7a bereits gezeigten Aufbau —ist in Abb. 5.2a dargestellt. Die Apparatur besteht aus ins-
gesamt flinf elektrischen Heizelementen, darunter die zentrale heifle Platte (1), der Schutzring (4), sowie
die untere (3a) und obere (3b) kalte Platte. Zudem ist eine weitere elektrische Heizung (5) vorhanden,
welche die Anordnung der Platten umgibt und als Ofen (engl. ,furnace’) bezeichnet wird. Die Ofentem-
peratur wird auf oder geringfiigig unterhalb der mittleren Probentemperatur gehalten; hierdurch wer-
den insbesondere Warmeverluste in lateraler Richtung und Zuleitungsverluste reduziert. Der gesamte
Messaufbau befindet sich in einer Vakuumkammer (6), die zum Einbau der Proben mit einer Hubvor-
richtung gedffnet werden kann (s. Abb. 5.2b). Die heifie Platte hat eine Fliche von A = 148 x 148 mm? und
die duBleren Abmessungen des Schutzrings sowie die der beiden kalten Platten betragen 300 x 300 mm?.
Hieraus ergibt sich auch die erforderliche Flache der beiden identischen Probenkoérper (2a, 2b), welche
symmetrisch zwischen die heifle und die beiden kalten Platten gelegt werden. [176]

Zur Temperaturmessung sind an jeder der beheizten Platten (1, 3a, 3b, 4) zwischen fiinf und zehn Ther-
moelemente angebracht, deren Temperaturen jeweils gemittelt werden. Ein weiteres Thermoelement
dient der Messung der Ofentemperatur. Die fiinf Heizelemente (1, 3a, 3b, 4, 5) sind jeweils mit einer elek-
trischen Leistungsquelle verbunden. Die Heizleistung Py p der heifSen Platte wird tiber das Produkt U I
berechnet; hierbei ist U die von der Leistungsquelle ausgegebene Spannung und I die als Spannungsab-
fall tiber einen Shuntwiderstand Rg gemessene Stromstirke. Ein Mehrkanal-Digitalmultimeter ermittelt
die Spannungen der Thermoelemente, der Leistungsquelle fiir die heifSe Platte, sowie des Shuntwider-
stands. Es tibertrdgt die Daten an ein Messprogramm, welches auf einem Laborrechner ausgefiihrt wird.
Das Messprogramm wertet die Messdaten des Multimeters aus und regelt aulerdem die Heizleistung
der funf Leistungsquellen. [176]

Um die GHP-Apparatur zu evakuieren, kann eine Drehschieberpumpe bzw. eine Turbomolekularpumpe
angeschlossen werden. Der Gasdruck in der Vakuumkammer wird hierbei durch kapazitive Membran-
Vakuummeter gemessen. Verschiedene Ventile ermoglichen eine Regelung der durch die Vakuumpumpe
bereitgestellten Saugleistung und eine Beliiftung der Vakuumkammer. Sofern die Apparatur nicht voll-
standig evakuiert ist, miissen die Messungen in einer Stickstoff-Atmosphére erfolgen, da das Material
der Messplatten (Wolfram) bei hohen Temperaturen und Kontakt mit Sauerstoff nicht ausreichend kor-
rosionsbestandig ist. Hierzu wird die Vakuumkammer zunéchst bei Raumtemperatur auf unter 0,1 hPa
evakuiert und anschliefSend tiber ein Ventil mit Stickstoff geflutet. Aufgrund der Temperaturbestandig-
keit der eingesetzten Materialien und Bauteile sind mit der Apparatur allgemein Messungen bis zu einer
maximalen Temperatur von ca. 650 °C moglich. Gleichzeitig sind Messungen bei Raumtemperatur nicht
moglich, da keine aktive Kiithlung fiir die kalten Platten vorhanden ist.

Versuchsdurchfiihrung

Zu Beginn einer Messung werden die Probenkdrper zwischen die Messplatten gelegt und die Vakuum-
kammer geschlossen. Uber eine Aufhidngevorrichtung werden dadurch auch die zentrale Einheit, be-

stehend aus heifser Platte und Schutzring, sowie die obere kalte Platte abgesenkt, sodass die Messplatten
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(b) (c)

Abbildung 5.2: Messaufbau und Probenpréparation fiir GHP-Messungen. Abb. (a): Schematischer Aufbau der ver-
wendeten Plattenapparatur. Abb. (b): Apparatur im ge6ffneten Zustand; auf der unteren kalten Platte ist der mit
einer Phlogopit-Platte abgedeckte Probenhalter zu sehen. Abb. (c): Mit P-0,14 beftillter Probenhalter aus Calciumsi-
likat (Abmessung: 300 x 300 mm?).

und die Probenkérper in direkten Kontakt miteinander kommen. Anschlieffend werden im Messpro-
gramm die gewiinschte Mitteltemperatur T = (T; + T»)/2 und die Temperaturdifferenz AT = T; — T, der
Messung, sowie zusétzlich die Probendicke d eingestellt. Nach Start der Messung werden die heifse Plat-
te und der Schutzring vom Messprogramm auf die Temperatur T;, sowie die obere und die untere kalte
Platte auf die Temperatur T, geregelt. Innerhalb eines Zyklus von einer Minute werden sédmtliche Tem-
peraturen und die Heizleistung Pp der heiflen Platte tiber das Multimeter gemessen. Daraufhin wer-
den die elektrischen Leistungen der Heizelemente entsprechend angepasst. Weiterhin wird der aktuelle
Messwert der Warmeleitfahigkeit tiber Gl. 2.76 berechnet.

Der Messzyklus wird solange wiederholt, bis das Kriterium der Stationaritat erreicht ist, d. h. bis samt-
liche Temperaturen und Heizleistungen zeitlich konstant sind. Hierzu berechnet das Messprogramm
verschiedene Grofien als Stationaritdtsparameter und vergleicht diese mit Grenzwerten, die im Mess-
programm eingestellt werden kénnen. Die Stationaritdtsparameter sind im Einzelnen: Differenz AT zwi-
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schen Solltemperatur und gemessener Isttemperatur fiir jedes der fiinf Heizelemente; Standardabwei-
chung &7 der Temperatur fiir jedes der fiinf Heizelemente; Standardabweichung ¢p der Heizleistung fiir
jedes der fiinf Heizelemente; Standardabweichung 7, der Warmeleitfahigkeit. Dabei geht in AT jeweils
nur der aktuelle Messwert ein, wihrend zur Berechnung von &7, 0p und 7, die jeweiligen Messdaten
tiber einen Zeitraum von 90 Minuten herangezogen werden. Wenn in einem Messzyklus alle 16 Statio-
naritdtsparameter gleichzeitig kleiner als der eingestellte Grenzwert sind, wird die Messung beendet
und der Mittelwert der Warmeleitfdhigkeit aus den vergangenen 90 Minuten als Messergebnis ausgege-
ben. Die fiir diese Arbeit verwendeten Grenzwerte sind in Tab. 5.1 gezeigt. Von diesen Werten wurde in
Einzelfdllen um maximal einen Faktor von ca. 2 nach oben abgewichen, wenn der zugehérige Stationa-
ritditsparameter auch nach liangerer Zeit den sonst iiblichen Grenzwert aus Tab. 5.1 nicht unterschritt.

Typischerweise dauert es ca. 3—4h bis alle Heizelemente ungefahr auf die gewtiinschte Temperatur auf-
geheizt sind, sowie zusétzlich ca. 3 h bis die Stationaritatskriterien erfiillt sind. Wird dann bei der gleichen
Mitteltemperatur eine Folgemessung — z. B. mit anderer Temperaturdifferenz — durchgefiihrt, so entfallt
der Autheizvorgang und das Ergebnis der Folgemessung liegt nach weiteren ca. 3h vor.

Angewandte Korrekturverfahren

Um Messfehler durch laterale Warmeverluste zu eliminieren, wurde fiir simtliche GHP-Messungen das
in Abschn. 3.4.1 beschriebene Korrekturverfahren von HEINEMANN ET AL. [84] angewendet. Hierfiir wurde
jeweils bei zwei verschiedenen Temperaturdifferenzen(AT); = 10K und (AT), =20K gemessen und die
korrigierte Warmeleitfdhigkeit nach Gl. 3.11 berechnet.

Da die eff. Warmeleitfahigkeit Ap insbesondere aufgrund des Strahlungsanteils A5 eine nicht-lineare
Temperaturabhéngigkeit aufweist, wird im GHP-Verfahren nicht exakt die eff. Warmeleitfdhigkeit bei
der Mitteltemperatur T = (T; + T,)/2 der Messplatten bestimmt. Stattdessen liefert die Messung eine
mittlere eff. Warmeleitfihigkeit Ag, die von den Temperaturen T; und T, abhéingt (vgl. Gl. 2.40). Der
Temperaturverlauf innerhalb der Probe ist dabei ebenfalls nicht-linear. Mit zunehmender Temperatur-
differenz AT wird der Unterschied zwischen Ag(T) und Ag(Ty, T,) groBer. Diesbeziiglich hat WuLr ein
Korrekturverfahren entwickelt [220, S. 39-45]. Wendet man dieses Verfahren auf die im Rahmen dieser
Arbeit durchfiithrten GHP-Messungen an, so stellt sich jedoch heraus, dass die Korrektur vernachlassig-
bar klein (< 0,1 %) ist. Der Grund hierfiir sind die geringen Temperaturdifferenzen von maximal 20 K.

Tabelle 5.1: Grenzwerte der Stationaritdtsparameter fiir die Beendigung einer GHP-Messung. Aufgelistet sind die
Differenz AT zwischen Soll- und Isttemperatur, die Standardabweichung & der Temperatur, die Standardabwei-
chung 0 der Heizleistung und die Standardabweichung &, der Warmeleitfahigkeit. Die Grenzwerte fiir AT, 6+ und
0p werden jeweils individuell fiir jedes der fiinf Heizelemente festgelegt; letztere umfassen die heifle Platte (HP),
den Schutzring (GR), die untere (LCP) und obere (UCP) kalte Platte, sowie den Ofen (FUR). Hingegen ist &, ein
globaler Wert, der keinem Heizelement zugeordnet werden kann.

Heizelement AT [K] or [K] op [W] 0y [W/mK]
HP 0,01 0,01 0,05
GR 0,05 0,05 0,25
LCP 0,1 0,1 0,5 0,001
UCP 0,1 0,1 0,5

FUR 0,2 0,2 1
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Probenpriparation

Fiir GHP-Messungen an exp. Perlit ist eine Vorrichtung notwendig, die das lose Pulver in der Apparatur
an Ort und Stelle hilt. Um die Pulverproben in horizontaler Richtung einzuschliefSen, wurden rahmen-
formige Probenhalter aus Calciumsilikat (s. Abb. 5.2c) hergestellt. Diese haben eine dufSere Abmessung
von 300 x 300 mm? und eine Rahmenbreite von ca. 45 mm. Das Pulver nimmt somit eine Flache von etwa
210 x 210 mm? innerhalb der Rahmen ein. Nachdem diese Flache noch deutlich gréSer als die Fliche der
heilen Platte (148 x 148 mm?) ist, kann davon ausgegangen werden, dass der streng vertikale Warme-
fluss zwischen der heifSen Platte und den kalten Platten, und somit auch das Messergebnis durch die Pro-
benrahmen nicht verfdlscht wird. Die Rahmendicke (vertikale Ausdehnung), die gleich der Dicke dp,,
der Pulverschicht ist, betragt ca. 30 mm. Um die Probenpréaparation auch aufierhalb der GHP-Apparatur
durchfiihren zu kénnen, und aufgrund des Spalts zwischen heifler Platte und Schutzring, ist zudem ei-
ne vertikale Eingrenzung des Pulvers notwendig. Aus diesem Grund wurden die Probenrahmen oben
und unten jeweils mit diinnen Platten aus Phlogopit’® bedeckt. Diese Platten der Dicke dp;; =0,5mm
wurden auf die Abmessungen 300 x 300 mm? zugeschnitten. Die unteren beiden Platten wurden mit ei-
nem HT-bestandigen Kleber an den Probenrahmen fixiert und die oberen beiden Platten wurden auf die
Probenhalter gelegt, nachdem das Pulver eingefiillt wurde (vgl. Abb. 5.2b).

Anders als die Probenrahmen aus Calciumsilikat fiihren die Phlogopit-Platten zu zusétzlichen thermi-
schen Widerstdanden zwischen der heiflen Platte und den kalten Platten. Somit beeinflussen sie den War-
mefluss und die gemessene Warmeleitfahigkeit. Da ihre Dicke dpj,; jedoch klein gegeniiber der Dicke
dp,; der Pulverschicht ist, und nachdem die eff. Warmeleitfahigkeit Ap,,; der Perlit-Probe in der selben
Groflenordnung wie die Warmeleitfahigkeit des Phlogopits (Herstellerangabe: Apj; = 70 mW/m K) liegt,
dominiert der thermische Widerstand der Probe. Da ein eindimensionaler Warmefluss vorliegt, kann die
Sandwich-artige Anordnung, bestehend aus der Pulverschicht und zwei Phlogopit-Platten, als einfache
Reihenschaltung thermischer Widerstdnde aufgefasst werden. Dies fiihrt zu folgendem Zusammenhang;:

% = %uwphw = j;i +2(%+WK> (5.2)
Der gesamte Warmedurchgangswiderstand dg,s/Ag.s der Anordnung setzt sich zusammen aus dem
Warmedurchgangswiderstand dp,,;/Ap,,; der Pulverschicht sowie zwei identischen Beitragen Wpy,, i, die
durch das Einfiihren der Phlogopit-Platten bedingt sind. Beztiglich Wpy,;, x muss nicht nur der Warme-
durchgangswiderstand dpy,;/Apy,; der Platten an sich berticksichtigt werden, sondern auch der zusitzli-
che Kontaktwiderstand Wy zwischen den Platten und der Pulverschicht.

Nach Anwendung des Korrekturverfahrens (Gl. 3.11) liefert die GHP-Messung die eff. Warmeleitfahig-
keit Ag.s der gesamten Anordnung aus Pulverschicht und Phlogopit-Platten. Daraus lasst sich die ge-
wiinschte eff. Warmeleitfahigkeit Ap,; des Pulvers berechnen, indem Gl. 5.2 nach Ap,,; aufgelost wird.
Zudem muss dg,s = dp,,; + 2 dpp; mit dpy,; = 0,5 mm eingesetzt, und die Dicke dp,,; der Probenrahmen mit
einer Schieblehre gemessen werden:

dpy; + 2dpy

-1
1 -2 WPhl+K> (5.3)
Ges

Apur = dpu (
Um diese Gleichung verwenden zu kénnen, muss jedoch auch der Term Wpy,, k, der im Allgemeinen
gasdruck- und temperaturabhangig ist, bekannt sein. Eine Bestimmung von Wpy,;, x = dpp;/Ap; + Wi auf
Grundlage theoretischer Betrachtungen zur Temperaturabhédngigkeit der Warmeleitfahigkeit Ap,; und

7OHierbei handelt es sich um ein glimmerartiges, d. h. schichtartig aufgebautes, silikatisches Mineral (Phyllosilikat).
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zur Temperatur- und Gasdruckabhingigkeit des Kontaktwiderstands Wy erscheint mit der erforderli-
chen Genauigkeit nicht méglich. Deshalb wurde Wpy,, i tiber Kalibrationsmessungen bestimmt. Zu die-
sem Zweck wurden zwei Calciumsilikat-Platten, die bereits von EBert & HEMBERGER [51] fiir einen Ring-
vergleich verschiedener Plattenapparaturen benutzt wurden, als Referenzproben verwendet. Mit die-
sen Referenzproben wurden in der GHP-Apparatur zwei Kalibrationsmessungen durchgefiihrt: Erstens
wurde die eff. Warmeleitféhigkeit Ag,r der reinen Calciumsilikat-Platten (Dicke: dg,r) bestimmt. Zwei-
tens wurde die eff. Warmeleitfdhigkeit Ag,r i, einer Sandwich-artigen Anordnung (Dicke: dgf ges), bei
der die Calciumsilikat-Platten oben und unten mit den Phlogopit-Platten bedeckt waren, gemessen. Bei
beiden Messungen wurde wiederum das Korrekturverfahren (Gl 3.11) angewandt. Die Sandwich-artige
Anordnung aus Referenzprobe und zwei Phlogopit-Platten ldsst sich ebenfalls tiber eine Reihenschaltung
thermischer Widerstidnde beschreiben, sodass analog zu GL. 5.2gilt:

dRef ,Ges dRef

= +2W 5.4
/\Refrcgs /\Rgf Phl+K ( )

Bestimmt man nun die Dicke dg.¢ der Calciumsilikat-Platten mit einer Schieblehre, so ergibt sich aus
GL 5.4 mit dg,f Ges = drer +2dppy und dpy; = 0,5 mm eine Bestimmungsgleichung fiir Wpy, g

(5.5)

1 (dref +2dpn drer
Wenik = 5

ARef ,Ges N ARef

Aufgrund der Temperatur- und Gasdruckabhingigkeit von Wpy,;, x wurde die Kalibration fiir samtliche
Mitteltemperaturen und Gasdriicke durchgefiihrt, bei denen spéter auch Messungen mit exp. Perlit als
Probenmaterial stattfanden. Demnach erfolgten die Kalibrationsmessungen sowohl in einer Stickstoffat-
mosphire bei Umgebungsdruck als auch im evakuierten Zustand (1073 hPa < p < 1072 hPa) jeweils bei
den Temperaturen 100 °C, 200 °C, 400 °C und 600 °C. Die hieraus gemafs Gl. 5.5 bestimmten experimen-
tellen Daten fiir Wpy,, g sind in Abb. 5.3 gezeigt und lassen sich wie folgt physikalisch interpretieren: Bei
Umgebungsdruck ist der Kontaktwiderstand Wy offensichtlich vernachlédssigbar und es gilt:

dPhl _ 0,5 mm

— — 2

Die horizontale, blau gestrichelte Linie in Abb. 5.3 wurde mit diesem Wert fiir Wp,;, x gezeichnet und
zeigt eine gute Ubereinstimmung mit den Messdaten. Eine Temperaturabhéngigkeit von Apy,; ist nicht
zu beobachten, auch wenn man fiir die phononische Warmeleitfadhigkeit in einem kristallinen Festkor-
per prinzipiell einen reziproken Zusammenhang der Form Ap,; ~ T~ erwarten wiirde [79, S. 262]. Die
experimentellen Werte fiir den evakuierten Zustand lassen sich gut tiber die orange gestrichelte Kurve
in Abb. 5.3 beschreiben, fiir die folgende Bestimmungsgleichung gewéhlt wurde:

Wpnirk = % + Wik =C + % (57)
Dabei ist C; = dpj,;/Apy; =7,14m? K/W (s.0.) der als fester Parameter gesetzte Warmedurchgangswider-
stand der Phlogopit-Platte und C, eine an die Messdaten angepasste Konstante.”! Offensichtlich nimmt
der im evakuierten Zustand nicht zu vernachlassigende Kontaktwiderstand mit T2 ab. Dieses Ergebnis
ist physikalisch sinnvoll, denn allgemein ldsst sich der Kontaktwiderstand als Quotient einer effektiven
Dicke und einer Warmeleitfadhigkeit des Kontaktiibergangs beschreiben. Fiir den Strahlungsanteil der
Wirmeleitfahigkeit erwartet man auch theoretisch eine Proportionalitdt zu T2 (vgl. Gl. 2.33).

7IFiir samtliche in dieser Arbeit durchgefiihrten Anpassungen von mathematischen Gleichungen an experimentelle, numeri-
sche oder tabellierte Daten (s. bereits Kap. 2 sowie Kap. 6 bis 8 und Anh. B) wurde die Software ,OriginPro 8G” verwendet.
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Abbildung 5.3: Warmedurchgangswiderstand Whpy,;, x, bedingt durch Einfiihren einer Phlogopit-Platte zwischen
Probenkorper und Messplatte in der GHP-Apparatur, in Abhéingigkeit der Temperatur (Mitteltemperatur der Mess-
platten). Das Diagramm zeigt Wp,;, x sowohl fiir eine Stickstoffatmosphére bei Umgebungsdruck als auch im eva-
kuierten Zustand.

Die in Abb. 5.3 gezeigten Werte fiir Wpy,;, x kénnen nun in Gl. 5.3 eingesetzt werden, um aus der ge-
messenen Warmeleitfahigkeit A, die gewtinschte eff. Warmeleitfahigkeit Ap,; der Pulverprobe bei ver-
schiedenen Temperaturen (100 °C, 200 °C, 400 °C und 600 °C) und Gasatmosphéren (Stickstoff bei Um-
gebungsdruck und Vakuum) zu berechnen. Durch dieses Vorgehen wird implizit angenommen, dass
der Kontaktwiderstand zwischen Phlogopit-Platte und Pulverprobe gleich dem Kontaktwiderstand zwi-
schen Phlogopit-Platte und Referenzprobe ist. Nachdem die Pulverprobe und die Referenzprobe eine
dhnliche Oberflichenrauheit aufweisen, erscheint diese Annahme gerechtfertigt. Ohnehin spielt der Kon-
taktwiderstand nur im evakuierten Zustand eine Rolle. Verwendet man nun Gl. 5.3, um Ap,; aus Ag.s zu
berechnen, so liegt die relative Differenz dAp,; = (Ap,; — AGes) /Ages ZWischen 0,5 % und 3 % fiir das Pro-
benmaterial P-0,14 sowie zwischen 0,5 % und 17 % fiir P-1,5. Dies bestétigt die anfangliche Feststellung,
dass der thermische Widerstand der Pulverschicht grof$ gegeniiber dem zusatzlichen, durch Einfithrung
der Phlogopit-Platten bedingten thermischen Widerstand ist.

Um Proben fiir die GHP-Apparatur zu préaparieren, wurden die zu untersuchenden Pulver (mischungen)
in die Probenhalter gefiillt. Uberschiissiges Pulver wurde mit einem Vierkantstab abgezogen. Allgemein
muss fiir Pulver berticksichtigt werden, dass beispielsweise durch Klopfen, Schiitteln oder mechanischen
Druck unterschiedliche Verdichtungsgrade mit unterschiedlichen Schiittdichten (bzw. Stampfdichten)
entstehen (vgl. Abschn. 2.1.2). So wurden fiir das Probenmaterial P-1,5 Dichten zwischen 52 kg/ m? und
76kg/ m? nur dadurch erreicht, dass das Pulver auf unterschiedliche Art und Weise unter leichtem Klop-
fen in ein Gefafs eingefiillt wurde. Wahrend der Probenpréparation fiir die GHP-Apparatur wurde des-
halb darauf geachtet, dass erstens eine reproduzierbare Dichte und zweitens ein Wert moglichst nahe
an der Herstellerangabe (s. Tab. 4.1) erreicht wurde. Die Schiittdichten der hergestellten Pulverproben
betrugen pg = (56,0 = 0,6) kg/m3 ftir P-1,5 und pg = (180,4 £ 1,9) kg/m3 fur P-0,14.
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Subtraktion der Wiarmeleitung iiber das Restgas bei evakuierten Messungen

Der niedrigste Gasdruck, der in der GHP-Apparatur erreicht werden konnte, betrug zwischen 1-10~3 hPa
und 5:10~2 hPa bei Temperaturen bis 400 °C und zwischen 1-10~2 hPa und 2-10~! hPa bei 600 °C. Der Ein-
fluss der Gaswarmeleitung ist bei diesen Gasdriicken noch nicht so weit unterdriickt, dass er komplett
vernachléssigt werden kann. Folglich sind die gemessenen eff. Warmeleitfdhigkeiten Ag nicht mit der
eff. Warmeleitfahigkeit A, im vollstindig evakuierten Zustand gleichzusetzen, sondern sie enthalten ei-
nen geringen gasdruckabhédngigen Anteil Ap. Dieser muss gemifs GIn. 2.74 u.2.75 subtrahiert werden.
Zur Berechnung von Ap wurde dabei das in Abschn. 3.3 vorgestellte Modell von Kacaner [96, S. 70-77]
(GL 3.9) verwendet. Dieses wurde an gasdruckabhéngige Warmeleitfadhigkeitsmessungen bei verschie-
denen Temperaturen angepasst; fiir dazwischenliegende Temperaturen wurde eine Interpolation vorge-
nommen. Es stellte sich heraus, dass das Verhéltnis Ap/Ag fiir P-1,5 zwischen 1% und 4 %, sowie fiir
P-0,14 zwischen 0,5 % und 1,8 % lag. Die Subtraktion von Ap stellt deshalb nur eine kleine Korrektur dar.

Messunsicherheit

Wie im Rahmen der Versuchsdurchfiihrung beschrieben wurde, berechnet das Messprogramm mindit-
lich die Standardabweichung &, der gemessenen Warmeleitfahigkeit. Am Ende einer Messung lasst sich
hieraus die statistische Messunsicherheit AA =7,/ \/ﬁ ermitteln, wobei N =90 die Anzahl der Daten-
punkte ist, die zur Berechnung des Messergebnisses bei stationdren Bedingungen herangezogen werden.
Die resultierende relative Messunsicherheit AA/A liegt fiir eine Einzelmessung typischerweise zwischen
0,05 % und 1 %. Durch Anwendung des Korrekturverfahrens (Gl. 3.11) vergroBert sich AA/A, da die sta-
tistische Unsicherheit zweier Einzelmessungen kombiniert werden muss. GeméfS den Regeln zur Feh-
lerfortpflanzung ergeben sich Werte zwischen 0,1 % und 3 %. Die Korrektur des Warmewiderstands der
Phlogopit-Platten (Gl. 5.3) fiihrt aufgrund von statistischen Unsicherheiten in dp,; (< 0,5 %) und Wpy,;,
(3-5 % fiir evakuierte Messungen, 7 —13 % fiir Messungen bei Umgebungsdruck) zu einer weiteren Er-
hohung von AA/A. Durch Fehlerfortpflanzung ergibt sich schlief8lich eine statistische Unsicherheit der
GHP-Messungen zwischen 2,5 % und 5,5 %.

5.3 Dynamisches Hitzdrahtverfahren

Versuchsaufbau

Das Prinzip des fiir Hitzdraht-Messungen verwendeten Versuchsaufbaus wurde bereits in Abschn. 2.6.2
beschrieben und ist in Abb. 2.8 gezeigt. Zur Vermessung von Pulverproben werden quaderférmige Pro-
benbehilter verwendet. Ein solcher Behdlter ist in Abb. 5.4a zu sehen. Der Hitzdraht (1) ist dabei zwi-
schen den seitlichen Deckfldchen (2a, 2b) des Probenbehalters mittig aufgehangt und wird durch klei-
ne Locher nach aufien gefiihrt. Beide Enden werden an eine elektrische Leistungsquelle (vgl. Abb. 2.8)
angeschlossen, die eine zeitlich konstante (< 0,1 % Abweichung) Heizleistung ausgibt. Zudem werden
die beiden Potentialdrahte (3a, 3b), die am Hitzdraht (1) angeschweifit sind, durch zusétzliche Locher
seitlich aus dem Probenbehilter gefiihrt. Zur Messung der Heizleistung P = U = U Ug/Rg werden der
Spannungsabfall Ug tiber einen Shuntwiderstand Rg, sowie die Potentialdifferenz U zwischen den bei-
den Schweifipunkten simultan gemessen (vgl. Abschn. 2.6.2 u. Abb. 2.8); hierzu wird ein Mehrkanal-
Multimeter verwendet. Die Leistungsquelle und das Multimeter sind an einen Messrechner angeschlos-

sen und werden von einem Messprogramm gesteuert und ausgelesen.
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(b)

(a)

Abbildung 5.4: Messaufbau und Probenpraparation fiir THW-Messungen. Abb. (a): Keramik-Probenbehilter mit
Hitzdraht und Anschlussleitungen. Der Durchmesser des Drahts betragt 200 pm, die Lange des Abschnitts zwi-
schen den Schweiflpunkten ca. 8 cm. Abb. (b): Mit Pulvermischung gefiillter Plastik-Probenbehdlter fiir Messungen
bei Raumtemperatur. Der Durchmesser des Drahts betrdgt hier abweichend 100 pm. Abb. (c): Mit Pulvermischung
gefiillter Keramik-Probenbehdlter fiir Messungen bei hohen Temperaturen. Vor Durchfiihrung der Messungen wur-
den jeweils noch passende Deckel auf die Probenbehalter gelegt.

Zur Auswertung der THW-Messungen wird die langenspezifische Heizleistung p; des Hitzdrahts be-
notigt (vgl. Gl. 2.80). Hierfiir wird die Lange I des Drahtabschnitts zwischen den Schweiflpunkten mit
einem Lichtmikroskop, welches tiber eine Funktion zur Langenmessung verfiigt, sowie als zusatzliche
Kontrolle mit einer Schieblehre gemessen und im Messprogramm eingegeben. Die Temperatur T, des
Hitzdrahts wird tiber seinen elektrischen Widerstand R = U/l = U Rg/Ug ermittelt. Dazu ist die Um-
kehrfunktion T (R) des temperaturabhdngigen Widerstands R(T') des Drahtmaterials erforderlich. Dieser
wird iiber eine quadratische Gleichung beschrieben:

R(T) = Ry (1+C; T[)C] + C, (T [*C))?) (5.8)

Hierbei ist Ry der Widerstand bei T = 0 °C. Zur Bestimmung von R wird vor Beginn einer jeden Messrei-
he eine Kalibrationsmessung durchgefiihrt. Die Temperaturkoeffizienten C; und C, sind fiir verschiede-
ne Drahtmateralien im Messprogramm hinterlegt (vgl. [48, S. 61]). Die zeitabhéngige Ubertemperatur
ATp des Hitzdrahts wird vom Messprogramm aus der Differenz zwischen Drahttemperatur T, und An-
fangstemperatur T, berechnet und ausgegeben. Fiir detailliertere Informationen {iber den Messaufbau
wird auf die Arbeit von EBert [48] verwiesen.

Probenpriparation

Fiir THW-Messungen bei Raumtemperatur wird die Pulverprobe in einen Probenbehélter aus Plastik
(s. Abb. 5.4b) mit den Abmessungen 110 x 31 x 30 mm?3 eingefiillt. Der Hitzdraht hat einen Durchmesser
von D =100 pm und eine Lange von [ = 8 cm; als Drahtmaterial wird reines Platin verwendet. Gasdruck-
abhingige und evakuierte Messungen finden in einer Vakuumkammer statt, die auf 10~* hPa evakuiert
werden kann.
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Bei hohen Temperaturen (200-800 °C) wird anstelle des Plastik-Probenbehilters ein Gefafs aus Silikat-
keramik (s. Abb. 5.4c) mit den Abmessungen 115 x 36 x 38 mm? verwendet. Nachdem reines Platin fiir
Temperaturen iiber 525°C kein geeignetes Drahtmaterial ist [48, S. 60], wird stattdessen eine Legie-
rung aus 90 % Platin und 10 % Rhodium benutzt. Der Platin-Rhodium-Draht hat einen Durchmesser
von D =200 pm und ebenfalls eine Linge von / ~ 8 cm. Messungen bei hohen Temperaturen und Um-
gebungsdruck erfolgen in einem Laborofen. Um gasdruckabhéngige und evakuierte Messungen zu er-
moglichen, kann eine vakuumdichte Keramik-Réhre von knapp 90 cm Linge so in dem Ofen positio-
niert werden, dass beide Enden der Rohre aus der Ofenkammer herausragen. Der Probenbehélter wird
dann in die Mitte der Rohre geschoben und dort beheizt. An den dufieren Enden der Rohre sind Vaku-
umflansche angebracht, sodass eine Vakuumpumpe und Vakuumdrucksensoren angeschlossen sowie
die elektrischen Zuleitungen herausgefiihrt werden konnen. Als Vakuumpumpe kann wahlweise eine
Drehschieberpumpe oder eine Turbomolekularpumpe verwendet werden. Die Messung des Gasdrucks
erfolgt durch kapazitive Membran-Vakuummeter. Der niedrigste Gasdruck, der in der Keramik-Rohre
erreicht werden kann, ist selbst bei T = 800 °C kleiner als 1072 hPa.

Auch bei der Probenpréparation fiir die THW-Messungen wurde auf eine reproduzierbare Dichte mit
moglichst geringer Abweichung zur Herstellerangabe (s. Tab. 4.1) geachtet. Dabei wurden Schiittdich-
ten von pp = (56,7 £ 1,5) kg/m? fiir P-1,5 und pp = (180,7 +2,2) kg/m3 fiir P-0,14 erreicht. Diese Werte
sind somit auch in sehr guter Ubereinstimmung mit den Schiittdichten der mittels GHP-Verfahren un-
tersuchten Pulverproben (s. Abschn. 5.2).

Versuchsdurchfiihrung

Sobald die gewiinschte Kombination aus Temperatur und Gasdruck im Versuchsraum (Vakuumkam-
mer, Ofen oder Keramik-Rohr) erreicht ist, wird zunéchst eine Testmessung durchgefiihrt, die dem An-
passen der Heizleistung dient. Dabei wird die Heizleistung so eingestellt, dass die Ubertemperatur ATy,
des Hitzdrahts am Ende der Messung ca. 5-8 K betrdgt. Als Messdauer t5; wird je nach Messung ein
Wert zwischen 30s und 300s gewdhlt. Dieser richtet sich unter anderem nach der Warmeleitfdhigkeit
und Warmekapazitdt des Probenmaterials, sowie dem Kontaktwiderstand zwischen Probe und Draht.

Zur Verringerung der statistischen Unsicherheit des THW-Verfahrens werden typischerweise 5—-10 Ein-
zelmessungen unter gleichen Bedingungen durchgefiihrt. Anschliefend werden die Messkurven der
zeitabhingigen Ubertemperatur AT, gemittelt. Nach jeder einzelnen Messung ist die Drahttempera-
tur gegentiber dem thermischen Gleichgewicht um 5-8 K erhoht; gleichzeitig hat sich in der Probe ein
Temperaturgradient aufgebaut. Diese beiden Effekte wiirden zu grofien Messfehlern fithren, falls direkt
im Anschluss eine weitere Messkurve aufgenommen wiirde. Stattdessen muss zwischen den Einzelmes-
sungen eine Wartezeit ¢}y verstreichen, in der Draht und Probe zurtick in das thermische Gleichgewicht
relaxieren. Geméaf Mc LAUGHLIN & Prrrman ist die sich relaxierende Ubertemperatur AT, bei gegebenem
Drahtradius rp wie folgt mit der Messzeit t5; und der Wartezeit tyy verkniipft [134]:
ATp(tm+tw) In (W)
ATp(tm) 1 (M)

2 expy

(5.9)

Zur Berechnung der Temperaturleitfdhigkeit @ = A/p ¢ wird die spezifische Warmekapazitit von exp. Per-
lit benotigt. Hierfiir wurde der Wert ¢ =837]/kgK aus [149] eingesetzt. Unter Verwendung von Gl. 5.9
wurde tyy; so gewdhlt, dass AT (tp;+fy) nicht mehr als ca. 0,2K tiber der Anfangstemperatur T, des
thermischen Gleichgewichts liegt. Je nach Messdauer und Probenmaterial ergeben sich hiermit Warte-

zeiten zwischen 2 min und 20 min.
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Versuchsauswertung

Zur Auswertung der gemittelten Messkurven fiir die zeitabhingige Ubertemperatur ATp wird die in
Abschn. 3.4.1 beschriebene erweiterte Losung von EBERT ET AL. [48; 49] verwendet und an die jeweiligen
Messdaten angepasst. Hierzu wird auf dem Messrechner ein Auswerteprogramm ausgefiihrt, sodass die
gemessenen Daten direkt evaluiert werden kénnen. Als Ergebnis der Fit-Prozedur gibt das Programm
die Warmeleitfahigkeit der Probe, den Kontaktwiderstand”? zwischen Draht und Probe, sowie einen ver-
tikalen Temperaturversatz aus [48, S. 53]. Fiir die Auswertung wurde nicht die gesamte Messkurve bis
zur Messdauer t,; herangezogen, sondern nur das Zeitintervall zwischen einer Anfangszeit t, und einer
Endzeit tr. Nachfolgend wird beschrieben, wie t 4, und ¢ im Einzelfall ermittelt wurden. Zur Veranschau-
lichung zeigen die Abbn. 5.5 u. 5.6 exemplarische Messkurven, in denen AT, gegen In t aufgetragen ist.
Allgemein lasst sich festhalten, dass die Messpunkte sehr gut durch die erweiterte Losung (Fit-Kurve)
beschrieben werden.

Fiir die ersten Sekunden einer jeden Messung wurden Abweichungen zwischen der angepassten Lo-
sung und den experimentellen Daten festgestellt. Dies kann mit einem Zeitversatz zwischen Strom- und
Spannungsmessung erklart werden, der vor allem dann zu einer Abweichung fiihrt, wenn die Drahttem-
peratur schnell ansteigt [48, S. 64 u. S. 70]. Aufgrund der hohen Kontaktwiderstinde, die bei pulverfor-
migen Proben insbesondere im Vakuum auftreten, ist dieser Effekt in den Abbn. 5.5b u.5.6b besonders
stark ausgepragt. Wiirde man dort die Fit-Kurve fiir Zeiten t <t, verldngern, wiirde sie zum Teil deut-
lich unterhalb der Messdaten liegen. Allgemein enthalten die ATp-Daten zu Beginn der Messung jedoch
noch keine Information tiber die Warmeleitfdhigkeit der Probe, da die vom Draht ausgehende Tempe-
raturwelle zunédchst den Kontaktwiderstand tiberwinden muss. In den AT, (In t)-Messkurven zeigt sich
dies dadurch, dass AT, zunéchst nicht-linear ansteigt. Erst nach einer gewissen Zeit ti (typischerweise
3-50s) kann ein Ubergang in den linearen Bereich beobachtet werden (vgl. Abbn. 5.5 u.5.6)”3. Um die
Messdaten fiir t < tg nicht tiberméfiig stark zu gewichten, wurde die Anfangszeit t, der Auswertung
so gewahlt, dass die Abweichung zwischen angepasster Losung und Messdaten nicht grofser als ca. 3 %
wurde. Die t4-Werte, die sich hierdurch ergeben, sind stets mehrere Sekunden vor dem Zeitpunkt tg,
der den Ubergang in den linearen Bereich markiert. Bei beliifteten Messungen (Abbn. 5.5a u. 5.6a) liegen

sie zudem nur kurz hinter dem Startzeitpunkt der Messung.

Wie auch das Modell der idealen Linienquelle (Abschn. 2.6.2) geht die erweiterte Losung (Abschn. 3.4.1)
von einem unendlich ausgedehnten Probenmedium aus. Sobald die Temperaturwelle die dufsere Beran-
dung der Probe erreicht, treten deshalb Abweichungen der Drahttemperatur von der jeweiligen Losung

auf. Hieraus ergibt sich eine maximal zuldssige Auswertezeit t¢ in Abhdngigkeit des duSeren Probenra-
dius rp [48,S. 11 £.]:

% r3pc
tp= L =L 5.10
EZ¢a™ ¢ (510)

Fiir die Konstante C gibt Mant [129] den Wert C =28 an; zur Herleitung setzt er voraus, dass die Erho-
hung der Temperatur T(rp) an der Probenberandung vernachldssigbar klein sein soll. Geméaf} HeaLy ET
L. hat C hingegen den Wert C = 5,783 [82]; hierbei wird gefordert, dass ein Korrekturterm fiir die Draht-
temperatur T in guter Naherung ignoriert werden kann. Das Kriterium von HeaLy ET AL. erscheint phy-
sikalisch sinnvoller, denn eine geringfiigige Erhohung von T (rp) fiihrt noch nicht zwangsldufig zu einer

72Djeser wird nicht direkt ausgegeben, sondern das Auswerteprogramm ermittelt eine Groe, die proportional zum Kontakt-
widerstand ist [48, S. 53].

73Der Ubergang der Messkurven in den linearen Bereich erfolgt iiber einen lingeren Zeitraum und nicht zu einem klar definier-
ten Zeitpunkt. Es ist deshalb nicht méglich, einen exakten Wert fiir i anzugeben. Die in den Abbn. 5.5b u. 5.6b durch horizontal
eingezeichnete Linien angegebenen Werte sind deshalb nur als Richtwerte, die ungefihr in der Mitte des Ubergangsintervalls
liegen, zu verstehen.
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200°C. Abb. (a), oben: Beliiftete Messung

(p =980 hPa). Abb. (b), unten: Messung im evakuierten Zustand (p <1073 hPa).

Abbildung 5.5: Exemplarische THW-Messkurven fiir P-1,5 bei T
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Abbildung 5.6: Exemplarische THW-Messkurven fiir P-0,14 bei T =200°C. Abb. (a), oben: Beliiftete Messung
(p =980 hPa). Abb. (b), unten: Messung im evakuierten Zustand (p <1073 hPa).
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bedeutsamen Abweichung des Anstiegs von Tp. Nachdem aber nur T, fiir das THW-Messergebnis ent-
scheidend ist, wird fiir diese Arbeit C = 5,783 gesetzt. Verglichen mit P-1,5 ergeben sich fiir P-0,14 durch
die hohere Dichte und die im Allgemeinen niedrigere Warmeleitfdhigkeit aus Gl. 5.10 deutlich grofere
Werte fiir die Endzeit tg der Auswertung. In der Regel sind diese sogar grofser als die jeweils gewéhlte
Messdauer t; (vgl. Abbn. 5.6a u.5.6b). Eine lingere Messdauer hitte jedoch fiir P-0,14 kein genaueres
Ergebnis im Sinne der Auswertung geliefert, da der lineare Bereich der Messkurve, der Informationen
tiber die Warmeleitfahigkeit enthélt, bereits ausreichend lang ist. Fiir P-1,5 hingegen ist die maximale
Auswertezeit nach Gl. 5.10 in der Regel kleiner als die gewdhlte Messzeit t), (vgl. Abbn. 5.5a u.5.5b).

Messunsicherheit

Fiir die Messunsicherheit des THW-Verfahrens in der hier angewandten Form miissen zwei unterschied-
liche Beitrage in Betracht gezogen werden: Erstens ist eine relative Unsicherheit von AA/A =2 % zu be-
riicksichtigen, die sich aus der verwendeten Apparatur ergibt. Dieser Wert wurde durch Vergleich der
gemessenen Warmeleitfahigkeiten fiir die Fliissigkeiten Glycerin und Toluol mit Literaturwerten ermit-
telt [48, S. 64]. Er enthalt auch sdmtliche Messtoleranzen der Geratschaften, wie beispielsweise der Mul-
timeter. Zweitens fiihrt die Anwendung des THW-Verfahrens auf Materialien mit niedriger Warmeleit-
tahigkeit und hohen Kontaktwiderstinden unter Benutzung der erweiterten Losung von EBERT ET AL.
[48; 49] zu einer zusatzlichen Unsicherheit. Diese wird von EBert et AL. [49] mit ca. 10 % und von Eserr
[48, S. 54] mit typischerweise 5—10 %, je nach Eigenschaften der Probe auch weniger als 5 % angegeben.
Um diese Unsicherheit préziser zu quantifizieren, wurde die Fit-Prozedur fiir exemplarische Messkur-
ven mehrere Male durchgefiihrt, wobei jeweils verschiedene Werte fiir t, und tg verwendet wurden.
Dabei ergaben sich je nach Wahl des Auswertezeitraums unterschiedliche Fit-Ergebnisse. Die statisti-
sche Unsicherheit, die aus den Abweichungen dieser Ergebnisse zueinander resultierte, betrug in der
Regel ca. 5 %, fiir Messungen am Probenmaterial P-0,14 bei hohen Gasdriicken sogar weniger (ca. 2 %).
Die gesamte Messunsicherheit AA/A des THW-Verfahrens, die sich aus der Kombination beider Beitrdge
ergibt, liegt demnach im Normalfall bei ca. 5,5 %, und fiir P-0,14 je nach Gasdruck bei nur ca. 3 %. Die
einzige Ausnahme hiervon, die lediglich fiir P-1,5 und T = 800 °C zu beachten ist, wird nachfolgend noch
beschrieben.

Experimentelle Schwierigkeiten fiir das Probenmaterial P-1,5 und deren Bewiltigung

Fiir P-1,5 war eine Auswertung der Messungen im evakuierten Zustand zunéchst nicht moglich, da der
Kontaktwiderstand sehr hohe Werte annahm. Diese konnten von der Fit-Prozedur nicht bewiltigt wer-
den, sodass Programmabstiirze auftraten. Das Problem konnte dadurch behoben werden, dass der Hitz-
draht mit einer diinnen Schicht Vakuumfett (bei Raumtemperatur) bzw. einer HT-stabilen Warmeleit-
paste (bei 200-800 °C) tiberzogen wurde. Durch Testmessungen bei Gasdriicken zwischen 0,03 hPa und
1.000 hPa konnte gezeigt werden, dass die gemessene Warmeleitfahigkeit hierdurch innerhalb der Mess-
genauigkeit nicht beeinflusst, der Kontaktwiderstand jedoch um etwa den Faktor 2 reduziert wurde.
Folglich wurde das Vakuumfett bzw. die Warmeleitpaste fiir simtliche Messungen mit P-1,5 verwendet,
wodurch auch die Messungen im evakuierten Zustand ausgewertet werden konnten.

Eine weitere Schwierigkeit im Zusammenhang mit P-1,5 trat wéahrend der Auswertung der gasdruck-
abhingigen Messungen bei 800 °C sowie der evakuierten Messungen bei 200 - 800 °C auf: Bedingt durch
den trotz Warmeleitpaste immer noch hohen Kontaktwiderstand war der Zeitpunkt g, der das Uberwin-
den des Kontaktwiderstands und den Ubergang in den linearen Bereich der Messkurve markiert, relativ
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spat im Verlauf der Messung erreicht. Gleichzeitig ergaben sich aus Gl. 5.10 vergleichsweise kleine Wer-
te fiir fz. Dies fiihrte zu einer hoheren Messunsicherheit, da der lineare Bereich der Messkurve, der die
entscheidende Information tiber die Warmeleitfahigkeit enthalt, gemaf Gl. 5.10 abgeschnitten werden
musste. Konkret wurde beobachtet, dass das Ergebnis der Fit-Prozedur stérker als iiblich von der Wahl
der Anfangs- und Endzeitpunkte t4 und ty abhdngig war. Aus diesem Grund wurden die Werte fiir
tg bei den entsprechenden Messungen um 15-25 % erhoht, sodass ein langerer Ausschnitt des linearen
Bereichs fiir die Auswertung herangezogen werden konnte. Obwohl die verwendeten t-Werte somit
grofer sind als die maximal zuldssigen Werte gemafs Gl. 5.10, kann davon ausgegangen werden, dass
der hierdurch verursachte Fehler vernachlédssigbar klein ist: Erstens war die Verldangerung des Auswer-
tezeitraums nie grofer als fx. Es darf jedoch angenommen werden, dass eine Verlangerung um maximal
den Betrag von tg zuldssig ist, denn in Gl. 5.10 ist der Kontaktwiderstand nicht berticksichtigt und die
Temperaturwelle breitet sich erst dann durch die Probe aus, wenn sie den Kontaktwiderstand tiberwun-
den hat. Zweitens wire das Auftreffen der Temperaturwelle auf die duflere Probenberandung dadurch
bemerkbar geworden, dass sich die AT (Int)-Messkurve bei groien Zeiten einer Horizontalen anna-
hert. Ein derartiger Kurvenverlauf wurde jedoch bei keiner der entsprechenden Messungen beobachtet.
Mit dem verldngerten Auswertezeitraum als Bezugsgrundlage ergaben sich fiir die evakuierten Messun-
gen bei T <600 °C durch Variation von ¢4 und ¢ Unsicherheiten AA/A, die innerhalb des sonst tiblichen
Bereichs von ca. 5 % lagen (vgl. hierzu die obigen Ausfiihrungen zur Messunsicherheit). Bei T =800 °C
(unabhéngig vom Gasdruck) musste jedoch immer noch eine erhéhte Unsicherheit von ca. 8 % akzep-
tiert werden. Dies ist im Wesentlichen der Tatsache geschuldet, dass sich aufgrund der niedrigen Dichte
und gleichzeitig hohen Warmeleitfahigkeit der Probe aus Gl. 5.10 sehr niedrige t-Werte (12-165) erga-
ben, sodass selbst nach Verldngerung von tr um tg (ca. 3s) der lineare Bereich der Messkurve zwischen

t 4 und fz immer noch sehr kurz war.
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Kapitel 6

Experimentelle Ergebnisse fiir

evakuierte Probenmaterialien

In diesem Kapitel werden die experimentellen Ergebnisse zur eff. Warmeleitfahigkeit Ay, im evakuier-
ten Zustand (d. h. bei vernachlissigbarer Gaswérmeleitung) prasentiert und diskutiert.”* Aufgrund des
kleinen Festkorperanteils A wird Ay, mafigeblich durch den Strahlungsanteil Ag und somit den Extink-
tionskoeffizienten E} = pé} festgelegt (s. Gln. 2.42 u.2.43). Dabei wird &3 durch FTIR-Spektroskopie
und Ay, mit dem GHP-Verfahren gemessen; die Ergebnisse werden in Abschn. 6.1 zunéchst fiir die rei-
nen Perlit-Pulver P-1,5 und P-0,14 vorgestellt. Zur Erhéhung von E wird in Abschn. 6.2 ein geeigne-
tes Trilbungsmittel identifiziert und ausgewdhlt, wobei die Wahl — auch unter Kostenaspekten — auf ein
Siliziumcarbid-Pulver féllt. Weiterhin wird in Abschn. 6.3 der optimale Mischungsanteil w des Triibungs-
mittels ermittelt, fiir den sich experimentell w =40 % ergibt. SchliefSlich werden é; und Ay, in Abschn. 6.4
auch fiir die optimierte, getriibte Pulvermischung untersucht. AbschlieSend wird in Abschn. 6.5 ein Re-
chenmodell prasentiert, mit dem sich Ay, fiir die untersuchten Probenmaterialien wiedergeben ldsst.

6.1 Untersuchung reiner, ungetriibter Perlit-Pulver

Fiir die beiden ungetriibten Probenmaterialien P-1,5 und P-0,14 werden nachfolgend die experimentellen
Ergebnisse zum massenspezifischen Extinktionskoeffizienten e (Abschn. 6.1.1) und zur Temperaturab-
héngigkeit der eff. Warmeleitfahigkeit Ay, (Abschn. 6.1.2) beschrieben. Auf Grundlage der durchgefiihr-
ten Messungen erfolgt mittels zweier verschiedener Auswerteverfahren die Bestimmung der Festkorper-
wirmeleitfahigkeit A und des Extinktionskoeffizienten E %. Diese beiden Gré8en definieren gemeinsam
den Absolutwert von Ay, in Abhéngigkeit der Temperatur. AbschlieSend wird ein Fazit hinsichtlich der
Eignung beider Probenmaterialien fiir HT-VPI-Anwendungen gezogen (Abschn. 6.1.3).

6.1.1 Infrarot-spektroskopisch ermittelter Extinktionskoeffizient
Darstellung der Messergebnisse

Der spektrale, massenspezifische, eff. Extinktionskoeffizient £ wurde durch FTIR-Spektroskopie — wie
in Abschn. 5.1 beschrieben — bestimmt. Abbildung 6.1 zeigt die Messergebnisse fiir P-1,5 und P-0,14 im

74Teile dieses Kapitels wurden bereits in wissenschaftlichen Publikationen vorveréffentlicht, siehe hierzu S. 234.
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Wellenldngenbereich 1,4 pm < A <18 pm. Aufierhalb dieses Bereichs war eine Untersuchung mit dem
verwendeten Spektrometer nicht moglich. Ergdnzend ist auch die effektive Albedo wg , (Gl 2.88) in
Abb. 6.1 enthalten. Das aus den spektralen ¢ -Werten gemafs Gl. 2.32 berechnete Rosseland-Mittel &
ist in Abb. 6.2 dargestellt; hierbei wurde nur tiber das experimentell zugéngliche Wellenldngenintervall
zwischen 1,4 pm und 18 pm integriert. Nachdem die durch das Planck’sche Gesetz gegebene Strahlungs-
stromdichte fiir 20°C < T <800 °C tiberwiegend in diesen Spektralbereich fillt, ist es im Wesentlichen
ausreichend, nur diesen Bereich zu betrachten. Mogliche Abweichungen, die sich daraus ergeben, dass
Wellenldngen auflerhalb des Intervalls nicht berticksichtigt wurden, werden spater in diesem Abschnitt
diskutiert. Die spektroskopische Untersuchung des Probenmaterials P-0,14 erfolgte vollstindig im Rah-
men dieser Arbeit. Die Daten fiir P-1,5 wurden hingegen bereits im Zusammenhang mit der Arbeit von
BEIKIRCHER & DEMHARTER [13] ermittelt; sie sind zum Vergleich ebenfalls in den Abbildungen enthalten.

Diskussion des spektralen und Rosseland-gemittelten, massenspezifischen Extinktionskoeffizienten

In Abb. 6.1 zeigt sich qualitativ ein dhnlicher Verlauf des spektralen Extinktionskoeffizienten é; fiir beide
Materialien. Zudem ist auch eine gute Ubereinstimmung mit dem von Caps et aL. [31, S. 33] fiir exp. Perlit
gezeigten Extinktionsspektrum festzustellen. Die Wellenldngenbereiche hoher Extinktion bei 8 —11 pm
und ca. 12,5 pm stellen Absorptionsbanden dar, die charakteristisch fiir a-5iO,-Materialien sind, und
mit Streck- bzw. Biegeschwingungen assoziiert werden konnen [83, S. 40]. Zwischen 10 pm und 12 pm
findet auch vermehrt Streuung statt, wie anhand der Albedo zu erkennen ist. Ausgehend von der ersten
Absorptionsbande nimmt &, hin zu kleineren Wellenldngen drastisch ab. Zwischen 6 pm und 8 pm weist
exp. Perlit ein Strahlungsfenster auf; dort fallt ex bis auf 10 m?/ kg. Bei noch kleineren Wellenldngen steigt
éx wieder an, was durch die nun vorwiegend stattfindende Streuung zu begriinden ist. Dennoch ist die

Extinktion auch im Bereich zwischen 3,5 pm und 6 pm nur unterdurchschnittlich ausgepragt.

Der Verlauf des Rosseland-Mittels é; (T) mit der Temperatur in Abb. 6.2 14sst sich anhand des spektralen
Extinktionskoeffizienten (Abb. 6.1) und der Wellenldngenverteilung des Planck-Spektrums (Abb. 6.3)
gut nachvollziehen: Bei Raumtemperatur liegt das Maximum der Strahlungsintensitédt bei ca. 10 pm
(Wien’sches Verschiebungsgesetz) und somit in einem Bereich, in dem exp. Perlit aufgrund der Absorp-
tionsbande eine sehr hohe Extinktion aufweist. Bei hoheren Temperaturen verschiebt sich das Maximum
zu kiirzeren Wellenldngen und folglich zunéchst in den Bereich des Strahlungsfensters zwischen 6 um
und 8 um. Dementsprechend nimmt auch éz(T) ab. Bei ca. 200 °C wird der niedrigste Wert fiir é (T)
erreicht; dort liegt das Wien’sche Maximum bei ca. 6 pm. Bei weiter steigenden Temperaturen verschiebt
sich das Maximum bis auf knapp 3 um bei 800 °C. Nachdem der spektrale Extinktionskoeffizient dort
wieder ansteigt, nimmt auch é3(T) zu.

Wie aus den Abbn. 6.1 u. 6.2 ersichtlich ist, weist das Probenmaterial P-0,14 gegeniiber P-1,5 eine hohe-
re massenspezifische Extinktion auf, auch wenn sich der Unterschied durch die Messunsicherheit von
maximal 12 % (s. Abschn. 5.1) relativiert. Als Erkldrung hierfiir kann der kleinere Korndurchmesser her-
angezogen werden, der sich sowohl auf Absorption als auch auf Streuung vorteilhaft auswirkt: Im Fall
der Absorption ist aufgrund des Lambert-Beer’schen Gesetzes (Gl. 2.83) vorwiegend der oberflichenna-
he Volumenanteil des absorbierenden Materials relevant. Weiter innen liegende Anteile tragen hingegen
weniger zur Absorption, jedoch im selben Mafe zur Dichte bei. Nachdem die Partikeloberfldche mit
kleinerer Partikelgrofie im Allgemeinen zunimmt, erwartet man somit fiir P-0,14 eine héhere massen-
spezifische Absorption. In Bezug auf Streuung sind Partikelgrofien giinstig, die dieselbe Grofienordnung
aufweisen wie die Wellenlédnge der zu streuenden Strahlung. Nachdem thermische Strahlung zwischen
Raumtemperatur und 800 °C nahezu vollstindig im Wellenldngenbereich 1 pm <A <50 pm liegt (vgl.
ADbDb. 6.3), ist P-0,14 (typische Korngrofie: 10—100 pm) erneut bevorzugt gegeniiber P-1,5 (> 100 pm).
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Ausgleichsfunktion zur Berechnung des massenspezifischen Rosseland-Mittels

Zur Berechnung der eff. Warmeleitfahigkeit ist der Zahlenwert des in Abb. 6.2 gezeigten Rosseland-
gemittelten, massenspezifischen, eff. Extinktionskoeffizienten als Funktion der Temperatur entscheidend.
Um den Wert von & (T) moglichst exakt angeben zu konnen, wurde der Kurvenverlauf von é; (T) jeweils
durch ein Polynom fiinften Grades angenéhert:

EE(T)=Co+CiT+CyT?>+C3T> +Cy T+ C5 T° (6.1)

Hierbei ist T in °C einzusetzen; das Ergebnis fiir &3 (T) ist dann in der Einheit m?/ kg. Die Werte der
gefitteten Koeffizienten C bis Cs sind in Tab. 6.4 auf S. 115 angegeben.

Einfluss des verwendeten Spektrometers auf die Genauigkeit des Rosseland-Mittels

Fiir eine vollstindige Analyse des experimentell bestimmten Rosseland-Mittels &3 (T) muss berticksich-
tigt werden, dass fiir die betrachteten Temperaturen (zwischen Raumtemperatur und 800 °C) Teile des
Planck-Spektrums aufierhalb des Wellenldngenintervalls 1,4 pm <A <18 pm liegen, das mit dem ver-
wendeten Spektrometer untersucht werden konnte. Dies soll nachfolgend anhand von Abb. 6.3 diskutiert
werden. Dort ist das normierte Planck-Spektrum als Funktion der Wellenldnge fiir verschiedene Tempe-
raturen, sowie die Grenzen des Spektrometers (schwarz gestrichelte Linien) gezeigt. Streng genommen
stellen die experimentell bestimmten éj (T)-Werte, die in Abb. 6.2 dargestellt sind und durch Gl. 6.1 wie-
dergegeben werden, nur ein Rosseland-Mittel é; , , fiir den Wellenlédngenbereich AA zwischen 1,4 pm
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Abbildung 6.3: Wellenldngenverteilung des Planck-Spektrums bei fiinf verschiedenen Temperaturen zwischen 20 °C
und 800 °C. Gezeigt ist die spektrale spezifische Ausstrahlung geméafS des Planck’schen Strahlungsgesetzes, die fiir je-
de der fiinf Kurven auf das jeweilige Maximum normiert wurde. Die vertikalen, schwarz gestrichelten Linien deuten
den Spektralbereich 1,4 pm <A <18 um an, innerhalb dem die Messung des massenspezifischen, eff. Extinktions-
koeffizienten é; mit dem verwendeten Spektrometer moglich war.
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und 18 pm dar. Abweichungen dieser é; , ,-Werte zu den korrekten éz-Werten, die sich auf das gesamte
Spektrum beziehen, sind insbesondere dann zu erwarten, wenn diejenigen Wellenlédngen, die bei einer
gegebenen Temperatur nicht innerhalb des Intervalls AA liegen, eine spektrale Extinktion & aufweisen,
die sich stark von &g , 5 unterscheidet (vgl. Gln. 2.31 u.2.32). Diesbeziiglich ist anzumerken, dass ¢} fiir
kleine Wellenldngen aufgrund von Streuung — beispielsweise an Partikel-Bruchstticken im pm-Bereich
— deutlich ansteigt (s. Abb. 6.1), und dass sich dieser Anstieg auch fiir A <1,4 pm moglicherweise noch
weiter fortsetzt. In Bezug auf die obere Grenze des Spektrometers (A =18 pm) muss beachtet werden,
dass a-S5iO, bei A = 21 um eine weitere Absorptionsbande aufweist, bevor 5 dann fiir hohere Wellen-
langen zundchst auf ca. 20m?/kg (bei ca. 50 um) und schliellich auf weniger als 10 m?/kg (bei 100 pm)
abfallt [83, S. 38].

Zudem ist in Bezug auf die Unsicherheit der e (T)-Werte zu beriicksichtigen, dass bereits unterhalb von
ca. 3 pm die Intensitdt der verwendeten IR-Strahlungsquelle relativ niedrig ist, was zu einer verringerten
statistischen Genauigkeit fiithrt. In Abb. 6.1 driickt sich dies in einem ungleichméfigen (,gezackten”)
Verlauf der Messkurven aus, wobei die beobachteten Schwankungen nicht durch die experimentelle Un-
sicherheit von 12 % (s. Abschn. 5.1) abgedeckt sind. Dieser Effekt ist in besonderem Mafe fiir T = 800 °C
relevant, wo bereits ein signifikanter Anteil an Wellenldngen des Planck-Spektrums kleiner als 3 pm ist
(vgl. Abb. 6.3). In abgeschwéchter Form gilt dies auch fiir T = 600 °C sowie T =400 °C. Zusammen mit
den oben beschrieben Abweichungen zwischen &g 5, und ¢y ldsst sich somit festhalten:

— Fiir Temperaturen im Bereich 600 °C < T < 800 °C fiihrt die verringerte statistische Genauigkeit, die
sich aus der geringen Intensitdt der IR-Strahlungsquelle ergibt, zu einer erhohten Unsicherheit der
ég (T)-Werte in Abb. 6.2. Zudem werden insbesondere Wellenldngen unter 1,4 pm durch das Spek-
trometer nicht beriicksichtigt, was wegen des Anstiegs von é;{ bei kleinen Wellenldngen zu einer
systematischen Unterbestimmung von éj fithren diirfte. Diese Unterbestimmung diirfte durch die
nicht enthaltene Absorptionsbande bei A ~ 21 pm noch geringfiigig verstarkt werden.

— Im Bereich 200 °C < T < 600 °C wird die verringerte statistische Genauigkeit mit abnehmender Tem-
peratur weniger relevant, da der Anteil an Wellenldngen, die kleiner als 3 um sind, rapide zu-
riickgeht. Die Kurve fiir T = 600 °C liegt fast vollstindig im Spektralbereich des Spektrometers (s.
Abb. 6.3). Fiir niedrigere Temperaturen spielt die untere Grenze (A =1,4 um) zudem keine Rolle
mehr. Stattdessen nimmt der Anteil des Spektrums mit A > 18 pm zu. Vermutlich wird sich jedoch
die Absorptionsbande bei A ~ 21 pm mit der geringen Extinktion bei noch gréfieren Wellenldngen
kompensieren. Insgesamt diirften die é; 5 ,-Werte in diesem Temperaturbereich somit die gerings-
te Abweichung zum korrekten Wert é; aufweisen.

— Fiir 20°C < T <200°C ist nur entscheidend, dass der weiter anwachsende Anteil des Spektrums
mit A > 18 pm nicht berticksichtigt wird. Nachdem bei diesen Temperaturen auch Wellenldngen
bis zu ca. 50 pm noch einen nicht zu vernachldssigenden Anteil des Spektrums ausmachen, und
nachdem die Extinktion von a-SiO, oberhalb von ca. 25 pm schnell abfallt [83, S. 38], wird eine
systematische Unterbestimmung von & erwartet. Der absolute Fehler in mW/m K, der sich hieraus
fur die Strahlungsleitfahigkeit A5 und somit fiir Ay, ergibt, wird aber — verglichen mit T =800 °C -
aufgrund der T3-Abhingigkeit von Ag wesentlich kleiner sein.

Zusammengefasst ist also insbesondere oberhalb von 600 °C damit zu rechnen, dass die ég-Werte in
Abb. 6.2 geringfiigig fehlerbehaftet sind. Nachdem die in diesem Kapitel behandelten GHP-Messungen
nur bis maximal T = 600 °C durchgefiihrt wurden, sind die soeben beschriebenen Effekte hier nicht von
besonderer Relevanz. Die Thematik wird jedoch in Abschn. 7.3.2 erneut aufgegriffen, wo THW-Messungen
bis T =800 °C behandelt werden.
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6.1.2 Temperaturabhingigkeit der effektiven Warmeleitfahigkeit
Darstellung der Messergebnisse

Die eff. Warmeleitfahigkeit Ay, der evakuierten Probenmaterialien P-1,5 und P-0,14 wurde mit dem GHP-
Verfahren zwischen T =100 °C und T = 600 °C gemessen. Versuchsaufbau und -durchfithrung, sowie die
Subtraktion der Warmeleitung {iber das Restgas in der GHP-Apparatur (1:1073hPa <p <2.10~! hPa)
sind in Abschn. 5.2 beschrieben. Die Messergebnisse fiir Ay, sind in Abb. 6.4 in Abhangigkeit von T (Mit-
teltemperatur der heiflen und kalten Messplatten), und in Abb. 6.5 als Funktion von T® gezeigt. Da Ay, bei
hohen Temperaturen im Wesentlichen durch die Strahlungsleitfahigkeit A5 gegeben ist, erwartet man im
Vergleich der beiden Materialien theoretisch, dass die hohere Dichte von P-0,14 zu einem héheren Extink-
tionskoeffizienten und einer entsprechend niedrigeren eff. Warmeleitfahigkeit fiihrt. Diese Erwartung
wird durch die experimentellen Ergebnisse bestitigt; insbesondere bei den hohen Temperaturen (400 °C
und 600 °C) schlédgt sich der Dichteunterschied (ca. Faktor 3) direkt in den Ay,-Messwerten nieder.

Analyse der Messergebnisse mittels kalorimetrischer Methode

Eine detailliertere Analyse der Ay -Messdaten kann auf zweierlei Art und Weise erfolgen: In einer ers-
ten Variante lassen sich aus der T3-Auftragung (Abb. 6.5) die Festkorperwirmeleitfahigkeit Ay und der
Extinktionskoeffizient E & tber die in Abschn. 2.7.1 beschriebene kalorimetrische Methode (GIn. 2.81
u.2.82) bestimmen. Dabei erhilt man Ay aus dem Achsenabschnitt und £, iiber Gl. 2.82 aus der Steigung
der Ausgleichsgeraden (durchgezogene Linien in Abb. 6.5). Die Ergebnisse dieser Auswertung sind in
Tab. 6.1 fiir beide Probenmaterialien gezeigt. Zudem enthilt die Tabelle auch die zur Bestimmung von E
erforderlichen Parameter, d. h. die Geradensteigung B und den mittels GL. 2.39 berechneten quadrierten
effektiven Brechungsindex 7%. Zur Berechnung von 7% wurden die Schiittdichten pp der Probenmate-
rialien (pg = (56,0 £ 0,6) kg/m? fiir P-1,5 und pp = (180,4 + 1,9) kg/m? fiir P-0,14, s. Abschn. 5.2), sowie
fir =1,4 [63] und pr =2.550kg/m> (vgl. Abschn. 2.2.3) eingesetzt.

Das Verhiltnis der Extinktionskoeffizienten E & von P-0,14 und P-1,5 (s. Tab. 6.1) betrdgt ca. 3,5. Wah-
renddessen unterscheiden sich die Schiittdichten pg (s.o0.) nur um den Faktor 3,2. Hieraus ldsst sich fol-
gern, dass P-0,14 einen um etwa 10 % hoheren massenspezifischen Extinktionskoeffizienten & aufweist.
Dieses Ergebnis wurde bereits im Rahmen der FTIR-spektroskopischen Untersuchungen offenbart (vgl.
Abb. 6.2), war dort jedoch aufgrund der hohen Messunsicherheit (12 %) noch nicht ausreichend abgesi-
chert. Es wird nun durch die GHP-Messungen bestitigt.

Eine Erhohung der Festkorperwarmeleitfahigkeit A aufgrund der hoheren Dichte von P-0,14, die sich
gemafl Gl. 2.69 vermuten liefSe, ist nicht zu beobachten. Stattdessen ist der Ap-Wert fiir P-1,5 in Tab. 6.1
sogar hoher als fiir P-0,14. Eine ausfiihrlichere Diskussion der Festkorperwéarmeleitfdhigkeit beider Pro-

benmaterialien erfolgt spéter in diesem Abschnitt.

Tabelle 6.1: Extinktionskoeffizient £ und Festkorperwarmeleitfahigkeit A (jeweils als temperaturunabhéngig an-
genommen) der ungetriibten Perlit-Pulver P-1,5 und P-0,14, bestimmt durch Anwendung der kalorimetrischen Me-
thode (GIl. 2.81) auf die Ay, (T)-Messdaten in Abb. 6.5. Zusétzlich sind die fiir Gl. 2.82 erforderlichen Werte der
Geradensteigung B und des quadrierten effektiven Brechungsindex 72 (s. Gl. 2.39) angegeben.

Probenmaterial B[W/mK?*] A2[1]  Ef[m™'1  Ap[mW/mK]

P-1,5 (1,920+0,039)-1071° 1,016  1.600 37 64+1,5

P-0,14 (5,604+0,335)-10"11 1,052 5.677 345 31£1,3
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Abbildung 6.5: Effektive Warmeleitfahigkeit Ay, der evakuierten, ungetriibten Perlit-Pulver P-1,5 und P-0,14 als
Funktion von T3. Es sind jeweils GHP-Messwerte sowie zwei Fit-Kurven, die nach Gl. 2.81 (kalorimetrische Me-

thode) bzw. Gl. 6.2 (spektroskopische Methode) bestimmt wurden, gezeigt.
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Analyse der Messergebnisse mittels spektroskopischer Methode

Wie in Abschn. 2.7.1 bereits erwdhnt, werden bei der kalorimetrischen Methode die (schwachen) Tempe-
raturabhéngigkeiten von £} und Ay vernachlassigt. In Abb. 6.5 deutet sich jedoch selbst unter Berticksich-
tigung der Messunsicherheit an, dass die A,-Messdaten als Funktion von T2 fiir beide Probenmaterialien
nicht exakt linear, sondern mit einer leichten konkaven Kriimmung verlaufen. Dieses Verhalten kann mit
der Temperaturabhingigkeit des Extinktionskoeffizienten (vgl. Abb. 6.2) erklart werden. Um beide Tem-
peraturabhédngigkeiten zu berticksichtigen, kann als zweite Variante zur Beschreibung der Messwerte fiir
Ay das folgende Skalierungsmodell verwendet werden [48, S. 71]:

161’7% 0sB T3

1
WO Sppa

+ GAR(T) (6.2)
Hierbei ist der erste Summand die mit einem Skalierungsfaktor F versehene Strahlungsleitfahigkeit (s.
Gl. 2.42), wobei F Abweichungen im Extinktionskoeffizienten zwischen FTIR-Spektroskopie und kalo-
rimetrischer Messung berticksichtigt [48, S. 71 £.]. Der zweite Summand ist die durch Gl. 2.64 gegebene
Festkorperwarmeleitfihigkeit, welche mit G einen weiteren, durch Dichte und Materialstruktur gegebe-
nen Skalierungsfaktor enthélt (vgl. Abschn. 2.4.4). Im Strahlungsterm von Gl. 6.2 ist fiir die Temperatur
T streng genommen die Strahlungsmitteltemperatur T einzusetzen; aufgrund der kleinen Temperatur-
differenz der GHP-Messung gilt jedoch die Naherung Ts = T mit der arithmetischen Mitteltemperatur
T der heiflen und kalten Messplatten.

Die Auswertung der Ay -Messdaten iiber Gl. 6.2 wird im weiteren Verlauf als spektroskopische Methode
bezeichnet, nachdem fiir ihre Anwendung in jedem Fall der temperaturabhidngige Extinktionskoeffizi-
ent & (T) bendtigt wird, der {iber spektroskopische Messungen bestimmt werden muss. Zwar ist zusétz-
lich auch die Kenntnis der Temperaturabhéngigkeit der Festkorperwarmeleitfahigkeit A% (T) erforder-
lich; diese kann jedoch in der Regel der Literatur (z.B. [201]) entnommen werden. Zudem ist bei hohen
Temperaturen der Strahlungsanteil in Gl. 6.2 betragsmifig deutlich grofier als der Festkorperanteil, so-
dass & (T) mit hoherer Gewichtung in das Ergebnis fiir Ay, (T) eingeht als A% (T).

Zur Anwendung der spektroskopischen Methode wurden die Parameter F und G in Gl 6.2 an die in
Abb. 6.4 gezeigten Messdaten fiir Ay, (T) angepasst. Hierzu wurde der durch Gl. 6.1 zusammen mit den
Koeffizienten aus Tab. 6.4 gegebene Extinktionskoeffizient &3 (T') sowie die Festkérperwarmeleitfahigkeit
AL(T) aus Gl. 2.70 eingesetzt. Die resultierenden Werte fiir F und G sind in Tab. 6.2 fiir beide Proben-
materialien gezeigt. Sie lassen sich wie folgt interpretieren: Aus den Werten fiir F ergibt sich fiir beide
Probenmaterialien, dass der im kalorimetrischen Experiment wirksame Extinktionskoeffizient um etwa
35 % niedriger ist als der (unter optimalen Bedingungen beztiglich Strahlungsextinktion) ermittelte Wert
e (T) der FTIR-spektroskopischen Untersuchungen. Zwar muss zusétzlich die relative Messunsicherheit
der FTIR-Spektroskopie in Hohe von 12 % (s. Abschn. 5.1) berticksichtigt werden; sie alleine ist als Er-

Tabelle 6.2: Parameter F und G fiir die ungetriibten Perlit-Pulver P-1,5 und P-0,14, bestimmt durch Anwendung der
spektroskopischen Methode (Gl. 6.2) auf die A, (T)-Messdaten in Abb. 6.4. Zusétzlich sind der Extinktionskoeffizi-
ent £} und die Festkorperwarmeleitfahigkeit Ar (jeweils als Mittelwert gemaf Gl. 6.3 bzw. 6.4 fiir den Temperatur-
bereich zwischen T; =100 °C und T, =600 °C) angegeben.

Probenmaterial F[1] G[1] <E1§>;2 [m~1] </\F>% [mMW/mK]
1

P-1,5 0,6671£0,0208 (1,16 +1,39)-1073 1.598 £ 53 20£2,4

P-0,14 0,6522+0,0113  (1,05%0,23)-1073 5681116 1,8+04
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klarung fiir die Abweichung zur kalorimetrischen Messung jedoch nicht ausreichend. Ein zusatzlicher
Erkldrungsansatz ist die unterschiedliche Probenpréparation in beiden Experimenten in Verbindung mit
abhingiger Streuung: Bei den FTIR-spektroskopischen Messungen kann aufgrund des Vakuumdisper-
gierens zur Probenpréparation (s. Abschn. 5.1) davon ausgegangen werden, dass die Pulverschiittung
auf dem Probentriger sehr lose war, und dass ihre Dichte vermutlich sogar kleiner war als die sonst
tibliche Schiittdichte. Hingegen wurden die Pulverproben fiir die GHP-Messungen unter leichtem Klop-
fen in die Probenhalter gefiillt (vgl. Abschn. 5.2), sodass zumindest eine geringe Verdichtung stattfand.
Nachdem die Extinktion in exp. Perlit zu einem grofien Anteil durch Streuung verursacht wird (vgl. hier-
zu die Albedo in Abb. 6.1), kann eine gegenseitige Beeinflussung der dichter angeordneten Streuzentren
(abhéngige Streuung) im GHP-Experiment moglicherweise die Verringerung des Extinktionskoeffizien-
ten gegentiber den FTIR-spektroskopischen Messungen bewirkt haben. Geméf; den Berechnungen von
Kunn et AL. kann eine erhohte Packungsdichte der Streuzentren prinzipiell zu einer Reduzierung von e
fithren [111].

Beziiglich des Proportionalitatsfaktors G fiir die Festkorperwarmeleitung zeigt sich, dass beide Proben-
materialien einen dhnlichen Wert aufweisen, der einer Reduzierung von A%(T) um etwa den Faktor 1.000
entspricht. Wahrend sich aus Tab. 6.1 eine hohere Festkorperwarmeleitfahigkeit fiir P-1,5 ergibt, ist in
Tab. 6.2 aufgrund der hohen Unsicherheit in G keine eindeutige Aussage moglich. Nachdem die Un-
sicherheit fiir P-1,5 sogar grofSer ist als der eigentliche Wert, ist diesbeziiglich auch zu beachten, dass
negative Werte fiir G physikalisch nicht sinnvoll sind. Zusammen mit den Porositdten beider Probenma-
terialien (& = 0,978 fiir P-1,5 und ® = 0,929 fur P-0,14, s. Gl. 2.8) 14sst sich aus den G-Werten tiber Gl. 2.65
auch der dichtebereinigte Strukturfaktor G’ berechnen. Hierbei ergibt sich G' = (5,27 £6,33) 1072 fiir
P-1,5und G' = (1,49 +0,32)-10~2 fiir P-0,14. Der Unterschied beider Materialien lisst sich damit begriin-
den, dass P-0,14 aufgrund seiner kleineren Partikelgrofie allgemein eine feinere Struktur aufweist (vgl.
Tab. 4.1 bzw. Abbn. 2.1 u.4.2), die zu hoheren strukturbedingten thermischen Widerstédnden fiihrt und

in einem niedrigeren Wert fiir G’ resultiert.

Vergleich zwischen kalorimetrischer und spektroskopischer Methode

Sowohl fiir die kalorimetrische Methode (Gl. 2.81) als auch fiir die spektroskopische Methode (Gl. 6.2)
sind die Fit-Kurven, die sich aus der jeweiligen Auswertung ergeben, in den Abbn. 6.4 u. 6.5 enthalten. Fiir
beide Probenmaterialien zeigt sich ein dhnlicher Verlauf: Die beiden Kurven schneiden sich jeweils bei ca.
1-108 K3 (200 °C) und bei 6:108 K3 (570 °C); im dazwischenliegenden Bereich liegt die gestrichelte Kurve
der spektroskopischen Methode leicht oberhalb der durchgezogenen Kurve (bzw. Geraden) der kalori-
metrischen Methode. Fiir P-1,5 kann nicht eindeutig festgestellt werden, welche Methode die Messdaten
besser beschreibt, da die Abstdnde der Datenpunkte zu beiden Fit-Kurven vergleichbar grof sind. Hinge-
gen werden die Messdaten fiir P-0,14 besser durch Gl. 6.2 wiedergegeben: Wahrend die durchgezogene
Linie der kalorimetrischen Methode zum Teil Abweichungen zu den Messdaten aufweist, die grofSer als
die Messunsicherheit sind, durchlduft die gestrichelte Fit-Kurve der spektroskopischen Methode fiir alle
vier Messwerte nahezu exakt die Mitte der Datenpunkte. Dies zeigt, dass es fiir eine moglichst exakte
Beschreibung der Messdaten prinzipiell notwendig ist, die bestehenden Temperaturabhéngigkeiten von
Ap(T) und E 1 (T) zu berticksichtigen, wozu die kalorimetrische Methode nicht geeignet ist.

Vergleich der mittels beider Methoden bestimmten Extinktionskoeffizienten

Bei temperaturabhingigem L (T) liefert die kalorimetrische Methode — wie am Ende von Abschn. 2.7.1
bereits erwihnt — einen Extinktionskoeffizienten E % der als Mittelwert des betrachteten Temperaturin-
tervalls zu verstehen ist [206, S. 1183]. Dies gilt somit auch fiir die in Tab. 6.1 gezeigten E }-Werte; diese
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sind faktisch Mittelwerte fiir das Temperaturintervall zwischen 100 °C und 600 °C. Bei der spektrosko-
pischen Methode ergibt sich der temperaturaufgeloste Extinktionskoeffizient E}(T) aus dem Produkt
Fpég(T), wobeiég(T) aus Abb. 6.2 zu entnehmen bzw. tiber Gl. 6.1 zu berechnen ist. Hiermit lassen sich
ebenfalls Mittelwerte fiir das Temperaturintervall zwischen 100 °C und 600 °C bestimmen. Zieht man das
arithmetische Mittel heran, und multipliziert man den durchschnittlichen massenspezifischen Extinkti-
onskoeffizienten zwischen 100 °C und 600 °C (é; = 37,03 m?/ kg fiir P-1,5und é; = 41,24 m?/ kg fiir P-0,14)
mit den jeweiligen Werten von F und p, so ergeben sich hieraus die mittleren Extinktionskoeffizienten
Eﬁ = (1.380 + 50) m~! fiir P-1,5 und E1§ = (4.850 + 100) m~! fiir P-0,14.75 Diese fallen, verglichen mit den
Ej-Werten aus der kalorimetrischen Methode (Tab. 6.1), deutlich zu niedrig aus und sind zur Beschrei-
bung der zugehorigen Messdaten nur bedingt brauchbar (s. Anh. C). Ein besser geeigneter Mittelwert
fir das Temperaturintervall zwischen T =100 °C und T, =600 °C, der mit dem mittleren Anstieg des
Strahlungsanteils in GI. 6.2 als Funktion von T3 assoziiert werden kann, lisst sich wie folgt berechnen
(Herleitung s. Anh. C):

~ T2 T3 T3 -

In Tab. 6.2 sind die nach Gl. 6.3 berechneten <E R >—Werte fiir die Probenmaterialien P-1,5 und P-0,14 aufge-
listet. Nachdem der Mittelwert <E 1§> eine direkte Entsprechung zum mittleren Extinktionskoeffizienten

aus der kalorimetrischen Methode ist (s. Anh. C), ergibt sich eine sehr gute Ubereinstimmung mit den

Eg-Werten aus Tab. 6.1.

Vergleich der mittels beider Methoden bestimmten Festkorperwirmeleitfahigkeiten

Nachdem Af in der kalorimetrischen Methode als temperaturunabhédngig angenommen wird, erhélt man
hier einen konstanten Wert fiir den gesamten Temperaturbereich zwischen T =100 °C und T, =600 °C.
Die spektroskopische Methode hingegen liefert tiber das Produkt GA}(T) erneut temperaturaufgeloste
Ap(T)-Werte. Nachdem der Festkorperanteil in Gl. 6.2 linear in Ay, eingeht, ist es —anders als im vorange-
gangenen Fall des Extinktionskoeffizienten — plausibel, eine mittlere Festkorperwarmeleitfahigkeit (Ar)
durch einfache integrale Mittelung zu berechnen [220, S. 39]:

T,

T. G .
</\F>Tj = ﬁ Ap(T)dT (6.4)
T

Die nach Gl. 6.4 berechneten Mittelwerte (Ar) sind ebenfalls in Tab. 6.2 enthalten. Sie liegen unter den A g-
Werten, die sich aus der kalorimetrischen Methode ergeben (vgl. Tab. 6.1). Wéahrend fiir P-0,14 im Rah-
men der angegebenen Unsicherheiten noch eine Ubereinstimmung vorliegt, unterscheiden sich die Werte
fir P-1,5 deutlicher. In einer fritheren Untersuchung von BEIKIRCHER & DEMHARTER wurde fiir P-1,5 der
Wert A = (2,5 +1,5) mW/mK ermittelt [13], der ebenfalls auch unter Beriicksichtigung der Unsicher-
heiten kleiner ist als der Wert in Tab. 6.1. Als Erkldrung fiir die Abweichung kann der leicht gekriimm-
te (konkave) Verlauf der Ay -Messdaten in Abb. 6.5 herangezogen werden: Ausgehend von T =200 °C
(T3 ~ 1108 K3) fallen die Messdaten sowohl fiir P-1,5 als auch fiir P-0,14 hin zu kleineren Temperaturen
schneller ab als die Ausgleichsgerade, sodass sich ein etwas zu hoher Achsenabschnitt ergibt. Die abso-
lute Kriimmung (d. h. der maximale Unterschied der beiden Fit-Kurven in mW/mK) ist dabei fiir P-1,5
starker ausgeprégt als fiir P-0,14, sodass insbesondere fiir P-1,5 die mittels kalorimetrischer Methode
bestimmte Festkorperwarmeleitfahigkeit zu hoch liegt.

75Bei der Berechnung der angegebenen Unsicherheiten wurde die jeweilige Unsicherheit in é5; aus der spektroskopischen Mes-
sung ignoriert, da diese bereits durch den Faktor F berticksichtigt wird.
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Wihrend also beide Methoden identische Ergebnisse fiir den mittleren Extinktionskoeffizienten liefern
(vorausgesetzt, bei der spektroskopischen Methode wird Gl. 6.3 verwendet), ist eine exakte Bestimmung
der (mittleren) Festkorperwarmeleitfahigkeit nur mit der spektroskopischen Methode méglich. Ein ab-
schlieflender Vergleich der Festkorperwarmeleitfahigkeit Ap beider Probenmaterialien erfolgt deshalb
anhand der (Ar)-Werte in Tab. 6.2: Diesbeziiglich ldsst sich trotz der hohen Unsicherheit fiir P-1,5 festhal-
ten, dass die hohere Dichte von P-0,14 keine wesentliche Erth6hung von Ar zur Folge hat. Als Erklarung
hierfiir kann — wie bereits beim Vergleich der Strukturfaktoren G’ (s.S. 103) — die feinere Materialstruktur
von P-0,14 herangezogen werden, die zu hoheren strukturellen Warmewiderstanden fiihrt.

6.1.3 Zwischenfazit: Eignung der Perlit-Pulver fiir praktische Anwendungen

Aufgrund der vorangehenden experimentellen Ergebnisse kann das Zwischenfazit gezogen werden,
dass P-0,14 als Basismaterial einer HT-VPI deutlich besser geeignet ist als P-1,5: Im gesamten Tempe-
raturbereich zwischen 100 °C und 600 °C weist P-0,14 im evakuierten Zustand eine wesentlich geringere
eff. Warmeleitfahigkeit auf (s. Abb. 6.4). Als Erklarung hierfiir ist vorwiegend die signifikant hohere
Schiittdichte, sowie in geringerem Ausmafl auch der hohere massenspezifische Extinktionskoeffizient
(vgl. Abb. 6.2) zu nennen. Beide Faktoren gemeinsam fiithren zu einem um den Faktor 3,5 hoheren
Extinktionskoeffizienten und somit einer entsprechend niedrigeren Strahlungsleitfdhigkeit, die insbe-
sondere bei hohen Temperaturen entscheidend ist. Gleichzeitig fiihrt die deutlich hohere Schiittdichte
von P-0,14 nicht zu einem entsprechenden Anstieg der Festkorperwarmeleitfahigkeit. Wahrend P-1,5
zwar erfolgreich fiir VPI-Anwendungen in der Kryotechnik eingesetzt wird, ist es fiir HT-Anwendungen
jedoch ungeeignet: Beriicksichtigt man, dass das Material evakuiert ist, ist die eff. Warmeleitfahigkeit
von Ay = (67 +2) mW/m K bereits bei T =400 °C im Vergleich mit gangigen HT-Dammstoffen (Abb. 2.5)
nicht konkurrenzfahig. Im Gegensatz liegt Ay, fiir P-0,14 bei einer (Strahlungs-)Mitteltemperatur von
200 °C noch bei ca. 9ImW/mK (s. Abb. 6.4). Im Hinblick auf praktische Anwendungen, wo die kalte
Seite der Isolation ungefihr Raumtemperatur annimmt, entspricht dies bereits einer Temperatur von
ca. 350 °C auf der heiflen Seite (vgl. GL. 2.41). In einem mittleren Temperaturbereich kann deshalb eine
akzeptable Dimmwirkung bereits mit ungetriibtem, evakuiertem P-0,14 erreicht werden.

Gemaf diesen Erkenntnissen wird im weiteren Verlauf der Arbeit fiir praktische Anwendungen nur noch
das Probenmaterial P-0,14 in Betracht gezogen. Die Experimente mit Triibungsmittel (Abschn. 6.3) fin-
den deshalb ausschlieslich mit P-0,14 statt. Jedoch wird P-1,5 in den Kapiteln 7 u. 8 im Hinblick auf die

wissenschaftlichen Fragestellungen dieser Arbeit (vgl. Abschn. 3.5) weiterhin untersucht.

6.2 Identifizierung und Auswahl eines geeigneten Triibungsmittels

Darstellung der Messergebnisse

Zur Identifizierung eines geeigneten Triibungsmittels wurden samtliche der in Tab. 4.2 aufgefiihrten Ma-
terialien mittels FTIR-Spektroskopie untersucht. Der Messaufbau und die Messprozedur (s. Abschn. 5.1)
waren dabei identisch zu den Messungen an den Perlit-Pulvern P-1,5 und P-0,14. Fiir alle untersuch-
ten Triibungsmittel wurde der spektrale, massenspezifische, eff. Extinktionskoeffizienten &3 gemessen;
die entsprechenden Daten sind in den Abbn. 6.6 u. 6.8 gezeigt. Anschlieflend wurde hieraus jeweils das
Rosseland-Mittel é; (T) berechnet; die Ergebnisse sind in den Abbn. 6.7 u. 6.9 grafisch dargestellt. Dabei
sind die Siliziumcarbid-Pulver SIC-1 bis SIC-5 in den Abbn. 6.6 u.6.7 und die iibrigen Triibungsmittel
Borcarbid (B4C-1 u. B4C-2), Rutil (RUT) und Ilmenit (ILM) in den Abbn. 6.8 u. 6.9 enthalten. Ergédnzend
ist in Abb. 6.6 die effektive spektrale Albedo w( , von SIC-2 gezeigt.
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Analyse der untersuchten Siliziumcarbid-Pulver und Vorauswahl

Zunichst werden die Siliziumcarbid-Pulver SIC-1 bis SIC-5 betrachtet und diskutiert: Die gemessenen
¢ -Werte (s. Abb. 6.6) zeigen qualitativ eine gute Ubereinstimmung mit den Ergebnissen von CAPS ET AL.
[31, S. 62] sowie Napp Et AL. [141]. Charakteristisch ist das Extinktionsmaximum bei ca. 12 um, das sich
einer Absorptionsbande zuordnen ldsst [31, S. 62; 141]. Ausgehend von einem Minimum bei 10 pm steigt
die Extinktion in Richtung kleinerer Wellenldngen an, wobei der Verlauf des Anstiegs vom mittleren Teil-
chendurchmesser abhéngt. So erfolgt der Anstieg fiir das Material SIC-3, welches den gréfsten mittleren
Teilchendurchmesser aufweist (s. Tab. 4.2), bereits etwas frither, und fir das Material SIC-5, welches
den kleinsten mittleren Teilchendurchmesser besitzt, erst etwas spéter als fiir die tibrigen SiC-Pulver.
Dieser Zusammenhang ist plausibel, da Mie-Streuung dann vermehrt stattfindet und zu einer Erhhung
des Extinktionskoeffizienten fiihrt, wenn der Durchmesser des Streuzentrums und die Wellenlédnge der
Strahlung eine dhnliche Grole aufweisen [141]. Dieses Verhalten spiegelt sich auch im jeweils berech-
neten Rosseland-Mittel wider (s. Abb. 6.7): Allgemein steigt é; (T) mit zunehmender Temperatur an, da
sich ein grofierer Anteil des Planck-Spektrums hin zu kleineren Wellenldngen mit hoherer Extinktion
verschiebt (vgl. Abb. 6.3). Fiir SIC-3 verlauft der Anstieg flacher, da ab ca. 4 um der spektrale Extinkti-
onskoeffizient €5 aufgrund der Korngréfie nicht mehr nennenswert zunimmt. Hingegen ist der Anstieg
von e (T) fiir SIC-5 im Temperaturbereich zwischen 700 °C und 800 °C verglichen mit den iibrigen SiC-
Pulvern besonders steil, da ¢} selbst bei A =2 pum immer noch weiter anwéchst. Die in Abschn. 6.1.1
bereits diskutierten Einfliisse des verwendeten Spektrometers miissen jedoch auch hier berticksichtigt
werden, sodass die é; (T)-Werte in Abb. 6.7 oberhalb von 600 °C vermutlich mit einer erhdhten statisti-
schen Unsicherheit sowie mit einem geringen systematischen Fehler behaftet sind.

Anhand des Rosseland-Mittels (Abb. 6.7) kann bereits eine Vorauswahl der SiC-Pulver getroffen werden.
Maf3geblich ist dabei insbesondere der Temperaturbereich zwischen 235 °C und 475 °C; dieser entspricht
HT-VPI-Anwendungen mit 400 °C bis maximal 800 °C auf der heifien Seite. Es zeigt sich, dass in die-
sem Temperaturbereich die hochsten é; (T)-Werte von SIC-4 erreicht werden; diese liegen zwischen ca.
260m?/kg und 310 m?/kg. Auch die Materialien SIC-1 bis SIC-3 liefern gute Ergebnisse im Bereich von
ca. 230 m?/kg bis 290 m? /kg. Lediglich SIC-5 ist im Vergleich deutlich schlechter, da aufgrund der klei-
nen KorngroBe das Rosseland-Mittel erst ab ca. 600 °C auf Werte iiber 250 m? /kg ansteigt. Diesbeziiglich
lasst sich eine gute Ubereinstimmung mit den Arbeiten von Kunn T aL. sowie Napp kT L. feststellen, die
als optimalen Partikeldurchmesser Werte zwischen 2 pm und 3 pm [111] bzw. zwischen 3 pm und 5 pm
[141] angeben. Lediglich SIC-5 liegt mit seiner mittleren Korngréie von 1,5 pm (vgl. Tab. 4.2) aufler-
halb dieses Bereichs. Zusammenfassend kann festgehalten werden, dass bis auf SIC-5 alle untersuchten
SiC-Pulver dhnlich gute Ergebnisse beziiglich des Extinktionskoeffizienten liefern. Fiir die Vorauswahl
werden deshalb auch die Materialkosten miteinbezogen. Dabei sind die Preise fiir SIC-1 und SIC-2 iden-
tisch; die Materialien SIC-3 und SIC-4 (wie auch SIC-5) sind im Vergleich dazu um mehr als den Faktor
10 teurer. Die Vorauswahl fallt deshalb auf das Triibungsmittel SIC-2, denn es ist bei nur geringfiigig
schlechterer Extinktion deutlich giinstiger als SIC-4, bei deutlich niedrigerem Preis besser als SIC-3, so-
wie bei gleichem Preis geringfligig besser als SIC-1 (vgl. hierzu den Temperaturbereich zwischen 235 °C
und 475°C in Abb. 6.7).

Analyse der weiteren untersuchten Triibungsmittel und Endauswahl

Bei Betrachtung der tibrigen Triibungsmittel (Abbn. 6.8 u.6.9) zeigt sich, dass die Materialien Rutil
(RUT) und Ilmenit (ILM) im Wesentlichen denselben Verlauf von &5 und somit auch von é3 (T) aufwei-
sen. Anders als bei den bisher untersuchten Perlit- und SiC-Pulvern tritt bei RUT und ILM im Wellen-
langenbereich zwischen 8 pm und 12 pm keine Absorptionsbande auf, jedoch steigt ¢5 hin zu kleineren
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Abbildung 6.6: Spektraler, massenspezifischer, eff. Extinktionskoeffizient é5 der Triibungsmittel SIC-1 bis SIC-5
(Siliziumcarbid) und effektive Albedo wg 5 von SIC-2 fiir Wellenlangen zwischen 1,4 um und 18 pm. Die experi-
mentelle Unsicherheit betragt maximal 12 %.
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Abbildung 6.8: Spektraler, massenspezifischer, eff. Extinktionskoeffizient €5 der Triilbungsmittel B4C-1, B4C-2, RUT
und ILM (Borcarbid, Rutil, Ilmenit) fiir Wellenléngen zwischen 1,4 pm und 18 um. Die experimentelle Unsicherheit
betragt maximal 12 %.
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Abbildung 6.9: Rosseland-gemittelter, massenspezifischer, eff. Extinktionskoeffizient ¢ der Triibungsmittel B4C-1,
B4C-2, RUT und ILM (Borcarbid, Rutil, Ilmenit) fiir Temperaturen zwischen 20 °C und 827 °C. Die experimentelle
Unsicherheit betragt maximal 12 %.
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Wellenldngen ebenfalls an. Im Vergleich mit den oben beschriebenen SiC-Pulvern ist die massenspe-
zifische Extinktion insgesamt deutlich niedriger; im mafigeblichen Temperaturbereich zwischen 235 °C
und 475 °C ist &3 (T') ungefdhr um den Faktor 2,5 kleiner als fiir SIC-2. Diesbeziiglich muss zwar beriick-
sichtigt werden, dass letztendlich der Extinktionskoeffizient E g (T) =pég(T) entscheidend ist, und dass
RUT und ILM eine etwa doppelt so hohe Schiittdichte aufweisen wie die iibrigen Triibungsmittel (vgl.
Tab. 4.2). Letztere ist jedoch nicht ausreichend, um den niedrigen massenspezifischen Extinktionskoef-
fizienten &3 (T) zu kompensieren.

Hinsichtlich der beiden untersuchten Borcarbid-Pulver ist festzuhalten, dass beide Materialien im All-
gemeinen eine sehr hohe massenspezifische Extinktion aufweisen. Dabei besitzt B4C-1 als einziges der
bisher untersuchten Materialien eine relativ gleichméafige Extinktion im gesamten Spektralbereich. Dies
spiegelt sich auch im Rosseland-Mittel wider, welches im Temperaturbereich zwischen 20 °C und 827 °C
nahezu konstant 290 m? /kg betrégt. Fiir BAC-2 hingegen steigt ¢ hin zu kleinen Wellenlingen mit Aus-
nahme kleiner Maxima (bei A = 6,5 pm und A =9 um) stetig an; entsprechend wird auch &z (T) mit zu-
nehmender Temperatur grofier. Oberhalb von ca. 180 °C sind die &5 (T)-Werte von B4C-2 hoher als die
von B4C-1. Von allen untersuchten Triibungsmitteln ist B4C-2 das mit der héchsten Extinktion; fiir Tem-
peraturen iiber 600 °C steigt é5(T) auf mehr als 400 m? /kg.

Zur endgiiltigen Auswahl eines auch unter Kostenaspekten geeigneten Triibungsmittels wird nun das
bereits vorausgewéhlte SIC-2 mit den iibrigen Triibungsmitteln RUT, ILM, B4C-1 und B4C-2 verglichen.
Dabei wird erneut der Temperaturbereich zwischen 235 °C und 475 °C des Rosseland-Mittels éz (T) (s.
Abb. 6.9) betrachtet. Die Materialien RUT und ILM sind gegentiber SIC-2 nicht konkurrenzfiahig, denn
sie sind um etwa 50 % teurer und weisen zudem einen niedrigeren Extinktionskoeffizienten auf (s.o.).
Von den beiden Borcarbid-Pulvern ist B4C-2 aufgrund der um ca. 20 % hoheren &5 (T)-Werte bei ver-
gleichbaren Kosten zu bevorzugen. Verglichen mit SIC-2 ist die massenspezifische Extinktion von B4C-2
um 30-50 % hoher (bei gleicher Dichte, s. Tab. 4.2). Ware dies das einzige Kriterium, so miisste die
Wahl des Triibungsmittels eindeutig auf B4C-2 fallen. Fiir die praktische Anwendung der HT-VPI sind
jedoch auch die Materialkosten zu beachten. Diese sind fiir die beiden Borcarbid-Pulver um etwa den
Faktor 100 hoher als fiir SIC-2. Aufgrund dieser immensen Kosten wiirde B4C-2 als Triibungsmittel den
Materialpreis pro Kubikmeter einer Perlit-basierten HT-VPI um mehr als den Faktor 20 erhdhen. Eine
wirtschaftliche Anwendung wére somit ausgeschlossen. Aus diesem Grund wird SIC-2 als Triibungs-
mittel ausgewdhlt’®, da es unter Beriicksichtigung der Wirtschaftlichkeit das beste Verhltnis aus hoher

Extinktion und niedrigen Materialkosten aufweist.

Albedo des ausgewdhlten Siliziumcarbid-Pulvers

Abschlielend wird die in Abb. 6.6 dargestellte Albedo w( , von SIC-2 diskutiert. Wahrend Reiss Silizi-
umcarbid bei mittleren Korngréflen zwischen 0,5 pm und 5 pum als vorwiegend absorbierend klassifiziert
[161,S.102], offenbart die Abbildung, dass im gréBeren Teil des Spektralbereichs tiberwiegend Streuung
stattfindet. Nur fiir 9 pm < A <13 pm sinkt w 5 unter 50 %; dies kann unmittelbar mit der Absorptions-
bande, die sich bei A =11 pm befindet [31, S. 62], begriindet werden. Im tibrigen Spektralbereich nimmt
die Albedo Werte von bis zu 90 % an. Sie ist somit fiir 3 um < A <9 pm auch zum Teil deutlich grofer als
die des von Kunn et ar. [110] untersuchten SiC-Pulvers. Eine bessere Ubereinstimmung liegt hingegen
mit dem von Caps T AL. verwendeten SiC-Pulver vor, welches unterhalb von 8 pm ebenfalls als vorwie-
gend streuend bezeichnet wird [31, S. 62]. Anders als bei exp. Perlit (s. Abb. 6.1) steigt w 5 bei SIC-2 fiir
kleine Wellenldngen allerdings nicht bis auf 100 % an. Dies bedeutet, dass bei allen Wellenldngen stets
auch Absorption stattfindet, wenn auch zum Teil nur in geringem Maf3e.

76Das Material ,SIC-2” wird vom Hersteller , ESK-SIC GmbH” unter dem Namen ,,Silcar P8” vertrieben.
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6.3 Optimierung des Triibungsmittelanteils

Beschreibung der hergestellten Proben

Nachdem in Abschn. 6.1 das Perlit-Pulver P-0,14 und in Abschn. 6.2 das Triibungsmittel SIC-2 jeweils als
die am besten geeigneten Materialien fiir eine 6konomische HT-VPI auf Perlit-Basis identifiziert wurden,
wurden im Anschluss daran Pulvermischungen mit verschiedenen Mischungsverhiltnissen gemafs des
in Abschn. 4.3 ausgefiihrten Verfahrens hergestellt. Anschliefend wurden die eff. Warmeleitfahigkei-
ten im evakuierten Zustand Ay, der Pulvermischungen mit dem GHP-Verfahren gemessen, um den Trii-
bungsmittelanteil w fiir die praktische Anwendung der HT-VPI zu optimieren. Insgesamt wurden hierzu
funf Proben mit unterschiedlichen Mischungsverhéltnissen untersucht, deren Eigenschaften in Tab. 6.3
aufgelistet sind. Ausgangspunkt ist das reine Perlit-Pulver P-0,14, welches zum Vergleich herangezogen
und in diesem Abschnitt als M-0 bezeichnet wird. Die fiinf Proben M-20 bis M-60 enthalten zwischen
20 und 60 % (Gewichtsprozent) Triibungsmittel in Abstufungen von jeweils 10 %. Um zu iiberpriifen,
ob durch Vibrationen eine Entmischung der Pulver auftritt, die zu einer Eth6hung von Ay, fiithrt, wurde
zusitzlich die Probe M-40-R angefertigt. Hierzu wurde eine wie tiblich hergestellte Pulvermischung mit
w =40 % im Fass des Rhénradmischers fiir zwei Stunden auf einen Laborriittler gestellt. Anschliefiend
wurde der Inhalt des Fasses in die GHP-Probenhalter gefiillt (die obere Hélfte des Inhalts in den ersten
Probenhalter und die untere Hilfte in den zweiten) und wie tiblich vermessen. SchlieSlich wird auch
die in Abschn. 6.4 untersuchte Probe, die ebenfalls einen Triibungsmittelanteil von 40 % aufweist, zum
Vergleich herangezogen und als M-40-A bezeichnet.

Neben dem Triibungsmittelanteil enthélt Tab. 6.3 auch die Schiittdichte der fiinf vermessenen Proben
M-20 bis M-60 sowie der drei zusétzlichen Proben M-0, M-40-R und M-40-A. Diesbeziiglich zeigte sich bei
der Herstellung der Proben fiir das GHP-Verfahren, dass die gemessenen Schiittdichten der Mischungen
in den Probenhaltern gut tiber folgende Gleichung beschrieben werden kénnen:

-1

= (1 2.2 ) (65)
PEM = OBpr  PBT ’

Tabelle 6.3: Eigenschaften der zur Optimierung des Triibungsmittelanteils untersuchten Pulvermischungen aus
P-0,14 und SIC-2. Hierbei bezeichnen w den Triibungsmittelanteil in Gewichtsprozent, o 5, die gemessene Schiitt-
dichte und ép die prozentuale Abweichung zur gemif8 Gl. 6.5 berechneten Schiittdichte.

Bezeichnung  w[%] ppa [kg/m®]  8p[%]

M-0 0,0 1804£1,9 0,2
M-20 20,0 219,7+£22 2,7
M-30 30,0 235,6+2,4 -0,3
M-40 40,0 274,7+2,8 4,2

M-40-A 40,0 2632127 —0,2

M-40-R 40,0 2749 %28 4,3

M-50 50,0 306,9+3,1 2,9

M-60 60,0 357,0+3,6 4,0
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Hierbei ist pg 5, die Schiittdichte der Mischung, deren Kehrwert sich als gewichteter Mittelwert aus den
Kehrwerten der Schiittdichte o p des Perlit-Pulvers P-0,14 (180 kg/ m3, s. Tab. 4.1) und der Schiittdichte
pp,r des Triibungsmittels SIC-2 (870 kg/m3, s. Tab. 4.2) berechnet. Gewichtungsfaktor ist der Triibungs-
mittelanteil’”” w. Die gemaf Gl. 6.5 berechnete Schiittdichte stellte sich mit weniger als 5% Abweichung
nahezu von selbst ein, beziehungsweise konnte durch leichtes Klopfen an die Probenhalter wéahrend ih-
rer Beftillung eingestellt werden (s. Tab. 6.3, letzte Spalte). Dies ist ein Hinweis darauf, dass die Partikel
des SiC-Pulvers nicht in den bereits vorhandenen Zwischenrdumen des Perlit-Pulvers Platz finden, und
dass stattdessen die Perlit-Korner durch das Triibungsmittel auseinander gedrangt werden. Dabei ist das
Gesamtvolumen Vg der entstehenden Pulvermischung gleich der Summe der jeweiligen Gesamtvolu-
mina der urspriinglichen Perlit- und SiC-Pulverschiittungen.

Effektive Warmeleitfihigkeit in Abhidngigkeit des Triibungsmittelanteils

Die Warmeleitfahigkeit Ay, der Proben aus Tab. 6.3 wurde mit den GHP-Verfahren jeweils bei einer Mit-
teltemperatur von 400 °C und ansonsten identisch zu Abschn. 6.1.2 bestimmt. Fiir den praktischen Ein-
satz der HT-VPI entspricht dies 20 °C auf der kalten und ca. 675 °C auf der heifien Seite der Isolation und
somit einer typischen Anwendungstemperatur. In Abb. 6.10 sind die gemessenen Ay -Werte als Funktion
des Triibbungsmittelanteils w dargestellt. Es zeigt sich, dass die Messdaten erstaunlich gut iiber eine Para-
bel beschrieben werden kénnen, die an die Daten angepasst wurde und in der Abbildung als gestrichelte
Kurve eingezeichnet ist. Aufgrund theoretischer Uberlegungen erwartet man, dass die Zumischung des
Triibungsmittels ausgehend von der Probe M-0 zunédchst zu einer Reduktion von Ay, fithren muss, da sich
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Abbildung 6.10: Effektive Warmeleitfahigkeit A, verschiedener evakuierter Pulvermischungen aus P-0,14 und SIC-2
als Funktion des Triibungsmittelanteils w in Gewichtsprozent bei einer Mitteltemperatur von 400 °C. Ergdnzende
Angaben zu den Pulvermischungen finden sich in Tab. 6.3.

77Es ist zu beachten, dass w in Gl. 6.5 nicht als Prozentzahl (w =40 %), sondern als Dezimalzahl (w = 0,4) einzusetzen ist.
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die Extinktion der Pulvermischung erhoht. Da jedoch durch das Auftreten von abhdngiger Streuung die
Zunahme des Extinktionskoeffizienten ab einem gewissen Punkt nicht mehr proportional erfolgen wird,
und da gleichzeitig die sehr hohe Warmeleitfahigkeit von Siliziumcarbid (Grofenordnung: 30 W/mK
[52]) einen Anstieg der Festkorperwdrmeleitfahigkeit der Pulvermischung verursachen wird, muss er-
wartungsgemadf ein Optimum des Triibungsmittelanteils existieren, ab dem eine weitere Zumischung
des Tritbungsmittels zu einem Anstieg von Ay, fithrt. Dieses Verhalten ist auch in Abb. 6.10 ersichtlich;
das Minimum der Parabel liegt bei ca. w =40 %. Dieser Triibungsmittelanteil stellt somit fiir typische
HT-VPI-Anwendungen mit einer Mitteltemperatur von ca. 400 °C den optimalen Wert dar.

Einfluss der Probenpraparation auf das Messergebnis

Vergleicht man die Ay-Werte der Proben M-40 und M-40-A, die beide einen Triibungsmittelanteil von
40 % aufweisen und ohne Einsatz des Riittlers hergestellt wurden, so zeigt sich eine Abweichung, die
grofler als die statistische Unsicherheit der Messwerte ist. Eine Erkldrung hierfiir ist die etwas hchere
Schiittdichte der Probe M-40 (vgl. Tab. 6.3), die erwartungsgemaf zu einer hoheren Extinktion und so-
mit zu einem niedrigeren Ay,-Wert fiihrt. Bei Vernachlidssigung des geringen Festkdrperanteils von Ay,
reicht dieser Unterschied in der Schiittdichte (ca. 4 %) bereits aus, um die nach Berticksichtigung der
statistischen Unsicherheit verbleibende Abweichung (ebenfalls ca. 4 %) zu erkldren. Denkbar ist auch,
dass wahrend des gesamten experimentellen Prozesses, der sich aus Herstellung der Pulvermischung,
Probenpréparation und GHP-Messung zusammensetzt, Unsicherheiten auftreten, die grofer als die rei-
ne Unsicherheit der GHP-Messung sind, und die zu einer etwas schlechteren Reproduzierbarkeit des

Messergebnisses fithren.

Zieht man die Probe M-40-R, bei der zusétzlich der Riittler verwendet wurde, mit in die Betrachtung
ein, so ist zunidchst festzustellen, dass der mittlere Ay,-Wert der Proben M-40 und M-40-A im Rahmen
der Messunsicherheit reproduziert wird. Offensichtlich fiihrt das Riitteln — zumindest wahrend des hier
betrachteten Zeitraums von 2 h — nicht zu einer Entmischung der Pulver, die sich in einer Erhéhung von
Ay niedergeschlagen hétte. Dieses Ergebnis ist wichtig fiir praktische Anwendungen wie beispielsweise
die in Abschn. 1.3 beschriebenen Fliissigaluminium-Transporttiegel, bei denen die HT-VPI Erschiitterun-
gen ausgesetzt ist. In Ergdnzung zu der im letzten Absatz diskutierten Abweichung der Messdaten bei
w =40 % ist festzuhalten, dass die Probe M-40-R eine zur Probe M-40 vergleichbare Schiittdichte aufweist
(s. Tab. 6.3). Trotzdem passt der gemessene Ay,-Wert eher zur Probe M-40-A mit geringfiigig niedrige-
rer Schiittdichte. Dies spricht dafiir, dass der Einfluss der Unsicherheiten, die sich aus Herstellung der
Pulvermischung, Probenpréaparation und GHP-Messung ergeben, auf die beobachteten Abweichungen
grofler ist als der Einfluss der Schiittdichte. Die Abweichung des Ay,-Werts zwischen den Proben M-40
und M-40-R ist unter Berticksichtigung der Messunsicherheit jedoch minimal, sodass die Reproduzier-
barkeit insgesamt immer noch als ausreichend gut zu beurteilen ist. Aufgrund dieser Erkenntnis erfolg-
te die Berechnung der Fit-Parabel in Abb. 6.10 unter Einbezug der Ay-Werte aller drei Proben (M-40,
M-40-A und M-40-R).

Fazit

Zusammenfassend lasst sich festhalten, dass eine Pulvermischung, die aus 60 % P-0,14 und 40 % SIC-2 be-
steht, das Optimum fiir praktische HT-VPI-Anwendungen darstellt. Nachdem die Ay, -Werte fiir w =30 %
und w =50 % demgegeniiber nur um weniger als 1 mW/mK ansteigen (vgl. Abb. 6.10), handelt es sich
hierbei um ein relativ breites Optimum; geringfiigige Abweichungen in w fithren noch nicht zu einem
problematischen Anstieg der eff. Warmeleitfahigkeit. Zudem erscheint die hergestellte Pulvermischung
stabil gegeniiber Vibrationen und Erschiitterungen.
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6.4 Untersuchung der optimierten, getriibten Pulvermischung

Die optimierte Pulvermischung bestehend aus 60 % P-0,14 und 40 % SIC-2 (s. Abschn. 6.3) wird im wei-
teren Verlauf der Arbeit als Probenmaterial , P-0,14-T” bezeichnet. Nachfolgend werden fiir P-0,14-T —
wie bereits in Abschn. 6.1 fiir die reinen Perlit-Pulver P-1,5 und P-0,14 — der mittels FTIR-Spektroskopie
bestimmte massenspezifische Extinktionskoeffizient (Abschn. 6.4.1) sowie die Temperaturabhdngigkeit
der mit dem GHP-Verfahren gemessenen eff. Warmeleitfahigkeit A, (Abschn. 6.4.2) behandelt. Auch
fur die optimierte Pulvermischung P-0,14-T wird anschlieffend auf Grundlage der Ergebnisse ein Fazit
hinsichtlich der Eignung fiir HT-VPI-Anwendungen gezogen (Abschn. 6.4.3).

6.4.1 Infrarot-spektroskopisch ermittelter Extinktionskoeffizient

In Abb. 6.11 ist der massenspezifische, eff. Extinktionskoeffizient ¢, fiir P-0,14-T als Funktion der Wel-
lenldnge dargestellt. Neben den FTIR-spektroskopischen Messdaten zeigt die Abbildung auch eine be-
rechnete Kurve (gelb gestrichelt), bei der é; tiber einen gewichteten Mittelwert aus den spektralen Daten
der Komponenten P-0,14 (s. Abb. 6.1) und SIC-2 (s. Abb. 6.6) bestimmt wurde [31, S. 62; 141]:

G = A—w)e; p+we} r (6.6)

Die Indizes M, P und T beziehen sich dabei auf die Pulvermischung, das reine Perlit-Pulver, sowie das
Triibungsmittel. Weiterhin zeigt Abb. 6.12 das aus den spektralen Daten berechnete Rosseland-Mittel
éx(T). Nachdem é3(T) eine nicht-lineare Funktion ist (s. Gl. 2.31), ist die direkte Bildung eines gewich-
teten Mittelwerts aus den Komponenten analog zu Gl. 6.6 nicht moglich. Jedoch kann aus den gemaf3
GLl. 6.6 berechneten spektralen Daten ein Rosseland-Mittel berechnet werden [31, S. 62; 141]; die hieraus
resultierenden Werte fiir é3 (T) sind in Abb. 6.12 ebenfalls enthalten (gelb gestrichelte Kurve).

Fiir den spektralen Extinktionskoeffizienten €5 von P-0,14-T (Abb. 6.11) zeigt sich eine hinreichend gute
Ubereinstimmung der berechneten und gemessenen Daten. Lediglich in den Bereichen hoher Absorpti-
on, d.h. bei 8,5 pm <A <10,5 pm (Absorptionsmaximum von exp. Perlit) und 11 pm <A <13 pm (Ab-
sorptionsmaximum von Siliziumcarbid) treten gréfsere Abweichungen zwischen beiden Kurven auf, die
nicht durch die Messunsicherheit von 12 % abgedeckt sind. Ahnliche Abweichungen zwischen der ge-
messenen und der berechneten spektralen Extinktion im Bereich starker Absorption sind auch bei Narp
ET AL. flir eine Mischung aus gef. Kieselsdaure und SiC festzustellen [141]. Fiir die &4 -Absolutwerte von
P-0,14-T ist es von Vorteil, dass sich das Extinktionsminimum von SIC-2 bei ca. 10 pm mit dem Extink-
tionsmaximum von P-0,14 iiberlagert. Aus diesem Grund sinkt 5 im gesamten Spektrum nicht unter
50 m?/kg, wihrend dies fiir die beiden Komponenten noch der Fall war (vgl. Abbn. 6.1 u.6.6).

Obwohl fiir ¢ in Teilen des Spektrums noch grofiere Unterschiede zwischen der berechneten und der
gemessenen Kurve auftreten, sind die Abweichungen der entsprechenden Kurven fiir die Rosseland-
Mittelwerte (Abb. 6.12) stets kleiner als die Messunsicherheit von 12 %. Dies ist dadurch begriindet, dass
bei hohen Temperaturen vorwiegend der Spektralbereich unterhalb von 10 pm fiir &3 (T') relevant ist (vgl.
Abb. 6.3). Hier kompensieren sich die Abweichungen der spektralen Werte fiir 8 pm <A <10,5 pm ei-
nerseits (berechnete Werte sind grofer als Messdaten) und 1,4 pm < A <7 pm andererseits (berechnete
Werte sind kleiner als Messdaten) teilweise gegenseitig. Analog zu Abschn. 6.1.1 wird auch fiir P-0,14-T
der experimentell bestimmte Zahlenwert von é; (T) durch ein Polynom fiinften Grades angenéhert, um
ihn im Hinblick auf praktische Anwendungen mdoglichst genau angeben zu kénnen. Die aus einer ent-
sprechenden Anpassung resultierenden Koeffizienten fiir Gl. 6.1 sind in Tab. 6.4 zusammen mit den
Koeffizienten fiir die reinen Perlit-Pulver P-1,5 und P-0,14 gezeigt.
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Abbildung 6.11: Spektraler, massenspezifischer, eff. Extinktionskoeffizient é5 der getriibten Pulvermischung
P-0,14-T fiir Wellenldngen zwischen 1,4 pm und 18 pm. Die experimentelle Unsicherheit betrdgt maximal 12 %.
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Abbildung 6.12: Rosseland-gemittelter, massenspezifischer, eff. Extinktionskoeffizient é; der getriibten Pulvermi-
schung P-0,14-T fiir Temperaturen zwischen 20°C und 827 °C. Die experimentelle Unsicherheit betragt maximal
12 %.
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Tabelle 6.4: Koeffizienten zur Berechnung des FTIR-spektroskopisch bestimmten Rosseland-Mittels é5 (T) gemaf3
Gl. 6.1 fiir die Probenmaterialien P-1,5, P-0,14 und P-0,14-T. Die experimentelle Unsicherheit der zugrundeliegenden
Messungen betragt maximal 12 %.

Probenmaterial Co Cq Cy Cs Cy Cs
P-1,5 4559  —0,1365 5,703-10~* —1,018-10"° 9,183.10710 —3,345.10"13
P-0,14 50,75  —0,1633  7,105-10~* —-1,313-107® 1,216:10~° —4,508-10~13

P-0,14-T 139,11  —0,1315 9,905.107* —1,635-10"° 1,294.10™° —4,267-10~3

6.4.2 Temperaturabhingigkeit der effektiven Warmeleitfahigkeit
Darstellung der Messergebnisse

Wie bereits fiir die reinen Perlit-Pulver P-1,5 und P-0,14 wurde die temperaturabhéngige eff. Warmeleit-
fahigkeit Ay, des evakuierten Probenmaterials auch fiir die optimierte Pulvermischung P-0,14-T mit dem
GHP-Verfahren zwischen T =100°C und T =600 °C gemessen. Die temperaturabhingigen Messungen
wurden an der Probe M-40-A aus Abschn. 6.3 durchgefiihrt, deren Schiittdichte pp = (263,2 +2,7) kg/ m3
betrug. Die experimentellen Ergebnisse sind in Abb. 6.13 als Funktion der Temperatur T und in Abb. 6.14
als Funktion von T3 dargestellt. Zusitzlich sind bei T = 400 °C die A1 -Werte der Proben M-40 und M-40-R
aus Abschn. 6.3, die eine geringfiigig verschiedene Schiittdichte aufwiesen (vgl. Tab. 6.3), in beiden Ab-
bildungen gezeigt. Weiterhin enthalten die Abbildungen auch nochmals das ungetriibte Probenmaterial
P-0,14 zum Vergleich. Erwartungsgemaf fiihrt das zugemischte Triibungsmittel qualitativ zu einer Er-
hohung des Extinktionskoeffizienten, die sich dadurch bemerkbar macht, dass der Anstieg der Ay (T)-
Werte kleiner ausfillt.

Analyse der Messergebnisse mittels kalorimetrischer und spektroskopischer Methode

Erneut wurden — wie nachfolgend beschrieben — sowohl die kalorimetrische Methode (Abschn. 2.7.1) als
auch die spektroskopische Methode (Gl. 6.2) angewandt, um die Ay, (T)-Messdaten fiir P-0,14-T genauer
zu analysieren. Die insgesamt drei experimentellen Datenpunkte, die bei T =400 °C aufgrund der Mes-
sungen an mehreren vergleichbaren Proben vorliegen, wurden gemeinsam in die jeweilige Auswertung
miteinbezogen. Hierzu wurde der arithmetische Mittelwert der gemessenen Warmeleitfiahigkeit gebil-
det. Dies ist dadurch begriindet, dass die Parameter £ und Ay (bei der kalorimetrischen Methode),
beziehungsweise F und G (bei der spektroskopischen Methode) den gesamten Temperaturbereich zwi-
schen T =100°C und T = 600 °C gleichmafig gut wiedergeben sollen. Durch die Bildung des Mittelwerts
aus den drei Messwerten bei T = 400 °C wird somit sichergestellt, dass diese Temperatur nicht starker ge-
wichtet wird. Die aus beiden Auswertemethoden analog zu Abschn. 6.1.2 abgeleiteten Ergebnisse fiir den
Extinktionskoeffizienten E und die Festkorperwérmeleitfahigkeit A, beziehungsweise die Parameter F
und G, sind in den Tabn. 6.5 u. 6.6 enthalten. Die Abbn. 6.13 u. 6.14 zeigen neben den GHP-Messdaten
wiederum auch die jeweiligen Fit-Kurven, die sich aus beiden Methoden ergeben.

Um bei der kalorimetrischen Methode aus der Geradensteigung B mittels Gl. 2.82 den Extinktionskoeffi-
zienten zu berechnen, wird der quadrierte effektive Brechungsindex 712 der optimierten Pulvermischung
bendtigt. Nachdem die GIn. 2.38 u. 2.39 jeweils nur fiir ein aus einer Festkorperkomponente bestehendes
pordses Medium, nicht aber fiir eine Mischung gelten, wurde Gl. 2.38 auf eine Pulvermischung erwei-
tert. Die hierzu notwendigen Schritte sind in Anh. D ausgefiihrt. Anschliefend wurde 7% iiber GL. D.5
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Abbildung 6.13: Effektive Warmeleitfahigkeit Ay, der evakuierten, getriibten Pulvermischung P-0,14-T als Funktion
der Temperatur, sowie Vergleich mit dem ungetriibten Perlit-Pulver P-0,14. Es sind jeweils GHP-Messwerte sowie
zwei Fit-Kurven, die nach Gl. 2.81 (kalorimetrische Methode) bzw. Gl. 6.2 (spektroskopische Methode) bestimmt
wurden, gezeigt.
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Abbildung 6.14: Effektive Warmeleitfahigkeit A, der evakuierten, getriibten Pulvermischung P-0,14-T als Funktion
von T®, sowie Vergleich mit dem ungetriibten Perlit-Pulver P-0,14. Es sind jeweils GHP-Messwerte sowie zwei Fit-
Kurven, die nach GI. 2.81 (kalorimetrische Methode) bzw. Gl. 6.2 (spektroskopische Methode) bestimmt wurden,

gezeigt.



6.4. Untersuchung der optimierten, getriibten Pulvermischung 117

aus den Brechungsindizes der jeweiligen Festkorperanteile von exp. Perlit (7ig p = 1,4 [63]) und Silizium-
carbid (7ip r =2,6 [52]), sowie den dazugehérigen Reindichten pr p =2.550kg/m? (vgl. Abschn. 2.2.3)
und pr 7 = 3.210kg/m?3 [52] berechnet.

Bei der Anpassung der Parameter F und G in Gl. 6.2 an die Ay-Messdaten wurde die Temperaturab-
hingigkeit des massenspezifischen Extinktionskoeffizienten e (T) fiir P-0,14-T iiber Gl. 6.1 zusammen
mit den Koeffizienten aus Tab. 6.4 abgebildet. Weiterhin wurde Ay (T) tiber die temperaturabhéngige
Wirmeleitfahigkeit von a-S5i0O, (Gl 2.70) angendhert und somit der Siliziumcarbid-Anteil in der Pul-
vermischung nicht beriicksichtigt. Nachdem das Triibungsmittel jedoch selbst bei w =40 % aufgrund
des Dichteverhiltnisses (vgl. Tab. 6.3) nur einen geringen Volumenanteil (ca. 8 %) in der Mischung ein-
nimmt, diirfte der Fehler, der sich hieraus fiir A;.(T) ergibt, nur eine untergeordnete Rolle spielen.

Vergleich zwischen kalorimetrischer und spektroskopischer Methode

Wie bereits bei P-1,5 und P-0,14 ist auch bei P-0,14-T der Verlauf der Ay -Werte in der T3-Auftragung
(Abb. 6.14) nicht exakt linear, sondern aufgrund der Temperaturabhéngigkeit von e (T) (s. Abb. 6.12)
leicht konkav gekriimmt. Insgesamt werden die Messdaten besser durch die spektroskopische Metho-
de (orange gestrichelte Kurve) wiedergegeben, was damit zu begriinden ist, dass die im Vergleich zu
P-0,14 noch starker ausgepragte Temperaturabhéngigkeit von e (T) (vgl. Abbn. 6.2 u. 6.14) in der kalori-
metrischen Methode (orange durchgezogene Kurve) nicht berticksichtigt wird. Die beiden oberen, sich
tiberlappenden Datenpunkte bei T =400 °C in den Abbn. 6.13 u. 6.14 weisen jedoch auch zur Fit-Kurve
der spektroskopischen Methode eine vergleichsweise hohe Abweichung auf. Bereits in Abschn. 6.3 wur-
de festgestellt, dass diese beiden Messwerte, die zu den Proben M-40-A und M-40-R gehoren, verglichen
mit dem Messwert der Probe M-40 bei gleicher Temperatur und gleichem Triibungsmittelanteil relativ
hoch liegen (vgl. Abb. 6.10). Als Erklarung wurden zusétzliche Unsicherheiten, die sich aus der Herstel-
lung der Pulvermischung und der Probenpréparation ergeben, herangezogen. Diese Unsicherheiten, die

Tabelle 6.5: Extinktionskoeffizient E% und Festkorperwarmeleitfahigkeit A (jeweils als temperaturunabhéngig an-
genommen) der getriibten Pulvermischung P-0,14-T, bestimmt durch Anwendung der kalorimetrischen Methode
(GL. 2.81) auf die Ay, (T)-Messdaten in Abb. 6.14, sowie Vergleich mit dem ungetriibten Perlit-Pulver P-0,14. Zusétz-
lich sind die fiir GI. 2.82 erforderlichen Werte der Geradensteigung B und des quadrierten effektiven Brechungsindex
iz (s. GL. D.5) angegeben.

Probenmaterial B[W/mK*] A2 [1] Efm™]  Ap[mW/mK]
P-0,14 (5604+0,335)-10711 1,052  5.677+345 31+1.3
P-0,14-T (2,373£0,338)-10711 1,160 14.780 £2.110 44+13

Tabelle 6.6: Parameter F und G fiir die getriibte Pulvermischung P-0,14-T, bestimmt durch Anwendung der spektro-
skopischen Methode (Gl. 6.2) auf die Ay, (T)-Messdaten in Abb. 6.13, sowie Vergleich mit dem ungetriibten Perlit-
Pulver P-0,14. Zusitzlich sind der Extinktionskoeffizient £ und die Festkorperwarmeleitfahigkeit A (jeweils als
Mittelwert gemafs Gl. 6.3 bzw. 6.4 fiir den Temperaturbereich zwischen T; =100 °C und T, = 600 °C) angegeben.

Probenmaterial F[1] G[1] <E1§>;2 [m~1] <)‘F>% [mMW/mK]
1

P-0,14 0,6522+0,0113 (1,05+0,23)-103 5.681+116 1,8+04

P-0,14-T 0,2823+0,0297 (2,2240,58)-1073  15.350 % 1.630 37110
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im Fehlerbalken der GHP-Messdaten in den Abbn. 6.13 u. 6.14 nicht berticksichtigt sind, fithren offen-
sichtlich auch hier zu der erh6hten Abweichung zur Fit-Kurve der spektroskopischen Methode.

Diskussion und Vergleich der mittels beider Methoden bestimmten Extinktionskoeffizienten

Innerhalb der angegebenen Unsicherheiten liefern die kalorimetrische Methode und die spektroskopi-
sche Methode fiir P-0,14-T deckungsgleiche Werte des (mittleren) Extinktionskoeffizienten (s. Tabn. 6.5
u.6.6). Jedoch ist die Ubereinstimmung geringfiigig schlechter als im Fall der reinen Perlit-Pulver (vgl.
Tabn. 6.1 u.6.2). Aus der kalorimetrischen Methode ergibt sich fiir das Verhaltnis der Extinktionskoef-
fizienten von P-0,14-T und P-0,14 ein Wert von ca. 2,6 (s. Tab. 6.5). Eliminiert man das Verhiltnis der
Schiittdichten (Faktor 1,5), so ergibt sich aus Gl. 2.43, dass der massenspezifische Extinktionskoeffizi-
ent durch Zugabe des Triibungsmittels in etwa um den Faktor 1,8 angestiegen ist. Diese Zunahme ist
vergleichsweise gering, denn aus den FTIR-spektroskopisch bestimmten Absolutwerten (vgl. Abbn. 6.12
u.6.2) wiirde man einen deutlich grofleren Anstieg erwarten. Dies zeigt sich auch im Wert des Para-
meters F (s. Tab. 6.6), der lediglich F =0,2823 & 0,0297 betragt. Der im kalorimetrischen Experiment
wirksame Extinktionskoeffizient ist somit um mehr als den Faktor 3 niedriger als der aus den FTIR-
spektroskopischen Untersuchungen zu erwartende Wert. Offensichtlich ist die abhédngige Streuung, die
bereits fiir P-1,5 und P-0,14 eine Reduktion von F verursachte (s. Abschn. 6.1.2), fiir P-0,14-T bereits der-
art stark ausgeprégt, dass diese hohe Abweichung resultiert. Im Allgemeinen ist es nicht untiblich, dass
sich die kalorimetrisch bzw. spektroskopisch bestimmten Extinktionskoeffizienten voneinander unter-
scheiden. Beispielsweise wurde von Caps T AL. fiir eine Mischung aus pyr. Kieselsdure mit Fe;O, als
Trilbungsmittel eine Abweichung in E}; um den Faktor 1,5 festgestellt [28]. Dabei handelte es sich um
ein vorwiegend absorbierendes Triibungsmittel (vgl. [161, S. 102]), wdhrend die FTIR-spektroskopisch
bestimmte Albedo fiir SIC-2 offenbart hat, dass hier vorwiegend Streuung stattfindet (s. Abb. 6.6). In-
sofern ist es plausibel, dass der Effekt der abhdngigen Streuung gegeniiber Fe;O, nochmals verstédrkt
auftritt, und dass die Abweichung deshalb grofer ist (vgl. hierzu auch [25, S. 112]). Aufierdem zeigen
die Berechnungen von KunN et aL., dass eine Reduktion des Extinktionskoeffizienten durch abhédngige
Streuung auch in der hier beobachteten Grofenordnung durchaus realistisch ist [111] (vgl. Abschn. 3.2).

Diskussion und Vergleich der mittels beider Methoden bestimmten Festkorperwirmeleitfahigkeiten

Auch die Festkorperwarmeleitfihigkeiten, die sich einerseits aus der kalorimetrische Methode und ande-
rerseits aus der spektroskopischen Methode ergeben, stimmen fiir P-0,14-T im Rahmen der Unsicherhei-
ten {iberein (s. Tabn. 6.5 u. 6.6). Zwar liegt der reine Zahlenwert aus der kalorimetrischen Methode auf-
grund der konkaven Kriimmung der Ay,-Messdaten immer noch geringfiigig hoher; der Unterschied ist
jedoch deutlich kleiner als bei P-1,5, wo die absolute Kriimmung auch entsprechend stédrker ausgepragt
war (vgl. Abschn. 6.1.2). Im Vergleich der Materialien P-0,14 und P-0,14-T liefert die kalorimetrische Me-
thode das Ergebnis, dass sich die Festkdrperwarmeleitfahigkeit Ap durch die Zumischung des Triibungs-
mittels um den Faktor 1,4 £ 0,7 erhoht hat (s. Tab. 6.5). Aus der spektroskopischen Methode erhidlt man
diesbeziiglich eine Zunahme um den Faktor 2,1 £ 0,72 (s. Tab. 6.6). Im Mittel beider Auswertemethoden
ist Ap somit um den Faktor 1,8 + 0,6 angestiegen, was einer prozentualen Zunahme um (80 £ 60)% ent-
spricht. Obwohl die Warmeleitfahigkeit von Siliziumcarbid in der Gréienordnung 30 W/m K liegt [52],
fallt diese Erhchung vergleichsweise klein aus. Dies ldsst sich damit begriinden, dass auch an den Kon-
taktpunkten der SiC-Partikel hohe strukturbedingte thermische Widerstinde auftreten. Weiterhin ist der
Volumenanteil des Triibungsmittels in der Pulvermischung aufgrund des Verhéltnisses der Schiittdich-
ten (vgl. Tabn. 4.1 u. 4.2) selbst bei w =40 % relativ gering (ca. 8 %).
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Analog zu Abschn. 6.1.2 ldsst sich nach Anwendung der spektroskopischen Methode auch fiir P-0,14-T
der dichtebereinigte Strukturfaktor G’ (Gl. 2.65) tiber die Porositidt & berechnen. Gemafs Gl. 2.8 ist hierfiir
die Reindichte pr 5s der Pulvermischung erforderlich, die tiber Gl. D.4 aus den Reindichten p p und o1
(s.0.) bestimmt werden kann. Mit pr »; =2.780 kg/m? erhélt man zunéchst ® = 0,905 und anschliefend
G' = (2,34%0,61)-1072. Der Anstieg im Vergleich zu P-0,14 (G' = (149 0,32)-10~2) ist offensichtlich auf
die hohere Festkorperwérmeleitfahigkeit des zugemischten Triibungsmittels SiC zuriickzufiihren.

6.4.3 Zwischenfazit: Eignung der Pulvermischung fiir praktische Anwendungen

Wie in Abschn. 6.4.2 gezeigt, kann durch die Zumischung des Triibungsmittels SIC-2 zum Probenmateri-
al P-0,14 bei einem Triibungsmittelanteil von w = 40 % der Extinktionskoeffizient um etwa den Faktor 2,6
erhoht werden. Gleichzeitig erhoht sich die Festkorperwarmeleitfahigkeit um etwa den Faktor 1,8. Bereits
oberhalb einer Mitteltemperatur von T = 100 °C ist das Verhéltnis zwischen Strahlungs- und Festkorper-
anteil von Ay, jedoch so, dass sich diese beiden Effekte gegenseitig ausgleichen. Dies ldsst sich daran
erkennen, dass sich die beiden zur spektroskopischen Methode gehorigen Fit-Kurven der Probenmate-
rialien P-0,14 und P-0,14-T in Abb. 6.13 bei T =100 °C schneiden. Fiir kleinere Temperaturen wire die
Zumischung des Triibungsmittels somit nachteilig, denn sie wiirde zu héheren Ay-Werten fiihren. Fiir
den gesamten HT-Bereich oberhalb von T =100 °C fiihrt die Zumischung des Triibungsmittels jedoch
zu einer Verringerung von Ay, was sich auch direkt in den Messdaten von Abb. 6.13 erkennen ldsst. Bei
T =200°C wird Ay, um 14 %, bei T =300 °C bereits um 35 %, und bei T =400 °C um 42 % reduziert.”®
Wihrend in Abschn. 6.1.3 resiimiert wurde, dass fiir mittlere Anwendungstemperaturen bis ca. 350 °C
auf der heiflen Seite auch das ungetriibte Perlit-Pulver P-0,14 eine akzeptable Déammwirkung erreicht, so
lasst sich nun festhalten, dass die Verwendung der optimierten Mischung im HT-Bereich stets zu einer
Verbesserung der Isolation fiihrt, und insbesondere fiir hohe Temperaturen (d. h. oberhalb von 350 °C
auf der heiflen Seite) unverzichtbar wird. Bei der maximalen untersuchten Temperatur von T = 600 °C
wird Ay, sogar um 49 % reduziert; diese Mitteltemperatur kann jedoch aufgrund der Sintertemperatur
von exp. Perlit (s. Tab. 4.1) in praktischen Anwendungen nur dann erreicht werden, wenn die kalte Seite
der Isolation wiarmer als Raumtemperatur ist.

Berechnet man mittels Gl. 6.2 und den in Tab. 6.6 gezeigten Werten fiir F und G die eff. Warmeleitfa-
higkeit Ay, der optimierten Pulvermischung P-0,14-T als Funktion der Anwendungstemperatur (Tem-
peratur auf der heifSen Seite) bei angenommener Raumtemperatur auf der kalten Seite, und vergleicht
man diese Werte mit den zu Beginn der Arbeit abgeschétzten Werten der zu entwickelnden HT-VPI in
Abb. 2.6, so ergibt sich, dass Ay, fiir P-0,14-T stets um ca. 10 -20 % niedriger ist als fiir das exemplarische
HT-VPI-Material in Abb. 2.6. Dies ist damit begriindet, dass fiir P-0,14-T sowohl eine geringfiigig niedri-
gere Festkorperwirmeleitfdhigkeit als auch ein hoherer Extinktionskoeffizient erreicht wurde als fiir die
Beispielrechnung in Abb. 2.6 angenommen.

Anhand von Abb. 6.15 kann die eff. Warmeleitfahigkeit Ay, von P-0,14-T auch mit den in der Litera-
turtibersicht (Abschn. 3.2) vorgestellten HT-VSI-Materialien verglichen werden. In der Abbildung sind
fur P-0,14-T die Fit-Kurve der spektroskopischen Methode aus Abb. 6.13 und fiir die tibrigen HT-VSI-
Materialien die Ay, (T)-Daten aus Tab. 3.1 dargestellt. Bei moderaten Temperaturen (200 °C < T <300°C)
liegt die Kurve fiir P-0,14-T in etwa im Mittelfeld der breit gestreuten Literaturdaten. Fiir T <250°C
schneiden einige der HT-VSI-Materialien aus Tab. 3.1 jedoch noch deutlich besser ab. Im Bereich hoher
Temperaturen (300 °C < T < 600 °C) ist festzuhalten, dass dort (und insbesondere fiir T > 400 °C) bislang
tiberhaupt nur sehr wenige Daten vorliegen. Verglichen mit diesen Literaturdaten erreicht P-0,14-T sehr

78Diese prozentualen Werte wurden durch Vergleich der Fit-Kurven der spektroskopischen Methode fiir die Probenmaterialien
P-0,14 und P-0,14-T ermittelt.
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Abbildung 6.15: Vergleich der eff. Warmeleitfdhigkeit Ay, zwischen der evakuierten, getriibten Pulvermischung
P-0,14-T und den in Tab. 3.1 aufgefiihrten HT-VSI-Materialien. Fiir das von Eert untersuchte, rufs-getriibte Ae-
rogel sind neben der eff. Warmeleitfahigkeit bei der hochsten gemessenen Temperatur auch zusétzliche Messwerte
bei niedrigeren Temperaturen gezeigt [48, S. 72].

gute Ay -Werte. Diese liegen deutlich niedriger als die des von EBerr [48] untersuchten, ruf3-getriibten

Aerogels, und ungefihr gleichauf mit den tibrigen Datenpunkten.

Zusammenfassend lasst sich festhalten, dass die optimierte Pulvermischung P-0,14-T im gesamten HT-
Bereich eine hervorragende Dimmwirkung erzielt. Auch wenn der Extinktionskoeffizient, der aufgrund
der FTIR-spektroskopischen Untersuchungen zu erwarten gewesen wire, aufgrund von abhéangiger Streu-
ung nicht erreicht wird (vgl. Abschn. 6.4.2), erfiillt der tatsdchliche (d.h. kalorimetrisch ermittelte)
Extinktionskoeffizient die in Abschn. 3.5 vorgegebene Zielsetzung E} >10.000m~! deutlich. Die Abso-
lutwerte von Ay, sind im betrachteten Temperaturbereich 200 °C < T < 600 °C je nach Temperatur um et-
wa den Faktor 5,5-12 kleiner als die eff. Warmeleitfihigkeiten der in Abb. 2.5 gezeigten konventionellen
HT-Dammstoffe bei Umgebungsdruck, und um etwa den Faktor 1,5-3 kleiner als die eff. Warmeleitfa-
higkeit der mikropordsen, getriibten pyr. Kieselsdure bei Umgebungsdruck. Die Eignung von P-0,14-T
im Hinblick auf die in Abschn. 1.3 beschriebenen HT-VPI-Anwendungen ist somit insgesamt als sehr gut

zu bewerten.

6.5 Rechenmodell der effektiven Warmeleitfihigkeit im evakuierten
Zustand

Fiir praktische Anwendungen ist es erforderlich, die eff. Warmeleitfdhigkeit A, der HT-VPI als Funktion
der Anwendungstemperatur moglichst exakt berechnen zu kénnen. Als Grundlage fiir diese Berech-
nung wird deshalb nicht die Ausgleichsgerade der kalorimetrischen Methode, sondern die zur spektro-
skopischen Methode gehorige Gl. 6.2 gewahlt. Nur so kann die Temperaturabhéngigkeit von Ay, mit der
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notwendigen Genauigkeit beriicksichtigt werden (vgl. Abbn. 6.4 u. 6.13). Fiir praktische Anwendungen,
bei denen eine grofie Temperaturdifferenz zwischen der Temperatur T; auf der heifien Seite der Isolation
und der Temperatur T, auf der kalten Seite auftreten kann, muss GL. 6.2 wie folgt geringfiigig modifiziert

werden:
1 16 ﬁ% U'SB T;

= F 3ppéi(Ts)

Im Strahlungsterm muss zwingend die Strahlungsmitteltemperatur T's, die sich gemafs Gl. 2.41 aus den

Ay (Ty, T5) +GAL(T) (6.7)

Temperaturen T; und T, ergibt, verwendet werden. Hingegen kann im Festkorperterm in guter Néahe-
rung die arithmetische Mitteltemperatur T = (T + T,)/2 eingesetzt werden.”

Auch wenn fiir praktische Anwendungen vorwiegend das Probenmaterial P-0,14-T, bzw. in geringerem
Mafse auch noch P-0,14 relevant ist, so kann Gl. 6.7 ebenfalls verwendet werden, um Ay, fiir P-1,5 zu

berechnen. Je nach Material sind hierfiir die folgenden Grofien einzusetzen:

— Die Parameter F und G sind fiir P-0,14 und P-0,14-T aus Tab. 6.6, und fiir P-1,5 aus Tab. 6.2 zu
entnehmen. Die quadrierten effektiven Brechungsindizes 712 finden sich fiir P-0,14 und P-0,14-T in
Tab. 6.5, und fiir P-1,5 in Tab. 6.1.

— Der Rosseland-gemittelte, massenspezifische, eff. Extinktionskoeffizient é3 (Ts) ist nach Gl. 6.1 zu
berechnen, wobei die hierfiir benétigten Koeffizienten C bis Cs fiir alle Probenmaterialien in Tab. 6.4
enthalten sind.

- Die Warmeleitfihigkeit der Festkdrperphase A% (T) ist iiber Gl. 2.70 mit den dort angegebenen Ko-
effizienten Cy bis C4 zu berechnen.

Dabei ist zu beachten, dass sich die Werte fiir F, G und ﬁ% auf die Schiittdichten pp =56,0 kg/m3 fir
P-1,5, pg = 180,4 kg/m? fiir P-0,14 und pp = 263,2 kg/m? fiir P-0,14-T beziehen. Es muss deshalb darauf
hingewiesen werden, dass bei grofleren Abweichungen in pg, die beispielsweise aufgrund einer Verdich-
tung durch mechanischen Belastungsdruck auftreten kénnen, das durch Gl. 6.7 gegebene Rechenmodell
nicht anwendbar ist. Zumindest der Parameter F wird aufgrund einer Zu- bzw. Abnahme der abhéngi-
gen Streuung einen anderen Wert annehmen. Auch G wird sich unter mechanischem Belastungsdruck
erhohen, da die Kontaktfldche der Pulverkorner vergrofert wird. Sollten die in praktischen Anwendun-
gen auftretenden Abweichungen in pp jedoch gering (d. h. maximal £ 10 %) und die Probenmaterialien
zudem unbelastet sein, so kann das Rechenmodell wie folgt modifiziert werden: Zunédchst diirfte sich
eine geringfiigige Anderung der Schiittdichte nicht wesentlich auf F auswirken, sodass die entsprechen-
den Werte unveriandert iibernommen werden konnen. Weiterhin kann ﬁ% fiir P-0,14-T tiber Gl. D.5, und
fir P-1,5 und P-0,14 tiber Gl. 2.39 neu berechnet werden. Schliefilich ldsst sich der Proportionalitdtsfak-
tor G der Festkérperwirmeleitung mit der Beziehung G, = (pp »/pp,1) G1 konvertieren. Hierbei bezieht
sich der Index 1 auf die Schiittdichte und den Proportionalitdtsfaktor, die in diesem Kapitel fiir jedes
Probenmaterial angegeben sind, und der Index 2 auf eine andere Schiittdichte des jeweils selben Materi-
als. Dieser Beziehung liegt zugrunde, dass der dichtebereinigte Strukturfaktor G’ fiir jedes Material eine
Konstante darstellt (s. Gln. 2.64 u.2.65).

Das durch Gl. 6.7 gegebene Rechenmodell ist im Temperaturbereich 100°C < T <600 °C durch GHP-
Messungen abgesichert. Mit Ausnahme der Messwerte fiir P-0,14-T bei T =400 °C werden die gemes-
senen eff. Warmeleitfdhigkeiten Ay, fiir alle drei Probenmaterialien mit einer Unsicherheit von maximal

ca. 6 % durch das Rechenmodell wiedergegeben.

7Fiir eine exakte Berechnung der mittleren Festkérperwarmeleitfahigkeit ist das Integral ﬁ 7?1 2 A%(T)dT (s. Gl 6.4) mit
A}(T) aus Gl 2.70 (z.B. numerisch) zu bestimmen [220, S. 39].
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Kapitel 7

Weiterentwicklung des Hitzdraht-
verfahrens fiir porose Medien mit

moderater Extinktion

Wie in Abschn. 3.4.2 beschrieben, ist das Hitzdrahtverfahren geméafS derzeitigem Wissensstand nicht zur
Bestimmung der eff. Warmeleitfahigkeit von exp. Perlit (und dhnlicher, nicht vollstandig opaker po-
roser Medien) geeignet: Nach den numerischen Berechnungen von Eserr [48] und Tran [202] wird
bei Materialien mit moderater Extinktion (1.000m~!'< E <10.000m~!) aufgrund von nicht-diffusivem
Strahlungstransport eine scheinbare, d. h. von den Randbedingungen des Experiments abhdngige War-
meleitfahigkeit gemessen und hierdurch die wahre, eff. Warmeleitfdhigkeit unterbestimmt. Geméafs Tran
muss der Extinktionskoeffizient bereits bei Raumtemperatur mindestens E,,,;,, = 10.000 m~! betragen, um
diese Strahlungseffekte im THW-Verfahren zu unterdriicken [80; 202]. Die Extinktion von exp. Perlit
(1.500 m-1<E & <6.000 m~L vgl. Tab. 6.1) ist hierfiir also nicht ausreichend. Nachdem die experimen-
telle Uberpriifung der numerischen Berechnungen jedoch bis heute aussteht (s. Abschn. 3.5), wurden
die in Kap. 6 vorgestellten GHP-Messungen zur Bestimmung der eff. Warmeleitfdhigkeit Ay, der drei
evakuierten Probenmaterialien P-1,5, P-0,14 und P-0,14-T unter Verwendung des THW-Verfahrens wie-
derholt. Ziel dieser Experimente war zundchst nur, die numerischen Berechnungen von Esert [48] und
Tran [202] zu verifizieren. Beim Vergleich der THW-Messergebnisse mit den GHP-Messungen und den
numerischen Berechnungen wurde jedoch eine Systematik festgestellt, aus der sich ergibt, dass das THW-
Verfahren auf porose Medien mit moderater Extinktion erweitert werden kann. Hierzu wurde eine einfa-
che Korrektur entwickelt, mit der sich die scheinbare Warmeleitfdhigkeit A1y des Hitzdrahtverfahrens
in die wahre, eff. Warmeleitfahigkeit A (bzw. A, bei evakuierten Materialien) umrechnen lésst.

In diesem Kapitel werden die theoretischen Erkenntnisse und experimentellen Ergebnisse, die zu die-
ser Weiterentwicklung des THW-Verfahrens fiihren, vorgestellt.3? Zunachst erfolgt in Abschn. 7.1 ein
Resiimee und eine Re-Evaluierung des bisher rein theoretischen, d. h. auf numerischen Berechnungen
beruhenden Wissensstands. Im darauffolgenden Abschn. 7.2 wird ein Zwischenfazit gezogen und das
Ziel der durchzufithrenden THW-Messungen definiert. Anschliefend werden in Abschn. 7.3 erstmals
rein experimentelle Ergebnisse zur Unterbestimmung der eff. Warmeleitfiahigkeit vorgestellt und disku-
tiert. Die Folgerungen aus diesen Ergebnissen — insbesondere Folgerungen fiir die Anwendbarkeit des
Hitzdrahtverfahrens auf porése Medien — werden schliefilich in Abschn. 7.4 beschrieben.

80Teile dieses Kapitels wurden bereits in einer wissenschaftlichen Publikation vorveréffentlicht, siehe hierzu S. 234.
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7.1 Resiimee und Re-Evaluierung des Wissensstands

Nachfolgend werden die in Abschn. 3.4.2 bereits kurz vorgestellten Ergebnisse der numerischen Berech-
nungen von EBert [48] und Tran [202] ausfiihrlich erldutert. In diesem Zusammenhang werden einige
der Ergebnisse von Tran [202] auch neu evaluiert, um eine zusammenhéingende Theorie der scheinbaren

Wirmeleitfahigkeit im Hitzdrahtexperiment zu entwickeln.

Unterbestimmung der effektiven Wirmeleitfihigkeit im Hitzdrahtverfahren in der Nihe des Giiltig-
keitsbereichs des Strahlungsdiffusionsmodells

In Zusammenhang mit der Untersuchung evakuierter Aerogele fithrte Esert [48] erstmals numerische
Berechnungen durch, um den Einfluss von nicht-diffusivem Strahlungstransport auf die im Hitzdraht-
experiment gemessene, scheinbare Warmeleitfahigkeit A1y, eines porésen Mediums zu analysieren.
Die entsprechenden Ergebnisse wurden auch von Eserr & Fricke [50] veroffentlicht. Esert transfor-
miert die gekoppelten, nicht-linearen Integro-Differentialgleichungen, die den kombinierten Warme-
transport durch Strahlung und Leitung wéhrend des Hitzdrahtexperiments beschreiben, unter Verwen-
dung der Green’schen Funktionen in Integralgleichungen. AnschliefSend 16st er die gekoppelten Inte-
gralgleichungen mittels sukzessiver Approximationsmethode (SAM). Hierbei wird angenommen, dass
das Probenmaterial evakuiert ist und eine Festkérperwarmeleitfahigkeit von Ap = 5 mW /m K sowie eine
wellenldngen- und temperaturunabhéngige Extinktion (graues Medium) aufweist. Der Extinktionskoef-
fizient wird im Intervall 10 m~—'< E <30.000 m~! variiert; zudem werden sowohl eine schwarze (e, = 1)
als auch eine reflektierende (ep = 0,1) Oberfldche des Hitzdrahts untersucht. Aus jeder SAM-Berechnung
ergibt sich zundchst die zeitabhéngige Ubertemperatur AT, des Hitzdrahts, aus der iiber Gl. 2.80 die
Warmeleitfahigkeit Ay bestimmt wird. Die Anwendung der erweiterten Losung (s. Abschn. 3.4.1) ist
bei dieser Auswertung nicht nétig, da fiir die numerischen Berechnungen sowohl ein unendlich ausge-
dehnter Hitzdraht als auch ein verschwindender Kontaktwiderstand angenommen werden. [48; 50]

Zunichst betrachtet Eserr THW-Messungen bei Raumtemperatur. Gemaf3 seinen Ergebnissen lassen sich
je nach Extinktionskoeffizient E des Probenmaterials drei Bereiche unterscheiden [48,5.48 f.; 50] 81

1. Fiir E<50m™! (semitransparente Medien) liefert das Hitzdrahtexperiment eine scheinbare War-
meleitfdhigkeit, die unabhingig von der Drahtemissivitét e[, ist. Der Strahlungsbeitrag der schein-
baren Warmeleitfahigkeit ist proportional zu 7% E T®.

2. Im Bereich 50m~!< E < 1.000m™"! ist der berechnete Temperaturanstieg ATy, stark gekriimmt, so-
dass Argy nicht nach Gl. 2.80 bestimmt werden kann.

3. Fir £>1.000m~7, d.h. in der Néhe des Giiltigkeitsbereichs des Strahlungsdiffusionsmodells, ist
die Auswertung wieder moglich, jedoch wird die eff. Warmeleitfdhigkeit A des Probenmaterials
durch das THW-Verfahren systematisch unterbestimmt. Die Unterbestimmung

AMAraw = A — Araw (7.1)

héngt dabei von der Drahtemissivitdt e, ab und ist im Allgemeinen grofier fiir hohere Werte von
ep. Dies zeigt, dass es sich erneut um eine scheinbare Warmeleitfadhigkeit handelt. Beispielsweise

81Die Grenze zwischen dem 2. und dem 3. Bereich wird in [48] abweichend mit E = 1.500 m~! angegeben. Der hier présentierte
Wert E =1.000m~! stammt aus [50].
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nimmt die relative Unterbestimmung

AL Ap—A
A = /{HW _E E THW (7.2)
E E

bei £E=1.500m~! einen Wert von 12 % fiir 5, =0,1 und einen Wert von ca. 23% fiir e¢p =1 an.
Mit steigender Extinktion verringert sich die Unterbestimmung und Apy ndhert sich Ag an. Fiir
E>15.000m~! wird A7y vernachlassigbar klein (<3 %), sodass das Hitzdrahtexperiment hier
die Bestimmung des wahren Werts von Ar ermoglicht. [48; 50]

Nachdem fiir exp. Perlit nur der dritte Bereich relevant ist, soll er im Folgenden noch niher diskutiert
werden. Die Unterbestimmung der eff. Warmeleitfahigkeit ldsst sich mit dem zeitlichen Verlauf einer
Hitzdrahtmessung wie folgt erkldren: Direkt zu Beginn der Messung wird thermische Strahlung vom
Draht emittiert, sobald dieser sich aufheizt. Die emittierte Strahlung breitet sich mit Lichtgeschwindig-
keit (d.h. quasi instantan) in der noch kalten Probe aus und wird in Bereichen, die mindestens eine
freie Weglange L = 1/E vom Draht entfernt sind, vom Probenmaterial absorbiert. Hierdurch findet eine
Aufheizung des Probenmaterials statt. Wenn die Temperaturwelle der Warmeleitung, die sich ausge-
hend vom Draht radial nach aufien ausbreitet, zu einem spéteren Zeitpunkt auf die bereits erwdrmten
Regionen trifft, erfahrt sie einen verringerten Temperaturgradienten. Dies reduziert den Warmestrom
vom Draht in die Probe und sorgt — bei gleicher Heizleistung — fiir einen stdrkeren Temperaturanstieg
ATp. Die héhere Steigung von AT, wiederum resultiert bei der Auswertung in einer niedrigeren War-
meleitfahigkeit (vgl. GL. 2.80) [48, S. 45]. Im Grenzfall £ — oo, wo der Strahlungstransport streng diffusiv
ist (L — 0), wird der soeben beschriebene Strahlungseffekt unterdriickt. Somit erwartet man auch theo-
retisch, dass das THW-Verfahren hier die eff. Warmeleitfahigkeit Ay liefert. Mit kleiner werdendem E
dringt die vom Draht emittierte Strahlung jedoch tiefer in die Probe ein und verursacht eine zunehmend
groflere Unterbestimmung AArpy. Nachdem die emittierte Strahlungsleistung zudem proportional zur
Drahtemissivitét ep ist, erwartet man fiir eine schwarze Drahtoberfliche (¢p =1) die maximale Unter-
bestimmung, wahrend fiir niedrigere Werte von ¢ auch Alryy abnehmen muss. Aus diesem Grund
sind moglichst stark reflektierende Drahtoberfldchen zu bevorzugen [48, S. 48]. Schliellich nimmt die
emittierte Strahlungsleistung aufgrund des Stefan-Boltzmann-Gesetzes auch mit steigender Temperatur
zu. Qualitativ erwartet man deshalb hohere Werte fiir AAryy, was durch weitere Berechnungen von
Esert bei T =400 K und T =500 K bestitigt wird [48, S. 46]. Auf die Temperaturabhdngigkeit von Ay
wird im weiteren Verlauf noch niher eingegangen.

Weitere numerische Berechnungen zur Untersuchung von Strahlungseffekten im Hitzdrahtexperiment
wurden von Tran [202] durchgefiihrt. Die Resultate wurden auch von Gross & Tran [80] veroffentlicht.
Anders als Eserr [48] 16st Tran die Integro-Differentialgleichungen fiir den kombinierten Warmetrans-
port aus Strahlung und Leitung, indem er die Methode der diskreten Ordinaten auf die Strahlungs-
transportgleichung anwendet. Zur anschlieffenden Lésung der sich hieraus ergebenden partiellen Diffe-
rentialgleichungen benutzt Tran die Methode der finiten Differenzen. Wie auch Eserr [48] fiihrt er die
Berechnungen fiir ein graues Medium und sowohl fiir einen schwarzen (¢ =1) als auch einen reflek-
tierenden (e¢p =0,1) Draht durch. Jedoch betrachtet Tran kein evakuiertes Medium; stattdessen nimmt
er fiir den reinen Leitungsanteil A; der eff. Warmeleitfihigkeit einen Wert von 34,6 mW/m K an. Dieser
ist somit um ein Vielfaches hoher als der entsprechende Wert Ar =5 mW/mK, auf den sich die Berech-

nungen von Eserr [48] beziehen.®? Insgesamt untersucht Tran drei verschiedene Temperaturen (25 °C,

82Dje scheinbare Wérmeleitfihigkeit im Hitzdrahtverfahren resultiert aus einem Strahlungseffekt und es ist hierfiir nicht rele-
vant, ob die reine Warmeleitung nur iiber die Festkérper- oder auch iiber die Gasphase des porésen Mediums stattfindet. Somit
spielt es fiir den Vergleich der Ergebnisse von Eserr [48] und Tran [202] keine Rolle, dass das Probenmaterial bei Eerr als eva-
kuiert (d.h. A; =Ap), und bei TraN als nicht-evakuiert (d.h. A =Ar + Ap) angenommen wird. Allgemein kénnen A; und Ap im
Rahmen dieses Kapitels als dquivalent behandelt werden.
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500 °C und 1.000°C) und variiert den Extinktionskoeffizienten fiir T =25°C zwischen 1.000m~! und
10.000m ™Y, fiir T = 500 °C zwischen 5.000 m~! und 50.000 m~%, und fiir T = 1.000 °C zwischen 10.000 m !
und 100.000m~% Im Allgemeinen sind seine Ergebnisse zu denen von Eserr [48] sehr dhnlich: AufSer
fur sehr hohe Extinktionskoeffizienten liefert das THW-Verfahren eine scheinbare Wéarmeleitfahigkeit
Araw < Ag. Die relative Unterbestimmung dA 1y nimmt mit zunehmender Extinktion ab, mit steigen-
der Temperatur zu, und mit hoherer Drahtemissivitdt ebenfalls zu. Aufgrund seiner Ergebnisse pra-
sentiert TRAN einen Minimalwert E,,,;,, fiir den Extinktionskoeffizienten, ab dem nicht nur die resultie-
renden At -Werte unabhéngig von e, werden, sondern auch die relative Unterbestimmung in guter
Naherung verschwindet (d. h. A <0,2%). Aus beidem lasst sich folgern, dass fiir E > E,,,;,, die echte
Warmeleitfdhigkeit Ar des Probenmaterials mit dem Hitzdrahtverfahren gemessen werden kann. Dabei
ist E,,,;,, temperaturabhingig; fiir T = 25 °C gibt Tran den Wert E,,,;,, = 10.000 m~, fiir T = 500 °C den Wert
E, i =50.000m~% und fiir T =1.000 °C den Wert E,,;, = 100.000m~! an. [80; 202]

Temperaturabhingigkeit der scheinbaren Wiarmeleitfihigkeit und daraus abgeleiteter scheinbarer
Extinktionskoeffizient

Bis hierher wurden einzelne THW-Messungen fiir eine Kombination aus Extinktionskoeffizient E, Draht-
emissivitit ep, Temperatur T und Festkorperwédrmeleitfahigkeit Ap (allgemeiner: Leitungsanteil A; der
eff. Warmeleitfdhigkeit), sowie die sich mit diesen Parametern gemafl numerischer Berechnung ergeben-
de absolute (AA gy, Gl 7.1) bzw. relative (oA g, Gl 7.2) Unterbestimmung betrachtet. Im Gegensatz
dazu wird im Folgenden eine Serie mehrerer Messungen behandelt, die unter Variation der Temperatur
bei ansonsten gleichen Parametern durchgefiihrt wird. Diesbeztiglich hat EBerT aus seiner numerischen
Untersuchung mit Ar =5 mW/m K bereits die folgenden Erkenntnisse gewonnen [48, S. 45 £.; 50]:

1. Die scheinbaren Warmeleitfdhigkeiten Arpyyy, die fiir dieselbe Drahtemissivitét (ep = 0,1) und den-
selben Extinktionskoeffizienten (E" =1.500m™1! ), aber unterschiedliche Temperaturen (300K, 400K,
und 500 K) numerisch berechnet werden, liegen auf einer Geraden, wenn man sie gegen T° auf-
trdgt. Dies erlaubt die Anwendung der kalorimetrischen Methode (s. Abschn. 2.7.1) zur Bestim-
mung des Extinktionskoeffizienten und der Festkorperwarmeleitfahigkeit (GI. 2.81).

2. Der Achsenabschnitt der Geraden reproduziert mit weniger als 1% Abweichung den korrekten
Wert Ar =5mW/mK der Festkorperwarmeleitfahigkeit, welcher fiir die numerischen Berechnun-

gen als konstant (d. h. temperaturunabhéngig) angenommen wurde.

3. Bestimmt man hingegen aus der Geradensteigung B iiber Gl. 2.82 den Extinktionskoeffizienten, so
erhilt man den Wert £ =(1.938 £+ 87) m~, der gegeniiber dem korrekten Wert £ = 1.500m~! deut-
lich erhoht ist. Dies entspricht einer Uberbestimmung von (29,2 +5,8) %. [48; 50]

Die erste Beobachtung (Linearitdt in T3) mag zunéchst iiberraschen, sie ist jedoch physikalisch insofern
plausibel, da eine Strahlungsleitfahigkeit — egal ob sie echt (diffusiv) oder scheinbar ist — stets proportio-
nal zu T3 ist. Dies gilt sowohl fiir die beiden Grenzfille des optisch dicken Mediums (s. Gl. 2.42) bzw. des
vollig transparenten Mediums (s. Gln. 2.21 u.2.18)%, als auch fiir den Bereich zwischen den Grenzfl-
len, der durch Gl. 3.13 beschrieben wird.3* Aufgrund des kleinen Temperaturhubs im THW-Experiment
gilt zudem in guter Naherung T3 = T3. Zusammen mit dem konstanten Wert fiir A erwartet man somit

auch theoretisch, dass Arpyy linear in T2 ist. Weiterhin ist die zweite Beobachtung (Reproduktion von

83Leitet man aus dem durch Gl. 2.21 gegebenen Strahlungswarmestrom iiber das Fourier’sche Gesetz (Gl. 2.18) eine scheinbare
Warmeleitfahigkeit A 4 ab, so zeigt der Vergleich mit Gl. 2.41, dass A 4 proportional zu Tg ist.

84Die Proportionalitit zu T2 gilt im Falle der Gln. 2.21 u.2.18 sowie Gl. 3.13 zunéchst fiir parallele Platten, ldsst sich jedoch auf
beliebige Geometrien verallgemeinern.
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Ar) ebenfalls leicht ersichtlich, denn im Grenzfall T — 0 wird keine Strahlung vom Hitzdraht emittiert.
Da jedoch die Unterbestimmung AAtpy einem reinen Strahlungseffekt geschuldet ist, muss das THW-
Verfahren fiir T — 0 den reinen Leitungsanteil A; der eff. Warmeleitfdhigkeit des Probenmaterials liefern,
der im evakuierten Zustand nur aus dem Festkorperanteil Ap besteht. Schliefilich ergibt sich die dritte
Beobachtung (Uberbestimmung von E) theoretisch aus der Kombination der ersten beiden Beobachtun-
gen wie folgt: Nachdem die Arpy-Werte linear in T3 sind und ihre Verbindungsgerade den korrekten
Achsenabschnitt A; aufweist, kann die Unterbestimmung AA gy sich nur in einer verringerten Steigung
ausdriicken, die gemaf} Gl. 2.82 zu einem hoheren Extinktionskoeffizienten fiihrt.

Die Erkenntnisse von Esert motivieren die Einfithrung eines scheinbaren Extinktionskoeffizienten E 4
[48, S. 46; 50], der in folgender Relation zur scheinbaren Warmeleitfahigkeit Ay steht:

1672 gy T3

E (7.3)

Araw = AL +
Dabei ist zu beachten, dass im Fall der numerischen Berechnungen von Eserr [48] ein evakuiertes Me-
dium angenommen wurde, fiir das A; =Ap gilt. Nachdem Gl. 7.3 formal identisch zum Ausdruck der
eff. Warmeleitfahigkeit A ist (vgl. Gl. 2.35), muss die Unterbestimmung der eff. Warmeleitfiahigkeit im
THW-Experiment vollstindig in £, enthalten sein. Nach Einsetzen von GI. 7.3 in die Definition der ab-
soluten Unterbestimmung AArgyy (Gl 7.1) ergibt sich, dass AAppy proportional zu T2 ist:

16ﬁ2053T3( E) ( 1 )
AL =——2F [1-—|=Ag(1-—= 7.4
THW 3E E, s SE+1 (74)

Beim zweiten Gleichheitszeichen wurde Gl. 2.33 verwendet®® und die relative Uberbestimmung 6E des
Extinktionskoeffizienten eingefiihrt. Letztere wird im Folgenden fiir den Vergleich zwischen E und E,

herangezogen, kann als Prozentzahl ausgedriickt werden, und ist wie folgt definiert:

SE="L—=-"2-1 (7.5)

Die Korrelation zwischen der Unterbestimmung AA gy und dem scheinbaren Extinktionskoeffizienten
E4 (Gl.7.4) zeigt, dass beide Groen nur unterschiedliche Moglichkeiten zum Ausdruck desselben Sach-
verhalts sind. Da AArgw von E, ep, T und moglicherweise A; abhéngt, lasst sich folgern, dass E 4 mit
Ausnahme der Temperatur von denselben Parametern abhidngen muss. Es stellt deshalb eine Vereinfa-
chung des Problems dar, wenn zur Diskussion der scheinbaren Warmeleitfahigkeit im THW-Verfahren

E 4 anstatt AAyy benutzt wird, da hierdurch die Temperaturabhéngigkeit eliminiert werden kann.

Wihrend £, (und somit auch 6E) sicher von E und e, abhéngen, ist die Frage noch ungeklart, ob auch
eine Abhéngigkeit von A} als noch verbleibendem Parameter besteht. Auf diese Thematik wird spater

im Laufe dieses Abschnitts noch nédher eingegangen.

Re-Evaluierung der numerischen Ergebnisse von Tran [202]

Bislang wurde die Temperaturabhangigkeit von Ay nur anhand der numerischen Berechnungen von
Eserr [48] diskutiert. Es kann jedoch mit hoher Wahrscheinlichkeit angenommen werden, dass GI. 7.3
allgemeingiiltig ist. Um dies zu verifizieren, werden im Folgenden einige der Ergebnisse von Tran [202]
re-evaluiert und die so abgeleiteten Werte fiir A7y, erstmalig gegen T° aufgetragen. Eine derartige T°-

Auftragung fiir Apy bei konstantem E und e, wurde von Tran selbst nicht gezeigt. Jedoch wurden

85Nachdem fiir die numerischen Berechnungen stets ein graues Medium angenommen wurde, gilt Ex = E.
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bei drei verschiedenen Temperaturen (25 °C, 500 °C und 1.000 °C) Berechnungen fiir £ =10.000m~! und
ep =0,1 durchgefiihrt und die Ergebnisse in Form der relativen Unterbestimmung dArp prasentiert
[202, S. 86 ff.; 80]. Dazu hat TraN A7y in Abhédngigkeit der lingenspezifischen Heizleistung f; (s.
Gl. 2.80) fiir Werte im Bereich 0,25 W/m < p; <4 W/m berechnet. Hierbei ergibt sich ein linearer Zusam-
menhang und man erhilt den wahren Wert fiir A1y, indem man die Geraden auf p; =0 extrapoliert
[80]. Nachdem neben T und E auch die angenommenen Werte der Parameter 7i=1 [202, S. 23] und
Ap =34,6 mW/m K bekannt sind, lédsst sich fiir jede der drei Temperaturen zunéchst die eff. Warmeleitfa-
higkeit Ag des fiktiven Probenmaterials, auf das sich die numerischen Berechnungen von TraN beziehen,
angeben (vgl. Gl. 2.35). AnschliefSend kénnen die fiir ; = 0 bestimmten dAry-Werte benutzt werden,
umArgw aus GL 7.2 zu berechnen. In Abb. 7.1 sind die so resultierenden Daten fiir A und Aty (orange
Quadrate und Kreise) zusammen mit ihren Verbindungs- bzw. Ausgleichsgeraden als Funktion von T3
gezeigt. Die Ergebnisse bestatigen eindeutig die von Eperr [48, S. 45 £.; 50] bereits abgeleiteten Erkennt-
nisse zur Temperaturabhédngigkeit der scheinbaren Warmeleitfahigkeit Ayt Erstens ist die Linearitat
von Arpw in T3 aus Abb. 7.1 offensichtlich. Zweitens liefert der Achsenabschnitt der orange gestrichelt
eingezeichneten Ausgleichsgeraden einen Wert von A; = (34,85 £ 0,16) mW/mK, der nur um 0,7 % vom
korrekten Wert abweicht. Drittens ergibt sich fiir den scheinbaren Extinktionskoeffizienten, der tiber
Gl. 2.82 aus der Geradensteigung berechnet wurde, ein Wert von E 4 = (11.340 + 60) m~. Gegeniiber dem
korrekten Wert E = 10.000 m—! entspricht dies einer relativen Uberbestimmung von 6E = (13,4 % 0,6) %.
Die angegebenen Unsicherheiten resultieren aus der grafischen Extrapolation von dA gy auf p; =0.

Zusétzlich hat TraN bei zwei verschiedenen Temperaturen (25 °C und 500 °C) jeweils eine Berechnung
fiir E=5.000m~! und e, =0,1 durchgefiihrt [202, S. 86 ff.; 80]. Auch die hieraus resultierenden Ergeb-
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Abbildung 7.1: Vergleich zwischen effektiver Warmeleitfahigkeit A und numerisch berechneter scheinbarer War-
meleitfahigkeit Arz;y des THW-Verfahrens fiir A; = 34,6 mW/mK und E =10.000m~" bzw. E =5.000m~! als Funk-
tion von T°. Die Berechnung von A; (Quadratsymbole mit Verbindungsgeraden) erfolgte iiber Gl. 2.35 fiir die Tem-
peraturen 25 °C, 500 °C und ggf. 1.000 °C. Die Berechnung von A5y (Kreissymbole mit Ausgleichsgeraden) erfolgte
tiber Gl. 7.2 mit den von Tran [202, S. 86 ff.; 80] fiir £, = 0,1 numerisch ermittelten, relativen Abweichungen oAy
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nisse fiir A1y konnen auf p; = 0 extrapoliert werden. Anschlieflend kénnen sowohl A als auch Ay
analog wie oben berechnet werden; die sich ergebenden Werte sind ebenfalls in Abb. 7.1 enthalten (blaue
Quadrate und Kreise). Aus dem Achsenabschnitt der blau gestrichelt eingezeichneten Ausgleichsge-
raden erhalt man A; = (34,68 £0,06) mW/m K. Somit zeigt sich auch hier, dass der korrekte Wert mit
nur minimaler Abweichung (0,3 %) reproduziert wird. Schlieilich ergibt sich aus der Geradensteigung
E 4= (5.825+£20)m™, entsprechend einer relativen Uberbestimmung von 6E = (16,51 0,4) %.

Mogliche Abhingigkeit des scheinbaren Extinktionskoeffizienten vom Leitungsanteil der effektiven
Wirmeleitfihigkeit

Die zweite und dritte der auf S. 125 beschriebenen Erkenntnisse, die von Eserr [48, S. 45 f.; 50] fiir die
Temperaturabhingigkeit von Ay gewonnen wurden (d. h. die Reproduktion von A; und die Uberbe-
stimmung von E), lassen den Schluss zu, dass das THW-Verfahren nur den Strahlungsanteil Ag der eff.
Wirmeleitfahigkeit, aber nicht den Leitungsanteil A; unterbestimmt. Dies wére ein {iberraschendes Re-
sultat, denn der auf S. 124 dargestellte Versuch einer physikalischen Erklarung fiihrt eher zu der Annah-
me, dass der Leitungsanteil zumindest im selben Mafie, wenn nicht sogar vorrangig unterbestimmt wird.
Fiir jede reale Temperatur T >0 sind jedoch weder numerisch noch experimentell bestimmte Apppy-
Werte dazu geeignet, diese Schlussfolgerung zu bestétigen bzw. zu widerlegen. Dies ist dadurch begriin-
det, dass ein Apypy-Wert keine Aussage iiber die Aufteilung zwischen Strahlungs- und Leitungsbeitrag
liefert, sondern nur iiber die Summe beider Beitrdge. Deshalb konnen die numerischen Berechnungen
von Eserr [48] und Tran [202] nicht zur Klarung herangezogen werden. Selbst wenn sich aus der T3-
Auftragung der korrekte A;-Wert und ein erh6hter Extinktionskoeffizient ergeben, so konnte dies auch
dadurch begriindet sein, dass fiir T >0 faktisch A} unterbestimmt wird, und diese Unterbestimmung
proportional zu T2 ist.

Um diese offene Frage zu beantworten, miisste untersucht werden, ob eine Anderung inA; den scheinba-
ren Extinktionskoeffizienten E 4 bzw. die iiber Gl. 7.4 korrelierte Unterbestimmung A\ 1y beeinflusst.8
Falls sich herausstellen sollte, dass E 4 und AAry indifferent gegeniiber einer Variation von A; sind, so
wiirde dies darauf hindeuten, dass das THW-Verfahren tatsachlich nur den Strahlungsanteil A5 unterbe-
stimmt. Dieses Resultat wiirde weiter implizieren, dass E 4 nur von zwei Parametern (£ und ¢p,) abhéngt,
und somit die Beschreibung der scheinbaren Warmeleitfahigkeit Ay weiter vereinfachen. Erneut kon-
nen die numerischen Berechnungen nicht fiir diese Fragestellung herangezogen werden, da weder Eserr
[48] noch Tran [202] den jeweils verwendeten Wert fiir A; variiert haben. Da sich die beiden, den Be-
rechnungen zugrunde liegenden A -Werte zudem stark voneinander unterscheiden (A, = 34,6 mW/mK
bei Tran [202, S. 54], A} =5mW/m K bei Eserr [48, S. 38]), sind die Ergebnisse beider Autoren in Bezug

auf AArgw bzw. E 4 auch nicht vergleichbar, solange der Einfluss von A; auf AApyy nicht bekannt ist.

Obwohl an dieser Stelle also nicht geklart werden kann, ob die absolute Unterbestimmung AArgyy von
Ap abhdngt oder nicht, so kann abschlieffend dennoch festgehalten werden, dass die relative Unterbe-
stimmung SA 1y zweifellos von einer Anderung in A; beeinflusst wird. Dies ist schlicht dadurch be-
griindet, dass Ag sich zusammen mit A; dndert und im Nenner von Gl. 7.2 steht. Nachdem Tran [202]
einen deutlich hoheren A; -Wert benutzt als Eserr [48], kann dies als wesentlicher Grund dafiir angese-
hen werden, dass die von TraN berechneten dA 1y -Werte im Allgemeinen deutlich niedriger sind als
die Werte, die sich bei EBert ergeben. Somit ist die relative Unterbestimmung dA 1y, die sich fiir einen
bestimmten Extinktionskoeffizienten aus den numerischen Berechnungen beider Autoren ergibt, sogar
noch weniger miteinander vergleichbar als die absolute Unterbestimmung AA gy

80In Gl 7.4 wird A} zwar aufgrund der Bildung der Differenz A — Appw eliminiert und kommt deshalb nicht explizit vor;
allerdings kann AAppy trotzdem von A abhidngen, wenn diese Abhéngigkeit in E 4 enthalten ist.
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7.2 Zwischenfazit, Problemstellung und Ziel der experimentellen Un-

tersuchung

Der Inhalt von Abschn. 7.1 kann wie folgt zusammengefasst werden: In der Nahe des Giiltigkeitsbe-
reichs des Strahlungsdiffusionsmodells (d.h. fiir £>1.000m™") tritt im THW-Verfahren eine Unterbe-
stimmung AAryy der eff. Warmeleitfahigkeit auf. Aufgrund dieser Unterbestimmung ergibt sich bei An-
wendung der kalorimetrischen Methode auf Arpy-Messdaten eine verringerte Steigung der Ausgleichs-
geraden und ein scheinbarer Extinktionskoeffizient E 4, der gegeniiber dem wahren Wert E erhoht ist.
Hingegen kann der reine Leitungsanteil A} der eff. Warmeleitfihigkeit korrekt aus dem Achsenabschnitt
bestimmt werden. Diese bereits von Eserr [48, S. 45 {.; 50] beschriebenen Erkenntnisse werden mathema-
tisch durch GL. 7.3 ausgedriickt. Mit steigendem E wird die Unterbestimmung reduziert und E 4 nahert
sich E an. Gemaf den numerischen Berechnungen von Eserr [48; 50] erwartet man fiir die relative Uber-
bestimmung 6E des Extinktionskoeffizienten (Gl. 7.5) fiir E = 1.500m~! und A; = 5mW/m K einen Wert
von 6E = (29,2 £ 5,8) %. Weiterhin ergibt sich aus Abb. 7.1 und der damit verbundenen Re-Evaluierung
der Ergebnisse von Tran [80; 202] mit A} = 34,6 mW/mK, dass OE = (16,5+0,4) % fiir E =5.000m ! und
6E = (13,4 £0,6) % fiir E = 10.000 m~! betragen sollte. Simtliche der angegebenen SE-Werte beziehen sich
auf blanke Hitzdrahte mit einer Oberflichenemissivitdt von e, = 0,1. Dieser Wert ist typisch fiir die in der
Praxis verwendeten Drahtmaterialien (z. B. Platin und Platin-Legierungen). Fiir weniger stark reflektie-
rende, insbesondere schwarze (e =1) Drahtoberfldchen ist allgemein mit hoheren Werten von AA gy
und 6F zu rechnen. Dieser Fall diirfte fiir die iibliche praktische Anwendung des THW-Verfahrens je-
doch weniger relevant sein. Geméfs des derzeitigen theoretischen Wissensstands ist nicht zu kldren, ob
eine Variation des Leitungsanteils A; die zu erwartenden Werte von E,4 und AA; gy beeinflusst oder
nicht. Deshalb sind die numerischen Berechnungen von Eserr [48] und Tran [202] bislang auch nicht
vergleichbar, denn sie beziehen sich auf jeweils stark unterschiedliche Werte von A; .

Um das THW-Verfahren sicher anwenden zu konnen, fordert TraN, dass der Extinktionskoeffizient des
Probenmaterials einen Minimalwert E,,;,, iibersteigen muss, und gibt E,,,;,, gemaf den numerischen Er-
gebnissen fiir verschiedene Temperaturen an (vgl. Abschn. 3.4.2) [80; 202, S. 112]. Solange der Strah-
lungstransport jedoch zumindest ndherungsweise diffusiv ist (d.h. £>1.000m~!) und die Unterbe-
stimmung AArp (bzw. der scheinbare Extinktionskoeffizient E4) durch numerische Berechnungen
bekannt ist, stellt sich jedoch die Frage, ob es nicht moglich ist, das THW-Verfahren auf Materialien mit
E<E,,;, anzuwenden und die gemessene scheinbare Warmeleitfahigkeit Ay entsprechend zu korri-
gieren. Allerdings miissen die numerischen Berechnungen zunichst (auch quantitativ) experimentell
verifiziert werden. Hierzu miissen sowohl GHP- als auch THW-Messungen an Probenmaterialien mit
Extinktionskoeffizienten im Bereich 1.000m~'< £ <10.000m~"! in Abhéngigkeit der Temperatur durch-
gefiihrt werden. Bei Verwendung optisch dicker Proben (7 o >15) liefert das GHP-Verfahren die wah-
re, eff. Warmeleitfahigkeit und tiber die kalorimetrische Methode den wahren Extinktionskoeffizienten.
Aufgrund der typischen Probendicke von d = 3 cm erfiillt dabei bereits ein Material mit £ >500m~" die
Voraussetzung fiir 7y o (vgl. Abschn. 3.4.2). Weiterhin liefert die Anwendung der kalorimetrischen Me-
thode auf THW-Messdaten den scheinbaren Extinktionskoeffizienten E 4. Der Vergleich zwischen GHP-
und THW-Messungen erméglicht folglich die rein experimentelle Bestimmung von 6 (s. Gl 7.5) bzw.
Mryw (s. Gln. 7.1 u.7.4) und dadurch die Verifizierung der numerischen Ergebnisse. Gegenwartig ist
eine derartige experimentelle Untersuchung nicht bekannt. Wahrend Tran nur numerische Berechnun-
gen und keine Experimente durchgefiihrt hat [80; 202], hat EBert zwar numerische Berechnungen und
THW-Messungen durchgefiihrt, aber keine GHP-Messungen [48; 50].

Die Probenmaterialien P-1,5, P-0,14 und P-0,14-T sind aufgrund ihres jeweiligen Extinktionskoeffizien-
ten (vgl. Tabn. 6.1 u. 6.5) sehr gut fiir diese experimentelle Verifizierung der numerischen Berechnungen
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geeignet. Zudem wurden die notwendigen GHP-Messungen bereits durchgefiihrt und in Kap. 6 prasen-
tiert. Es ist deshalb Ziel der im nachfolgenden Abschn. 7.3 vorgestellten experimentellen Untersuchung,
durch zusitzliche THW-Messungen E 4 rein experimentell zu bestimmen, und hierdurch die Ergebnisse

der numerischen Berechnungen erstmals quantitativ zu tiberpriifen.

Weiterhin weisen die drei Probenmaterialien im evakuierten Zustand eine Festkorperwarmeleitfdhig-
keit im Bereich 3—-6 mW/mK auf (vgl. Tabn. 6.1 u. 6.5). Diese stimmt gut mit dem in den numerischen
Berechnungen von Esert [48] verwendeten Wert (Ar =5 mW/mK) tiberein, ist jedoch deutlich kleiner
als der von Tran [202] verwendete Wert (A; = 34,6 mW/mK). Hierdurch ist auch eine experimentelle
Untersuchung der bisher offenen Fragestellung, inwiefern AApy und E4 von A; (bzw. Ap) abhingen,
moglich: Fiir die Probenmaterialien mit £ ~5.000m~" (P-0,14) bzw. E ~10.000m~! (P-0,14-T) konnen
die experimentell bestimmten Werte fiir £, (bzw. 6E) mit den Werten, die sich aus den numerischen
Berechnungen von Tran [202] ergeben, verglichen werden. Der Grad der Ubereinstimmung zwischen
gemessenem und berechnetem JE lasst anschlieBend Riickschliisse darauf zu, ob E 4 durch A; beeinflusst
wird oder nicht.

7.3 Prisentation und Diskussion der experimentellen Ergebnisse

Nachfolgend werden die Ergebnisse der im vorangehenden Abschnitt beschriebenen THW-Messungen
vorgestellt und diskutiert. Dabei werden in Abschn. 7.3.1 zunédchst die gemessenen scheinbaren Wéarme-
leitfahigkeiten Apy der evakuierten Probenmaterialien beschrieben. Im anschliefenden Abschn. 7.3.2
werden die Ay pw-Daten sowohl mit der kalorimetrischen Methode als auch mit der spektroskopischen
Methode (s. Kap. 6) ausgewertet, um die Festkorperwédrmeleitfahigkeit und den scheinbaren Extinkti-
onskoeffizienten der Probenmaterialien zu bestimmen. In diesem Zusammenhang erfolgt auch ein Ver-
gleich mit den GHP-Messergebnissen aus Kap. 6 sowie den numerischen Berechnungen von EBert [48]
und Tran [202].

7.3.1 Scheinbare Wiarmeleitfihigkeit im evakuierten Zustand
Probenpraparation, Versuchsaufbau und Versuchsdurchfiihrung

Zur experimentellen Bestimmung der scheinbaren Warmeleitfahigkeit A7,y wurden der Versuchsauf-
bau und die Versuchsdurchfiihrung, die in Abschn. 5.3 beschrieben sind, verwendet. Die Messungen
wurden im evakuierten Zustand (d. h. p < 1072 hPa) durchgefiihrt. Die hergestellten Materialproben der
optimierten, getriibten Pulvermischung P-0,14-T sind in den Abbn. 5.4b u. 5.4c beispielhaft zu sehen. Ih-
re Schiittdichte, welche in Abschn. 5.3 noch nicht erwdhnt wurde, betrug pp = (263,2 £ 2,8) kg/ m?3, so-
dass eine direkte Vergleichbarkeit mit den GHP-Messungen besteht (vgl. Abschn. 6.4.2). Experimentelle
Schwierigkeiten, wie z. B. ein zu hoher Kontaktwiderstand, traten bei P-0,14-T nicht auf.

Darstellung der Messergebnisse

In Abb. 7.2 (P-1,5), Abb. 7.3 (P-0,14) und Abb. 7.4 (P-0,14-T) sind die gemessenen Ay y-Werte der drei
Probenmaterialien als Funktion von T2 aufgetragen. Aulerdem zeigen die Abbildungen auch die jewei-
ligen GHP-Messdaten aus Kap. 6, sowie fiir beide Messverfahren die dazugehorigen Ausgleichsgeraden
der kalorimetrischen Methode. Fiir P-0,14-T ist bei T =400 °C der Mittelwert aus den drei Messpunkten
in Abb. 6.10 mit der Standardabweichung als Fehlerbalken dargestellt. Qualitativ ldsst sich bereits an
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dieser Stelle festhalten, dass die mit dem THW-Verfahren ermittelten Werte systematisch unter denen

des GHP-Verfahrens liegen, was auch theoretisch zu erwarten ist.

Die evakuierten THW-Messungen wurden oberhalb von Raumtemperatur mehrmals durchgefiihrt, wo-
bei die Temperatur sowohl in aufsteigender als auch in absteigender Reihenfolge variiert wurde [220].
Insgesamt wurden fiir P-1,5 und P-0,14-T jeweils zwei Messreihen (davon eine mit steigender und ei-
ne mit fallender Temperatur), sowie fiir P-0,14 vier Messreihen (davon zwei mit steigender und zwei
mit fallender Temperatur) durchgefiihrt. In den Abbn. 7.2 bis 7.4 beziehen sich die nach oben zeigen-
den Dreiecke auf Messungen bei den Temperaturen 200 °C, 400 °C, 600 °C und 800 °C in aufsteigender
Reihenfolge und die nach unten zeigenden Dreiecke entsprechend auf Messungen bei denselben Tem-
peraturen in absteigender Reihenfolge. Fiir jede Messreihe wurde jeweils eine eigene Pulverprobe pra-
pariert. Zusitzlich wurden weitere Messpunkte auflerhalb der Messreihen aufgenommen; diese sind in
den Abbildungen mit Rautensymbolen dargestellt. Es handelt sich hierbei zum einen um die Messun-
gen bei Raumtemperatur, die mit dem abweichenden Messaufbau (unbeheizte Vakuumkammer, reines
Platin als Drahtmaterial, Probenbehdlter aus Plastik, s. Abschn. 5.3) und wiederum neuen Pulverproben
durchgefiihrt wurden. Zum anderen wurden fiir P-1,5 eine zusétzliche Messung (bei 400 °C), und fiir
P-0,14 zwei zusitzliche Messungen (bei 400 °C und 600 °C) mit dem reguldren Aufbau fiir evakuierte
Hochtemperatur-Messungen (Keramik-Rohre im Laborofen, Platin-Rhodium-Legierung als Drahtmate-
rial, Probenbehilter aus Keramik, s. Abschn. 5.3) durchgefiihrt.

Streuung der experimentellen Daten

Im Fall der Probenmaterialien P-0,14 und P-0,14-T weisen die Argyy-Werte der verschiedenen THW-
Messreihen zwischen 200 °C und 800 °C eine Streuung um ihren jeweiligen Mittelwert auf, die zum Teil
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Abbildung 7.2: Mit dem THW-Verfahren gemessene, scheinbare Warmeleitfahigkeit Ay des evakuierten, unge-
triibten Perlit-Pulvers P-1,5 als Funktion von T3, sowie Vergleich mit den A;-Messdaten des GHP-Verfahrens aus
Abb. 6.5. Fiir beide Verfahren sind auch die Ausgleichsgeraden der kalorimetrischen Methode (Gl. 2.81) gezeigt.
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Abbildung 7.3: Mit dem THW-Verfahren gemessene, scheinbare Warmeleitfahigkeit A,y des evakuierten, unge-
triibten Perlit-Pulvers P-0,14 als Funktion von T3, sowie Vergleich mit den Az-Messdaten des GHP-Verfahrens aus
Abb. 6.5. Fiir beide Verfahren sind auch die Ausgleichsgeraden der kalorimetrischen Methode (Gl. 2.81) gezeigt.
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Abbildung 7.4: Mit dem THW-Verfahren gemessene, scheinbare Warmeleitfahigkeit Ay der evakuierten, getriib-
ten Pulvermischung P-0,14-T als Funktion von T3, sowie Vergleich mit den Az-Messdaten des GHP-Verfahrens aus
Abb. 6.14. Fiir beide Verfahren sind auch die Ausgleichsgeraden der kalorimetrischen Methode (Gl. 2.81) gezeigt.
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deutlich grofer ist als die in Abschn. 5.3 beschriebene Messunsicherheit. Fiir P-0,14 nimmt diese Streuung
mit steigender Temperatur zu und zeigt folgende Systematik: Ein vergleichsweise hoher (bzw. niedri-
ger) Messwert bei T =400 °C korreliert innerhalb der gleichen Messreihe auch mit einem hohen (bzw.
niedrigen) Wert bei den hoheren Temperaturen T =600 °C und T =800 °C. Bei T =200 °C hingegen ist
dieses Verhalten invertiert und die vormalig hohen (bzw. niedrigen) Messwerte bei den hohen Tempe-
raturen korrelieren nun mit einem vergleichsweise niedrigen (bzw. hohen) Wert®. Fiir das Probenma-
terial P-0,14-T ist ein anderes Verhalten festzustellen: Hier tritt bei T =200 °C eine grofie Abweichung
der Appw-Werte aus beiden Messreihen auf (ca. 25% zum gemeinsamen Mittelwert), die sich mit zu-
nehmender Temperatur verringert. In beiden Féllen sind mehrere Erklarungsansétze fiir die beobachtete
Streuung bzw. Abweichung denkbar, welche nachfolgend diskutiert werden:

— Erstens konnen Einfliisse der Probenpraparation als Begriindung herangezogen werden: Im Fall
von P-0,14 lasst sich die Streuung der Messdaten mit einer statistischen Variation der Schiittdich-
te in der direkten Umgebung des Hitzdrahts erkldren. Diese Variation kann beim Einfiillen des
Probenmaterials in die Probenbehilter entstehen. Nachdem die Temperaturwelle, die sich radial
vom Hitzdraht nach aufSen ausbreitet, je nach gewéhlter Messdauer ¢, die weiter aufien liegenden
Bereiche der Probe gar nicht erreicht, tritt beim THW-Verfahren eine intrinsische Ubergewichtung
des Materialanteils in der Nahe des Drahts auf. Eine hohere Schiittdichte im Bereich des Drahts
fuhrt allgemein zu einer hoheren Festkorperwarmeleitfahigkeit (s. Gl. 2.69), die eher bei niedrigen
Temperaturen entscheidend ist, jedoch zu einer niedrigeren Strahlungsleitfahigkeit (s. Gl. 2.43), die
bei hohen Temperaturen zunehmend relevant wird. Die Kombination dieser beiden Effekte kann
somit auch das beobachtete invertierte Verhalten (s.0.) begriinden. Im Fall des Probenmaterials
P-0,14-T lassen sich die Abweichungen der Messdaten durch eine lokale Variation nicht nur der
Dichte, sondern insbesondere des Triibungsmittelanteils erkldren. Allgemein dringt die Tempera-
turwelle aufgrund der niedrigeren Warmeleitfahigkeit von P-0,14-T noch weniger weit in die Probe
ein als fiir P-0,14. Nimmt man nun an, dass das Triibungsmittel nicht optimal dispergiert war, kann
eine durch die Probenpréparation bedingte statistische Variation des Triibungsmittelanteils im Be-
reich des Hitzdrahts zu gréfleren Schwankungen der Festkorperwarmeleitfahigkeit gefiihrt haben.
Diese ist besonders bei den niedrigeren Temperaturen T =200 °C entscheidend, wo die grofiten
Abweichungen zwischen den beiden Messreihen beobachtet werden. Zwar miisste gemdf3 dieser
Erklarung bei den hoheren Temperaturen — wie auch bei P-0,14 — idealtypischerweise ein inver-
ses Temperaturverhalten der A7py-Werte beider Messreihen beobachtet werden. Es wird jedoch
vermutet, dass dieses aufgrund abhédngiger Streuung bei P-0,14-T nicht im erwarteten Ausmafs
auftritt: Bereits in Abschn. 6.4.2 wurde ein grofier Einfluss der abhidngigen Streuung fiir P-0,14-T
festgestellt, sodass der Extinktionskoeffizient nicht so stark mit der Dichte bzw. dem Triibungs-
mittelanteil variiert wie theoretisch zu erwarten ware. Somit fithren die lokalen Variationen des
Triibungsmittelanteils zwar zu einer Anderung der Festkorperwirmeleitfahigkeit, jedoch nicht zu
einer nennenswerten Anderung des Extinktionskoeffizienten.

- Eine zweite Erklarungsmoglichkeit sind herstellungsbedingte Schwankungen der Materialeigen-
schaften der untersuchten Proben. Diese konnen gemafS WuLr bei feuerfesten Dammstoffen wie
z. B. Calciumsilikat oder Aluminiumsilikatwolle zu Abweichungen in der gemessenen Warmeleit-
fahigkeit bis zu einer Hohe von 15 % fithren [220, S. 85 u. 95]. Solche Schwankungen der Mate-
rialeigenschaften konnen allgemein zwar die hier beobachtete Streuung der Messdaten von P-0,14
und P-0,14-T erklédren, jedoch nicht das inverse Temperaturverhalten fiir P-0,14 (s. 0.). Dies ist da-

durch begriindet, dass die Dichte die einzige Materialeigenschaft ist, die geméafs der Theorie des

87Dies ist in Abb. 7.3 nur schwer zu erkennen, da sich die einzelnen Datensymbole bei T =200 °C iiberlappen, ergibt sich aber
aus den Zahlenwerten der gemessenen Warmeleitfahigkeiten.
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Wirmetransports in pordsen Medien ein derartiges Verhalten verursachen kann. Nachdem die
Schiittdichte der hergestellten Pulverproben (d.h. der durchschnittliche Wert fiir den gesamten
Probenbehilter) jedoch nahezu identisch war, kann eine Variation hier ausgeschlossen werden.
Nichtsdestotrotz konnen statistische Variationen der lokalen Schiittdichte um den Hitzdraht her-

um aufgetreten sein, was die Annahme des ersten Erkldrungsansatzes ist.

— Als dritter Erkldrungsansatz konnen Umwandlungsprozesse, die in den Probenmaterialien bei ho-
heren Temperaturen auftreten, genannt werden. Hierbei handelt es sich insbesondere um die Ab-
gabe von (physikalisch oder chemisch gebundenem) Wasser sowie um Phasenumwandlungen,
wie ebenfalls von WuLF beschrieben [220, S. 75 u. 79 f.]. Allgemein fiihren diese Effekte zu sys-
tematischen Abweichungen zwischen Messreihen, die mit steigender bzw. fallender Temperatur
durchgefiihrt werden (vgl. [220, S. 96]). Sie sind als Erklarung fiir die Streuung der Apg-Werte
unwahrscheinlich, denn derartige systematische Abweichungen sind in den Messdaten der reinen
Perlit-Materialien P-1,5 und P-0,14 nicht erkennbar. Zusitzlich wurde fiir P-0,14 eine Testmessung
durchgefiihrt, bei der nach Beendigung einer Messreihe mit aufsteigender Temperatur (von 200 °C
bis 800 °C) ein zweites Mal bei T =600 °C gemessen wurde. Die Warmeleitfahigkeit dieser Test-
messung reproduzierte exakt den Wert, der vorher bereits innerhalb der Messreihe fiir T = 600 °C
gemessen wurde. Dies zeigt, dass die Reihenfolge der Temperatur praktisch keinen Einfluss auf
das Messergebnis hat, und dass Umwandlungsprozesse — zumindest fiir reines exp. Perlit — aus-
geschlossen werden konnen. Fiir P-0,14-T wire es zwar prinzipiell denkbar, dass die dort auftre-
tenden Abweichungen mit Umwandlungsprozessen des Triibungsmittels SiC zu tun haben. Aus
dem Temperaturverlauf der spezifischen Warmekapazitat von Siliziumcarbid [15, S. 14] ergeben
sich jedoch keine Hinweise auf Phasenumwandlungen.

Insgesamt betrachtet scheint die Erkldrung am plausibelsten, dass die beobachtete Streuung der Mess-
daten fiir P-0,14 sowie die Abweichung zwischen den Messreihen fiir P-0,14-T jeweils durch Einfliisse
der Probenpréparation verursacht werden. Eine statistische Variation der lokalen Schiittdichte im Be-
reich des Hitzdrahts fiir P-0,14, bzw. eine unvollstindigen Dispergierung des Triibungsmittels in Zu-
sammenhang mit einer Variation des Triibungsmittelanteils fiir P-0,14-T, kann als Begriindung fiir die
beobachteten Effekte herangezogen werden. Diese lokalen Variationen fiihren tiberhaupt nur deshalb
zu einer erhohten Unsicherheit des THW-Verfahrens, weil dieses verfahrensbedingt den Volumenanteil
der Probe, der sich in der Nédhe des Hitzdrahts befindet, iibergewichtet. Hierzu passt auch, dass fiir das
Probenmaterial P-1,5 keine Streuung beobachtet wird, und dass hier beide Messreihen innerhalb der
experimentellen Unsicherheit {ibereinstimmen: Nachdem die Endzeit tr der Auswertung hier deutlich
naher an der maximal erlaubten Messzeit nach GI. 5.10 bzw. sogar geringfiigig grofser als diese war (vgl.
Abschn. 5.3), hat die Temperaturwelle im Fall von P-1,5 auch die weiter aufien liegenden Bereiche des
Probenmaterials durchdrungen. Hierdurch wurden eventuelle statistische Variationen der Schiittdichte
ausgeglichen. Der zweite Erkldrungsansatz — d. h. herstellungsbedingte Schwankungen der Materialei-
genschaften — ist prinzipiell auch denkbar, kann jedoch das beobachtete inverse Temperaturverhalten
nicht beschreiben. Hingegen ist die dritte Erklarungsmoglichkeit — d. h. Umwandlungsprozesse bei ho-
hen Temperaturen — aufgrund der Messdaten fiir P-1,5 und P-0,14, der durchgefiihrten Testmessung,
und der Temperaturabhéngigkeit der spezifischen Warmekapazitdt von SiC sehr unwahrscheinlich.

Im Gegensatz zum THW-Verfahren werden im GHP-Verfahren deutlich gréflere Probenvolumina ver-
wendet. Der Volumenunterschied macht mit den in dieser Arbeit verwendeten Probenbehiltern in etwa
einen Faktor 10 aus. Zudem geht das gesamte Probenvolumen gleichméfSiig in das Messergebnis ein; eine
intrinsische Ubergewichtung bestimmter Bereiche findet nicht statt. Aus diesen Griinden wurde mit dem
GHP-Verfahren jeweils nur eine Messreihe aufgenommen, denn statistische oder auch herstellungsbe-
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dingte Schwankungen der Materialeigenschaften sollten folglich wesentlich schwécher ausgepragt sein

und Umwandlungsprozesse bei hohen Temperaturen kdnnen praktisch ausgeschlossen werden.

7.3.2 Festkorperwarmeleitfahigkeit und scheinbarer Extinktionskoeffizient
Auswertung der Messergebnisse mittels kalorimetrischer Methode

Fiir die Auswertung der Ay py-Messdaten in den Abbn. 7.2 bis 7.4 wird — wie bereits in Kap. 6 — zunéchst
die kalorimetrische Methode (Gl. 2.81) verwendet, sodass ein direkter Vergleich mit den numerischen
Berechnungen aus Abschn. 7.1 méglich ist. Hierbei werden die schwachen Temperaturabhidngigkeiten
von Ap und E vernachlissigt und man erhilt stattdessen fiir E einen Mittelwert, der sich auf das gesamte
zur Berechnung der Ausgleichsgeraden herangezogene Temperaturintervall bezieht [206, S. 1183] (vgl.
Abschn. 2.7.1). Beziiglich A fiihrt der gekriimmte (konkave) Temperaturverlauf der Aryy-Werte zu ei-
nem geringfiigig erhchten Achsenabschnitt (vgl. Abschn. 6.1.2). Wie die Abbildungen zeigen, sind die
Messdaten — zumindest ndherungsweise — linear in T3, sodass die erste der drei theoretischen Erkennt-
nisse von EBert [48, S. 45 f.; 50] (s. S. 125) bestétigt wird®. Abweichungen von der Linearitdt konnen
mit dem temperaturabhédngigen Extinktionskoeffizienten (vgl. Abbn. 6.2 u. 6.12) begriindet werden. Ei-
ne alternative Auswertung mit der spektroskopischen Methode, welche die Temperaturabhédngigkeiten
von Ap und E beriicksichtigt, erfolgt spater in diesem Abschnitt.

Die Regressionsgeraden der THW-Messdaten sind in den Abbn. 7.2 bis 7.4 als gestrichelte Linien einge-
zeichnet. Fiir ihre Berechnung wurden die (bis zu fiinf) einzelnen Datenpunkte, die jeweils bei gleicher
Temperatur gemessen wurden, zundchst gemittelt und die Ausgleichsgerade anschliefend durch die
temperaturabhédngigen Mittelwerte gelegt. Hierdurch wird sichergestellt, dass Temperaturen, bei denen
eine hohere Anzahl an Messungen durchgefiihrt wurde, gegeniiber den anderen Temperaturen (z.B.
Raumtemperatur) nicht tibergewichtet werden. Aufgrund des leicht temperaturabhéngigen Extinkti-
onskoeffizienten ist dies insbesondere fiir die korrekte Bestimmung der Geradensteigung wichtig.

Nachdem die Steigungen der Ausgleichsgeraden spater mit denen des GHP-Verfahrens, wo nur bis ma-
ximal T = 600 °C gemessen werden konnte, verglichen werden sollen, wurden die THW-Datenpunkte fiir
T =800 °C nicht zur Berechnung der Regressionsgeraden berticksichtigt. Aufgrund der Kriimmung des
Temperaturverlaufs der Argpy-Messdaten verlduft ihr Anstieg bei hoheren Temperaturen flacher. Der
Mittelwert des Extinktionskoeffizienten {iber das gesamte Temperaturintervall ware deshalb verfalscht

worden, wenn die Messdaten fiir T = 800 °C miteinbezogen worden wéren.

Durch kalorimetrische Methode bestimmte Festkorperwarmeleitfihigkeit

Aus den Achsenabschnitten der Ausgleichsgeraden durch die THW-Messdaten in den Abbn. 7.2 bis 7.4
ergeben sich Werte fiir Ar, die in Tab. 7.1 gezeigt sind. Innerhalb der Messunsicherheit stimmen diese fiir
alle Probenmaterialien mit den Werten tiberein, die sich in Kap. 6 aus den GHP-Messdaten ergaben, und
die zum Vergleich ebenfalls in Tab. 7.1 enthalten sind. Aufgrund dieser Reproduktion von Ar durch das
THW-Verfahren kann die zweite der drei theoretischen Erkenntnisse von Eserr [48, S. 45 £.; 50] (S. 125)
mit dieser Arbeit erstmals rein experimentell bestétigt werden. Nachdem folglich das THW-Verfahren —
ebenso wie das GHP-Verfahren — unter Verwendung der kalorimetrischen Methode keinen scheinbaren,
sondern den wahren Wert von Ap liefert, ist es gerechtfertigt, einen Mittelwert aus beiden Verfahren zur

8Die Erkenntnis, dass mit dem THW-Verfahren gemessene scheinbare Warmeleitfahigkeiten linear in T2 sind, konnte fiir un-
getriibte Aerogele bereits von EBerr erstmals auch experimentell nachgewiesen werden [48, S. 80 u. 82].
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Tabelle 7.1: Vergleich der Festkorperwarmeleitfahigkeiten A, die durch Anwendung der kalorimetrischen Methode
(Gl. 2.81) sowohl auf GHP- als auch THW-Messdaten fiir die Probenmaterialien P-1,5, P-0,14 und P-0,14-T bestimmt
wurden. Zudem zeigt die rechte Spalte die Mittelwerte beider Messverfahren.

Probenmaterial Ar [mW/mK] (THW) A [mW/mK] (GHP) Ar[mW/mK] (Mittelwert)

P-1,5 41+29 64%1,5 52%1,7
P-0,14 22t14 31£1,3 2,7%£1,0
P-0,14-T 34+1,0 44113 39+0,8

exakteren Bestimmung von Ar zu verwenden. Diese Mittelwerte finden sich fiir die drei Probenmate-
rialien ebenfalls in Tab. 7.1. Fiir P-1,5 zeigt sich jetzt, dass der Mittelwert aus beiden Messverfahren mit
dem von BeikircHER & DemHARTER bestimmten Wert von Ap = (2,5+1,5) mW/mK [13] innerhalb der
experimentellen Unsicherheit {ibereinstimmt. Dies war fiir den Ap-Wert, der sich alleinig aus den GHP-
Messungen ergab, noch nicht der Fall gewesen (vgl. Abschn. 6.1.2). Jedoch diirfte auch der Mittelwert
immer noch zu hoch liegen, denn die konkave Kriitmmung der temperaturabhéngigen Messdaten fiir A,
tritt in beiden Messverfahren auf. Hingegen wurde die Festkorperwarmeleitfdhigkeit in [13] nicht tiber
eine Ausgleichsgerade durch temperaturabhédngige Ay -Werte bestimmt, sondern indem Ag mit einem
spektroskopisch bestimmten Extinktionskoeffizienten berechnet und anschliefend von Ay,-Messdaten
subtrahiert wurde.

Durch kalorimetrische Methode bestimmter scheinbarer Extinktionskoeffizient

Die scheinbaren Extinktionskoeffizienten E 4 der Probenmaterialien P-1,5, P-0,14 und P-0,14-T wurden
tiber Gl. 2.82 aus den Steigungen B, der Ausgleichsgeraden durch die THW-Messdaten (s. Abbn. 7.2
bis 7.4) bestimmt. Die entsprechenden Ergebnisse sind in Tab. 7.2 gezeigt. Hierbei wurde der quadrier-
te Brechungsindex 12 — ebenso wie in Kap. 6 - tiber Gl. 2.39 (P-1,5 u.-P-0,14) bzw. GL. D.5 (P-0,14-T)
berechnet. Da die Schiittdichten der Pulverproben wihrend der THW-Messungen praktisch identisch
zu denen der GHP-Messungen waren (vgl. Abschn. 5.2 u.5.3), ergaben sich hierdurch dieselben Wer-
te wie in den Tabn. 6.1 u.6.5. Zum Vergleich sind die aus den GHP-Messdaten abgeleiteten, wahren
Extinktionskoeffizienten E ebenfalls in Tab. 7.2 enthalten. Wie zu erwarten, sind die scheinbaren Extink-
tionskoeffizienten E 4 gegeniiber den wahren Werten E erhoht. Die letzte Spalte von Tab. 7.2 enthalt die
relative Uberbestimmung 0, die gemaf Gl. 7.5 fiir jedes Probenmaterial aus den experimentellen Daten
berechnet wurde.

In Abb. 7.5 (Rautensymbole) sind die aus Tab. 7.2 resultierenden SE-Werte als Funktion von E auf einer
logarithmischen Skala aufgetragen. Zudem sind die theoretischen Werte, die sich aus den numerischen

Tabelle 7.2: Vergleich der Extinktionskoeffizienten E bzw. E ,, die durch Anwendung der kalorimetrischen Methode
(Gl. 2.81) sowohl auf GHP- als auch THW-Messdaten fiir die Probe;_nmaterialien P-1,5, P-0,14 und P-0,14-T bestimmt
wurden. Zudem zeigt die rechte Spalte die nach Gl. 7.5 berechnete Uberbestimmung 6E des Extinktionskoeffizienten.

Probenmaterial B, [W/mK*] (THW) E,[m™'](THW) E[m~!] (GHP) OE [%]

P-1,5 (1,421 £0,078)-1010 2162+ 119 1.600 + 37 35,1+8,1

P-0,14 (4,746 +0,360)-10~11 6.704 = 508 5.677 = 345 18,1£11,5

P-0,14-T (2,048 +0,265)-10~11 17.130 £ 2.220 14.780£2.110 159+224
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Berechnungen von Eserr [48] und Tran [202] ergeben (vgl. Abschn. 7.1), enthalten. Simtliche Daten-
punkte beziehen sich auf die Drahtemissivitét ep = 0,1. Die zum Teil hohe Unsicherheit der experimen-
tellen Daten ist damit begriindet, dass die Unsicherheiten aus beiden Messverfahren, die insbesondere
fur P-0,14-T relativ hoch sind, miteinander kombiniert werden miissen. Qualitativ bestatigt sich auch in
den experimentellen Daten, dass 6E mit steigendem E abnimmt. Nachdem die wahren Extinktionsko-
effizienten der drei Probenmaterialien (s. Tab. 7.2) im Wesentlichem in den Extinktionsbereich fallen,
wo SE-Werte aus den numerischen Berechnungen vorliegen (E = 1.500 m~! bei Eserr [48], E =5.000 m ™!
und £ =10.000m~" bei Tran [202]), ist auch ein quantitativer Vergleich moglich. In allen drei Fallen
zeigt sich hierbei, dass die aus den numerischen Berechnungen abgeleiteten SE-Werte innerhalb der je-
weiligen Unsicherheiten mit den experimentellen Daten {ibereinstimmen. Fiir P-0,14-T ist das Ergebnis
aufgrund der hohen Unsicherheit zwar nur von geringerer Aussagekraft, jedoch ist der reine Zahlenwert
von OE, der sich aus dem Experiment ergibt, in guter Ubereinstimmung mit den numerischen Berech-
nungen, wenn man die angedeutete Ausgleichsfunktion (schwarz gestrichelte Linie in Abb. 7.5) grafisch
auf £ >10.000m~! extrapoliert. Somit sind die in Abschn. 7.1 erlduterten numerischen Ergebnisse von
Esert [48] und Tran [202] in Bezug auf 6F durch diese Arbeit erstmalig experimentell besttigt.

Fiir E ~ 1.500 m~! beziehen sich der numerische Datenpunkt aus der Berechnung von Eserr [48] und der
experimentelle Datenpunkt fiir P-1,5 auf einen dhnlichen Wert des reinen Leitungsanteils A} der eff. War-
meleitfihigkeit (A; ~5mW/mK). Fiir E ~5.000m~" und E ~ 10.000 m~! hingegen ist der in den nume-
rischen Berechnungen von Tran [202] angenommene Ap-Wert (A; = 34,6 mW/mK) deutlich hoher als
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Abbildung 7.5: Relative Uberbestimmung ¢E des Extinktionskoeffizienten im THW-Verfahren als Funktion von E
fiir e, =0,1. Das Diagramm vergleicht die aus den numerischen Berechnungen von Eserr [48] und Tran [202] ab-
geleiteten SE-Werte mit den rein experimentellen Daten der Probenmaterialien P-1,5, P-0,14 und P-0,14-T. Bei den
experimentellen JE-Werten sind sowohl die Daten aus Tab. 7.2 (Rautensymbole), die mittels der kalorimetrischen
Methode (Gl. 2.81) bestimmt wurden, als auch die Daten aus Tab. 7.5 (Kreissymbole), die mittels der spektrosko-
pische Methode (Gl. 6.2) bestimmt wurden, enthalten. Die schwarz gestrichelte Kurve ist eine Ausgleichsfunktion
durch die numerischen 6E-Werte, deren Bestimmungsgleichung durch Gl. 7.7 gegeben ist.
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bei den Probenmaterialien P-0,14 und P-0,14-T (A; = 3-4mW/mK, vgl. Tab. 7.1). Trotzdem ergibt sich
fiir alle drei Probenmaterialien eine gute Ubereinstimmung der jeweiligen relativen Uberbestimmung
SE. Dies stiitzt eindeutig die Hypothese aus Abschn. 7.1, dass eine Variation von A; keinen Einfluss auf
E 4 hat, und dass E 4 deshalb nur von Eund ep abhdngt. Zumindest fiir A} <34,6 mW/mK gibt es keinen

Hinweis darauf, dass E 4 eine Funktion von A; wire.

Auswertung der Messergebnisse mittels spektroskopischer Methode

Die in Abschn. 6.1.2 vorgestellte spektroskopische Methode (GL. 6.2), welche im Gegensatz zur kalorime-
trischen Methode die Temperaturabhédngigkeiten der Festkorperwéarmeleitfahigkeit und des Extinktions-
koeffizienten berticksichtigt, kann auch zur Beschreibung der temperaturabhangigen Ay -Messdaten
in den Abbn. 7.2 bis 7.4 verwendet werden. Bei der Anpassung der Parameter F und G an die schein-
bare Warmeleitfahigkeit A7y erwartet man aufgrund der theoretischen Erkenntnisse von EBerr [48,
S. 45 £,; 50] (s. S. 125), dass man nicht den zur eff. Warmeleitfahigkeit A, bzw. zum wahren Extinkti-
onskoeffizienten E gehorigen wahren Faktor F erhilt, sondern nur einen scheinbaren Faktor F 4, der mit
dem scheinbaren Extinktionskoeffizienten E , tiber die Beziehung E, =F4 pé5(T) (vgl. Abschn. 6.1.2)
zusammenhédngt. Nachdem sich sowohl F als auch F,4 auf denselben, IR-spektroskopisch ermittelten,
massenspezifischen Extinktionskoeffizienten é; (T) beziehen, miisste F4 bei gleicher Schiittdichte der
Probenmaterialien gegeniiber F erh6ht sein. Analog zu Gl. 7.5 erhélt man somit die relative Uberbestim-
mung SF des Extinktionskoeffizienten aus der spektroskopischen Methode, indem man die Faktoren F
(aus GHP-Messdaten) und F4 (aus THW-Messdaten) miteinander vergleicht:

Fy—F Fy

41 (7.6)

Ok = —% F

Hingegen wird durch die Ergebnisse der kalorimetrischen Methode (Abb. 7.5) nahegelegt, dass der Lei-
tungsanteil A} der eff. Warmeleitfahigkeit (d.h. die Festkorperwarmeleitfahigkeit der evakuierten Pro-
benmaterialien) nicht unterbestimmt wird. Folglich sollten die Proportionalitdtsfaktoren G, die sich ei-
nerseits aus GHP- und andererseits aus THW-Messdaten ergeben, {ibereinstimmen.

Fiir die Bestimmung der Parameter F4 und G wurde Gl. 6.2 an die Mittelwerte, die bereits zur Anwen-
dung der kalorimetrischen Methode auf die Ay y-Messdaten (s. Abbn. 7.2 bis 7.4) fiir jede Temperatur
berechnet wurden, angepasst. Nachdem die Temperaturabhédngigkeit auch fiir die scheinbare Warme-
leitfahigkeit Ay korrekt durch Gl. 6.2 erfasst werden sollte, wurden zunéchst alle fiinf Temperatu-
ren (zwischen Raumtemperatur und 800 °C) fiir die Auswertung herangezogen. Die aus dieser ersten
Anpassung resultierenden Fit-Kurven sind in Abb. 7.6 als gestrichelte Linien zusammen mit den THW-
Messdaten dargestellt. Weiterhin lieferte die Anpassung Werte fiir F 4, die in Tab. 7.3 zusammen mit den
GHP-Daten fiir den wahren Wert von F (s. Tabn. 6.2 u.6.6) gezeigt sind. Auerdem wurde die Uber-
bestimmung SE gemaf Gl. 7.6 aus F, und F berechnet. Verglichen mit den Ergebnissen, die sich aus
der kalorimetrischen Methode ergaben (s. Tab. 7.2), ist OE in Tab. 7.3 fiir P-1,5 minimal und fiir P-0,14
sowie P-0,14-T deutlich erhoht. Als Grund fiir diese Abweichung konnte der folgende Zusammenhang
identifiziert werden: Wie in Abschn. 6.1.1 bereits ausgefiihrt, sind die spektroskopisch bestimmten mas-
senspezifischen Extinktionskoeffizienten é5; insbesondere fiir T > 600 °C einerseits mit einem systema-
tischen Fehler (d.h. die Werte fallen systematisch zu klein aus) und andererseits mit einer erhohten
Unsicherheit behaftet. Die Griinde hierfiir liegen darin, dass die spektralen ¢, -Werte nur im Bereich
1,4 pm <A <18 um gemessen werden konnten, und dass unterhalb von ca. 3 um die statistische Ge-
nauigkeit aufgrund der niedrigen Intensitdt der IR-Strahlungsquelle verringert ist (vgl. Abschn. 6.1.1).
Dabei lassen sich die in Abschn. 6.1.1 fiir die reinen Perlit-Pulver P-1,5 und P-0,14 getroffenen Aussa-
gen direkt auf die getriibte Pulvermischung P-0,14-T, die in Abschn. 6.4.1 spektroskopisch untersucht
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wurde, tibertragen. Fiir P-0,14-T dtirften die Abweichungen fiir T > 600 °C sogar verstéarkt auftreten, da
die spektrale Extinktion bei kleinen Wellenldngen aufgrund von Streuung an Partikeln im pm-Bereich
nochmals deutlicher ansteigt als bei P-1,5 und P-0,14 (vgl. Abbn. 6.1 u.6.11). Nachdem die Warmeleitfa-
higkeitsmessungen in Kap. 6 mit der GHP-Apparatur nur bis maximal T = 600 °C durchgefiihrt werden
konnten, waren die Einfliisse des Spektrometers auf die Genauigkeit von é; dort nicht relevant. Fiir die
nun behandelten THW-Messungen bis T' = 800 °C miissen sie jedoch in Betracht gezogen werden.
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Abbildung 7.6: Mit dem THW-Verfahren gemessene, scheinbare Warmeleitfahigkeit A1y der evakuierten Proben-
materialien P-1,5, P-0,14 und P-0,14-T als Funktion der Temperatur. Als Messdaten (Kreissymbole) sind fiir jede
Temperatur die Mittelwerte der jeweiligen Daten aus den Abbn. 7.2 bis 7.4 gezeigt. Die Fit-Kurven wurden mit der
spektroskopischen Methode durch Anpassung der Parameter F (bzw. F,) und G in Gl. 6.2 an die Messdaten be-
stimmt. Bei den gestrichelten Kurven (erste Anpassung) wurden jeweils die Datenpunkte aller fiinf Temperaturen
herangezogen; bei den durchgezogenen Kurven (zweite Anpassung) wurden die Datenpunkte fiir T =800 °C igno-
riert und anschlieffend jeweils eine Extrapolation auf T > 600 °C durchgefiihrt.

Tabelle 7.3: Vergleich der Faktoren F bzw. F,, die durch Anwendung der spektroskopischen Methode (Gl. 6.2)
sowohl auf GHP- als auch THW-Messdaten fiir die Probenmaterialien P-1,5, P-0,14 und P-0,14-T bestimmt wurden.
Dabei bezieht sich F, auf die erste Anpassung (gestrichelte Kurven in Abb. 7.6), bei denen der Datenpunkt bei
T =800 °C miteinbezogen wurde. Zudem zeigt die rechte Spalte die nach Gl. 7.6 berechnete Uberbestimmung 6E
des Extinktionskoeffizienten.

Probenmaterial F,4 [1] (THW, 1. Anpassung) F[1] (GHP) OE [%]

P-1,5 0,9030 £0,0031 0,6671+0,0208 354+43

P-0,14 0,8386 +0,0279 0,6522+0,0113 28,6+t49

P-0,14-T 0,4005 £ 0,0346 0,2823+0,0297 419+19,4




140  Kapitel 7. Weiterentwicklung d. Hitzdrahtverfahrens f. porése Medien mit moderater Extinktion

In einem Versuch, die soeben beschriebenen Abweichungen zu quantifizieren, wurden fiir die fiinf Tem-
peraturen, bei denen in Abb. 7.6 THW-Messdaten vorliegen, exemplarische Berechnungen des Rosseland-
Mittels & mit modifizierten bzw. erweiterten Extinktionsspektren der Probenmaterialien durchgefiihrt.
Hierzu wurde einerseits der gemessene Verlauf von ¢ (Abbn. 6.1 u.6.11) bei kurzen Wellenldngen bis
zu A =1pm linear extrapoliert, um die Wellenldngen-Limitierung und die verringerte statistische Ge-
nauigkeit des Spektrometers unterhalb von A =3 pm zu eliminieren. Andererseits wurde fiir Wellen-
langen oberhalb von A =18 um eine Erweiterung der Extinktionsspektren anhand von Literaturdaten
vorgenommen. Dabei wurde fiir die beiden Perlit-Pulver P-1,5 und P-0,14 die spektrale Extinktion von
a-5i0,, die von HEINEMANN [83, S. 38] an einem Aerogel gemessen wurde, verwendet. Fiir die getriibte
Pulvermischung P-0,14-T wurden Daten von Napp et AL. [141] fiir reines Siliziumcarbid bzw. eine Mi-
schung mit gef. Kieselsdure zugrundegelegt. Die Erweiterung der jeweiligen Extinktionsspektren wurde
bis A =50 pm vorgenommen, da oberhalb davon weder von a-5iO, noch von SiC nennenswerte Beitrdge
zur Extinktion zu erwarten sind [83, S. 38; 141], und da das Planck-Spektrum selbst bei Raumtemperatur

nahezu vollstindig in den Wellenlédngenbereich unter 50 pm fallt (vgl. Abb. 6.3).

Mit diesen Berechnungen konnten die Uberlegungen aus Abschn. 6.1.1 (S. 99) im Wesentlichen bestitigt
werden. Konkret zeigte sich, dass die Abweichungen zwischen dem Rosseland-Mittel des gemessenen
Spektrums und dem des modifizierten bzw. erweiterten Spektrums fiir 200 °C < T < 600 °C stets kleiner
als 3% und in der Regel sogar kleiner als 1,5% waren. Die éz-Werte in den Abbn. 6.2 u.6.12 in die-
sem Temperaturbereich kénnen somit als verlédsslich eingestuft werden. Hingegen ergab sich aus den
Berechnungen fiir T =800 °C, dass das Rosseland-Mittel des gemessenen Spektrums systematisch um
3-5 % zu klein ausfillt. Da die Warmeleitfdhigkeit im evakuierten Zustand bei hohen Temperaturen im
Wesentlichen durch den Strahlungsanteil gegeben ist, wirkt sich dieser Fehler direkt auf die iiber Gl. 6.2
berechnete Warmeleitfahigkeit aus und sorgt dort fiir einen Fehler in derselben Groenordnung (3-5 %,
entspricht absolut 1-5mW/m K). Fiir Raumtemperatur treten insgesamt die grofiten prozentualen Ab-
weichungen in & auf. Hier ist das Rosseland-Mittel des gemessenen Spektrums systematisch um ca. 10 %
zu niedrig. Dies ist hauptsdchlich damit zu erkldren, dass der Wellenldngenbereich 18 pm < A <50 um,
der eine Absorptionsbande von a-5i0O, enthélt, vom Spektrometer nicht erfasst wird (vgl. S. 99). Auf-
grund des Verhiltnisses zwischen Festkorper- und Strahlungsanteil in Gl. 6.2 ist der absolute Fehler in
mW/mK, der sich hieraus ergibt, jedoch wesentlich kleiner (0,1 -0,3 mW/mK) als bei T =800 °C.

Um den fehlerhaften Einfluss des verwendeten Spektrometers auf das experimentelle Rosseland-Mittel
zu eliminieren, wurde die Anpassung der Parameter F4 und G in Gl. 6.2 an die THW-Messdaten in
Abb. 7.6 noch ein zweites Mal durchgefiihrt. Nachdem soeben gezeigt wurde, dass relevante Abwei-
chungen im Wesentlichen nur bei den Messdaten fiir T =800 °C auftreten, wurden die A g -Werte fiir
diese Temperatur bei der Anpassung nicht berticksichtigt. Die resultierenden Fit-Kurven sind in Abb. 7.6
als durchgezogene Linien dargestellt; sie wurden trotzdem bis T =800 °C extrapoliert und eingezeich-
net. Im Vergleich der Kurven beider Anpassungen fillt auf, dass die Unterschiede fiir das Probenmaterial
P-1,5 nur minimal, fiir P-0,14 und P-0,14-T jedoch starker ausgepragt sind. Um die jeweilige Ubereinstim-
mung der Kurven der ersten bzw. zweiten Anpassung mit den THW-Messdaten beurteilen zu kénnen,
sind die Unsicherheiten der Mittelwerte in Abb. 7.6 innerhalb der Datenpunkte schwarz eingezeichnet.
Fiir T <600 °C ist festzuhalten, dass die Fit-Kurven der zweiten Anpassung (durchgezogene Kurven)
die Messdaten insgesamt besser beschreiben. Sie weichen lediglich bei T =800 °C nach oben ab. Dieses
Verhalten deckt sich mit der Tatsache, dass das berechnete Rosseland-Mittel fiir T > 600 °C um bis zu 5 %
zu klein ist (s. 0.). Im Gegensatz dazu stimmen die Fit-Kurven der ersten Anpassung (gestrichelte Kur-
ven) zwar gut mit den THW-Messdaten bei T = 800 °C tiberein. Sie weichen jedoch zwischen T =400 °C
und T =600 °C nach unten ab und verlaufen dort knapp aufSerhalb des Intervalls der Unsicherheit. Bei

Raumtemperatur liegen sie auSerdem zu hoch.
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Fiir eine moglichst genaue Bestimmung der Parameter F 4, und G aus den Arpy-Messdaten sind die Fit-
Kurven der zweiten Anpassung (durchgezogene Kurven in Abb. 7.6) zu verwenden, da hier die Messun-
gen bei T' =800 °C nicht beriicksichtigt wurden. Folglich sind die fehlerhaften Effekte des Spektrometers
in der Regel kleiner als 1,5 % (s.0.) und kénnen in guter Ndherung vernachlissigt werden. Die Abwei-
chung der Kurven zu den THW-Messdaten bei T = 800 °C ist faktisch auf das um bis zu 5 % zu niedrige
Rosseland-Mittel é; fiir T > 600 °C zuriickzufiihren. Somit werden im Folgenden die Parameter F , und
G der zweiten Anpassung diskutiert; diese sind in den Tabn. 7.4 u.7.5 gezeigt.

Durch spektroskopische Methode bestimmte Festkorperwdrmeleitfihigkeit

In Bezug auf G zeigt sich im Rahmen der experimentellen Unsicherheiten eine Ubereinstimmung mit
den Werten, die aus den GHP-Messdaten bestimmt wurden (s. Tab. 7.4). Fiir die Auswertung mittels
spektroskopischer Methode (Gl. 6.2) entspricht dieses Ergebnis der theoretischen Erkenntnis von EBert,
dass die Festkorperwarmeleitfadhigkeit durch das THW-Verfahren korrekt ermittelt werden kann [48,
S. 45 £.; 50] (s. S. 125). Dies wurde auch bereits im Rahmen der Auswertung mit der kalorimetrischen
Methode bestitigt. Es ist deshalb erneut gerechtfertigt, die Mittelwerte von G aus beiden Messverfahren
zu verwenden; diese Werte sind ebenfalls in Tab. 7.4 enthalten.

Durch spektroskopische Methode bestimmter scheinbarer Extinktionskoeffizient

Beziiglich F 4 bestatigt sich die theoretische Erwartung, dass die Werte, die sich aus den THW-Messungen
ergeben, gegentiber den wahren Werten F aus den GHP-Messungen erhoht sind (s. Tab. 7.5). Die rech-
te Spalte der Tabelle enthilt hierzu auch die relative Uberbestimmung 6E, die gema8 Gl. 7.6 berechnet

Tabelle 7.4: Vergleich der Faktoren G, die durch Anwendung der spektroskopischen Methode (Gl. 6.2) sowohl auf
GHP- als auch THW-Messdaten fiir die Probenmaterialien P-1,5, P-0,14 und P-0,14-T bestimmt wurden. Zudem zeigt
die rechte Spalte die Mittelwerte beider Messverfahren.

Probenmaterial G[1] (THW) G[1] (GHP) G [1] (Mittelwert)
P-1,5 (9,10%£2,03)-107* (1,16+1,39)-107  (1,03+0,71)-1073
P-0,14 (8,05+2,67)-107*  (1,056+0,23)-1073 (9,29 +1,75)-10~*
P-0,14-T (1,85+0,34)-1073  (2,2240,58)-10~3  (2,03+0,34)-1073

Tabelle 7.5: Vergleich der Faktoren F bzw. F,, die durch Anwendung der spektroskopischen Methode (Gl. 6.2)
sowohl auf GHP- als auch THW-Messdaten fiir die Probenmaterialien P-1,5, P-0,14 und P-0,14-T bestimmt wurden.
Dabei bezieht sich F, auf die zweite Anpassung (durchgezogene Kurven in Abb. 7.6), bei denen der Datenpunkt
bei T =800 °C ignoriert wurde. Zudem zeigt die rechte Spalte die nach GI. 7.6 berechnete Uberbestimmung JE des
Extinktionskoeffizienten.

Probenmaterial F,4 [1] (THW, 2. Anpassung) F[1] (GHP) OE [%]

P-1,5 0,8990 £ 0,0055 0,6671+0,0208 34,8+4,3

P-0,14 0,7786 £ 0,0189 0,6522+0,0113 194+£3,6

P-0,14-T 0,3353 £ 0,0242 0,2823+0,0297 18,8+15,2
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wurde. Fiir P-1,5 ist der SE-Wert noch in guter Ubereinstimmung mit dem urspriinglich berechneten
Wert der ersten Anpassung (vgl. Tab. 7.3), da die zugehorigen Fit-Kurven praktisch {ibereinander lie-
gen (vgl. Abb. 7.6). Fiir P-0,14 und P-0,14-T weichen die 6E-Werte in Tab. 7.5 jedoch deutlich von den
Werten der ersten Anpassung ab, obwohl die jeweiligen Fit-Kurven in Abb. 7.6 sich nur geringfiigig von-
einander unterscheiden. Dies zeigt die hohe Sensitivitdt der Grofle SE bereits auf kleine Anderungen der
Eingangsparameter F4 und F.

Die SE-Werte der zweiten Anpassung aus Tab. 7.5 sind in Abb. 7.5 auch grafisch dargestellt und kénnen
anhand dieser Abbildung sowohl mit der relativen Uberbestimmung, die sich aus der kalorimetrischen
Methode ergab, als auch mit den SE-Werten, die aufgrund der numerischen Berechnungen theoretisch
zu erwarten sind, verglichen werden. Dabei ist innerhalb der jeweiligen Unsicherheiten eine Uberein-
stimmung festzustellen. Somit fiihren beide Verfahren, die fiir die Auswertung der Ay -Messdaten
verwendet wurden, d. h. die kalorimetrische und die spektroskopische Methode, unabhéngig voneinan-
der zum selben Ergebnis in Bezug auf §E. Da die Unsicherheiten in SE bei der spektroskopischen Methode
(Kreissymbole in Abb. 7.5) jedoch kleiner ausfallen als bei der kalorimetrischen Methode (Rautensym-
bole), kann die Verlasslichkeit der aus Abb. 7.5 abgeleiteten Ergebnisse sogar erhoht werden.

7.4 Schlussfolgerungen aus den experimentellen Ergebnissen

Folgerungen fiir die Anwendbarkeit des Hitzdrahtverfahrens auf pordse Medien

Wie Abb. 7.5 zeigt, konnten die Ergebnisse der numerischen Berechnungen von Ebert [48] und Tran
[202] in Bezug auf die relative Uberbestimmung 6E des Extinktionskoeffizienten erstmalig rein experi-
mentell bestatigt werden. Weiterhin ergeben sich aus den durchgefiihrten Experimenten keine Hinweise
darauf, dass 6E von Ay (bzw. allgemeiner: A; ) abhidngen wiirde (s. Abschn. 7.3). Hieraus folgt, dass
Abb. 7.5 eine fiir das Hitzdrahtverfahren weitreichende Giiltigkeit besitzt, denn sie bezieht sich auf eine
typische Drahtemissivitdt von ep = 0,1 (reflektierende Drahtoberfliche) sowie einen grofSen Bereich des
Leitungsanteils A; (zwischen ca. 2mW/mK fiir P-0,14 und 34,6 mW/mK in der Berechnung von TraN
[202]). Die durch die Abbildung dargestellte Beziehung zwischen E und 6E kann deshalb verwendet
werden, um die fiir eine THW-Messung erwarteten Werte von E, und AAppy im Voraus abzuschét-
zen, beziehungsweise das Ergebnis einer bereits durchgefiihrten Messung nachtraglich zu korrigieren.

Hierzu muss wie folgt vorgegangen werden:

— Falls der wahre Extinktionskoeffizient E der Probe bekannt ist®, kann die Uberbestimmung SE
aus Abb. 7.5 abgelesen und anschlieflend E 4, mit Gl. 7.5 berechnet werden. Weiterhin ldsst sich der
Korrekturterm AArpgyy, der die Unterbestimmung der eff. Warmeleitfahigkeit im THW-Verfahren
beschreibt, direkt iiber Gl. 7.4 bestimmen. Nachdem OE bisher nur fiir die drei Extinktionskoeffizi-
enten, bei denen die numerischen Berechnungen durchgefiihrt wurden, exakt bekannt ist, wurde
in Abb. 7.5 eine Ausgleichsfunktion (schwarz gestrichelte Kurve) durch die numerisch ermittel-
ten Datenpunkte eingezeichnet. Diese kann als Anhaltspunkt fiir hiervon abweichende E-Werte
benutzt werden und hat folgende Bestimmungsgleichung:

- 0’01C + 1) (7.7)
(EIm™1) " =G

89Djeser Fall wird in der Praxis nur selten auftreten, da hierzu in der Regel vorherige GHP-Messungen erforderlich sind. Ein
Beispiel wire jedoch ein Material, bei dem abhéngige Streuung ausgeschlossen werden kann (d.h. F ~ 1), und fiir das spektrosko-
pisch bestimmte & -Werte vorliegen, sodass tiber Gl. 6.3 ein Mittelwert fiir E; berechnet werden kann.

SE[%] = s E, [m‘l]zf[m‘ll(
m 1
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Die angepassten Werte der Parameter C; und C, betragen C; =1,856-102 und C, = 1,111. Mit der
angegebenen Umformung kann wahlweise auch direkt der scheinbare Extinktionskoeffizient E 4
aus E berechnet werden. Der Faktor 0,01 resultiert daraus, dass 6E in der linken Version von Gl. 7.7
als Prozentzahl ausgegeben wird. Die algebraische Form von Gl. 7.7 gibt den physikalischen Zu-
sammenhang zwischen JE und E wahrscheinlich nicht korrekt wieder, ist aber gut in der Lage, die
numerischen Datenpunkte in Abb. 7.5 im Bereich 1.500m~'< E <10.000m~! zu beschreiben. Zu-
dem ist das Ergebnis 6F = 0 im Grenzfall E — co physikalisch plausibel. Deshalb sollte es moglich
sein, Gl. 7.7 auf den gesamten Extinktionsbereich von 1.000m~'< E < co zu extrapolieren’, ohne

dass hierbei wesentliche Abweichungen zu erwarten sind.

— Falls nicht E, sondern nur der scheinbare Wert E, bekannt ist (z.B. aus temperaturabhiangigen
THW-Messungen), so ist eine ndherungsweise Bestimmung von E trotzdem durch iterative Be-
rechnung moglich®': Ausgehend von einer ersten Schitzung fiir E kann Gl. 7.7 zur Berechnung
des zugehorigen E 4-Werts verwendet werden. Wiederholt man dies mit verandertem — und an das
Ergebnis der letzten Berechnung angepasstem — E so lange bis der berechnete E ,-Wert mit dem
aus den Messungen abgeleiteten Wert {ibereinstimmt, so entspricht der zuletzt verwendete E-Wert
dem gesuchten Wert. Die erzielbare Genauigkeit hiangt dabei lediglich von der Anzahl der Iterati-
onsschritte ab. Sobald die Abweichung zwischen dem berechneten und dem gemessenen E ,-Wert
jedoch kleiner als ca. 1% wird, ist es unnétig, weitere Iterationen durchzufithren. Dies ist damit
begriindet, dass die experimentelle Genauigkeit in der Regel nicht besser sein wird. Nach erfolgter
Iteration kann auch der Korrekturterm AA gy gemafs Gl. 7.4 berechnet werden.

- Nachdem numerische Berechnungen — wie von Epert [48] und Tran [202] durchgefiihrt — eine
weitere Zugriffsmoglichkeit auf die scheinbare Warmeleitfahigkeit AArpy bieten, ist es alternativ

auch moglich, Ay fiir das zu untersuchende Probenmaterial direkt numerisch zu ermitteln.

Addiert man den durch eine der drei Varianten bestimmten Korrekturterm AArpy anschliefend zur
gemessenen scheinbaren Warmeleitfahigkeit Ay, so ergibt sich hieraus die eff. Warmeleitfahigkeit Ay,
(bei evakuierten Proben) bzw. Ag (s. G17.1).

Nachdem die durch Gl. 7.7 in Verbindung mit den Gln. 7.5 u. 7.4 gegebene Korrektur aller Voraussicht
nach im gesamten Extinktionsbereich 1.000m~' < E < oo giiltig ist (s.0.), lasst sie sich nicht nur auf die
urspriinglich betrachteten porésen Medien mit moderater Extinktion (1.000m~'< £ <10.000m~") an-
wenden, sondern auf den kompletten Bereich nahe der Giiltigkeit des Strahlungsdiffusionsmodells mit
E>1.000m~1. In Bezug auf den Leitungsanteil A ist die Korrektur fiir 2mW/mK <A; <34,6 mW/mK
durch die Ergebnisse von Abb. 7.5 abgesichert. Sie diirfte auch hier in einem erweiterten Bereich von
ca. I mW/mK <A; <100 mW/mK ohne signifikante Abweichungen giiltig bleiben. Ein experimenteller
Hinweis, der diese Vermutung fiir A; > 34,6 mW/m K bestitigt, wird in Abschn. 8.2.1 beschrieben.

Mit den bisherigen Ergebnissen soll abschliefiend noch beurteilt werden, wann das THW-Verfahren tat-
sdchlich sicher angewendet werden kann, ohne dass die eff. Warmeleitfahigkeit unterbestimmt wird.
Maf3geblich hierfiir ist alleinig die relative Unterbestimmung éA7py aus GL. 7.2. Diese hdangt sowohl von
Ar —und somit von A;, E und T (s. Gl. 2.35) — als auch von AArgy — und somit erneut von E und T,
sowie zusitzlich von SE (s. Gl. 7.4) — ab, wobei éF iiber Gl. 7.7 wiederum direkt mit £ zusammenhéangt.
In der Arbeit von Tran [202] wurde die Abhédngigkeit der relativen Unterbestimmung dA 1y vom Lei-
tungsanteil A; nicht berticksichtigt, denn A; wurde als fester Wert gesetzt. Folglich beziehen sich die

Die untere Grenze ergibt sich dabei aus den Ergebnissen von Eserr [48, S. 48 f.; 50], da fiir £ < 1.000 m~! eine Auswertung der
THW-Messung zunédchst nicht moglich ist und anschlieflend der Bereich semitransparenter Medien beginnt (vgl. Abschn. 7.1).

91 Allein durch algebraische Umformung von Gl. 7.7 ist es nicht moglich, eine explizite Gleichung fiir E als Funktion von E 4
anzugeben.
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von Tran [80; 202] angegebenen Mindestwerte E,,;,, auch nur auf ein Medium mit A; = 34,6 mW/mK.
Eine detailliertere Betrachtung erfolgt nun anhand vom Abb. 7.7. Dort ist dA7yy mit den soeben be-
schriebenen Abhéngigkeiten als Funktion von E mit verschiedenen Werten von T und A; als Parameter
aufgetragen. Man kann nun davon ausgehen, dass die relative Unterbestimmung in der {tiblichen ex-
perimentellen Unsicherheit des THW-Verfahrens untergehen wird, wenn A1y <1 % ist. Dabei zeigt
Abb. 7.7, dass beispielsweise fiir T = 1.000 °C und A; =5mW /m K ein Mindestextinktionskoeffizient von
E,.in ~ 600.000 m~! erforderlich ist, um 5\ auf weniger als 1 % zu reduzieren. Dieser Wert ist deutlich
groBer als der von Tran angegebenen Mindestextinktionskoeffizient bei T = 1.000 °C (E,,,;,, = 100.000 m~?
[202]). Im Gegensatz liegt E,,;, gemaB Abb. 7.7 fiir T =25°C und A; =100 mW/mK bei weniger als
E,.in =2.000m~!, wihrend Tran fiir Raumtemperatur den Wert E,,,;,, = 10.000 m~! angibt [202].

Nachdem Gl. 7.7 mit steigendem E nur sehr langsam abfillt, ergeben sich selbst bei sehr hohen Extink-
tionskoeffizienten immer noch vergleichsweise hohe SE-Werte. Beispielsweise nimmt die Uberbestim-
mung bei einer Extrapolation von Gl. 7.7 auf E = 1.000.000 m~! einen Wert von 6E = 5,5 % an. Demnach
sind Strahlungseffekte im Hitzdrahtverfahren prinzipiell auch fiir opake Medien zu erwarten. Die daraus
resultierende Unterbestimmung éA7gyy wird in der Praxis jedoch keine Rolle spielen. Wie aus Abb. 7.7
zu entnehmen ist, ist SA gy fiir E >100.000 m~! bereits mit A; = 34,6 mW /m K kleiner als 1 %. Nachdem
opake Medien noch (zum Teil deutlich) hohere Festkorperwarmeleitfahigkeiten aufweisen, wird Ay
in der Regel noch wesentlich niedriger sein.

Folgerungen fiir die Abhidngigkeit des scheinbaren Extinktionskoeffizienten vom Leitungsanteil der
effektiven Warmeleitfihigkeit

Die experimentellen Ergebnisse aus Abschn. 7.3 und der Vergleich mit den numerischen Berechnungen

in Abb. 7.5 implizieren, dass 6E und somit £ 4, — zumindest innerhalb der bislang untersuchten Bereiche
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Abbildung 7.7: Relative Unterbestimmung A1y der eff. Warmeleitfahigkeit im THW-Verfahren, die auf Grund-
lage der Ergebnisse dieser Arbeit zu erwarten ist, als Funktion des Extinktionskoeffizienten E bei verschiedenen
Temperaturen T und Leitungsanteilen A; .



7.4. Schlussfolgerungen aus den experimentellen Ergebnissen 145

1.500m~'< £ $15.000m~" und 2mW/mK < A; <34,6 mW/mK - nicht von A; abhingen. Dies deutet
darauf hin, dass das THW-Verfahren lediglich den Strahlungsanteil der eff. Warmeleitfdhigkeit unterbe-
stimmt, nicht aber den Leitungsanteil. In Bezug auf das theoretische Verstdndnis der Strahlungseffekte
im Hitzdrahtexperiment ist dies eine wichtige Feststellung. Es ist hierdurch auch méglich, die Ergebnis-
se der numerischen Berechnungen von Esert [48] und Tran [202] zu vereinheitlichen. Bisher war dies
nicht moglich, da sich die Berechnungen jeweils auf deutlich verschiedene Werte von A; bezogen und der
Einfluss von A} nicht bekannt war. Die Vereinheitlichung ist durch Abb. 7.5 bereits erfolgt, wo samtliche
SE-Werte unabhingig vom zugehorigen Leitungsanteil A; enthalten sind und durch eine gemeinsame
Ausgleichsfunktion (Gl. 7.7) beschrieben werden.

Einschriankend muss noch angemerkt werden, dass die experimentelle Unsicherheit in Abb. 7.5 — ins-
besondere fiir P-0,14 und P-0,14-T - relativ hoch ist. Eine Abhingigkeit der Uberbestimmung 6E vom
Leitungsanteil A}, deren Variation im Bereich der Unsicherheiten ist, kann deshalb nicht ausgeschlossen
werden. Um diesbeziiglich Klarheit zu schaffen, sollten weitere numerische Berechnungen durchgefiihrt
werden, bei denen A; fiir konstante Werte von E und e, variiert wird (s. Kap. 10).

Folgerungen fiir das Rechenmodell zur effektiven Warmeleitfihigkeit im evakuierten Zustand

Aufgrund der Ergebnisse dieses Kapitels kann auch das in Abschn. 6.5 entwickelte Rechenmodell fiir
Ay geringfiigig verfeinert bzw. erweitert werden. Zunéchst sollten fiir den Faktor G anstelle der Werte
aus Kap. 6 die Mittelwerte beider Messverfahren, die in Tab. 7.4 enthalten sind, eingesetzt werden. Diese
weisen eine hohere Genauigkeit auf, da sie auf den unabhingigen Ergebnissen beider Verfahren beruhen.
Hierdurch reduziert sich auch die bislang sehr hohe Unsicherheit fiir das Probenmaterial P-1,5.

Weiterhin kann das Rechenmodell auch bis zu einer Temperatur von T =800 °C (dies ist die maximale
Anwendungstemperatur der HT-VPI mit exp. Perlit) verwendet werden. Hierbei sind keine Anpassun-
gen der Berechnungsgleichungen nétig. Oberhalb von T =600 °C muss jedoch berticksichtigt werden,
dass die Ay -Werte, die sich fiir P-0,14 und P-0,14-T aus dem Rechenmodell ergeben, aufgrund der syste-
matischen Unterbestimmung des spektroskopisch ermittelten Extinktionskoeffizienten é;z um ca. 3-5%
zu hoch ausfallen (s. Abschn. 7.3).

Schliefllich kann das Rechenmodell auch auf die scheinbare Warmeleitfahigkeit Ay (p — 0), die mit
dem THW-Verfahren im evakuierten Zustand gemessen wird, angewandt werden. Hierzu sind lediglich
die wahren Werte des Faktors F durch die in Tab. 7.5 angegebenen scheinbaren Werte F 4 zu ersetzen.
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Kapitel 8

Experimentelle Ergebnisse fiir

nicht-evakuierte Probenmaterialien

Dieses Kapitel befasst sich mit den Ergebnissen von Warmeleitfahigkeitsmessungen an den Probenma-
terialien P-1,5, P-0,14 und P-0,14-T im nicht-evakuierten Zustand (d. h. bei nicht vernachlédssigbarer Gas-
warmeleitung). Es wird somit der gasdruckabhéingige Anteil Ap untersucht, der zum Anteil A, aus
Kap. 6 addiert werden muss, um die eff. Warmeleitfahigkeit A zu erhalten (s. Gln. 2.74 u.2.75). In
Abschn. 8.1 werden zundchst Warmeleitfidhigkeitsmessungen mit dem THW-Verfahren présentiert, bei
denen der Gasdruck p variiert und die Temperatur T bei drei verschiedenen Werten (25 °C, 400 °C und
800 °C) jeweils konstant gehalten wurde. Die hieraus abgeleiteten experimentellen Daten fiir Ap(p, T') las-
sen sich tiber eine einfache Modellgleichung wiedergeben, welche einen neuartigen, an die Messdaten
anzupassenden Kopplungsparameter H(T) umfasst. Anschliefend werden in Abschn. 8.2 Messungen
bei Umgebungsdruck behandelt, bei denen die Temperatur zwischen 25 °C und maximal 800 °C variiert
wurde. Hierbei wurde sowohl das GHP- als auch das THW-Verfahren eingesetzt, um die in Abschn. 3.4.3
beschriebenen Unterschiede der Messergebnisse beider Verfahren fiir exp. Perlit zu tiberpriifen. Die auch
hier beobachtete Erh6hung der THW-Messdaten, die zwischen 4 % und 22 % liegt, ldsst sich durch An-
gleichung des Kopplungsparameters H(T) berticksichtigen. Auf Grundlage simtlicher Ergebnisse (auch
aus den Kapiteln 6 u. 7) wird in Abschn. 8.3 schliefslich ein Rechenmodell vorgestellt, mit dem sich die eff.
Wirmeleitfahigkeit Ag (p, T) als Funktion von Gasdruck und Temperatur bestimmen lédsst. AbschliefSend
wird in Abschn. 8.4 die Eignung von exp. Perlit als HT-Warmedammung bei Umgebungsdruck beurteilt.

8.1 Gasdruckabhingigkeit der effektiven Warmeleitfahigkeit bei
25°C, 400 °C und 800 °C

Zur Untersuchung der Gasdruckabhédngigkeit von Ag bei verschiedenen Temperaturen werden in die-
sem Abschnitt die Ergebnisse von Warmeleitfahigkeitsmessungen prasentiert und diskutiert, bei denen
der Gasdruck p bei ansonsten gleichen Versuchsbedingungen zwischen ca. 10~* hPa und Umgebungs-
druck variiert wurde. Fiir jedes der drei Probenmaterialien P-1,5, P-0,14 und P-0,14-T wurden hierfiir
insgesamt drei Messreihen durchgefiihrt, wobei die erste Messreihe bei Raumtemperatur und die bei-
den weiteren Messreihen bei 400 °C bzw. 800 °C erfolgten. Aus Zeitgriinden wurden diese Messreihen
mit dem schnelleren THW-Verfahren durchgefiihrt. Zwar liegen die Extinktionskoeffizienten aller drei

Probenmaterialien in einem Bereich, wo man aufgrund der numerischen Berechnungen von Eserr [48]
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und Tran [202] prinzipiell eine scheinbare Warmeleitfahigkeit erwartet (s. Abschn. 3.4.2). In Kap. 7
konnte jedoch gezeigt werden, dass sich die Unterbestimmung der eff. Warmeleitfahigkeit im THW-
Verfahren nur auf den Strahlungsanteil Ag auswirkt, woraus sich ein scheinbarer Extinktionskoeffizient
E, ergibt. Hingegen kann der Leitungsanteil A; =Ap +Ap korrekt bestimmt werden. Dies ist zumin-
dest bis A; = 34,6 mW/m K bereits experimentell abgesichert und wird als giiltig angenommen, solange
Ar nicht grofSer als ca. 100mW/mK ist (vgl. Abschn. 7.4). Dabei entspricht A; =100 mW/mK in etwa
dem maximalen Wert, der fiir exp. Perlit bei 800 °C und in einer Luftatmosphire bei Umgebungsdruck
erwartet wird. Betrachtet man nur den gasdruckabhéngigen Anteil Ap, so erhdlt man mit dieser Annah-
me auch unter Verwendung des THW-Verfahrens Werte, die von der Unterbestimmung unbeeinflusst
sein sollten. Vielmehr ist bei hohen Gasdriicken aufgrund der bisherigen Untersuchungen fiir feuerfeste
HT-Dammstoffe eher von einer Uberbestimmung auszugehen (vgl. Abschn. 3.4.3). Diese Thematik wird
jedoch erst in Abschn. 8.2 behandelt, wo auch ein Abgleich mit GHP-Messungen erfolgt.

Im Verlauf dieses Abschnitts werden die THW-Messdaten jeder Messreihe zunédchst so aufbereitet, dass
Ap als Funktion von p dargestellt werden kann (Abschn. 8.1.1). Im Anschluss wird die in Abschn. 3.3
identifizierte und ausgewahlte Modellgleichung fiir Ap auf die aufbereiteten Messdaten angewandt. Da-
bei erfolgt eine Weiterentwicklung dieser Gleichung, sodass die beobachtete Temperaturabhédngigkeit
von Ap mit moglichst wenig freien Parametern korrekt wiedergegeben wird (Abschn. 8.1.2). Nach An-
wendung der weiterentwickelten Modellgleichung auf die Messdaten werden die Ergebnisse, die sich
hieraus ableiten lassen, diskutiert (Abschn. 8.1.3).

8.1.1 Darstellung und Beschreibung der Messdaten

Die Warmeleitfahigkeit Argw (p), die in jeder Messreihe bestimmt wurde, ist zunéchst eine scheinbare
Wairmeleitfahigkeit, denn sie enthélt gemafS den Erkenntnissen aus Kap. 7 einen unterbestimmten Strah-
lungsanteil Ag. Um den gasdruckabhidngigen Anteil Ap(p) zu extrahieren, wurde eine Anpassung der

nachfolgenden Gleichung auf die Arpy (p)-Daten aus jeder Messreihe vorgenommen:

Y1 Ao YA
PH,I PH,z
- 1+==

Araw (P) = Araw (p = 0) + (8.1)

1+

Diese Gleichung ergibt sich, indem man den gasdruckabhingigen Anteil in Gl. 3.3 durch Gl. 3.10 ersetzt
und zusétzlich berticksichtigt, dass mit dem THW-Verfahren im evakuierten Zustand anstelle von Ay, die
scheinbare Warmeleitfahigkeit Ay (p — 0) gemessen wird. Fit-Parameter in Gl. 8.1 sind Aty (p — 0),
die Vorfaktoren ¥; und ¥, sowie die Halbwertsdriicke py ; und py 7. Die temperaturabhéngige Kon-
tinuumswarmeleitfahigkeit Ay der Luft ist durch Abb. 2.2 bzw. Gl. 2.54 festgelegt. Nach erfolgter An-
passung wurde der jeweilige Ay (p — 0)-Wert, der sich fiir jede Messreihe ergab, von den Ay (p)-
Messdaten subtrahiert, um Ap(p) zu erhalten. Hierdurch wird auch der durch das THW-Verfahren un-
terbestimmte Strahlungsanteil, der ausschlieSlich in Aty (p — 0) eingeht, eliminiert. Die gefitteten Wer-
te fiir Arpyw (p — 0) waren stets in guter Ubereinstimmung mit den beim jeweils niedrigsten Gasdruck
einer Messreihe tatsdchlich gemessenen Aty (p)-Werten, welche bereits in Kap. 7 verwendet wurden
und in den Abbn. 7.2 bis 7.4 enthalten sind. Die entsprechenden Abweichungen waren in der Regel klei-
ner als 3 %. Ein sehr dhnliches Ergebnis fiir Ap(p) hétte man deshalb auch erhalten, wenn man die rein
experimentelle Differenz zwischen den gasdruckabhédngigen Messwerten Aty (p) und dem jeweiligen

Messwert beim niedrigsten Gasdruck einer Messreihe gebildet hitte.

Die experimentellen Werte fiir Ap(p), die auf die soeben beschriebene Weise bestimmt wurden, sind in
den Abbn. 8.1 (fiir Raumtemperatur), 8.2 (fiir 400 °C) und 8.3 (fiir 800 °C) gezeigt. Wie in Abschn. 2.4.3
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beschrieben, erwartet man bei der Auftragung tiber einer logarithmischen Druckachse einen S-férmigen
Kurvenverlauf (vgl. Abb. 2.3), der auch in allen drei Abbildungen zu sehen ist. Insbesondere fiir die Pro-
benmaterialien P-0,14 und P-0,14-T sowie bei den beiden héheren Temperaturen sind die Kurven jedoch
zum Teil so weit auf der Druckachse nach rechts verschoben, dass das Plateau der Gaswérmeleitung im
Kontinuum selbst bei Umgebungsdruck noch nicht erreicht wird. Die mit zunehmender Temperatur ho-
here Unsicherheit der indirekt bestimmten Ap (p)-Messdaten resultiert vorwiegend daher, dass die direkt
gemessenen Aty (p)-Absolutwerte ansteigen. Dabei entspricht die Subtraktion von Ay (p — 0) nur
einer Verschiebung der Messdaten auf der A-Achse, sodass sich in den Abbn. 8.2 u.8.3 auch fiir Ap = 0
Unsicherheiten groer null ergeben. Fiir P-1,5 ist zudem die erhohte Messunsicherheit bei T =800 °C zu
berticksichtigen (vgl. Abschn. 5.3). Die Berechnung der Fit-Kurven, die in den Abbildungen ebenfalls
enthalten sind, erfolgte nicht tiber Gl. 8.1, sondern wird in Abschn. 8.1.3 beschrieben.

Fiir das Probenmaterial P-1,5 wurde die Gasdruckabhingigkeit der eff. Warmeleitfahigkeit bereits von
BEIKIRCHER & DEMHARTER [ 13] bei der Mitteltemperatur T = 64 °C untersucht. Nachdem sich die Kontinu-
umswarmeleitfidhigkeit der Luft bei dieser Temperatur gegeniiber Raumtemperatur um weniger als 10 %
unterscheidet (vgl. Abb. 2.2), ist ndherungsweise ein Vergleich mit den THW-Messdaten in Abb. 8.1 m&g-
lich: Wahrend die jeweiligen experimentellen Ergebnisse bei hohen Gasdriicken (10 hPa < p <1.000 hPa)
gut ibereinstimmen, liegen die Messdaten aus Abb. 8.1 bei niedrigen Gasdrticken (0,01 hPa <p <1hPa)
im Mittel um ca. 50 % hoher. Als Grund fiir diese Abweichung kann die hohere Dichte des Perlit-Pulvers
(p=68,2kg/m> [13]) bei BEikiRcHER & DEMHARTER angefiihrt werden: Diese entspricht einer dichteren
Packung der Korner, welche zu einem kleineren effektiven Porendurchmesser d. und somit zu einem
groBeren Halbwertsdruck fithrt (vgl. Gl. 2.61). Fiir einen hoheren Halbwertsdruck (bzw. kleineres d,.)
erwartet man bei niedrigen Gasdriicken genau die beobachtete Reduzierung der Gaswérmeleitung (vgl.
Abb. 2.3).
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Abbildung 8.1: Gasdruckabhangiger Anteil Ap der eff. Warmeleitfahigkeit fiir die Probenmaterialien P-1,5, P-0,14
und P-0,14-T als Funktion des Gasdrucks bei Raumtemperatur. Konkret betrug die Labortemperatur wahrend der
Messreihe fiir P-1,5 ca. 22 °C, fiir P-0,14 ca. 24 °C und fiir P-0,14-T ca. 27 °C.
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Abbildung 8.2: Gasdruckabhdngiger Anteil Ap der eff. Warmeleitfahigkeit fiir die Probenmaterialien P-1,5, P-0,14
und P-0,14-T als Funktion des Gasdrucks bei T =400 °C.
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Abbildung 8.3: Gasdruckabhangiger Anteil Ap der eff. Warmeleitfahigkeit fiir die Probenmaterialien P-1,5, P-0,14
und P-0,14-T als Funktion des Gasdrucks bei T =800 °C.
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Der qualitative Vergleich der reinen Perlit-Pulver P-1,5 und P-0,14 zeigt, dass die S-Kurve des feiner struk-
turierten Materials (P-0,14) unabhéngig von der Temperatur stets weiter rechts auf der Druckachse liegt.
Somit ergeben sich bei kleinen und mittleren Gasdriicken (0,01 hPa <p <30hPa) niedrigere Ap-Werte.
Gleichzeitig sind jedoch bei hohen Gasdriicken fiir P-0,14 (100 hPa < p <1.000 hPa) grofiere A p-Werte als
fur P-1,5 festzustellen. Ein derartiges Verhalten stellte sich auch bei den Messungen von DemMLING her-
aus, der mit einer stationdren Rohrapparatur ebenfalls Perlit-Sorten mit unterschiedlichen Kérnungen
und Dichten untersuchte [40, S. 113]. Die Erkldrung fiir die Verschiebung der S-Kurve nach rechts ist
sowohl bei DemMLING als auch in den Abbn. 8.1 bis 8.3, dass die kleineren effektiven Porendurchmesser
d. des jeweils feineren Materials zu hoheren Halbwertsdriicken fiithren (s. Gl. 2.61). Unabhéngig davon
sind die grofleren Ap-Werte bei hohen Gasdriicken in beiden Féllen dadurch bedingt, dass das feinere
Material eine hohere Dichte und somit einen hoheren Festkorperanteil aufweist, was zu einer stiarkeren
Auspragung der Festkorper-Gas-Kopplung fiihrt.

Die Ap-Werte des reinen, ungetriibten Perlit-Pulvers P-0,14 und der optimierten, getriibten Pulvermi-
schung P-0,14-T unterscheiden sich unabhéngig von der Temperatur nur sehr gering (vgl. Abbn. 8.1 bis
8.3). Dies kann damit begriindet werden, dass das Triibungsmittel selbst bei einem Massenanteil von
40 % aufgrund des Dichteverhiltnisses nur einen geringen Volumenanteil (ca. 8 %) in der Mischung
einnimmt. Somit wirkt es sich jeweils nur geringfiigig auf den Halbwertsdruck und auf die Festkorper-
Gas-Kopplung aus. Eine detailliertere und quantitative Betrachtung erfolgt in Abschn. 8.1.3.

8.1.2 Weiterentwicklung der bestehenden Modellgleichung zur Gasdruck- und
Temperaturabhingigkeit

Bei der im vorangehenden Abschnitt erfolgten Anpassung von Gl. 8.1 an die Ay (p)-Messdaten wur-
den die Fit-Parameter Ay (p—0), ¥, ¥z, py ; und py 7 fiir jede der insgesamt neun Messreihen neu
bestimmt. Dies ist dadurch begriindet, dass das Ziel dieser Anpassung lediglich darin bestand, die je-
weiligen Ay (p — 0)-Werte aus saimtlichen A1y (p)-Daten jeder Messreihe moglichst exakt zu bestim-
men. Aufgrund der Theorie der Gaswarmeleitung (Gl. 2.61) erwartet man jedoch, dass die Halbwerts-
driicke py; ; und py 7 eine definierte Temperaturabhidngigkeit haben, die durch den in Anh. B behandel-
ten Faktor Z(T) gegeben ist. Nachfolgend soll der gasdruckabhéngige Anteil Ap der eff. Warmeleitfahig-
keit, der in den Abbn. 8.1 bis 8.3 fiir die drei Probenmaterialien P-1,5, P-0,14 und P-0,14-T bei drei unter-
schiedlichen Temperaturen gezeigt ist, unter Verwendung der Modellgleichung von Kacaner (GL. 3.10)
aus Abschn. 3.3 beschrieben werden. Aus der Kombination der GIn. 3.10 u.2.61 erhélt man fiir diese
Modellgleichung den folgenden Ausdruck:

YiAg(T) Yz A(T)
Z(T) Z(T)
1 + dC,I 14 l dC,Z 14

Ap(p, T) = (82)

Dabei sind d,. ; und d ; die effektiven Porendurchmesser des Innen- bzw. Zwischenraumvolumens (vgl.
Gl 2.61 u. Abschn. 3.3). Sie sind als temperaturunabhéngige Strukturparameter eines gegebenen Pro-
benmaterials zu verstehen, sodass sie — anders als py; ; und py 7 in Abschn. 8.1.1 - nicht fiir jede unter-
schiedliche Temperatur von neuem an die Messdaten anzupassen sind.

Die durch GI. 8.2 gegebene, urspriingliche Version der Modellgleichung von Kacaner [96, S. 70-77]
wurde nun an die Ap-Messdaten in den Abbn. 8.1 bis 8.3 angefittet. Dabei wurden die Parameter A (T)
und Z(T), die durch Gl. 2.54 bzw. Gl. B.5 gegeben sind, bei jeder der drei Temperaturen als fester Wert fiir
die Fit-Routine gesetzt. Die effektiven Porendurchmesser d. ; und d. ; wurden aus einer Anpassung an
die A p-Messdaten bei Raumtemperatur bestimmt und bei den hheren Temperaturen (400 °C und 800 °C)
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ebenfalls fixiert.”> Lediglich die Vorfaktoren ¥; und ¥, welche mit der in Abschn. 2.4.5 beschriebenen
Festkorper-Gas-Kopplung in Verbindung gebracht werden kénnen (s. Abschn. 3.3), wurden bei jeder
Temperatur als freie Parameter der Fit-Routine definiert und angepasst.

In den Resultaten der Anpassung zeigte sich, dass die A p-Messdaten fiir alle drei Probenmaterialien und
alle drei Temperaturen gut {iber Gl. 8.2 wiedergegeben werden kénnen. Jedoch nahmen die Parameter
Y, und ¥ fiir jede der neun Messreihen andere Werte an, wobei insbesondere in Bezug auf das Tempe-
raturverhalten keine eindeutige Systematik erkennbar war. Beispielsweise wurde fiir P-0,14 beobachtet,
dass ¥; von Raumtemperatur hin zu 400 °C abnahm und anschliefSend von 400 °C hin zu 800 °C wieder
zunahm, wahrend ¥, ein genau entgegengesetztes Verhalten zeigte. Physikalisch sinnvoll wire es je-
doch, wenn die Vorfaktoren ¥; und ¥, entweder komplett temperaturunabhéngig wéren (dies wiirde
darauf hindeuten, dass die Festkorper-Gas-Kopplung nur von der Materialstruktur abhéngt), oder eine
streng monotone Temperaturabhangigkeit aufweisen. Der einzige Ansatz einer Systematik, der in den
angepassten Werten von ¥; und ¥, festgestellt werden konnte, bestand darin, dass die Summe ¥; + ¥,
fur jedes der drei Probenmaterialien mit steigender Temperatur stets kleiner wurde.

Die vorangehenden Beobachtungen deuten darauf hin, dass zwischen den Vorfaktoren ¥; und ¥, eine
hohe Abhiéngigkeit besteht. Lisst man beide Parameter fiir jede Temperatur frei, so fiihrt dies zu dem
soeben beschrieben nicht-systematischen Verhalten. Folglich wurde versucht, Gl. 8.2 dahingehend zu
modifizieren, dass die Freiheitsgrade der Gleichung reduziert werden. Hierzu wurden die Parameter
H; =Y; und H, =¥, /¥, eingefiihrt, mit denen sich folgende Abwandlung von Gl. 8.2 ergibt:

1 H,
Ap(p,T) = Hy(T) Ao(T) ( 77 + —o7 ) (8.3)
1+ 40 14 4D

dc,l P dc,Z p

Die Idee dieser Weiterentwicklung der urspriinglichen Modellgleichung von Kacaner [96, S. 70-77]
(GL. 8.2) besteht darin, dass eine Temperaturabhédngigkeit nur fiir den Parameter H, (T) zugelassen wird,
wéhrend H, fiir ein bestimmtes Probenmaterial als konstant angesetzt wird. Letzteres ldsst sich damit
begriinden, dass der Parameter H; lediglich das Gewichtungsverhiltnis zwischen der Gaswérmeleitung
im Innen- und Zwischenraumvolumen ausdrtickt. Dieses Verhdltnis sollte ausschliefslich von der Mate-

rialstruktur abhdngen und somit temperaturunabhingig sein.

Wie bereits Gl. 8.2 wurde auch die weiterentwickelte Version (Gl. 8.3) an die Ap-Messdaten in den
Abbn. 8.1 bis 8.3 angepasst. Das hierbei angewandte Verfahren war im Wesentlichen identisch wie be-
reits im Zusammenhang mit Gl. 8.2 beschrieben. Der einzige Unterschied bestand darin, dass H, tiber die
Anpassung an die A p-Messdaten bei Raumtemperatur bestimmt wurde und im Anschluss bei den héhe-
ren Temperaturen (400 °C und 800 °C) als fester Parameter definiert wurde. Hingegen wurde H; — wie

vormals ¥} und ¥ — fiir jede Temperatur als freier Parameter der Fit-Routine definiert und angepasst.

Auch mit Gl. 8.3 war nach Anpassung der Parameter d, ;, d,  und H, (bei Raumtemperatur) sowie H;
(bei Raumtemperatur, 400 °C und 800 °C) fiir jedes Probenmaterial eine gute Beschreibung der Mess-
daten moglich. Der jeweilige Verlauf der Fit-Kurven, die einerseits tiber Gl. 8.2 und andererseits tiber
Gl 8.3 bestimmt wurden, war fiir jede der neun Messreihen praktisch identisch. Auch die tiblichen Maf3-
grofien zur Beurteilung der Anpassungsgiite (Summe der Fehlerquadrate, Bestimmtheitsmaf3) blieben
nahezu unverandert. Aus den Resultaten der Anpassung ergab sich nun jedoch ein systematisches Tem-
peraturverhalten fiir den Parameter H;: Fiir jedes der drei Probenmaterialien konnte beobachtet werden,
dass H; (T) zunédchst von Raumtemperatur hin zu 400 °C um jeweils einen bestimmten Betrag, und an-
schlieiend von 400 °C hin zu 800 °C nochmals um ungefahr denselben Betrag abnahm. Dies zeigt, dass

92Die Begriindung, warum zur Bestimmung von d,. ; und d,. , die Messreihen bei Raumtemperatur gegeniiber denen bei hé-
heren Temperaturen besser geeignet sind, findet sich in Abschn. 8.1.3.
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die urspriinglich bestehende Abhingigkeit zwischen den Vorfaktoren ¥; und ¥, durch die Einfithrung
der Parameter H (T) und H, (als temperaturunabhingige Konstante fiir ein gegebenes Probenmaterial)
eliminiert werden konnte.

Es liegt nun nahe, den Parameter H,, der als strukturbedingter Gewichtungsfaktor zwischen der Gaswér-
meleitung in den inneren bzw. duSeren Poren aufgefasst werden kann (s. 0.), aus Gl. 8.3 zu eliminieren,
und die Gewichtung stattdessen iiber die zugehorigen Porosititen ®; = & — ®, und ¢, vorzunehmen.
Dies fiihrt zu folgender Gleichung:

- P
Ap(p, T) = H(T) Ay(T) ( e+ ) (8.4)
1 * dc,l p 1 dc,Z p

Die Parameter Hy (T) und H, aus Gl. 8.3 hdngen tiber die Beziehungen H, (T) = ®; H(T) und H, = ®,/®;
mit dem neuen Parameter H(T) und den beiden Porositiaten ®; und &, zusammen. Ahnlich wie die Vor-
faktoren ¥; und ¥, in Gl. 8.2 kann H(T) in Gl. 8.4 mit der Erh6hung der Gaswirmeleitung, und somit mit
der Festkorper-Gas-Kopplung in Verbindung gebracht werden. Dies kann auch daran veranschaulicht
werden, dass sich bei hohen Gasdriicken (p — o) der Zusammenhang Ap(T) = ® H(T) Ao(T) aus Gl. 8.4
ergibt. Deshalb wird H(T) im Folgenden als Kopplungsparameter bezeichnet. Gleichung 8.4 kann als
Weiterentwicklung der urspriinglichen Modellgleichung von Kacaner [96, S. 70-77] (GL. 8.2) aufgefasst
werden, welche um die Temperaturabhéngigkeit der Festkdrper-Gas-Kopplung —ausgedriickt durch den
Kopplungsparameter H(T) — in Pulvern mit innerer Porositdt (wie exp. Perlit) erweitert wurde.

Ebenso wie GI. 8.2 und GI. 8.3 wurde auch Gl. 8.4 an die A p-Messdaten in den Abbn. 8.1 bis 8.3 angepasst.
Diese Anpassung sowie die daraus abgeleiteten Ergebnisse werden im nidchsten Abschnitt behandelt.

8.1.3 Anwendung der weiterentwickelten Modellgleichung und Diskussion der
Ergebnisse

Die Fit-Kurven in den Abbn. 8.1 bis 8.3 wurden bestimmt, indem die weiterentwickelte Modellgleichung
(Gl. 8.4) an die experimentellen Ap-Daten angepasst wurde. Hierbei wurden die einzelnen Parameter
der Gleichung bei den verschiedenen Temperaturen wie folgt ermittelt:

- Die Kontinuumswérmeleitfihigkeit Ay der Luft wurde bei gegebener Temperatur der jeweiligen
Messreihe tiber Gl. 2.54 mit den dort angegebenen Koeffizienten berechnet und fiir die Fit-Routine
als fester Wert gesetzt.

— Der Parameter Z, der die Temperaturabhéngigkeit des Halbwertsdrucks enthilt, und aufgrund der
theoretischen Uberlegungen in Anh. B ebenfalls bei gegebener Temperatur festgelegt ist, wurde
nach Gl. B.5 mit den Koeffizienten fiir Luft aus Tab. B.1 bestimmt.

- Die effektiven Porendurchmesser d, ; und d. ; wurden fiir jedes Probenmaterial an die Messreihen
bei Raumtemperatur (Abb. 8.1) angepasst. Nachdem d. ; und d,. ; geméafs Gl. 2.61 mit den jeweili-
gen Halbwertsdriicken py; ; und pyy 7 zusammenhéngen, sind die Messreihen bei Raumtemperatur
hierfiir am besten geeignet. Dies ist dadurch begriindet, dass sie die S-Kurve der Gasdruckabhan-
gigkeit vollstdndiger abbilden als die Messreihen bei 400 °C und 800 °C (vgl. Abbn. 8.2 u.8.3) und
somit mehr Information tiber die Halbwertsdriicke enthalten. Nachdem d,.; und d. ; durch die
Anpassung bei Raumtemperatur bestimmt waren, wurden sie bei 400 °C und 800 °C als feste Werte
ftir die Fit-Routine gesetzt.
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— Die (Gesamt-)Porositdt & wurde tiber Gl. 2.8 aus der Schiittdichte pp und der Reindichte pr des
jeweiligen Probenmaterials berechnet und fiir die Anpassung fixiert. Die Schiittdichte der Pulver-
proben war bei den gasdruckabhéngigen THW-Messungen identisch wie bei den evakuierten Mes-
sungen in Kap. 7, d.h. pp = (56,7 £ 1,5) kg/m3 fur P-1,5, pp = (180,7 £ 2,2) kg/m3 fir P-0,14 und
op=(2632+28)kg/ m? fiir P-0,14-T. Die Reindichte wurde bei den ungetriibten Perlit-Pulvern
P-1,5 und P-0,14 auf den Wert pr =2.550kg/m? gesetzt (vgl. Abschn. 2.2.3). Fiir die Pulvermi-
schung P-0,14-T wurde pr 5y =2.780kg/m? iiber Gl. D.4 aus den Reindichten py p =2.550 kg/m3
fiir exp. Perlit und pr r =3.210kg/m? [52] fiir SiC berechnet.

- Die duflere Porositdt &, wurde bei der ersten Anpassung an die Messreihen bei Raumtemperatur
(s.0.) zundchst als freier Fit-Parameter gesetzt. Hierbei ergaben sich die Werte &, = 0,52 fiir P-1,5,
@, =0,26 fiir P-0,14 und ®, = 0,323 fiir P-0,14-T. Die Werte der beiden reinen Perlit-Pulver liegen
demnach auflerhalb des Intervalls 0,30 < ®, < 0,45, welches sich in Abschn. 2.2.3 als realistisch fiir
exp. Perlit herausgestellt hatte.”> Entsprechend der am néchsten gelegenen Intervallgrenze wurde
deshalb ®; =0,45 fiir P-1,5 und ®; =0,3 fiir P-0,14 als fester Wert — sowohl fiir die Anpassung
bei Raumtemperatur als auch spéter bei 400 °C und 800 °C — gesetzt. Die Ubereinstimmung der Fit-
Kurven mit den Messdaten wurde hierdurch nur unwesentlich beeinflusst. Fiir P-0,14-T erscheint
hingegen bereits der Wert &, = 0,323, der sich aus der freien Anpassung ergab, realistisch, sodass
dieser Wert verwendet und ebenfalls fixiert wurde.

— Der Kopplungsparameter H ist der einzige stets freie Fit-Parameter, der sowohl bei Raumtempera-

tur als auch bei den beiden hoheren Temperaturen jeweils an die Messdaten angepasst wurde.

Wie aus den Abbn. 8.1 bis 8.3 ersichtlich ist, konnen die auf diese Weise bestimmten Fit-Kurven die
Ap-Messdaten aller drei Probenmaterialien sehr gut wiedergeben. Abweichungen, die nicht vollstandig
durch die experimentelle Unsicherheit abgedeckt sind, ergeben sich lediglich fiir P-0,14 bei T =400 °C im
Druckbereich 1hPa <p < 30hPa sowie fiir P-0,14-T bei T =800 °C im Druckbereich 3hPa <p <100hPa.
Dies zeigt, dass die weiterentwickelte Modellgleichung (Gl. 8.4) offensichtlich gut zur Beschreibung der
Gasdruckabhéngigkeit der eff. Warmeleitfahigkeit von exp. Perlit geeignet ist. Weiterhin ist dies auch
eine experimentelle Bestédtigung fiir die rein theoretische Beschreibung der Temperaturabhédngigkeit des
Halbwertsdrucks in Anh. B, welche im Faktor Z(T) resultiert (s. Abb. B.3 u. Gl. B.5). Die Werte der
Parameter H, ®, d.; und d, , die sich aus der oben beschriebenen Anpassung ergaben, werden im
Folgenden noch niher betrachtet und diskutiert.

Strukturparameter der Probenmaterialien

Die Parameter ®, ®, d.; und d. z in Gl. 8.4 kdnnen mit der Struktur des jeweiligen Probenmaterials
assoziiert werden und sind somit temperaturunabhingig. Dabei ist die (Gesamt-)Porositit & gemaf3
GL. 2.8 iiber die Schiitt- und Reindichte des jeweiligen Materials festgelegt (s.o0.). Die dufSere Porositat
®, (innerhalb der Grenzen 0,30 < ®, < 0,45) sowie die beiden effektiven Porendurchmesserd, ; und d,. ,
wurden — wie soeben beschrieben — durch Anpassung an die Messdaten bei Raumtemperatur (Abb. 8.1)
bestimmt. Tabelle 8.1 enthilt die auf diese Weise ermittelten Werte samtlicher Strukturparameter der
drei Probenmaterialien.

Zunidchst wird auf den effektiven Porendurchmesser d,; des Innenraumvolumens eingegangen. Fiir

die reinen Perlit-Pulver P-1,5 und P-0,14 ldsst sich eine hinreichend gute Ubereinstimmung mit den

%Zwar kann die duBere Porositit bei ellipsoid-formigen Partikeln auch kleinere Werte (®, =0,26) annehmen (s. Ab-
schn. 2.2.3), jedoch besteht P-0,14 vorwiegend aus runden Kornern (vgl. Abschn. 4.1), sodass @ =0,3 als untere Grenze rea-
listischer erscheint.
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Tabelle 8.1: Strukturparameter in Gl. 8.4 zur Beschreibung des gasdruckabhéngigen Anteils Ap der eff. Warmeleit-
fahigkeit fiir die Probenmaterialien P-1,5, P-0,14 und P-0,14-T. Die effektiven Porendurchmesser d. ; und d,. ; sowie
die duflere Porositit &, wurden durch Anpassung an Messdaten bei Raumtemperatur (Abb. 8.1) ermittelt. Die
Gesamtporositdt ® wurde tiber Gl 2.8 berechnet.

Probenmaterial ®[1] ®,[1] d.;[um] d.z[pm]

P-1,5 0978 0450 435%32 907x58
P-0,14 0929 0,300 898%0,52 130x11
P-0,14-T 0905 0323 512%+0,34 109%8

in Abschn. 2.2.4 bzw. Abschn. 4.1 gezeigten REM-Aufnahmen (Abbn. 2.1a u.2.1b bzw. Abb. 4.2) und
Lichtmikroskop-Bildern (Abb. 4.1) feststellen: Geméaf§ den Ausfiithrungen in Abschn. 4.1 liegt der visu-
elle Porendurchmesser, der jedoch nur einen Richtwert darstellen kann, fiir P-1,5 im Bereich 20-50 pm
und fiir P-0,14 im Bereich 10-20 um. Die d. ;-Werte aus Tab. 8.1 liefern fiir diese Gréflenordnungen der
Porendurchmesser jeweils eine gute Bestatigung: Fiir P-1,5 liegt d. ; = (43,5 + 3,2) um innerhalb des visu-
ellen Bereichs, wenn auch nahe an der oberen Grenze. Fiir P-0,14 ist d. ; = (8,98 = 0,52) um nur minimal
kleiner als die untere Grenze des visuellen Bereichs.

Die effektiven Porendurchmesser d. ; des Zwischenraumvolumens in Tab. 8.1 lassen sich mit den Wer-
ten vergleichen, die man gemaf} Gl. 2.62 aufgrund der Korndurchmesser Dy erwartet. Hierbei ist ® in
Gl. 2.62 durch ®; zu ersetzen. In Abschn. 4.1 wurde der Bereich 200 um < Dg <1.000 pm als typisch
fir P-1,5 und der Bereich 20 pm < Dy <100 pm als typisch fiir P-0,14 identifiziert. Hiermit ergibt sich
240 um <d. 7 <1.200 pm fiir P-1,5 bzw. 19 pm <d. 7 <95 pm fiir P-0,14 als jeweiliger Bereich, innerhalb
dessen d. ; erwartungsgemaf$ (nach Gl. 2.62) liegen sollte. Erneut sind die d, ,-Werte aus Tab. 8.1 dies-
beziiglich in der richtigen Grofsenordnung. Fiir P-1,5 liegt d,, , = (907 £ 58) pm wiederum innerhalb des
erwarteten Bereichs und ndher an der oberen Grenze. Fiir P-0,14 ist die Ubereinstimmung schlechter und
d.z = (130+11) pm ist geringfiigig hoher als die obere Grenze des erwarteten Bereichs.

Fiir die getriibte Pulvermischung P-0,14-T ergeben sich aus Tab. 8.1 kleinere effektive Porendurchmesser
d.;und d. 7 als fiir das ungetriibte Material P-0,14. Dies ist insofern plausibel, da das Triibungsmittel
SIC-2 das Hohlraumvolumen des Perlit-Pulvers besetzt und hierdurch den effektiven Porendurchmes-
ser verringert. Die Verringerung des d, ;-Werts liegt dabei in der Grofsenordnung des mittleren Partikel-
durchmessers von SIC-2 (vgl. Tab. 4.2). Die Verringerung des d.. z-Werts fillt demgegeniiber grofser aus,
jedoch kénnen sich in den deutlich grofieren Poren des Zwischenraumvolumens auch mehrere einzelne
SiC-Partikel bzw. zusammenhéngende Partikelgruppen anlagern.

Die dufiere Porositdt @ in Tab. 8.1 ist fiir P-1,5 hoher als fiir P-0,14. Dabei ist zu berticksichtigen, dass
beide Werte bereits innerhalb des Intervalls 0,30 < &, < 0,45 fixiert wurden. Bei freier Anpassung durch
die Fit-Prozedur hitten sich die Werte &, = 0,52 fiir P-1,5 und &, = 0,26 fiir P-0,14 ergeben, jedoch oh-
ne dass sich hierdurch die Ubereinstimmung der Fit-Kurven mit den experimentellen Daten signifikant
verbessert hitte (s.0.). Eine mogliche Erklarung dafiir, dass P-1,5 einen groieren ®,-Wert aufweist als
P-0,14, ist die unregelmafsigere Partikelform, die in Abschn. 4.1 festgestellt wurde: Wahrend sich rundli-
che Partikel (P-0,14) im Allgemeinen gleichméfSiger anordnen und somit dichter packen lassen, kénnen
bei unférmigen Partikeln (P-1,5) Verkantungen auftreten, die zu einem grofieren Zwischenraumvolu-

men fiithren.
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Temperaturabhidngigkeit des Kopplungsparameters

Wie zu Beginn dieses Abschnitts ausgefiihrt, wurde der Kopplungsparameter H(T) in Gl. 8.4 als einziger
stets freier Parameter fiir jede Temperatur und jedes Probenmaterial an die experimentellen Daten in den
Abbn. 8.1 bis 8.3 angepasst. Die Werte, die sich aus der Fit-Prozedur ergaben, sind in Tab. 8.2 aufgelistet
und in Abb. 8.4 grafisch dargestellt. Wie die Abbildung zeigt, nimmt der Kopplungsparameter allgemein
mit hoherer Temperatur ab. Dabei ldsst sich die Temperaturabhidngigkeit H(T) gut iiber einen linearen
Zusammenhang beschreiben:

H(T) =Cy+C, T[°C] (8.5)

Die entsprechenden Ausgleichsgeraden sind fiir jedes Probenmaterial ebenfalls in der Abbildung einge-
zeichnet (durchgezogene Linien); die angepassten Koeffizienten Cy und C; sind in Tab. 8.3 enthalten.
Weiterhin ist aus Abb. 8.4 ersichtlich, dass H(T) fiir P-1,5 bei T ~ 700 °C kleiner als eins wird. Dieses
Verhalten ist deshalb auffallig, weil es bedeuten wiirde, dass die Festkorper-Gas-Kopplung nicht nur
verschwinden, sondern in eine Art negative Kopplung tibergehen wiirde. Im Folgenden wird der fiir
H(T) beobachtete Temperaturverlauf noch néher diskutiert.

Die Abnahme des Kopplungsparameters mit steigender Temperatur hatte sich bereits in Abschn. 8.1.2
angedeutet, denn auch hier wurde beobachtet, dass die Summe ¥; + ¥, in Gl 8.2, bzw. der Parame-
ter H1(T) in Gl. 8.3 bei der Anpassung an die Messdaten mit hoherer Temperatur schrittweise kleiner
wurde. Diese Verringerung, die fiir alle drei Probenmaterialien beobachtet wird, fithrt zu der Folgerung,
dass die Festkorper-Gas-Kopplung in exp. Perlit nicht alleine von der Materialstruktur abhiangt, da H
sonst temperaturunabhingig sein miisste. Dies ist auch physikalisch plausibel, was wie folgt begriindet
ist: Allgemein driickt das Phdanomen der Kopplung aus, dass der gasdruckabhidngige Anteil Ap im Kon-
tinuum (d. h. bei voll ausgepragter Gaswarmeleitung) aufgrund des KurzschliefSens von thermischen
Widerstanden der Festkorperstruktur grofer ist als die Warmeleitfahigkeit A, welche die ohnehin (d. h.
auch ohne Kopplung) stattfindende Gaswarmeleitung beschreibt (vgl. Abschn. 2.4.5). Die Kopplung
wird umso grofer ausfallen, je hoher die Warmeleitfahigkeit A} des massiven Festkdrpervolumens in
Bezug auf A ist, denn als Folge der kurzgeschlossenen thermischen Widerstiande kann die Warmelei-
tung in grofieren Teilen des Mediums mit einer hoheren Warmeleitfahigkeit (A7) erfolgen. Dies bedeutet
auch, dass im (hypothetischen) Fall A} = A, keine Kopplung zu erwarten ist, da die Warmeleitung tiber
die Festkorperphase auch bei kurzgeschlossenen Widerstinden mit derselben Warmeleitfahigkeit statt-
findet wie in der Gasphase. Das Verhiltnis A}/ ist somit (zumindest qualitativ) ein Maf fiir die zu
erwartende Auspragung der Festkorper-Gas-Kopplung. Zieht man die Abbn. 2.2 u.2.4 heran, so ist er-
sichtlich, dass Ay zwischen Raumtemperatur und 800 °C im Verhiltnis starker ansteigt als A}, sodass der
Quotient A% /Ay mit steigender Temperatur kleiner wird. Dies resultiert wie soeben beschrieben in einer
Reduktion der Festkorper-Gas-Kopplung, sodass sich die beobachtete Abnahme von H(T) hierdurch
erkldren ldsst.

Tabelle 8.2: Kopplungsparameter H fiir die Probenmaterialien P-1,5, P-0,14 und P-0,14-T bei drei verschiedenen
Temperaturen, bestimmt durch Anpassung von Gl. 8.4 an die THW-Messdaten fiir A, in den Abbn. 8.1 bis 8.3.

Probenmaterial H[1] (T=25°C) HI[1](T=400°C) HI[1] (T =800°C)

P-1,5 1,628 £0,101 1,340 £ 0,130 0,785+ 0,258

P-0,14 2,327 £0,073 2,027 £0,067 1,809 £ 0,067

P-0,14-T 2,408 £ 0,075 2,232 10,064 2,033+ 0,056
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Wie in Abb. 8.4 erkennbar ist, unterschreitet die Ausgleichsgerade des Kopplungsparameters fiir P-1,5
bei T =~ 700°C den Wert eins. Dies wiirde zum Ausdruck bringen, dass die Festkorper-Gas-Kopplung
nicht nur komplett verschwindet, sondern dass Ap im Kontinuum (mit & ~ 1) sogar kleiner wird als Ag.
Physikalisch ist ein solches Ergebnis, welches einer negativen Kopplung entsprache, nicht plausibel zu
begriinden. Fiir eine genauere Betrachtung konnen die sogenannten Wiener’schen Grenzformeln heran-
gezogen werden: Auf Grundlage physikalischer Prinzipien konnte WIENER zeigen, dass die Warmeleit-
fahigkeit eines Zwei-Phasen-Mediums einerseits stets kleiner ist als das mit den Volumenanteilen der
Bestandteile gewichtete arithmetische Mittel der Warmeleitfahigkeiten der einzelnen Phasen, und ande-
rerseits stets grofer als das gewichtete harmonische Mittel [218]. Dabei korrespondiert das gewichtete
arithmetische Mittel mit einer Parallelschaltung der zugehérigen thermischen Widerstdnde und das ge-
wichtete harmonische Mittel mit einer Reihenschaltung. Ubertragen auf ein pordses Medium entspricht
die Wirmeleitfdhigkeit des Zwei-Phasen-Mediums dem Leitungsanteil A; des porésen Mediums, die
beiden Warmeleitfihigkeiten der einzelnen Phasen entsprechen A7 und Ay (im Kontinuum), und die
Volumenanteile entsprechen 1 — ® bzw. ®. Hiermit ergeben sich die Wiener’schen Grenzen fiir A} wie
folgt: )

(1;—:D+/;2> SALS (A =-DP)AE 4+ PA (8.6)

F 0

MitA; =Ap +Ap und A aus Gl 2.64 sowie A\p = P H(T) Ay(T) (entspricht Gl. 8.4 mit p — oo im Kontinu-
um) erhélt man nach algebraischer Umformung den folgenden Zusammenhang fiir H(T):

1 AR(T AR(T 1-® -G AT

— (D DN hr < FD (8.7)
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Abbildung 8.4: Durch THW-Messungen bestimmter Kopplungsparameter H fiir die Probenmaterialien P-1,5, P-0,14
und P-0,14-T als Funktion der Temperatur. Gezeigt sind die experimentellen Daten aus Tab. 8.2 mit den zugehorigen
Ausgleichsgeraden (durchgezogene Linien), die oberen und unteren Grenzen fiir H(T) gemdfl Gl. 8.7 (punktierte
und gestrichelte Kurven), sowie eine korrigierte Ausgleichsgerade fiir P-1,5 (strichpunktierte Linie).



8.1. Gasdruckabhingigkeit der effektiven Warmeleitfahigkeit bei 25 °C, 400 °C und 800 °C 157

Tabelle 8.3: Koeffizienten zur Berechnung des Kopplungsparameters H(T) gemaf3 Gl. 8.5 fiir die Probenmaterialien
P-1,5, P-0,14 und P-0,14-T auf Grundlage von THW-Messungen.

Probenmaterial Co Cy

P-1,5 1,667 —9,636-10~*

P-1,5 (Korrektur) 1,646 —7,709-10~%

P-0,14 2,323 —6,620-107*

P-0,14-T 2423 —4,849-10~*

Der Temperaturverlauf der nach Gl. 8.7 berechneten unteren und oberen Grenzen fiir H(T) ist fiir al-
le drei Probenmaterialien in Abb. 8.4 als gestrichelte bzw. punktierte Kurve eingezeichnet. Dabei fallt
die obere Grenze mit steigender Temperatur ab und die untere Grenze wachst minimal an. Fiir P-0,14
und P-0,14-T verlduft die Ausgleichsgerade des Kopplungsparameters (durchgezogene Linie) stets mit
einigem Abstand zu beiden Grenzen, wihrend sie fiir P-1,5 bei etwa T =680 °C die untere Grenze un-
terschreitet. Sie liefert somit oberhalb dieser Temperatur physikalisch unsinnige Werte fiir H(T). Jedoch
ist auch festzustellen, dass sich fiir H(T =800°C) als untere Grenze der Wert 1,015 aus Gl. 8.7 ergibt,
der noch innerhalb des Intervalls der Messunsicherheit liegt (vgl. Tab. 8.2). Aus diesem Grund wurde
eine korrigierte Ausgleichsgerade berechnet, bei der H(T =800 °C) = 1,029 £ 0,014 gesetzt wurde. Somit
entspricht die untere Grenze der Unsicherheit dieses korrigierten Werts der unteren Grenze fiir H aus
der Wiener’schen Grenzformel. Zudem entspricht die obere Grenze der Unsicherheit des korrigierten
Werts der oberen Grenze der Unsicherheit des urspriinglichen Datenpunkts (vgl. Tab. 8.2). Die Aus-
gleichsgerade fiir P-1,5, die sich mit diesem korrigierten Wert fiir H(T =800 °C) ergibt, ist in Abb. 8.4
als strichpunktierte Linie eingezeichnet; die entsprechenden Koeffizienten Cy und C; fiir Gl. 8.5 sind
ebenfalls in Tab. 8.3 enthalten.

Prinzipiell wére in Bezug auf die Unterschreitung der unteren Wiener’schen Grenze auch die Erkla-
rung denkbar, dass die in Abb. 2.2 gezeigten, tabellierten Kontinuumswérmeleitfahigkeiten Ay aus [206,
S.197-220] zu hoch ausfallen, was bei der Anpassung von H(T) in Gl. 8.4 im Umkehrschluss zu niedrige
Werte mit sich bringen wiirde. Dies wiirde dann fiir alle drei Probenmaterialien gelten. Diese Erklarung
ist jedoch unwahrscheinlich, da die Ap-Werte aus [206, S. 197-220] laut dortigen Angaben gemafs der
Arbeit von LEmMMON & Jacossen [121] berechnet wurden, welche auf den experimentellen Daten von 25
Einzeluntersuchungen beruht. Die Kontinuumswérmeleitfahigkeiten kénnen deshalb als ausreichend
gesichert angenommen werden. Nachdem H(T) in Abschn. 8.2.2 auch aus GHP-Messdaten bestimmt
wird und die Unterschreitung der unteren Wiener’schen Grenze dort nicht auftritt, ist der hohe Mess-
fehler des THW-Verfahrens fiir P-1,5 und T =800 °C (vgl. Abschn. 5.3) als Erklarung tiberzeugender. Bis
zu diesem Abgleich mit GHP-Daten kann die korrigierte Ausgleichsgerade in Abb. 8.4 (strichpunktierte
Linie) zur Bestimmung von H(T) verwendet werden.

Nachdem die Temperaturabhingigkeit des Kopplungsparameters nun hinreichend diskutiert wurde,
soll abschliefend noch kurz auf die Absolutwerte von H(T) im Vergleich der Probenmaterialien un-
tereinander eingegangen werden. Diesbeziiglich fallt zunéchst auf, dass die H (T)-Werte fiir P-1,5, P-0,14
und P-0,14-T in dieser Reihenfolge — d. h. mit abnehmender Porositidt — ansteigen. Ein analoges Ergeb-
nis ldsst sich auch aus den Messungen von DemmrinG [40, S. 113] ableiten (vgl. Abschn. 8.1.1). Dies ist
insofern plausibel, weil ein htherer Volumenanteil 1 — ® der Festkérperphase — insbesondere bei kurz-
geschlossenen strukturellen Warmewiderstanden — dazu fiihrt, dass der Warmestrom vermehrt tiber die
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Festkorperphase fliefit. Nachdem die Warmeleitfahigkeit A des Festkdrperanteils in der Regel (deutlich)
grofer ist als die Kontinuumswérmeleitfahigkeit Ay des Gases, erwartet man somit eine Erhhung der
Festkorper-Gas-Kopplung, die sich direkt in einem groieren H(T)-Absolutwert ausdriickt. Es ldsst sich
folglich festhalten, dass neben dem Verhéltnis A} /A (wie bereits beschrieben) auch der Festkorperan-
teil 1 — ® ein Einflussfaktor der Festkorper-Gas-Kopplung ist. Schliefllich ldsst sich auch eine Verbindung
zwischen dem Kopplungsparameter H(T) und dem Strukturfaktor G" aus Gl. 2.65 herstellen. Letzterer
ist ein inverses Mag fiir die strukturbedingten thermischen Widerstinde (vgl. Abschn. 2.4.4): Je klei-
ner G’ ist, umso grofser fillt die Reduktion der Warmeleitfahigkeit A} des Festkorperanteils aus, und
umso hoher sind demnach die strukturellen Warmewiderstdnde. Erwartungsgemafl muss der Effekt der
Festkorper-Gas-Kopplung umso stirker auftreten, je mehr thermische Widerstdnde in der Materialstruk-
tur vorhanden sind, da das KurzschliefSen dieser Widerstinde dann eine hohere Auswirkung hat. Dem-
zufolge erwartet man (zumindest qualitativ) einen inversen Zusammenhang zwischen G’ und H(T).
Dieser wird durch die entsprechenden Werte der Probenmaterialien P-1,5 und P-0,14 bestatigt: Der in Ab-
schn. 6.1.2 bestimmte Strukturfaktor war fiir P-1,5 (G’ = 5,27-10~2) groBer als fiir P-0,14 (G’ =1,49-1072),
wiahrend nun die Absolutwerte des Kopplungsparameters in Tab. 8.2 fiir P-1,5 stets kleiner ausfallen
als fiir P-0,14. Der Vergleich zwischen P-0,14 und P-0,14-T ist in diesem Zusammenhang nicht aussage-
kréftig, da die Festkorperwarmeleitfahigkeit des SiC-Anteils in der Pulvermischung nicht berticksichtigt
wurde und G hierdurch verfalscht wird (vgl. Abschn. 6.4.2).

Fazit

Wie in diesem Abschnitt gezeigt werden konnte, ldsst sich der gasdruckabhéangige Anteil Ap der eff. War-
meleitfahigkeit als Funktion von p und T fiir alle drei Probenmaterialien gut {iber die weiterentwickelte
Modellgleichung (Gl. 8.4) abbilden. Die effektiven Porendurchmesser d.; und d. , , die sich aus der
Anpassung von Gl. 8.4 an die Messdaten bei Raumtemperatur (Abb. 8.1) ergeben, stimmen im Wesent-
lichen mit den (elektronen-)mikroskopischen Aufnahmen (Abbn. 2.1, 4.1 u.4.2) iiberein. Die als duflere
Porositdt &, verwendeten Werte wurden mit einem realistischen Wertebereich, wie in Abschn. 2.2.3 be-
schrieben, abgeglichen. Auch die beobachtete Temperaturabhingigkeit des Kopplungsparameters H(T)
konnte erkldrt werden. Die physikalisch nicht begriindbaren Unterschreitung der unteren Wiener’schen
Grenze fiir P-1,5 bei T = 800 °C konnte der hohen Unsicherheit der THW-Messwerte zugeschrieben und
korrigiert werden. Nachfolgend wird Gl. 8.4 mit den in diesem Abschnitt bestimmten Parametern auch

zur Beschreibung der Temperaturabhéngigkeit von Ap bei Umgebungsdruck verwendet.

8.2 Temperaturabhingigkeit der effektiven Warmeleitfahigkeit bei
Umgebungsdruck

Nachdem im vorangegangenen Abschnitt der Gasdruck p bei verschiedenen, jeweils konstanten Tempe-
raturen T variiert wurde, werden nun die Ergebnisse von Warmeleitfadhigkeitsmessungen prasentiert, die
bei konstantem Gasdruck (Umgebungsdruck, ca. 980hPa) unter Variation der Temperatur stattfanden.
Entsprechende Messungen wurden sowohl mit dem THW- als auch mit dem GHP-Verfahren durchge-
fuhrt. Hiermit wurden zwei Ziele verfolgt: Nachdem die Temperaturen der gasdruckabhidngigen Mess-
reihen aus Abschn. 8.1 (25°C, 400 °C und 800 °C) einen sehr grofien Abstand zueinander aufweisen,
sollte erstens die weiterentwickelte Modellgleichung (Gl. 8.4) validiert werden, indem bei Umgebungs-
druck nochmals zusétzliche Messungen bei dazwischenliegenden Temperaturen durchgefiihrt wurden.
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Zweitens sollte durch Vergleich der Ergebnisse beider Messverfahren tiberpriift werden, ob die fiir feu-
erfeste Dimmstoffe bekannte Erhohung der Messergebnisse des THW-Verfahrens bei Umgebungsdruck
(s. Abschn. 3.4.3) auch fiir exp. Perlit festzustellen ist.

Abbildung 8.5 zeigt eine Ubersicht samtlicher THW- und GHP-Messdaten bei Umgebungsdruck. Mit
dem THW-Verfahren wurde fiir jedes der drei Probenmaterialien P-1,5, P-0,14 und P-0,14-T eine tem-
peraturabhingige Messreihe im Laborofen ohne Keramik-Rohr durchgefiihrt (vgl. Abschn. 5.3). Hierfiir
wurden nicht die fiir Kap. 7 bzw. Abschn. 8.1 verwendeten Proben hergenommen, sondern jeweils neue
Proben hergestellt. Die Warmeleitfahigkeit wurde zunédchst bei Raumtemperatur und anschlieffend zwi-
schen T =100 °C und T =800 °C in Schritten von 100 °C gemessen. Die Messwerte bei Umgebungsdruck
aus den neun gasdruckabhingigen THW-Messreihen (Abbn. 8.1 bis 8.3) sind ebenfalls in Abb. 8.5 enthal-
ten. Im Rahmen der experimentellen Unsicherheit ist stets eine Ubereinstimmung mit den Ergebnissen
der temperaturabhdngigen Messreihe festzustellen. Dies ist insofern beachtlich, da im evakuierten Zu-
stand eine zum Teil grofie Streuung der Ergebnisse unterschiedlicher Messreihen auftrat (vgl. Abbn. 7.3
u.7.4). Eine plausible Erkldrung fiir die bessere Ubereinstimmung bei Umgebungsdruck ist, dass die
vom Hitzdraht ausgehende Temperaturwelle aufgrund der deutlich hheren Gesamtwarmeleitfdhigkeit
bereits bei einer geringen Messdauer ein grofseres Probenvolumen erfasst, sodass statistische Schwan-
kungen der Dichte bzw. des Triibungsmittelanteils ausgeglichen werden (vgl. Abschn. 7.3.1). Mit dem
GHP-Verfahren wurde fiir jedes Probenmaterial eine Messreihe mit vier verschiedenen Temperaturen
(100°C, 200 °C, 400 °C und 600 °C) durchgefiihrt. Hierzu wurden dieselben Proben verwendet wie fiir
die evakuierten Messungen in Kap. 6. Da die GHP-Apparatur fiir Messungen bei hohen Temperaturen
und Umgebungsdruck mit Stickstoff geflutet werden musste (vgl. Abschn. 5.2), beziehen sich die GHP-
Messdaten — anders als die THW-Daten — nicht auf eine Luft- sondern auf eine Stickstoffatmosphare.
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Abbildung 8.5: Gesamtiibersicht temperaturabhéngiger Warmeleitfadhigkeitsmessungen an den Probenmaterialien
P-1,5, P-0,14 und P-0,14-T bei Umgebungsdruck. Mit dem THW-Verfahren wurde die scheinbare Warmeleitfahig-
keit Arpyy in einer Luftatmosphére, mit dem GHP-Verfahren hingegen die effektive Warmeleitfahigkeit A in einer
Stickstoffatmosphére bestimmt.
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Ein direkter Vergleich der GHP- und THW-Messergebnisse in Abb. 8.5 ist aus mehreren Griinden nicht
moglich: Zunéchst sind die unterschiedlichen Gasatmosphéren zu nennen. Da sich die Kontinuumswir-
meleitfdhigkeiten von Luft und Stickstoff sehr dhnlich sind (s. Abb. 2.2), sollte dieser Einfluss jedoch
gering sein. Als schwerwiegender zu beurteilen ist hingegen die Tatsache, dass es sich bei den THW-
Messdaten prinzipiell um scheinbare Warmeleitfahigkeiten A7y handelt, wie in Kap. 7 ausgefiihrt. Um
dennoch eine Vergleichbarkeit zu den GHP-Messdaten herzustellen, miissen die THW-Messdaten des-
halb rechnerisch um beide Effekte bereinigt werden. Hierzu werden sie zunéchst separat betrachtet und
tiber eine Modellgleichung wiedergegeben (Abschn. 8.2.1). Anschlieflend wird diese Modellgleichung
so modifiziert, dass sie nicht die scheinbare Warmeleitfihigkeit in einer Luftatmosphére, sondern die eff.
Warmeleitfahigkeit in einer Stickstoffatmosphére beschreibt. Die aus der Modellgleichung berechneten
Werte werden dann mit den GHP-Messdaten verglichen (Abschn. 8.2.2).

8.2.1 Messergebnisse des Hitzdrahtverfahrens und Validierung der weiterent-
wickelten Modellgleichung

Die bereits in Abb. 8.5 enthaltenen THW-Messdaten bei Umgebungsdruck sind in Abb. 8.6 nochmals
separat dargestellt. Die Temperaturabhangigkeit der scheinbaren Warmeleitfahigkeit Argw (p, T) bei
p =980hPa kann mit einer Modellgleichung wiedergegeben werden, welche im Folgenden beschrieben
wird. Hierzu wird — wie bereits in Abschn. 8.1.1 — angesetzt, dass Ay (p, T) grundsitzlich aus der
Summe der scheinbaren Warmeleitfahigkeit Aty (p — 0) im evakuierten Zustand und dem gasdruck-
abhidngigen Anteil Ap der eff. Warmeleitfahigkeit besteht:

Araw (P, T) = Arpw(p—=0,T) +Ap(p, T) =

R P (8.8)
=Aruw(p—0,T) + H(T) Ag(T) ( Z(TZ) + §(T) )
1 + dc,l 14 dC,Z p

Dieser Ansatz ist gerechtfertigt, da das Hitzdrahtverfahren offensichtlich nur den Strahlungsanteil der
eff. Warmeleitfdhigkeit unterbestimmt, nicht aber den Leitungsanteil (vgl. Abschn. 7.4). Nach dem zwei-
ten Gleichheitszeichen in Gl. 8.8 wurde Gl. 8.4 fiir Ap(p, T) eingesetzt.

Die in die Modellgleichung eingehenden Parameter lassen sich wie folgt bestimmen: Fiir Argy (p — 0)
kann eine Modifikation des Rechenmodells fiir A, welches in Abschn. 6.5 ausgefiihrt ist, benutzt werden.
Dabei ist lediglich zu beachten, dass anstelle des Faktors F der scheinbare Wert F 4 zu verwenden ist,
und dass fiir den Faktor G die Mittelwerte aus Tab. 7.4 einzusetzen sind (siehe bereits Abschn. 7.4). Im
gasdruckabhingigen Anteil der Modellgleichung kann der Kopplungsparameter H(T') iiber GL. 8.5 mit
den Koeffizienten aus Tab. 8.3 berechnet werden. Zudem sind die Strukturparameter ®, ®,,d,;undd, ,
aus Tab. 8.1 zu entnehmen. Die Kontinuumswarmeleitfadhigkeit A (T) und der Faktor Z(T) (jeweils fiir
Luft) sind tiber Gl. 2.54 bzw. Gl. B.5 zu ermitteln.

Die auf diese Weise fiir den Gasdruck p = 980 hPa berechnete scheinbare Warmeleitfahigkeit Argw (p, T)
istin Abb. 8.6 fiir alle drei Probenmaterialien als durchgezogene Kurve gezeigt. Im gesamten Temperatur-
bereich 20 °C < T < 800 °C ist eine sehr gute Ubereinstimmung mit den experimentellen Daten festzustel-
len. Fiir P-1,5 liegt die berechnete Kurve stets innerhalb der experimentellen Unsicherheit. Fiir P-0,14 und
P-0,14-T ist ab T = 600 °C eine geringe Abweichung der Kurve nach oben zu beobachten. Diese lasst sich
damit erkldren, dass die Rosseland-Mittel é; des IR-spektroskopisch bestimmten massenspezifischen
Extinktionskoeffizienten etwas zu klein ausfallen (vgl. Abschn. 6.1.1). Wie in Abschn. 7.3.2 quantifiziert,
ergeben sich hierdurch Korrekturen um ca. 1 -5 mW/m K nach unten, was in etwa auch der Abweichung

zwischen den berechneten Kurven und den experimentellen Daten in Abb. 8.6 entspricht.
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Abbildung 8.6: Mit dem THW-Verfahren an Luft bei Umgebungsdruck gemessene, scheinbare Warmeleitfdhigkeit
Argw der Probenmaterialien P-1,5, P-0,14 und P-0,14-T als Funktion der Temperatur, sowie Vergleich mit der zuge-
horigen Modellgleichung (Gl. 8.8).

Die Tatsache, dass sich die THW-Messdaten in Abb. 8.6 gut iiber Gl. 8.8 wiedergeben lassen, kann mit
den Ergebnissen aus Abschn. 7.4 in Verbindung gebracht werden. Dort wurde die Behauptung aufge-
stellt, dass die bis dahin im Bereich 2mW/mK <A; <34,6 mW/mK bereits bestdtigte Unabhédngigkeit
des scheinbaren Extinktionskoeffizienten E 4, vom Leitungsanteil A; auch fiir A; <100 mW/m K bestehen
bleibt. Berechnet man A; =Ap +Ap fiir die Messdaten in Abb. 8.6 tiber die Modellgleichung (Gl. 8.8),
so ergeben sich Werte zwischen A; =43 mW/mK (P-1,5 bei Raumtemperatur) und A; =107 mW/mK
(P-0,14-T bei 800 °C). Trotz dieses hohen Leitungsanteils lassen sich die gemessenen Ay (p, T)-Werte
mit einem Wert des in die Modellgleichung eingehenden Parameters F 4 beschreiben, welcher im eva-
kuierten Zustand mit A; ~2mW /m K bestimmt wurde. Dies deutet darauf hin, dass F, (und somit E )
zwischen A; =2mW/mK und A; =100 mW/m K konstant bleibt. Diese Erkenntnis stellt demzufolge ei-
ne nachtrigliche experimentelle Bestdtigung der Vermutung aus Abschn. 7.4 dar.

8.2.2 Messergebnisse des Plattenverfahrens und Ergebnisvergleich beider Mess-

verfahren
Modifizierung der Modellgleichung fiir GHP-Messungen in einer Stickstoffatmosphare

Die GHP-Messdaten aus Abb. 8.5, bei denen es sich um eff. Warmeleitfahigkeiten handelt, sind in Abb. 8.7
nochmals isoliert von den THW-Messdaten gezeigt. Analog zu Gl. 8.8 fiir die scheinbare Warmeleitfa-
higkeit Aty (p, T) kann auch eine modifizierte Modellgleichung fiir die eff. Warmeleitfdhigkeit Ap (p, T)
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angegeben werden (vgl. Gln. 2.74 u.2.75):

P- P
Ae(p, T) = Ay (T) + Ap(p, T) = Ay (T) + H(T) Ag(T) ( e+ ——o j (8.9)
1 + dc,l p l + dc,Z 14

Dabei sind lediglich zwei Unterschiede zur Modellgleichung fiir Aryy (p, T) aus Abschn. 8.2.1 zu be-
achten: Erstens ist zur Bestimmung von Ay, {iber das Rechenmodell aus Abschn. 6.5 nicht der scheinbare
Faktor F4, sondern der wahre Faktor F aus Tab. 6.2 bzw. Tab. 6.6 zu verwenden. Die Mittelwerte fiir
den Faktor G aus Tab. 7.4 konnen weiterhin benutzt werden (s. Abschn. 7.4). Zweitens sind fiir Ay (T)
(Gl 2.54) und Z(T) (GL B.5) jeweils die Koeffizienten fiir Stickstoff einzusetzen. Mit diesen beiden Mo-
difikationen beschreibt die Modellgleichung anstelle der scheinbaren Warmeleitfahigkeit in einer Luft-
atmosphare die effektive Warmeleitfahigkeit in einer Stickstoffatmosphédre und lédsst sich somit auf die

GHP-Messdaten anwenden.

Vergleich der modifizierten Modellgleichung mit GHP-Messdaten

Die tiber die angepasste Modellgleichung (Gl 8.9) fiir p =980 hPa berechneten A (p, T)-Werte sind in
Abb. 8.7 als gestrichelte Linien dargestellt. Wie aus der Abbildung ersichtlich ist, wird der Anstieg der
experimentellen Daten mit zunehmender Temperatur richtig wiedergegeben. Es treten jedoch insofern
Abweichungen auf, als dass die berechneten Werte um 4 % (bei T = 600 °C) bis 22 % (bei T =100 °C) zu
hoch liegen. In absoluten Zahlen betrédgt die Differenz konstant ca. 10-15mW/mK. Mégliche Griinde
fur diese Abweichung werden nachfolgend diskutiert: Zunédchst wire es denkbar, dass fiir die Modell-
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Abbildung 8.7: Mit dem GHP-Verfahren in einer Stickstoffatmosphére bei Umgebungsdruck gemessene, eff. Wer-
meleitfahigkeit Ay der Probenmaterialien P-1,5, P-0,14 und P-0,14-T als Funktion der Temperatur, sowie Vergleich
mit der zugehorigen Modellgleichung (Gl. 8.9), wobei die Parameter ®,, d,. ;, d. , und H(T) iiber THW-Messungen
bestimmt wurden.
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gleichung (Gl 8.9) ein physikalisch falscher Ansatz gewahlt wurde. Dies ist jedoch auszuschliefien, da
der Ansatz A = Ay + Ap zusammen mit Gl. 2.73 und Gl. 2.75 direkt auf die additive Ndherung (Gl. 2.34
bzw. GL. 2.35) zurtickzufiihren ist, die aufgrund der optischen Dicke der GHP-Proben (48 < 7y <450) in
jedem Fall gerechtfertigt ist. Folglich werden anschliefSend die einzelnen, in die Modellgleichung (GL. 8.9)
eingehenden Terme betrachtet. Hierzu ist festzuhalten, dass Ay/(T) und somit auch die im Rechenmo-
dell aus Abschn. 6.5 enthaltenen Parameter F und G bereits iiber GHP-Messungen abgesichert sind. In
guter Naherung identische Werte fiir Ay, (T) wiirde man auch erhalten, wenn man direkt die Messdaten
aus Abschn. 6.1.2 u. Abschn. 6.4.2 verwenden wiirde. Die ungenaue Bestimmung des massenspezifi-
schen Rosseland-Mittels é; (vgl. Abschn. 6.1.1) scheidet als Erklarung ebenfalls aus, da die Temperatur
in Abb. 8.7 maximal T =600 °C betrédgt (s. auch Abschn. 7.3.2). Diese beiden Feststellungen lassen den
Schluss zu, dass Ay (T) in Gl. 8.9 als Ursache fiir die beobachteten Abweichungen ausgeschlossen werden
kann, und die Ursache vielmehr im gasdruckabhédngigen Anteil Ap gesucht werden muss. Dabei wurden
die in Ap eingehenden Parameter der Modellgleichung (d.h. ®,, d. |, d. ; und H(T) in GI. 8.9) bisher
ausschliefslich auf Grundlage von THW-Messungen bestimmt. Der Abgleich mit den GHP-Messungen
in Abb. 8.7 offenbart nun die oben genannte Differenz von 4 % bis 22 % bezogen auf die gesamte, eff.
Warmeleitfdhigkeit Ap. Die Unterbestimmung der eff. Warmeleitfahigkeit im Hitzdrahtverfahren (vgl.
Abschn. 7.1) kann hierbei ebenfalls nicht als Erkldrung herangezogen werden, da sie sich geméfS den
bisherigen Erkenntnissen nur auf den Strahlungsanteil A5 bezieht und demnach bereits dadurch bertick-
sichtigt wurde, dass der wahre Faktor F anstelle von F 4 in die Modellgleichung (GL. 8.9) eingeht (s.o0.).
Zudem sind die Werte des Rechenmodells faktisch nicht unterbestimmt; sie liegen vielmehr iiber den
GHP-Messdaten (vgl. Abb. 8.7).

Nachdem andere Erklarungsversuche also scheitern, ist die beobachtete Abweichung zwischen den GHP-
Messdaten und den iiber Gl. 8.9 berechneten Kurven in Abb. 8.7 offensichtlich darauf zurtickzufiihren,
dass das THW-Verfahren bei Umgebungsdruck systematisch zu hohe Werte liefert. Dieser Effekt ist fiir
feuerfeste, ebenfalls porose Dammstoffe bereits bekannt, wie die in Abschn. 3.4.3 vorgestellte Litera-
turtibersicht von Wutr [220, S. 23-29] zeigt, und tritt nun offensichtlich auch in den Messergebnissen
fiir exp. Perlit auf. Da die Erhchung der Messdaten des Hitzdrahtverfahrens geméfs WuLr bis zu 30 %
betragen kann, ist die hier festgestellte Abweichung von 4 % bis 22 % auch quantitativ in guter Uber-
einstimmung mit den bisherigen Beobachtungen aus der Literatur. Neu erscheint der im letzten Absatz
ausgefiihrte Aspekt, dass die Ursache der Abweichungen offensichtlich im gasdruckabhingigen Anteil
Ap liegen muss. Konkret muss die Erthohung der tiber Gl. 8.9 berechneten Kurven in den Parametern
®y,d.1,d. 7z und H(T) enthalten sein, welche allesamt in Ap eingehen (vgl. Gl. 8.4) und lediglich durch
Anpassung an THW-Messdaten ermittelt wurden. Die Porositdt ® ist hingegen durch GI. 2.8 festgelegt
und wurde nicht angepasst.

Nachfolgend wird analysiert, auf welchen der Parameter ®, d. ;, d. , und H(T) die beobachtete Erho-
hung der im THW-Verfahren gemessenen Warmeleitfadhigkeit zurtickzufiihren ist: Dabei erscheint die
Annahme, dass einer der Strukturparameter ®,, d.; und d. ; durch die THW-Messungen falsch be-
stimmt wurde, nicht plausibel. Erstens war die Schiittdichte (und somit zunéchst die Gesamtporositit ®)
der Probenmaterialien in beiden Messverfahren praktisch identisch. Da die innere Porositdt ®; nur durch
die Kornstruktur definiert ist und ®; somit in einem ausreichend grofSen Probenvolumen stets konstant
sein muss, gilt dies bei gleicher Schiittdichte auch fiir die dufiere Porositit ®, = & — ®;. Zweitens miissen
auch die effektiven Porendurchmesser d.. ; und d,. ;, die ndherungsweise mit den visuellen Porendurch-
messern {ibereinstimmen (vgl. Abschn. 8.1.3), fiir beide Messverfahren in gleicher Weise gelten, da sie
Materialkonstanten darstellen. Der einzige Parameter, dem die Abweichung zwischen den GHP- und
THW-Messergebnissen demzufolge zuzurechnen ist, ist der Kopplungsparameter H(T'). Prinzipiell er-
wartet man ohnehin, dass der bisher iiber THW-Messungen bestimmte Wert von H(T) nicht exakt mit
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den GHP-Messungen tibereinstimmt, was den unterschiedlichen Gasatmosphéren (Luft vs. Stickstoff)
geschuldet ist. In Abschn. 8.1.3 wurde ndmlich argumentiert, dass H(T) vom Verhiltnis A} /A abhéngt,
und somit muss in einer anderen Gasatmosphire mit einer anderen Kontinuumswarmeleitfahigkeit A
auch H(T) einen anderen Wert annehmen. Die Korrektur, die sich hieraus ergibt, kann alleine jedoch
nicht als Erkldrung fiir die beobachteten Abweichungen in Abb. 8.7 herangezogen werden, was wie folgt
begriindet ist: Im Fall von Luft dndert sich das Verhaltnis A;/Aq von ca. 47 (bei T =100°C) auf ca. 30
(bei T =600°C), es fillt also um ca. 40 % ab. Diese Anderung in A% /Ay bewirkt im selben Temperatur-
bereich eine Abnahme von H(T) um ca. 10-24 % (vgl. Abb. 8.4). Ersetzt man nun Luft durch Stickstoff,
so erhélt man fiir A}./Ay Werte zwischen ca. 48 (bei T =100 °C) und ca. 31 (bei T =600 °C), welche sich
gegeniiber Luft nur um 2 -3 % unterscheiden. Die Abhangigkeit des Verhaltnisses A} /A von der Gasart
ist also deutlich geringer ausgepragt als die Abhéngigkeit von der Temperatur. Somit muss der Kopp-
lungsparameter fiir Stickstoff in guter Ndherung denselben Wert annehmen wie fiir Luft.

Zwischenfazit

Bis hierhin ldsst sich zusammenfassend festhalten, dass fiir exp. Perlit eine Erhchung der im THW-
Verfahren gemessenen Warmeleitfdhigkeit bei Umgebungsdruck ermittelt wurde. Diese stimmt sowohl
qualitativ als auch quantitativ mit bisherigen Messergebnissen fiir feuerfeste Dammstoffe aus der Li-
teratur tiberein [220, S. 23-29]. Aufgrund der in diesem Abschnitt erfolgten Diskussion und den in Ab-
schn. 3.4.3 bereits beschriebenen Erkenntnissen von WuLr [220] kénnen die folgenden Effekte als Griinde
fir die Erhohung ausgeschlossen werden:

- die Unterbestimmung des Strahlungsanteils im THW-Verfahren, bedingt durch nicht-diffusiven
Strahlungstransport (s. Kap. 7),

- sonstige Effekte, die zu fehlerhaften Werten fiir Ay, in Gl 8.9 fithren (z.B. Fehler im Rosseland-
Mittel é; oder in den Parametern F und G ),

- die Tatsache, dass die GHP- und THW-Messungen in dieser Arbeit in unterschiedlichen Gasatmo-
sphédren durchgefithrt wurden,

- eine fehlerhafte Bestimmung der Strukturparameter ®, ®,,d,. ; und d,. ; durch das THW-Verfahren,

— die Tatsache, dass bei Messungen mit stationdren Plattenverfahren prinzipiell eine Temperaturdif-
ferenz an der Probe anliegt [220, S. 39 ff.] (s. Abschn. 3.4.3),

— eine Anisotropie der statistisch angeordneten Pulverschiittung aus exp. Perlit (s. Abschn. 3.4.3).

Als weitere mogliche Erklarung ist noch die Ubergewichtung des Probenvolumens in direkter Umge-
bung des Drahts im THW-Verfahren anzufiihren. In Kombination mit statistisch variierenden lokalen
Eigenschaften (Dichte, Triilbungsmittelanteil) des Probenmaterials kann diese eine Streuung der THW-
Messergebnisse hervorrufen (s. Abschn. 7.3.1). Dieser Erklarungsansatz ist jedoch aus zwei Griinden
ebenfalls auszuschliefSen: Erstens durchdringt die vom Hitzdraht ausgehende Temperaturwelle bei Um-
gebungsdruck ein gréferes Probenvolumen als bei evakuierten Messungen — wie bereits zu Beginn von
Abschn. 8.2 erwédhnt. Zweitens ist die auftretende Streuung von statistischer Natur (vgl. Abb. 7.3); eine

systematische Abweichung der THW-Messergebnisse nach oben ldsst sich damit nicht erkldren.

Die Abweichungen zwischen den GHP- und THW-Messergebnissen bei Umgebungsdruck lassen sich
auf den gasdruckabhingigen Anteil Ap der eff. Warmeleitfahigkeit, und dort in der Darstellung dieser
Arbeit (Gl. 8.4) konkret auf den Kopplungsparameter H(T) zuriickfiihren. Es stellt sich nun die Frage,
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ob die H(T)-Werte, die bisher tiber das THW-Verfahren bestimmt wurden (s. Abb. 8.4), als korrekte bzw.
wahre Werte anzusehen sind, oder ob eine Angleichung dieser H (T)-Werte an die GHP-Messdaten erfol-
gen muss. Diesbeziiglich werden die GHP-Messdaten in Abb. 8.7 in jedem Fall als belastbarer angesehen
als die bisherigen THW-Ergebnisse, was wie folgt begriindet ist: Erstens werden die in praktischen An-
wendungen vorherrschenden Bedingungen fiir den Warmetransport durch das GHP-Verfahren (statio-
ndrer Zustand, ebene Geometrie) deutlich besser abgebildet als durch das THW-Verfahren (instationére
Warmeleitung, Zylindergeometrie mit extrem kleiner radialer Ausdehnung der Linienquelle). Zweitens
kann eine wie auch immer geartete Kopplung zwischen Strahlungs- und Leitungstransport fiir das THW-
Verfahren auch mit den Erkenntnissen aus Kap. 7 nicht vollstindig ausgeschlossen werden. Aus diesen
Griinden wird im Folgenden der Kopplungsparameter H(T) so angeglichen, dass die GHP-Messdaten
in Abb. 8.7 korrekt wiedergegeben werden.

Angleichung des Kopplungsparameters

Die Angleichung des Kopplungsparameters H(T') an die GHP-Messdaten in Abb. 8.7 erfolgt nun, indem
Gl. 8.9 zunidchst nach H(T) aufgeldst wird:

-1

H(T) = (8.10)

Ae(p,T) = Ay (T) ( P-d, Py )

SR TR T
Anschlielend werden fiir Ag(p, T) die GHP-Messdaten aus Abb. 8.7 eingesetzt. Die {ibrigen Terme und
Parameter werden exakt so berechnet wie im Zusammenhang mit Gl. 8.9 beschrieben. Somit liefert
Gl. 8.10 fiir jedes Probenmaterial bei vier verschiedenen Temperaturen experimentelle Daten fiir H(T)
auf Grundlage der GHP-Messergebnisse. Diese H(T)-Werte sind in Abb. 8.8 grafisch dargestellt. Wie
aus der Abbildung ersichtlich ist, kann der Kopplungsparameter erneut iiber einen linearen Zusammen-
hang (Gl. 8.5) beschrieben werden. Die Koeffizienten Cy und C; der zugehorigen Ausgleichsgeraden
(durchgezogene Linien) sind in Tab. 8.4 aufgelistet. Zudem sind die Ausgleichsgeraden, die sich aus
den THW-Messungen ergaben (Koeffizienten aus Tab. 8.3), als Vergleich ebenfalls in Abb. 8.8 gezeigt
(gestrichelte Linien). Wéhrend sich dabei fiir P-0,14 und P-0,14-T nur ein in etwa konstanter Versatz der
Ausgleichsgeraden ergibt, d@ndern sich im Fall von P-1,5 sowohl der Achsenabschnitt als auch die Stei-
gung der Geraden deutlicher. Anders als in Abb. 8.4 verlduft die Ausgleichsgerade fiir P-1,5 jedoch so
flach, dass die untere Grenze fiir H(T), die sich aus den Wiener’schen Grenzformeln ergibt (vgl. GL 8.7),
und die bei T =800 °C fiir Stickstoff den Wert 1,014 annimmt, nicht unterschritten wird. Eine entspre-
chende Korrektur ist deshalb nicht erforderlich.

Die mit den GHP-Messergebnissen abgeglichenen Werte des Kopplungsparameters H(T), welche tiber
GL. 8.5 mit den Koeffizienten aus Tab. 8.4 wiedergegeben werden, kénnen nun erneut in die Modellglei-
chung fiir Ag(p, T) (Gl. 8.9) eingesetzt werden. Die somit berechneten eff. Warmeleitfahigkeiten kénnen
anschlieffend mit den GHP-Messdaten fiir A (p, T) aus Abb. 8.7 verglichen werden. Dieser Vergleich ist
in Abb. 8.9 gezeigt. Wie aufgrund der erfolgten Angleichung von H(T) zu erwarten, ist nun eine we-
sentlich bessere Ubereinstimmung zwischen Modellgleichung und experimentellen Daten festzustellen
als in Abb. 8.7. Die berechnete Kurve verlduft nun fiir alle Datenpunkte innerhalb des Intervalls der
Messunsicherheit. Berechnet man also Ap(p, T) tiber Gl. 8.4, so sind zur Bestimmung von H(T) nach
Gl. 8.5 korrekterweise die Koeffizienten aus Tab. 8.4 zu verwenden. Hingegen konnen fiir die Struktur-
parameter &, @, d. ; und d,. ; weiterhin die in Tab. 8.1 enthaltenen Werte benutzt werden, welche tiber
THW-Messungen bestimmt wurden.



166 Kapitel 8. Experimentelle Ergebnisse fiir nicht-evakuierte Probenmaterialien

S S A S N S A N A ]
| P-1,5 P-0,14 P-0,14-T ]
| B aus GHP-Daten B aus GHP-Daten B aus GHP-Daten i
| — Fit-Gerade GHP — Fit-Gerade GHP — Fit-Gerade GHP ]
25 | Fit-Gerade THW ----- Fit-Gerade THW ----- Fit-Gerade THW

Kopplungsparameter [1]

0 100 200 300 400 500 600 700 800
Temperatur [°C]

Abbildung 8.8: Durch GHP-Messungen bestimmter Kopplungsparameter H fiir die Probenmaterialien P-1,5, P-0,14
und P-0,14-T als Funktion der Temperatur. Gezeigt sind die tiber Gl. 8.10 ermittelten experimentellen Daten, sowie
die zugehorigen Ausgleichsgeraden als durchgezogene Linien. Zudem sind als Vergleich die Ausgleichsgeraden der
THW-Messdaten aus Abb. 8.4 als gestrichelte Linien enthalten.
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Abbildung 8.9: Mit dem GHP-Verfahren in einer Stickstoffatmosphére bei Umgebungsdruck gemessene, eff. Warme-
leitfahigkeit Ay der Probenmaterialien P-1,5, P-0,14 und P-0,14-T als Funktion der Temperatur, sowie Vergleich mit
der zugehorigen Modellgleichung (Gl. 8.9), wobei die Parameter ®,, d. ; und d,.  tiber THW-Messungen bestimmt
wurden und der Kopplungsparameter H(T) iiber Gl. 8.10 an die GHP-Messdaten angepasst wurde.
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Tabelle 8.4: Koeffizienten zur Berechnung des Kopplungsparameters H(T) gemdf3 Gl. 8.5 fiir die Probenmaterialien
P-1,5, P-0,14 und P-0,14-T auf Grundlage von GHP-Messungen.

Probenmaterial Co Cy
P-1,5 1,220 —2,105-1074
P-0,14 1,982 —5,843.107*

P-0,14-T 2,084 —4,842.107*

Relative Abweichung des iiber GHP- und THW-Messungen bestimmten Kopplungsparameters

Die Erh6hung der mit dem THW-Verfahren bei Umgebungsdruck gemessenen Warmeleitfdhigkeit, die
in der Literatur fiir feuerfeste Dammstoffe bereits bekannt ist (vgl. [220, S. 23-29]) und fiir exp. Perlit
nun ebenfalls festgestellt wurde, ldsst sich im Rahmen der in dieser Arbeit entwickelten Modellgleichung
fir Ap(p,T) (Gl 8.4) vollstindig dem Kopplungsparameter H(T) zuordnen. Eine physikalische Erkla-
rung fiir diese Erhchung ist nach derzeitigem Wissensstand nicht bekannt; es konnen aber immerhin die
auf S. 164 aufgefiihrten moglichen Begriindungen ausgeschlossen werden. Auch in der Arbeit von WuLr
wird keine Erkldrung fiir eine systematische Erhchung von THW-Messergebnissen genannt, die fiir exp.
Perlit anwendbar wére. Jedoch wurde eine derartige Erhhung in entsprechenden Vergleichsmessungen
an Calciumsilikat und Feuerleichtstein auch nicht von WuLr beobachtet. Lediglich fiir Hochtemperatur-
wolle ergab sich eine Erhchung der Ergebnisse des Hitzdrahtverfahrens, die jedoch mit der Anisotropie
des Materials erklart werden kann (vgl. Abschn. 3.4.3). [220] Es scheint also einen weiterhin unbekann-
ten Effekt zu geben, der unter gewissen Voraussetzungen fiir eine Erh6hung der Warmeleitfahigkeit —

bzw. genauer des Kopplungsparameters — im Hitzdrahtverfahren sorgt.

Solange keine theoretische Erkldarung fiir diesen Effekt existiert, kann seine Beschreibung nur anhand
von experimentellen Daten erfolgen. Als geeignete Art der Darstellung in diesem Zusammenhang wird
—analog zu SE aus Kap. 7 - die Definition einer relativen Uberbestimmung 6H vorgeschlagen:

— HTHW —H

0H 2

(8.11)

Dabei ist Hypy der erhohte Kopplungsparameter, der im THW-Verfahren gemessen wird, und H der
aus GHP-Messergebnissen abgeleitete Kopplungsparameter.

Abschliefend wird die relative Uberbestimmung 6H, die sich aus den in diesem Abschnitt behandelten
GHP- und THW-Messdaten fiir exp. Perlit ergibt, prasentiert; diese experimentellen dH-Werte konnen in
nachfolgenden Untersuchungen als Grundlage fiir eine noch zu entwickelnde Theorie verwendet wer-
den. Hierzu wurden Hrppy und H in Gl. 8.11 fiir alle drei Probenmaterialien jeweils temperaturabhéngig
tiber Gl. 8.5 berechnet, wobei flir Hypyy die Koeffizienten Cy und C; aus Tab. 8.3 und fiir H die Koeffizi-
enten aus Tab. 8.4 eingesetzt wurden. Das Ergebnis dieser Berechnung ist in Abb. 8.10 als Funktion der
Temperatur in Form der durchgezogenen Kurven gezeigt. Zudem sind die experimentellen Unsicherhei-
ten, die sich fiir 6H ergeben, als gestrichelte Kurven dargestellt. Wie aus der Abbildung ersichtlich ist,
nimmt die relative Uberbestimmung des Kopplungsparameters fiir P-0,14 und P-0,14-T einen vergleichs-
weise konstanten Wert zwischen etwa 16 % und 20 % an. Hingegen fallt 6H fiir P-1,5 von mehr als 30 % bei
Raumtemperatur auf praktisch 0% bei T =800 °C ab, was auch bereits in Abb. 8.8 zu erkennen ist. Eine
mogliche Erklarung hierfiir sind die extrem kurzen Auswertezeiten fiir P-1,5 bei hohen Temperaturen,

welche zu weniger verldsslichen Messergebnissen des THW-Verfahrens fiihren (vgl. Abschn. 5.3). Allge-



168 Kapitel 8. Experimentelle Ergebnisse fiir nicht-evakuierte Probenmaterialien

40 T T T T T T T T

30 s

20 \\\‘\: ----- x\‘ --------- : -7-:-::: """ ]

10 < ]

Relative Uberbestimmung des
Kopplungsparameters [%]

-10 |- P-0,14-T AN

0 100 200 300 400 500 600 700 800
Temperatur [°C]

Abbildung 8.10: Relative Uberbestimmung éH des Kopplungsparameters im THW-Verfahren fiir die Probenma-
terialien P-1,5, P-0,14 und P-0,14-T als Funktion der Temperatur. Die gestrichelten Kurven geben den Bereich der
experimentellen Unsicherheit an.

mein muss noch angemerkt werden, dass oberhalb von T = 600 °C keine GHP-Messungen durchgefiihrt
wurden, sodass die in Abb. 8.10 gezeigten §H-Werte hier lediglich auf Extrapolationen beruhen.

8.3 Rechenmodell der gasdruck- und temperaturabhingigen effekti-

ven Wirmeleitfihigkeit

Mit den bisherigen Ergebnissen dieses Kapitels ldsst sich das Rechenmodell fiir die eff. Warmeleitfdhig-
keit Ay, der evakuierten Probenmaterialien, welches in Abschn. 6.5 vorgestellt und in Abschn. 7.4 ge-
ringfiigig angepasst wurde, nun um den gasdruckabhingigen Anteil Ap erweitern. Damit ist es moglich,
die eff. Warmeleitfahigkeit A der Materialien P-1,5, P-0,14 und P-0,14-T im gesamten Temperatur- und
Druckbereich 20°C < T <800 °C und 10~*hPa < p < 1.000 hPa zu beschreiben. Aus Griinden der besse-
ren Ubersicht werden in diesem Abschnitt nochmals alle Ergebnisse zusammengetragen und die Modell-
gleichung in vollstdndiger Form prasentiert. Das Rechenmodell kann dann beispielsweise dazu benutzt
werden, um die eff. Warmeleitfahigkeit einer HT-VPI mit exp. Perlit (entweder als reines Pulver oder als
Pulvermischung mit SIC-2 als Triibungsmittel und w =40 %) bei gegebenen Anwendungstemperaturen
und Gasdriicken zu berechnen.

Aus der Summe Ag = Ay, + Ap (GIn. 2.74 u. 2.75) erhilt man mit Ay, aus Gl. 6.2 und Ap aus Gl. 8.4 fiir die
vollstandige Modellgleichung;:

11672 0gp T® X d -, o,
Ae(pT) =5 Sppen GARMD + HD Ao | 7 + 7 4D (8.12)
dc,l P dc,Z P
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Nachfolgend wird zunéchst beschrieben, welche Werte jeweils fiir die einzelnen Parameter in GI. 8.12
eingesetzt werden miissen:

— Im Strahlungsterm (erster Summand) ist F je nach Probenmaterial aus Tab. 6.2 bzw. Tab. 6.6 und
ﬁ% aus Tab. 6.1 bzw. Tab. 6.5 zu entnehmen. Das Rosseland-Mittel & (T) ist iiber Gl. 6.1 mit den
Koeffizienten aus Tab. 6.4 zu berechnen.

— Im Festkorperterm (zweiter Summand) ist G aus Tab. 7.4 (Mittelwert beider Messverfahren) zu
entnehmen und A (T) iiber Gl. 2.70 zu berechnen.

- Im gasdruckabhingigen Term (dritter Summand) sind die Strukturparameter ®, ®,,d,; und d. ;
aus Tab. 8.1 zu entnehmen. Die Eingangsgroien Ay (T), Z(T) und H(T) sind neben der Temperatur
prinzipiell auch von der Gasart abhéngig. Dabei ist A((T') iiber Gl. 2.54 mit den dort angegebenen
Koeffizienten (wahlweise fiir Luft oder Stickstoff) und Z(T) tiber Gl. B.5 mit den Koeffizienten aus
Tab. B.1 (ebenfalls fiir Luft oder Stickstoff) zu berechnen. Der Parameter H(T) muss tiber Gl. 8.5
mit den Koeffizienten aus Tab. 8.4 berechnet werden; letztere wurden fiir Stickstoff experimentell
bestimmt und gelten in guter Naherung auch fiir Luft. Fiir andere Gasarten sind A¢(T) (z.B. aus
Literaturdaten), Z(T) (analog zu Anh. B) und H(T) (tiber GHP-Messungen bei Umgebungsdruck,
vgl. Gl 8.10) neu zu ermitteln.

Gleichung 8.12 beschreibt die eff. Warmeleitfahigkeit als Funktion von Gasdruck p und Temperatur T,
wobei T zunéchst als lokale Temperatur an einem beliebigen Ort x innerhalb des Isolationsmaterials zu
verstehen ist. Wahrend der Gasdruck innerhalb des Isolationsvolumens in der Regel konstant sein wird,
variiert T'(x) in praktischen Dimmanwendungen zwischen der Temperatur T; der heifien Seite und der
Temperatur T, der kalten Seite. Um fiir diese Randbedingungen einen geeigneten Mittelwert zu bilden,
ist die Berechnung des integralen Mittels erforderlich [220, S. 39]:

T,
T, 1
O (p Dy = Tj Ag(p,T)dT (8.13)

Aufgrund der Vielzahl an Temperaturabhingigkeiten der Parameter in Gl. 8.12 ist es nicht ohne wei-
teres moglich, einen analytischen Ausdruck fiir (Ag(p, T)) anzugeben. Jedoch ldsst sich das integrale
Mittel (Gl. 8.13) bereits mit géngigen Tabellenkalkulationsprogrammen numerisch bestimmen, indem
Ag(p, T) temperaturaufgelost (z.B. in Schritten von 1°C) berechnet und anschliefend der (arithmeti-
sche) Durchschnittswert fiir das Temperaturintervall [Ty, T, | gebildet wird. Fiir den Fall, dass in prak-
tischen Anwendungen auch eine verringerte Genauigkeit akzeptiert werden kann, lédsst sich auflerdem
die folgende Néherung fiir (Ag(p, T)) angeben:

T. 1 16ﬁ]2§JSBTg _ — — ®_CDZ qDZ
A Ty == =——-"2+4+GAT)+H(T) Ag(T = = 14
(Ae(p, >>T1 F 3ppép(Ts) +GAR(T) + H(T) Ao(T) 1+ Z(T) +1 ZT) (8.14)
dc,lp dC,Zp

Dabei ist T die iiber Gl. 2.41 definierte Strahlungsmitteltemperatur und T das arithmetische Mittel
der Temperaturen T; und T,. Mithilfe von Vergleichsrechnungen kann gezeigt werden, dass die durch
Gl 8.14 gegebene Néherung fiir kleine Temperaturdifferenzen (AT <200°C) um weniger als 2 %, fiir
mittlere Temperaturdifferenzen (AT <500°C) um weniger als 5%, und bei der maximalen Tempera-
turdifferenz (mit T; =800 °C und T, =20°C) um weniger als 7 % vom exakten Wert fiir (Ag(p, T)) aus
Gl. 8.13 abweicht.

Analog zu Abschn. 6.5 ist zu beachten, dass sich die Werte fiir F, ﬁ%, G, H(T), ®,®4,d.;und d. 7 auf die
Schiittdichten pp = 56,0 kg/m?3 fiir P-1,5, pg = 180,4 kg/m?3 fiir P-0,14 und pp = 263,2kg/m? fiir P-0,14-T
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beziehen. Fiir geringe Abweichungen in pp (maximal + 10 %) kann — wie bereits in Abschn. 6.5 beschrie-
ben — eine Anpassung der Parameter 7% und G erfolgen. Weiterhin kann @ iiber Gl. 2.8 neu berechnet
werden. Die iibrigen Parameter kénnen in erster Ndherung unveridndert iibernommen werden. Bei gro-
Beren Abweichungen in pp ist davon auszugehen, dass das Rechenmodell keine verldsslichen Ergebnisse

mehr liefert.

Das durch die GIn. 8.12 u. 8.13 gegebene (temperaturaufgeloste) Rechenmodell ist im Temperatur- und
Druckbereich 20°C < T <800 °C und 10~*hPa < p <1.000 hPa experimentell (d.h. durch GHP-, THW-
und FTIR-Messungen) abgesichert und stimmt innerhalb einer Unsicherheit von ca. 5 % mit den jeweili-
gen Messdaten {iiberein.

8.4 Eignung von expandiertem Perlit als Hochtemperatur-Dammung

bei Umgebungsdruck

Auf Grundlage der vorangehenden Untersuchung der eff. Warmeleitfahigkeit von exp. Perlit bei Umge-
bungsdruck erfolgt abschlieflend anhand von Abb. 8.11 ein Vergleich mit géngigen, nicht-evakuierten
HT-Dammstoffen. Hierzu enthélt das Diagramm die in Abb. 2.5 bereits gezeigten Ag-Werte von Cal-
ciumsilikat, Erdalkalisilikatwolle und pyr. Kieselsdure zwischen 200 °C und 800 °C (Mitteltemperatur,
wobei von den Herstellern keine Angaben zur Temperaturdifferenz gemacht werden). Auf die erneute

Darstellung von Steinwolle wurde aufgrund der gegeniiber Erdalkalisilikatwolle schlechteren Damm-
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Abbildung 8.11: Vergleich der temperaturabhédngigen eff. Warmeleitfahigkeit bei Umgebungsdruck zwischen exp.
Perlit und den HT-Dammstoffen aus Abb. 2.5. Die Buchstaben in Klammern geben an, ob das Material als starre
Platte (P), flexible Matte (M) oder schiittfdhiges Granulat bzw. Pulver (G) vorliegt, und ob ein Triibungsmittel (T)
zugemischt ist. Die beiden Kurven fiir exp. Perlit (blaue Kurve: ungetriibt, P-0,14; orange Kurve: getriibt, P-0,14-T)
wurden jeweils iiber Gl. 8.12 fiir p =980 hPa berechnet. Ergdnzende Informationen und Datenquellen zu den HT-
Dammstoffen sind Tab. 2.1 zu entnehmen.
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wirkung verzichtet. Zudem ist die eff. Warmeleitfdhigkeit von reinem, ungetriibten exp. Perlit (Proben-
material P-0,14) und der optimierten, getriibten Pulvermischung (P-0,14-T) gezeigt. Diese wurde jeweils
tiber Gl. 8.12 fiir p = 980 hPa berechnet und bezieht sich dementsprechend auf die Mitteltemperatur bei
kleinen Temperaturdifferenzen. Das Probenmaterial P-1,5 ist aufgrund der gegentiiber P-0,14 wesentlich
hoheren eff. Warmeleitfahigkeit (vgl. Abb. 8.9) ebenfalls nicht in der Abbildung enthalten.

Wie Abb. 8.11 zeigt, schneidet exp. Perlit als HT-Ddmmung bei Umgebungsdruck geringfiigig besser ab
als Calciumsilikat. Dies trifft sowohl auf den Vergleich der jeweils ungetriibten, als auch auf den der je-
weils getriibten Materialien zu. Allgemein besitzt die Perlit-Pulverschiittung gegeniiber Calciumsilikat-
Platten den Vorteil der Anpassung an komplizierte Anwendungsgeometrien, allerdings den Nachteil
der benétigten Einfassung, wie bereits in Abschn. 1.3 erwédhnt. Gegentiber Erdalkalisilikatwolle ist un-
getriibtes exp. Perlit bei keiner Temperatur konkurrenzfihig, das getriibte Material erst ab T = 500 °C
(Mitteltemperatur). Diese Temperatur wird in praktischen Anwendungen nur dann erreicht, wenn die
Temperatur der kalten Seite deutlich hoher als Raumtemperatur liegt. Die eff. Warmeleitfahigkeit von
pyr. Kieselsdure liegt aufgrund der Mikroporositidt und der somit deutlich verringerten Gaswérmelei-
tung wesentlich niedriger als die von exp. Perlit. Demgegeniiber stehen jedoch auch Materialkosten, die
um ein Vielfaches hoher sind (vgl. Abschn. 1.3). Zusammenfassend ldsst sich somit festhalten, dass (ge-
triibtes) exp. Perlit als HT-Dammstoff bei Umgebungsdruck aufgrund seiner eff. Warmeleitfdhigkeit und
auch unter Beriicksichtigung der Materialkosten’ durchaus attraktiv ist. Jedoch wird es wegen der feh-
lenden Formstabilitdt und der deshalb benétigten Einfassung in der Regel nur dann einen echten Vorteil

bieten, wenn in praktischen Anwendungen komplizierte Geometrien vorliegen.

94Wie in Abschn. 1.3 bereits erwihnt, liegen die Materialkosten fiir Calciumsilikat-Platten bei ca. 1.000 €/ m?3 und fiir Pressplatten
aus getriibter pyr. Kieselsdure bei ca. 4.000€/m? (pro Kubikmeter Dammvolumen). Fiir eine getriibte Pulvermischung auf Basis
von exp. Perlit ist in etwa mit Kosten von 600 €/ m°® zu rechnen.
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Kapitel 9

Praktischer Leitfaden zur
Wirmeleitfahigkeitsmessung an

porosen Medien

Durch die in dieser Arbeit ausgefiithrten Warmeleitfahigkeitsmessungen an exp. Perlit unter Verwen-
dung des GHP- bzw. THW-Verfahrens wurden einige Erkenntnisse in Bezug auf die experimentelle
Durchfiihrung gewonnen, die sich prinzipiell auf andere pordse Medien iibertragen lassen. Diese Er-
kenntnisse werden in diesem Kapitel in Form eines praktischen Leitfadens prasentiert. Dabei werden
einerseits Inhalte, die in den Kapiteln 3 sowie 5-8 bereits beschrieben wurden, nochmals zusammen-
gefasst. Andererseits werden auch bisher noch nicht behandelte Themen ausgefiihrt. Dieses Kapitel ist
dazu wie folgt aufgebaut: In Abschn. 9.1 werden zunéchst mégliche Fehlerquellen des THW-Verfahrens
beschrieben, die bei der Anwendung auf porése Medien zu berticksichtigen sind. Im darauffolgenden
Abschn. 9.2 wird ein abschliefender Vergleich zwischen GHP- und THW-Verfahren hinsichtlich der Eig-
nung fiir pordse Medien gezogen. SchliefSlich wird in Abschn. 9.3 eine Methode vorgestellt, mit der sich
die gesamte Gasdruck- und Temperaturabhédngigkeit der eff. Warmeleitfahigkeit eines porésen Mediums
mit moglichst geringem experimentellem Aufwand bestimmen lédsst, wobei verschiedene Messverfahren
kombiniert werden.

9.1 Mbogliche Fehlerquellen des Hitzdrahtverfahrens

In diesem Abschnitt werden zwei Effekte beschrieben, die das Ergebnis einer THW-Messung systema-
tisch verfalschen kénnen, und spezifisch nur beim THW-Verfahren auftreten. Hingegen werden Effekte,
die eine Entsprechung im GHP-Verfahren haben, erst in Abschn. 9.2 im Rahmen des dortigen Verfahrens-
vergleichs behandelt. Derartige nicht THW-spezifische Effekte sind insbesondere das Auftreten schein-
barer Warmeleitfahigkeiten aufgrund von nicht-diffusivem Strahlungstransport (vgl. Abschn. 3.4.2 u.
Kap. 7) sowie die beobachteten Abweichungen des Kopplungsparameters aus beiden Messverfahren
(vgl. Abschn. 3.4.3 u. 8.2.2).

Auflerdem wird der bereits in Abschn. 5.3 beschriebene Einfluss des Auswertezeitraums (d. h. die Wahl
der Anfangszeit t4, und der Endzeit ty der Auswertung) auf das THW-Messergebnis hier nicht mehr
naher ausgefiihrt. Es handelt sich hierbei ndmlich um eine statistische Unsicherheit und nicht um einen
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systematischen Fehler, da das THW-Messergebnis bei zufalliger Wahl des Auswertezeitraums um einen
Mittelwert variiert, wobei Ergebnisse umso unwahrscheinlicher werden, je weiter sie vom Mittelwert
entfernt sind. Die statistische Unsicherheit liegt je nach Messung zwischen 2 % und 8 % (s. Abschn. 5.3)
und ist in den jeweils angegebenen Unsicherheiten simtlicher THW-Messdaten der vorangegangenen
Kapitel 7 und 8 enthalten. Es kann prinzipiell davon ausgegangen werden, dass dieser Effekt auch bei
anderen porosen Medien auftritt, da er im Wesentlichen den charakteristischen Eigenschaften (hoher
Kontaktwiderstand, geringe Dichte, geringe Warmekapazitét) dieser Materialien geschuldet ist.

Verfilschung des Messergebnisses durch zu kurze Wartezeit zwischen Einzelmessungen

Ein erster Effekt, der zu einer systematischen Verfilschung von THW-Messergebnissen fiihren kann,
ist die Wahl einer zu kurzen Wartezeit ty; (vgl. Gl 5.9) zwischen mehreren Einzelmessungen, welche
bei gleichen Versuchsbedingungen stattfinden und anschliefend gemittelt werden (vgl. Abschn. 5.3).
Diese Verfdlschung ist wie folgt begriindet: Nach jeder Einzelmessung ist erstens die Drahttemperatur
gegeniiber dem thermischen Gleichgewicht erh6ht und zweitens ein Temperaturgradient in der Probe
vorhanden. Fiir nachfolgende Einzelmessungen, die ohne ausreichende Wartezeit durchgefiihrt werden,
ergibt sich hieraus ein erhohter Warmeverlust des Drahts, sodass der Temperaturanstieg AT, als Funkti-
on von Inf flacher verlduft. Dies resultiert wiederum in einer systematischen Erh6hung der gemessenen
Warmeleitfahigkeit (vgl. Gl. 2.80).

Zur experimentellen Quantifizierung dieses Effekts wurde eine exemplarische Testmessung des evaku-
ierten Probenmaterials P-0,14 bei einer Temperatur von 400 °C mit stark verkiirzter Wartezeit durchge-
fiihrt. Die reguldre Wartezeit fiir diese Messung, die wie im Zusammenhang mit Gl. 5.9 beschrieben
bestimmt wurde, betrug 14 min. Mit dieser reguldren Wartezeit wurde als Messergebnis ein Wert von
(19,1 +£1,1) mW/mK ermittelt. Fiir die Testmessung wurden nun insgesamt drei Einzelmessungen mit
einer Wartezeit von nur 30s durchgefiihrt. Dabei ergab sich fiir die separat ausgewerteten (d.h. nicht
gemittelten) Einzelmessungen eine Erhhung der gemessenen Warmeleitfahigkeit um bis zu 52 %. Dies
zeigt, dass prinzipiell eine hohe Sensitivitidt des THW-Messergebnisses in Bezug auf eine zu kurze Wahl
der Wartezeit besteht.

Die hieraus abzuleitende Folgerung, dass ein verldssliches THW-Messergebnis vergleichsweise lange
Wartezeiten erfordert, relativiert den Zeitvorteil, den das THW-Verfahren im Allgemeinen gegeniiber
dem GHP-Verfahren hat. Beispielsweise betrug die reguldre Wartezeit der in dieser Arbeit durchgefiihr-
ten THW-Messungen im evakuierten Zustand bis zu 20 min (vgl. Abschn. 5.3). Die typische Messdauer
ty1 derartiger Messungen lag zudem bei 5 min. Fiihrt man nun z. B. acht Einzelmessungen durch, die an-
schlielend fiir die Auswertung gemittelt werden, so betrédgt die gesamte Zeit, die fiir eine THW-Messung
(d. h. fiir einen Messpunkt bei einer bestimmten Kombination aus Temperatur und Gasdruck) benétigt
wird, bereits mehr als 3 h. Demgegeniiber betrdgt die typische Dauer einer GHP-Messung ca. 9-10h (s.
Abschn. 5.2).

Verfilschung des Messergebnisses durch instationidre Ofentemperatur

Bei THW-Messungen, die im HT-Bereich tiblicherweise in einem Ofen stattfinden (vgl. Abschn. 5.3),
kann eine systematische Verfalschung des Messergebnisses auch durch eine Instationaritat der Ofentem-
peratur verursacht werden. Dieser Effekt kann wie folgt veranschaulicht werden: Wahrend der Dauer ei-
ner THW-Messung (ca. 30—-3005s) dndert sich die Drahttemperatur T, nur um wenige K (vgl. Abbn. 5.5
u. 5.6). Eine wihrend der Messung noch vorhandene Instationaritit der Ofentemperatur, die sich mit
dem gemessenen Temperaturanstieg AT, des Drahts tiberlagert, verdndert deshalb die Messkurve fiir
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ATp als Funktion von Int und somit die resultierende Warmeleitfahigkeit. Wie aus Gl. 2.80 ersichtlich
ist, besteht dabei ein inverser Zusammenhang: Eine Zunahme der Ofentemperatur fiihrt zu einer nied-
rigeren Warmeleitfahigkeit und umgekehrt. Der Effekt der Verfdlschung ist umso hoher, je kleiner die
Geradensteigung im linearen Bereich der ATp, (In t)-Messkurve (d. h. nach Uberwinden des Kontaktwi-
derstands zwischen Hitzdraht und Probenmaterial) ist. Aus diesem Grund ist der Effekt insbesondere
bei evakuierten Messungen relevant, denn einerseits erfordern die dort auftretenden hohen Kontaktwi-
derstande im Allgemeinen langere Messzeiten (vgl. Abbn 5.5 u. 5.6) und andererseits ist ein Grofiteil des
gesamten Temperaturhubs der Messung dem Uberwinden des Kontaktwiderstands zuzuordnen, wih-
rend der eigentliche Temperaturhub des linearen Bereichs nur ca. 1 K betrdgt (vgl. Abbn. 5.5b u. 5.6b).

Um den Effekt der instationdren Ofentemperatur experimentell zu quantifizieren, wurde auch hier ei-
ne exemplarische Testmessung durchgefiihrt. Diese erfolgte am evakuierten Probenmaterial P-0,14 bei
einer Temperatur von 800 °C. Unter stationdren Bedingungen, d.h. zu einem Zeitpunkt, als die Ande-
rung der Ofentemperatur kleiner als 1,2-10~3 K/min war, wurde hierbei ein reguldres Messergebnis von
(55,56 +3,1) mW/mK ermittelt. Fiir die Testmessung unter instationdren Bedingungen wurden bereits
zu einem fritheren Zeitpunkt, als die Ofentemperatur noch nicht gleich der Solltemperatur war und um
ca. 0,063 K/min abnahm, insgesamt vier Einzelmessungen durchgefiihrt. Dabei ergab sich fiir die erneut
separat ausgewerteten (d.h. nicht gemittelten) Einzelmessungen eine Erhéhung der gemessenen War-
meleitfahigkeit um bis zu 19 %. Es resultiert somit, dass eine hohe Sensitivitdt des THW-Messergebnisses

im Allgemeinen auch beziiglich einer Instationaritdt der Ofentemperatur besteht.

Um ein belastbares THW-Messergebnis zu erhalten, ist also nicht nur die Einhaltung langer Wartezei-
ten zwischen den Einzelmessungen (s.o0.) erforderlich, sondern auch das Abwarten einer hinreichend
stationdren Ofentemperatur vor Beginn der ersten Einzelmessung. Speziell bei evakuierten Messungen
relativiert sich hierdurch der Zeitvorteil des THW-Verfahrens gegeniiber dem GHP-Verfahren weiter.
Beispielsweise musste mit dem verwendeten Laborofen nach dem Einstellen der Solltemperatur eine
Zeit von typischerweise ca. 3h abgewartet werden, bis ausreichend stationdre Bedingungen vorlagen.
Addiert man die zusétzlichen 3 h, die sich aus der Einhaltung der Wartezeit zwischen den Einzelmes-
sungen ergeben, betrdgt der gesamte Zeitaufwand einer THW-Messung ca. 6 h und somit bereits mehr
als die Halfte des typischen Zeitaufwands einer GHP-Messung (s. 0.).

9.2 AbschliefSender Vergleich zwischen Platten- und Hitzdrahtver-

fahren fiir porose Medien

Zusammen mit den Erkenntnissen des vorangehenden Abschnitts soll nachfolgend ein abschlielender
Vergleich der beiden Messverfahren GHP und THW hinsichtlich der Anwendung auf porése Medien und
insbesondere evakuierbare Pulverddammstoffe erfolgen. Dabei werden verschiedene Aspekte, die in den
Kapiteln 3 sowie 5-8 bereits ausgefiihrt wurden, jeweils im Rahmen einer kurzen Zusammenfassung
behandelt und schliefilich ein endgitiltiges Fazit gezogen.

Allgemeine Effekte bei porosen Medien

Wie bereits in Abschn. 3.4.1 beschrieben wurde, gehoren parasitdre Warmeverluste, Kontaktwiderstan-
de, und - im Fall des THW-Verfahrens zusitzlich — die endliche Ausdehnung des Hitzdrahts zu den
allgemeinen Effekten, die bei pordsen Medien berticksichtigt werden miissen. Samtliche dieser Effekte
stellen fiir keines der beiden Verfahren eine Einschrankung dar, denn sie kénnen entweder vernachlissigt
oder experimentell korrigiert oder durch eine entsprechende Auswertemethode berticksichtigt werden.
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Nicht-diffusiver Strahlungstransport

Bereits in Abschn. 3.4.2 wurde ausgefiihrt, dass Abweichungen vom diffusiven Strahlungstransport fiir
das GHP-Verfahren iiblicherweise (d.h. fiir E>500m~"!) unkritisch sind, wahrend sie fiir das THW-
Verfahren auch bei moderater Extinktion zu scheinbaren Warmeleitfihigkeiten und einer systemati-
schen Unterbestimmung der eff. Warmeleitfdhigkeit fithren. Aufgrund der in Kap. 7 vorgestellten Kor-
rekturmethode, die auf nun erstmals experimentell verifizierten, numerischen Berechnungen beruht,
lasst sich die scheinbare Warmeleitfahigkeit des THW-Verfahrens jedoch berichtigen. Die bisher be-
stehende Limitierung des THW-Verfahrens, die darin bestand, dass das Probenmaterial je nach Tem-
peratur einen Mindestextinktionskoeffizienten zwischen E,,,;,, = 10.000m~" (bei Raumtemperatur) und
E,.in =100.000m~! (bei T = 1.000 °C) aufweisen musste, wird dadurch aufgehoben. Stattdessen ldsst sich
das THW-Verfahren nunmehr bereits verldsslich anwenden, wenn £ >1.000m~! (unabhéngig von der
Temperatur) ist. Mithin unterscheiden sich die Extinktionskoeffizienten, die mit beiden Messverfahren
erforderlich sind, um die wahre, eff. Warmeleitfahigkeit eines porésen Mediums zu bestimmen, nur noch
unwesentlich voneinander.

Messunsicherheit

Wie in den Abschnitten 5.2 und 5.3 ausgefiihrt, liegt die typische (statistische) Messunsicherheit des
GHP-Verfahrens zwischen 2,5% und 5,5 %, und die des THW-Verfahrens zwischen 3 % und 5,5 %, in

Ausnahmefillen (P-1,5) bei maximal 8 %. Somit sind beide Verfahren diesbeziiglich in etwa vergleichbar.

Probenpriparation

Wihrend die Probenpréparation z. B. bei plattenféormigen Medien vergleichsweise einfach ist, kann sie
speziell bei pulverférmigen Medien eine gewisse Herausforderung darstellen. Jedoch ergaben sich im ex-
perimentellen Teil dieser Arbeit durch Verwendung entsprechender Probenhalter (s. Abbn. 5.2c u. 5.4)
in keinem der beiden Messverfahren gréflere Probleme. Fiir das GHP-Verfahren sind allerdings Kalibra-
tionsmessungen erforderlich, um den Warmewiderstand der Probenhalter-Abdeckungen zu eliminieren
(s. Abschn. 5.2). Beim THW-Verfahren ist als Nachteil beztiiglich der Probenpréaparation zu nennen, dass
der Hitzdraht im Fall des Probenmaterials P-1,5 zur Reduktion des Kontaktwiderstands mit Warmeleit-
paste bestrichen werden musste, was ebenfalls einen zusétzlichen Aufwand darstellt (s. Abschn. 5.3).

Reproduzierbarkeit des Messergebnisses

Misst man bei gleichen Versuchsbedingungen die Warmeleitfahigkeit verschiedener Proben, die auf glei-
che Weise pripariert wurden, so sollten die Messergebnisse idealerweise unter Berticksichtigung der
statistischen Unsicherheit iibereinstimmen. In der Praxis ist diese Reproduzierbarkeit aufgrund von Ef-
fekten der Probenpréparation jedoch nicht immer gegeben und im Rahmen dieser Arbeit wurden diesbe-
zuiglich grofle Unterschiede zwischen beiden Messverfahren festgestellt. Fiir das GHP-Verfahren kénnen
hierfiir die Messergebnisse aus Abschn. 6.3 bzw. Abschn. 6.4 herangezogen werden, wo die eff. War-
meleitfahigkeit verschiedener Proben der optimierten Pulvermischung P-0,14-T insgesamt dreimal bei
T =400 °C im evakuierten Zustand gemessen wurde. Dabei sind die Abweichungen zwischen den einzel-
nen Messergebnissen zum Teil grofer als die statistische Unsicherheit (s. Abb. 6.10); die nach Berticksich-
tigung dieser Unsicherheit verbleibende prozentuale Abweichung ist mit 4 % jedoch relativ gering. Im
Fall des THW-Verfahrens hingegen wurde in Abschn. 7.3.1 bereits ausgefiihrt, dass eine deutlich grofiere
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Streuung der Messdaten verschiedener Proben bei gleichen Versuchsbedingungen auftrat. Dabei ist die
Abweichung fiir P-0,14-T am grofiten, sie betrdgt nach Beriicksichtigung der statistischen Unsicherheit
immer noch bis zu ca. 50 % (vgl. Abb. 7.4). Als Begriindung hierfiir ist insbesondere anzufiihren, dass
das THW-Verfahren den Volumenanteil der Probe, der sich in der Nidhe des Hitzdrahts befindet, tiber-
gewichtet, da die vom Draht ausgehende Temperaturwelle weiter aufien liegende Bereiche wéahrend der
Messdauer gegebenenfalls gar nicht erreicht. Das THW-Verfahren ist somit anfallig fiir statistische, durch
die Probenpraparation bedingte Schwankungen der Materialeigenschaften (Dichte, ggf. Triibungsmittel-
anteil) in der Ndhe des Hitzdrahts (vgl. Abschn. 7.3.1). Auch wenn in dieser Arbeit keine systematischen
Untersuchungen zur Reproduzierbarkeit des Messergebnisses beider Verfahren durchgefiihrt wurden,
so ldsst sich dennoch festhalten, dass die Reproduzierbarkeit beim GHP-Verfahren wesentlich besser ist
als beim THW-Verfahren. Bei letzterem ist insbesondere fiir evakuierte Messungen eine schlechte Repro-
duzierbarkeit gegeben, da sich die Temperaturwelle aufgrund der niedrigeren Warmeleitfahigkeit nur
langsam ausbreitet. Jedoch wurden auch bei Raumtemperatur und Umgebungsdruck Abweichungen
von bis zu 12 % nach Berticksichtigung der statistischen Unsicherheit festgestellt.

Zeitaufwand

Wie in Abschn. 9.1 bereits ausgefiihrt, macht der Zeitvorteil des THW-Verfahrens bei evakuierten Mes-
sungen nur noch in etwa einen Faktor 2 aus, wenn die Fehlerquellen der zu kurzen Wartezeit einerseits
und der nicht-stationdren Ofentemperatur andererseits eliminiert werden sollen. Fiir eine beispielhafte
Messreihe, die aus vier Datenpunkten bei unterschiedlichen Temperaturen besteht, ist ein Zeitaufwand
von etwa 40 h mit dem GHP-Verfahren und etwa 24 h mit dem THW-Verfahren anzusetzen.

Anders verhailt es sich bei gasdruckabhéngigen Messungen, die bei gleicher Temperatur durchgefiihrt
werden: Hier ist beim THW-Verfahren die Wartezeit zwischen den Einzelmessungen aufgrund der hche-
ren Warmeleitfahigkeit des Probenmaterials bei hoheren Gasdriicken geringer (vgl. GL 5.9); sie betrdgt
je nach Warmeleitfahigkeit etwa 2—-12 min. Zudem entféllt die Zeit, die bis zur Stationaritat der Ofen-
temperatur abzuwarten ist, zwischen zwei Messungen bei gleicher Temperatur und unterschiedlichem
Gasdruck. Eine exemplarische Messreihe der gasdruckabhidngigen Warmeleitfahigkeit bei konstanter
Temperatur, bestehend aus elf Datenpunkten, konnte im Rahmen dieser Arbeit mit einem Zeitaufwand
von etwa 24 h durchgefiihrt werden. Unter Verwendung des GHP-Verfahrens wéren hierfiir etwa 100 h,

also der vierfache Zeitaufwand notwendig gewesen.

Unterschied der gemessenen Wirmeleitfahigkeit im nicht-evakuierten Zustand

Ein Effekt, der beim Vergleich der beiden Messverfahren weiterhin berticksichtigt werden muss, ist die
Erhohung der mit dem THW-Verfahren gemessenen Warmeleitfiahigkeit bei nicht vernachldssigbarer
Gaswirmeleitung. Diese Erh6hung ist in der Literatur fiir feuerfeste Daimmstoffe bei Umgebungsdruck
bereits bekannt (vgl. [220, S. 23-29]) und wurde in dieser Arbeit fiir exp. Perlit ebenfalls festgestellt
(s. Abschn. 8.2.2). Sie ldsst sich bei Anwendung der Modellgleichung fiir Ap(p, T) (GL 8.4) auf den
Kopplungsparameter H(T) zuriickfithren und muss demnach bei samtlichen Gasdriicken des nicht-
evakuierten Zustands auftreten. Experimentelle Daten liegen jedoch bisher nur fiir Umgebungsdruck
vor. Anders als beim Effekt des nicht-diffusiven Strahlungstransports handelt es sich hierbei um eine
weiterhin offene Fragestellung, zu der nach derzeitigem Wissensstand keine Theorie und auch kein Kor-
rekturverfahren existiert, und die demnach nur phdnomenologisch (vgl. Abb. 8.10) beschrieben wer-
den kann. Fiir praktische Ddmmanwendungen kann jedoch davon ausgegangen werden, dass ein iiber
GHP-Messungen bestimmter Kopplungsparameter H(T) verldsslicher ist als ein iiber THW-Messungen
bestimmter H(T)-Wert (vgl. Abschn. 8.2.2).
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Fazit

Wie die vorangehende Ubersicht zeigt, liegen die Unterschiede zwischen dem GHP- und dem THW-
Verfahren bei der Anwendung auf porése Medien und insbesondere pordse Pulver im Wesentlichen in
der Reproduzierbarkeit des Messergebnisses, im Zeitaufwand und in der gemessenen Warmeleitfahig-
keit im nicht-evakuierten Zustand. Als Zusammenfassung ldsst sich folgendes festhalten: Auch wenn
es mit dem in Kap. 7 entwickelten Korrekturverfahren fiir die scheinbare Warmeleitfdhigkeit moglich
ist, das THW-Verfahren auf porése Medien mit moderater Extinktion anzuwenden, so ist es dennoch zu
empfehlen, temperaturabhingige, evakuierte Messungen mit dem GHP-Verfahren durchzufiihren. Dies
ist dadurch begriindet, dass die Reproduzierbarkeit des THW-Verfahrens deutlich schlechter ist, wéh-
rend der Zeitvorteil nur maflig (maximal Faktor 2) ist. Zwar konnte eine bessere Reproduzierbarkeit
des THW-Messergebnisses durch langere Messzeiten erreicht werden, da die Temperaturwelle dann ei-
nen grofieren Teil des Probenvolumens erfasst und somit der Bereich um den Hitzdraht nicht so stark
tibergewichtet wird. Langere Messzeiten und damit ebenfalls verbundene lingere Wartezeiten zwischen
den Einzelmessungen (vgl. Gl. 5.9) fithren jedoch auch dazu, dass der Zeitvorteil des THW-Verfahrens
endgiiltig verloren geht. Fiir temperaturabhidngige Messungen bei Umgebungsdruck wird ebenfalls das
GHP-Verfahren empfohlen, da die Erthchung des THW-Messergebnisses bei derzeitigem Wissensstand
(noch) nicht korrigiert werden kann (s. 0.). Anders verhalt es sich fiir gasdruckabhédngige Messungen bei
gleicher Temperatur. Mit steigendem Gasdruck ist die Reproduzierbarkeit des THW-Verfahrens zuneh-
mend besser, da die Temperaturwelle aufgrund der hoheren Warmeleitfahigkeit auch bei geringer Mess-
dauer einen vergleichsweise grofien Teil des Probenvolumens erfasst. Somit kann das THW-Verfahren
verldsslicher angewendet und sein Zeitvorteil (s.0.) genutzt werden. Aus der gemessenen gasdruckab-
hingigen Warmeleitfahigkeit lassen sich die Strukturparameter eines porésen Mediums korrekt bestim-
men (vgl. Abschn. 8.2.2). Fiir den Kopplungsparameter ist zwar ein Abgleich mit dem GHP-Verfahren

erforderlich (s.0.); hierfiir gentigt jedoch eine einzelne GHP-Messung, z. B. bei Umgebungsdruck.

9.3 Vollstindige Bestimmung der Gasdruck- und Temperaturabhan-

gigkeit der effektiven Warmeleitfahigkeit

Aufbauend auf das Fazit des vorangehenden Abschnitts soll abschliefSend noch eine Methode vorgestellt
werden, welche es ermoglicht, die Gasdruck- und Temperaturabhédngigkeit der eff. Warmeleitfahigkeit
Ag eines pordsen Mediums mit moglichst wenig experimentellem (Zeit-) Aufwand bei gleichzeitig hoher
Genauigkeit in einem gegebenen Temperaturbereich vollstindig zu bestimmen. Dabei wird angenom-
men, dass sich Ap iiber die in dieser Arbeit entwickelte Modellgleichung 8.12 fiir ein Pulver mit innerer
und dufSerer Porositdt (z. B. exp. Perlit, pyr. oder gef. Kieselsdure, granulares Aerogel, Kieselgur, sowie
Mischungen dieser Materialien mit Triibungsmitteln) beschreiben lasst. Fiir andere porése Medien, bei
denen sich das Strahlungsdiffusionsmodell ebenfalls anwenden ldsst, und die jedoch nur eine Art von
Porositdt & sowie entsprechend nur einen effektiven Porendurchmesser d. aufweisen (z.B. Schaume,
Fasermaterialien, monolithische Aerogele, sowie Mischungen dieser Materialien mit Triibungsmitteln),
kann die folgende Modifikation von Gl. 8.12 angegeben werden:

1672 o T®
e

1
Ae(p,T) = T W P (9.1)

+ GAR(T) + H(T) Ao(T) N
de p

In Gl 8.12 bzw. Gl 9.1 sind die Grofien pg, fip (gemaf den GIn. 2.38, 2.39 bzw. D.5) und ® (gemif
Gl 2.8, ggf. i. V.m. Gl. D.4) fiir ein gegebenes Material durch die Materialeigenschaften festgelegt. Des
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weiteren konnen A% (T) (s. Abb. 2.4 u. Gl 2.70 fiir Materialien auf Basis von a-SiO, ) und A (T) (s. Abb. 2.2
u. GL 2.54 fiir Luft und Stickstoff) der Literatur®® entnommen werden. Der Faktor Z(T) kann fiir exp.
Perlit in einer Luft- oder Stickstoffatmosphédre gemafl GL. B.5 u. Tab. B.1 berechnet werden; dabei ist zu
berticksichtigen, dass sich die angegebenen Werte und Koeffizienten aufgrund der Abhingigkeit vom
Akkommodationskoeffizienten nur auf exp. Perlit beziehen. Fiir andere Materialien kann Z(T) jedoch
analog zu den Ausfithrungen in Anh. B neu berechnet werden; hierzu ist lediglich die Molmasse Mg
des Festkorpermaterials, aus dem die Porenwénde bestehen, in Gl. B.3 anzupassen. Die verbleibenden
Grofen F, ez (T), G, H(T), sowie die Strukturparameter d. ;, d. ; und ®, (im Fall von Gl. 8.12) bzw. d,
(im Fall von Gl. 9.1) sind fiir ein zu untersuchendes Material experimentell zu bestimmen. Hierfiir sind

die folgenden Messungen erforderlich:

— Der massenspezifische Extinktionskoeffizient &3 (T) ist FTIR-spektroskopisch zu ermitteln. Dabei
sollte der Wellenldngenbereich des verwendeten Spektrometers moglichst gut auf den zu untersu-
chenden Temperaturbereich abgestimmt werden (vgl. Abb. 6.3).

- Die Skalierungsfaktoren F und G kénnen durch Anpassung an die Messdaten einer evakuierten
Messreihe der temperaturabhdngigen Warmeleitfahigkeit (spektroskopische Methode, Gl. 6.2) be-
stimmt werden. Dabei sollte die Messreihe mindestens drei Datenpunkte bei verschiedenen Tempe-
raturen umfassen und fiir ein verldssliches Ergebnis mit dem GHP-Verfahren durchgefiihrt werden
(s. Abschn. 9.2).

- Die Strukturparameter d.;, d.; und ®; (bzw. d.) kénnen durch Anpassung an die Messdaten
einer Messreihe der gasdruckabhingigen Warmeleitfahigkeit ermittelt werden. Hierbei kann das
THW-Verfahren eingesetzt werden (s. Abschn. 9.2). Der Kopplungsparameter H(T) ist zunéchst
ebenfalls mit anzupassen, auch wenn er anschlieffend tiber GHP-Messungen neu bestimmt wird
(s.u.). Die gasdruckabhidngige Messreihe kann bei beliebiger Temperatur erfolgen, da die Tempe-
raturabhédngigkeit des Halbwertsdrucks {iber den Faktor Z(T') beriicksichtigt wird. Somit kann der
Einfachheit halber Raumtemperatur gewéhlt werden. Im Druckbereich, in dem sich die Warme-
leitfahigkeit stark mit dem Gasdruck dndert (vgl. Abb. 2.3), sollte die Messreihe mindestens einen,
fur eine hohere Genauigkeit besser zwei Datenpunkte pro Dekade des Gasdrucks umfassen. Eine
typische Messreihe wird somit aus etwa sieben bis zwolf Datenpunkten bestehen.

— Der Kopplungsparameter H(T) kann aus den Messdaten einer Messreihe der temperaturabhéangi-
gen Warmeleitfahigkeit bei Umgebungsdruck geméafs Gl. 8.10 fiir einzelne Temperaturen berechnet
und anschliefend durch eine Ausgleichsfunktion beschrieben werden. Voraussetzung hierfiir ist,
dass die Strukturparameter und die eff. Warmeleitfihigkeit im evakuierten Zustand bereits be-
kannt sind (s. Gl. 8.10). Dabei sollte die Messreihe erneut mindestens drei Datenpunkte bei ver-
schiedenen Temperaturen umfassen und ebenfalls mit dem GHP-Verfahren durchgefiihrt werden
(s. Abschn. 9.2).

Es werden also neben der FTIR-spektroskopischen Messung lediglich zwei temperaturabhdngige GHP-
Messreihen (eine im evakuierten Zustand und eine bei Umgebungsdruck) sowie eine gasdruckabhingi-
ge THW-Messreihe bei Raumtemperatur benétigt, um samtliche Parameter der Modellgleichung (Gl. 8.12
bzw. GL 9.1) zu ermitteln. Uber die Modellgleichung lasst sich dann die gesamte Temperatur- und Gas-
druckabhéngigkeit der eff. Warmeleitfdhigkeit des porésen Mediums im gewéhlten Temperaturbereich

(z.B. zwischen Raumtemperatur und 800 °C) beschreiben.

95Fiir die Festkorperwarmeleitfahigkeit A7 (T) sei hierbei insbesondere auf [201], fiir die Kontinuumswarmeleitfahigkeit Ao (T)
von Gasen insbesondere auf [206] verwiesen.
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Kapitel 10
Zusammenfassung und Ausblick

Im Rahmen der vorliegenden Dissertation wurde expandiertes Perlit, ein preisgtinstiges (75—-500 €/ m3),
nicht-toxisches, warmeisolierendes Alumosilikat-Pulver mit niedriger Dichte (35-180kg/m?) und ho-
her Porositédt (93-99 %), welches in einem technischen Expansionsprozess aus einem nattirlichen, vul-
kanischen Gesteinsprodukt (Rohperlit) hergestellt wird, erstmals hinsichtlich seiner Eignung als eva-
kuierbarer, superisolierender Hochtemperatur-Dammstoff bis 800 °C wissenschaftlich untersucht. Da-
bei wurden die beiden kommerziellen Perlit-Pulver P-1,5 (Handelsname: ,,Technoperl® - C1,5”, Korn-
durchmesser Dyg <1,5mm, Schiittdichte pg =56 kg/m3) und P-0,14 (,Eurocell® - 140”, Dy < 140 um,
pp = 180kg/m3) als Probenmaterialien verwendet. Diese wurden sowohl durch Warmeleitfahigkeits-
messungen unter Verwendung der beiden etablierten Messverfahren GHP (engl. ,guarded hot plate”)
und THW (engl. ,transient hot-wire’) als auch durch FTIR-Spektroskopie der wellenldngenabhédngigen
Strahlungsextinktion zwischen 1,4 pm und 18 pm untersucht. Ergdnzend wurden REM-Aufnahmen und
Lichtmikroskopie-Bilder zur Analyse der Materialstruktur angefertigt. Die stets ohne dufleren mechani-
schen Belastungsdruck durchgefiihrten Warmeleitfadhigkeitsmessungen fanden im Temperaturbereich
zwischen Raumtemperatur und 800 °C sowie bei Gasdriicken zwischen 10~% hPa und 1.000 hPa statt.

Fiir die insbesondere bei hohen Temperaturen anspruchsvolle Messung der effektiven Warmeleitfahig-
keit von evakuierbaren, hochporosen Pulverddmmstoffen wurden sowohl das zeitaufwandigere, aber
insgesamt verldsslichere GHP-Verfahren als auch das schnellere, aber fehleranfalligere THW-Verfahren
angepasst und erfolgreich angewendet. Fiir das GHP-Verfahren wurden rahmenférmige Probenhalter
aus Calciumsilikat mit speziellen Abdeckungen aus Phlogopit konstruiert und eine Kalibrationsmetho-

de zur Eliminierung des zusétzlichen Warmewiderstands der Abdeckungen angegeben.

In einem ersten Teil der Arbeit wurden die Probenmaterialien im evakuierten Zustand, d.h. bei ver-
nachldssigbarer Gaswarmeleitung und somit bestméglicher Isolationswirkung untersucht. Bei der FTIR-
spektroskopischen Bestimmung des Extinktionskoeffizienten wurde der Einfluss des begrenzten Spek-
tralbereichs des verwendeten Spektrometers auf die Genauigkeit des Messergebnisses analysiert und
diskutiert. Aus GHP-Messungen ergab sich bei einer fiir praktische Anwendungen typischen Mitteltem-
peratur von T =400 °C, welche in etwa der Dimmung eines 675 °C heiflen Korpers gegen die Umgebung
entspricht, eine eff. Warmeleitfahigkeit von ca. 69 mW/mK fiir das reine Perlit-Pulver P-1,5, und von ca.
22mW/mK fiir das reine Perlit-Pulver P-0,14. Die eff. Warmeleitfdhigkeit beider Materialien wurde zu-
sédtzlich auch bei Mitteltemperaturen von 100 °C, 200 °C und 600 °C gemessen, wahrend sich der bisherige
experimentelle Wissensstand nur bis maximal 110 °C erstreckte.

Zur Beschreibung der Temperaturabhingigkeit der eff. Warmeleitfahigkeit Ay, im evakuierten Zustand
wurden zwei verschiedene Modelle erfolgreich auf die Messdaten angewandt. Zum einen wurde ein
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in der Literatur weit verbreitetes Modell (, kalorimetrische Methode”) verwendet, welches die schwa-
chen Temperaturabhingigkeiten des Extinktionskoeffizienten £ und der Festkorperwérmeleitfahigkeit
Ap vernachlassigt, und welches E aus der Geradensteigung sowie Ar aus dem Achsenabschnitt einer
Auftragung von Ay, gegen T° bestimmt. Zum anderen wurde ein bisher nur selten angewandtes Ska-
lierungsmodell (,,spektroskopische Methode”) benutzt, welches die Temperaturabhéngigkeiten von E
(aus zusatzlichen FTIR-spektroskopischen Messungen) und Ar (entsprechend der z. B. aus Literaturda-
ten bekannten, temperaturabhiangigen Warmeleitfdhigkeit des massiven Festkorperanteils) zusatzlich
berticksichtigt. Das Skalierungsmodell gewichtet den Strahlungs- und Festkorperanteil von Ay, mit den
Skalierungsfaktoren F und G, wobei der Faktor F mit abhangiger Streuung der Warmestrahlung und der
Faktor G mit der Dichte und Festkorperstruktur des jeweiligen Materials in Verbindung gebracht wer-
den konnte. Wahrend man aus der kalorimetrischen Methode nur Mittelwerte fiir E und A erhalt, liefert
die spektroskopische Methode temperaturaufgeloste Werte und ist aufgrunddessen besser in der Lage,
die temperaturabhédngigen Ay,-Daten wiederzugeben. Bei der theoretischen Beschreibung der Messdaten
wurde auch auf die korrekte Mittelung der temperaturabhingigen Grofen E und A sowohl in herkémm-
lichen als auch in verbesserten, neuen Ansétzen eingegangen. Diese Mittelung ist fiir die Praxis bedeu-
tend, wo tiblicherweise zwei Begrenzungsflachen mit deutlich verschiedenen Temperaturen gegeneinan-
der isoliert werden sollen. In diesem Zusammenhang wurde ein geeigneter Temperatur-Mittelwert fiir
den Extinktionskoeffizienten hergeleitet, der sich lediglich aus den E-Werten der oberen und unteren
Grenze des betrachteten Temperaturintervalls berechnet.

Die reinen Perlit-Pulver eignen sich nur bedingt zur hocheffizienten Warmedammung im HT-Bereich,
wo der Warmetransport durch Strahlung nach dem Stefan-Boltzmann-Gesetz dominiert. Insbesonde-
re scheidet das bisher erfolgreich zur Vakuumwiarmeddammung im Tief- und Niedertemperatur-Bereich
verwendete P-1,5 aus, da es aufgrund seiner niedrigen Dichte eine zu geringe Strahlungsextinktion auf-
weist. Verglichen mit der eff. Warmeleitfahigkeit A tiblicher HT-Dammstoffe bei Umgebungsdruck (z. B.
Calciumsilikat: A ~ 100mW/mK bei T =400 °C) ist die resultierende eff. Warmeleitfihigkeit von eva-
kuiertem P-1,5 mit Ay, =69 mW/mK zwar niedriger, unter Beriicksichtigung des hierzu erforderlichen
Aufwands aber wirtschaftlich unattraktiv. Hingegen ist P-0,14 wegen seiner deutlich hheren Dichte bes-
ser fiir HT-Ddmmanwendungen geeignet; bei mittleren Temperaturen (T =200 °C) ist im evakuierten
Zustand bereits ohne weitere Mainahmen eine gute Dammwirkung (A}, =9 mW/mK) gegeben. Jedoch
kann eine deutliche Erh6hung der Extinktion, und somit eine Reduzierung der eff. Warmeleitfahigkeit
gerade bei hohen Temperaturen, durch die Zugabe sogenannter Infrarot-Triibungsmittel erreicht wer-
den. Zur Entwicklung einer moglichst effizienten Hochtemperatur-Vakuumpulverisolation wurde daher
ein geeignetes Triibungsmittel identifiziert und das optimale Mischungsverhéltnis ermittelt, in welchem
dieses dem Basismaterial P-0,14 zugemischt werden muss. Der diesbeziigliche Stand der Technik war,
dass samtliche der bisher in Kombination mit exp. Perlit eingesetzten Triibungsmittel nicht hochtempe-

raturtauglich sind und ebenfalls nur bis maximal 110 °C untersucht wurden.

Folglich wurden verschiedene Triibungsmittel, deren Wirksamkeit im Zusammenhang mit anderen su-
perisolierenden Basismaterialien aus der Literatur bekannt war, untersucht. Dabei wurden kommerziell
erhéltliche Pulver verwendet und darauf geachtet, dass deren Korndurchmesser hinsichtlich der Streu-
ung von Wirmestrahlung (Mie-Streuung) nahe an einem Optimum von ca. 2—-4 pm liegt, welches sich
aus theoretischen Berechnungen in der Literatur ergeben hatte. Insgesamt wurden fiinf Siliziumcarbid-
(SiC), zwei Borcarbid- (B4C), ein Rutil- (TiO,) und ein Ilmenit-Pulver (FeTiO3) analysiert und hier-
fur jeweils der spektrale Extinktionskoeffizient mittels FTIR-Spektroskopie zwischen 1,4 pm und 18 pm
gemessen. Die Auswahl des Triibungsmittels erfolgte einerseits anhand des Extinktionskoeffizienten,
wobei der Mittelwert {iber das gesamte Spektrum (Rosseland-Mittel) bei anwendungstypischen Tem-
peraturen herangezogen wurde; andererseits wurden aus Wirtschaftlichkeitsgriinden auch moglichst
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niedrige Materialkosten als Entscheidungskriterium berticksichtigt. Unter diesen Mafigaben wurde ein
SiC-Pulver (Handelsname: ,Silcar P8”) mit einer Schiittdichte von 870 kg/ m? und einer mittleren Korn-
grofie von 1-3 um bei einer vergleichsweise breiten Korngroflenverteilung als Triibungsmittel ausge-
wiéhlt. Die Extinktionsspektren des Basismaterials P-0,14 und des gewéahlten SiC-Pulvers ergidnzen sich
insofern, als dass die vergleichsweise niedrige Extinktion von SiC bei Wellenldngen um 10 pm durch ein
Absorptionsmaximum von exp. Perlit kompensiert wird.

Anschliefend wurden unter Verwendung eines Rhonradmischers Pulvermischungen aus P-0,14 und
dem ausgewdhlten SiC-Pulver hergestellt, wobei der Massenanteil w des Triibungsmittels zwischen 20 %
und 60 % variiert wurde. Die eff. Warmeleitfahigkeit Ay, dieser Mischungen wurde im evakuierten Zu-
stand bei T =400 °C in der GHP-Apparatur bestimmt. Dabei ergab sich fiir eine Mischung mit w =40 %
und einer zugehérigen Schiittdichte von 263 kg/m? ein relativ breites Minimum von Ay, mit einem her-
vorragenden Wert von ca. 13 mW/mK. An dieser optimalen Pulvermischung (Bezeichnung: P-0,14-T)
wurden zundchst Entmischungs- und Riittelversuche durchgefiihrt, wobei die gemessene eff. Warme-
leitfahigkeit jedoch unverandert blieb und auch optisch keine Entmischung festgestellt werden konnte.
Danach wurde die eff. Warmeleitfdhigkeit Ay, von P-0,14-T auch bei 100 °C, 200 °C und 600 °C Mittel-
temperatur mit dem GHP-Verfahren gemessen. Im gesamten HT-Bereich wurden sehr niedrige eff. War-
meleitfahigkeiten erreicht, die — bei niedrigeren Materialkosten — zum Teil deutlich besser sind als die
Literaturwerte bisheriger evakuierter und getriibter, superisolierender Materialien.

Auch die optimierte, getriibte Pulvermischung P-0,14-T wurde einerseits mit der Auftragung von Ay,
gegen T3 (kalorimetrische Methode) und andererseits mit dem Skalierungsmodell (spektroskopische
Methode) auf Grundlage zusidtzlicher FTIR-spektroskopischer Messungen analysiert. Hierbei wurden
in Zusammenhang mit dem Skalierungsmodell Berechnungsformeln fiir die Reindichte und den Bre-
chungsindex einer getriibten Pulvermischung, welche aus den drei Phasen Basismaterial, Triibungsmit-
tel und Hohlrdume besteht, hergeleitet. Mit der spektroskopischen Methode, welche die temperatur-
abhdngigen Ay,-Messdaten erneut genauer wiedergeben konnte als die kalorimetrische Methode, wurde
fiir P-0,14-T ein Extinktionskoeffizient von E = 15.350 £ 1.630 m~! und eine Festkérperwarmeleitfahigkeit
von Ap =3,7£1,0mW/mK bestimmt. Diese Werte stellen jeweils geeignete Mittelwerte fiir den experi-
mentell untersuchten Temperaturbereich zwischen 100 °C und 600 °C dar. Fiir das reine Perlit-Pulver
P-0,14 liegen die entsprechenden Werte bei E=5681+116m~! und Ap=18%20,4mW/mK. Folglich
konnte E durch Zugabe des Triibungsmittels deutlich vergréfert und damit die bei hohen Temperaturen
dominierende Strahlungsleitfahigkeit um ca. 57 % auf weniger als 9mW/mK bei T =400 °C verringert
werden. Hingegen hat sich Ap durch das eingebrachte Triibungsmittel zwar in etwa verdoppelt, tragt
aber absolut gesehen nur in untergeordnetem MafSe zur eff. Warmeleitfahigkeit bei.

Aufgrund der Ergebnisse der FTIR-Spektroskopie wire zu erwarten gewesen, dass der Extinktionskoef-
fizient von P-0,14-T sogar noch hoher ausfillt als der tatsdchliche, durch Warmeleitfahigkeitsmessungen
bestimmte Wert (s.o0.). Als Grund fiir diese Abweichung konnte die abhingige Streuung der Warme-
strahlung identifiziert werden, die in der FTIR- bzw. GHP-Messung jeweils unterschiedlich stark auftritt.
Da insbesondere das Triibungsmittel einen vorwiegend streuenden Charakter aufweist, wie anhand der
FTIR-spektroskopisch bestimmten Albedo festgestellt werden konnte, ist die abhdngige Streuung bei der
getriibten Pulvermischung starker ausgeprégt als bei den reinen Perlit-Pulvern. Dies lief8 sich auch an-
hand des Skalierungsfaktors F beobachten, welcher fiir P-0,14-T nur etwa 0,28 betrug (gegentiber 0,65 fiir
ungetriibtes P-0,14). Die Verringerung des Extinktionskoeffizienten durch abhédngige Streuung konnte
durch Vergleich mit theoretischen Berechnungen aus der Literatur auch quantitativ bestatigt werden.

Zusammenfassend kann bis hierhin festgehalten werden, dass sich mit der neu entwickelten, getriib-
ten und evakuierten Pulvermischung im gesamten HT-Bereich eine hervorragende Dammwirkung er-

zielen lasst. Obwohl der Extinktionskoeffizient durch abhdngige Streuung reduziert wird (s.o.), ist die
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Zielvorgabe E >10.000m~! durch den tatséchlich kalorimetrisch gemessenen Wert klar erfiillt. Die ge-
messene eff. Warmeleitfahigkeit Ay, ist im Bereich 200 °C < T < 600 °C je nach Temperatur um etwa den
Faktor 1,5-12 kleiner als die von konkurrierenden, zum Teil wesentlich teureren HT-Dammstoffen bei
Umgebungsdruck. Die Eignung der neuartigen, Perlit-basierten Pulvermischung als HT-VPI-Material ist
demnach insgesamt als sehr gut zu bewerten, sodass das zu Beginn der Arbeit definierte praktische Ziel
vollumfénglich erreicht werden konnte.

Zukiinftige wissenschaftliche Arbeiten konnten sich der Entwicklung und Untersuchung von evakuier-
ten Pulvermischungen widmen, bei denen andere Triibungsmittel als das hier verwendete SiC einge-
setzt werden. Insbesondere das in dieser Arbeit nur FTIR-spektroskopisch untersuchte B,C ist in dieser
Hinsicht interessant, da es einen hoheren Extinktionskoeffizienten als SiC aufweist, der sich zudem als
Funktion der Wellenldnge nur geringfiigig dndert. Weiterhin handelt es sich bei B,C gemaf3 Literatur-
angaben um ein vorwiegend absorbierendes Triibungsmittel, bei dem abhéngige Streuung nur in we-
sentlich verringertem Mafle auftreten sollte. Es kann deshalb davon ausgegangen werden, dass mit B,C
nochmals deutlich hohere Extinktionskoeffizienten erreicht werden kénnen als mit SiC. Zudem ist die
Warmeleitfdhigkeit von massivem B,C niedriger als von SiC, sodass die Festkorperwarmeleitfahigkeit
der Pulvermischung geringer ausfallen sollte. In dieser Arbeit wurde B,C lediglich aus wirtschaftlichen
Griinden wegen seiner immens hohen Materialkosten nicht als Triibungsmittel ausgewéhlt.

Ein zweiter Teil der Arbeit widmete sich der Anwendung des THW-Verfahrens auf evakuierbare, po-
rése Medien mit niedriger Dichte und moderater Extinktion (1.000m~'< £ <10.000m~'). Nachdem bei
der Vermessung derartiger Materialien (v.a. bei hohen Temperaturen und im Vakuum) aufgrund ho-
her Kontaktwiderstdnde und niedriger Warmeleitfahigkeiten einige Besonderheiten gegeniiber der ge-
wohnlichen Vorgehensweise zu berticksichtigen sind, wurde zunédchst eine Best-Practice-Methode fiir
die zuverldssige Messung (Probenpraparation und Versuchsdurchfithrung) und Auswertung der Mess-
kurven angegeben. Aufierdem konnte erstmals ein Korrekturverfahren entwickelt werden, das der be-
kannten Tatsache Rechnung trégt, dass das THW-Verfahren bei Probenmaterialien mit moderater Extink-
tion aufgrund von nicht-diffusivem Strahlungstransport nur eine scheinbare Warmeleitfdhigkeit misst,
welche die wahre, eff. Warmeleitfahigkeit unterbestimmt. Das Korrekturverfahren basiert auf numeri-
schen Berechnungen von Eserr [48] und Tran [202], welche in dieser Arbeit zum Teil re-evaluiert, in
geeigneter Form neu dargestellt und anschlieffend durch systematischen Vergleich zwischen THW- und
GHP-Messungen an reinem bzw. getriibtem exp. Perlit erstmalig experimentell verifiziert wurden. So-
wohl die numerischen Berechnungen als auch die Experimente lassen den Schluss zu, dass das THW-
Verfahren den Leitungsanteil der eff. Warmeleitfahigkeit korrekt bestimmt und nur den Strahlungsanteil
unterbestimmt. Dies lisst sich formal durch einen scheinbaren Extinktionskoeffizienten E 4 ausdriicken,
der gegeniiber dem wahren Wert E erhoht ist. Das Korrekturverfahren erméglicht es nun erstmals, ei-
nen durch THW-Messungen ermittelten, scheinbaren Extinktionskoeffizienten in den wahren Wert um-
zurechnen und gleichzeitig einen Korrekturterm fiir die zugehdrige scheinbare Warmeleitfdhigkeit an-
zugeben. Der zur Bestimmung der eff. Warmeleitfahigkeit erforderliche Mindestextinktionskoeffizient
konnte damit von Werten zwischen E,;,, = 10.000m~! und E,,,;,, = 100.000m~! (je nach Temperatur) auf
E,.in =1.000m~! (unabhéngig von der Temperatur) verringert werden. Hierdurch ist es nun insbesonde-
re moglich, die eff. Warmeleitfahigkeit von Materialien mit moderater Extinktion, welche eine wichtige
Klasse hocheffizienter Dammstoffe darstellen, auch mit dem THW-Verfahren zu bestimmen. Gemaf$ dem

bisherigen Wissensstand war das THW-Verfahren auf derartige Materialien nicht anwendbar.

Eine in diesem Zusammenhang noch nicht abschlieflend geklérte Fragestellung ist, inwiefern der Lei-
tungsanteil A; der eff. Warmeleitfihigkeit die Uberbestimmung des Extinktionskoeffizienten beeinflusst.
Diesbeziiglich sind weitere numerische Berechnungen wiinschenswert, da diese eine entsprechende Un-

tersuchung mit hoherer Genauigkeit und insgesamt weniger Zeitaufwand ermoglichen als weitere Ex-
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perimente. Zu diesem Zweck wére es zunéchst ausreichend, die numerischen Berechnungen von Tran
[202] mit e, =0,1 und E=5.000m~! bzw. E =10.000m~! zu wiederholen, dabei einen Wert fiir A; zu
verwenden, der deutlich vom bisher verwendeten Wert A; = 34,6 mW/m K abweicht, und zu tiberpriifen
welches Ergebnis sich hiermit fiir die Uberbestimmung des Extinktionskoeffizienten ergibt. Insbesonde-
re wird A; =5mW/mK vorgeschlagen, um einen direkten Vergleich mit den Berechnungen von EBert
[48] zu ermdglichen. Alternativ wire es gleichermafien ausreichend, die numerischen Berechnungen
von Egert [48] mit e, =0,1 und E =1.500m™" fiir einen A; -Wert, der deutlich vom bisher verwendeten
Wert A; =5 mW/m K abweicht, zu verifizieren. In diesem Fall wird A; = 34,6 mW/m K aus Griinden der
Vergleichbarkeit mit den Berechnungen von Tran [202] vorgeschlagen. Fiir eine moglichst vollstandige
Untersuchung der genannten Fragestellung sind temperaturabhdngige numerische Berechnungen mit
systematischer Variation von A; und E wiinschenswert.

In einem dritten Teil der Arbeit wurde die Gasdruckabhéngigkeit der eff. Warmeleitfahigkeit der Proben-
materialien P-1,5, P-0,14 und P-0,14-T zwischen 10~* hPa und 1.000 hPa untersucht. Dabei sollte erstens
die fiir exp. Perlit bei Raumtemperatur bekanntermafien ausgepragte Festkorper-Gas-Kopplung erstmals
auch bei hohen Temperaturen experimentell bestimmt und theoretisch modelliert werden. Zweitens soll-
te im Hinblick auf praktische Anwendungen iiberpriift werden, welche Isolationseigenschaften eine nur
teilweise evakuierte bzw. beliiftete HT-Dammung auf Perlit-Basis aufweist, da eine vollstandige Unter-
driickung der Gaswiarmeleitung durch Evakuieren auf unter 0,01 hPa aus Kostengriinden nicht immer
realisierbar sein wird. Die gasdruckabhédngigen Warmeleitfidhigkeitsmessungen wurden mit dem THW-
Verfahren durchgefiihrt und die Messungen bei Umgebungsdruck zusatzlich durch das GHP-Verfahren
verifiziert. Damit wurde drittens noch das Ziel verfolgt, einen aus der Literatur fiir andere porose Damm-
stoffe bekannten und bisher unerklarten Unterschied der mit GHP- bzw. THW-Verfahren gemessenen
Wairmeleitfahigkeit bei Umgebungsdruck anhand von exp. Perlit zu untersuchen.

Um die bei 25 °C, 400 °C und 800 °C gemessene Gasdruckabhingigkeit theoretisch zu beschreiben, wurde
eine neue, phidnomenologische Modellgleichung entwickelt, die auf einer aus der Literatur bekannten
Gleichung basiert. Sie berticksichtigt durch eine exakte gaskinetische Modellierung erstmals die Tem-
peraturabhidngigkeit des Halbwertsdrucks, die sich aus den Temperaturabhédngigkeiten der Parameter
f (Anzahl der Freiheitsgrade), « (Akkommodationskoeffizient) und o (StofSquerschnitt) zusammen-
setzt und im Faktor Z(T) resultiert. Weiterhin wurde die urspriingliche Gleichung durch Einfithrung
eines neuen Kopplungsparameters H(T) modifiziert, wodurch es gelang, den komplexen Effekt der
Festkorper-Gas-Kopplung und dessen Temperaturabhingigkeit mit einem einzigen Modellparameter
zu erfassen. Mit der neu entwickelten Modellgleichung war es nicht nur moglich, die gasdruckabhin-
gigen Messdaten bei den verschiedenen Temperaturen im Rahmen der experimentellen Unsicherheit
mit hervorragender Genauigkeit abzubilden, sondern es konnte auch eine gute Ubereinstimmung zwi-
schen verschiedenen, an die Messdaten angepassten Strukturparametern der Modellgleichung (z. B. eff.
Porendurchmesser) und den aus REM-Aufnahmen und Lichtmikroskopie-Bildern visuell abgeleiteten
Strukturgrofien festgestellt werden. Die Zumischung des Triibungsmittels SiC hatte dabei nur geringe

Auswirkungen auf den gemessenen gasdruckabhidngigen Anteil Ap der eff. Warmeleitfahigkeit.

Wie sich anhand des Kopplungsparameters H direkt ablesen ldsst, ist Ap je nach Probenmaterial und
Temperatur um den Faktor 1,05 bis 2,07 gegeniiber der reinen Gaswiarmeleitfahigkeit A erhoht. Hier-
aus ergibt sich eine zum Teil massive Kopplung zwischen Gas- und Festkérperwarmeleitung, die durch
das KurzschliefSen von strukturellen thermischen Widerstdnden verursacht wird. Trotzdem kénnen mit
beliifteten HT-Ddmmungen auf Perlit-Basis (Probenmaterialien P-0,14 und P-0,14-T) — bei gleichzeitig
niedrigeren Materialkosten — etwas niedrigere eff. Warmeleitfahigkeiten Ar erreicht werden als mit dem
weit verbreiteten, kommerziellen HT-Dammstoff Calciumsilikat. Bei T =400 °C beispielsweise betréagt
Ap=96mW/mK fiir P-0,14 und A =87mW/mK fiir P-0,14-T, verglichen mit A = 100mW/mK fiir
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Calciumsilikat-Platten. Dem Vorteil der Perlit-Pulverschiittung, dass sie sich einer beliebig komplizierten
Form anpassen kann, steht dabei der Nachteil gegentiber, dass sie eine begrenzende Einfassung benétigt.
Als derzeit bester verfiigbarer HI-Dadmmstoff weist getriibte pyrogene Kieselsdure bei Umgebungsdruck
nochmals wesentlich niedrigere Warmeleitfdhigkeiten (Ar =27 mW/mKbei T =400 °C) auf als P-0,14-T,
dies jedoch auch bei vielfach hoheren Materialkosten. Es ldsst sich somit festhalten, dass das in dieser
Arbeit verwendete Perlit-Pulver hoher Dichte sowohl mit als auch ohne Triibungsmittel ebenfalls als
HT-Dammstoff bei Umgebungsdruck attraktiv ist.

Auch fiir exp. Perlit wurden in dieser Arbeit Unterschiede der bei Umgebungsdruck mit dem GHP- bzw.
THW-Verfahren gemessenen Warmeleitfahigkeit festgestellt. Dabei kann davon ausgegangen werden,
dass das GHP-Verfahren fiir praktische Dimmanwendungen wahre Werte liefert; demgegeniiber sind
die THW-Messergebnisse je nach Probenmaterial und Temperatur um 4 % bis 22 % erhoht. In der Darstel-
lung dieser Arbeit konnte die Uberbestimmung mit der hier entwickelten Modellgleichung (s.0.) durch
den Kopplungsparameter H(T) ausgedriickt werden, wodurch die Beschreibung des Effekts deutlich
vereinfacht wird. Sowohl die in der Literatur angegebenen Begriindungen als auch neue Erklarungs-
ansitze wurden diskutiert und verworfen, ohne das Problem vollstindig 16sen zu kénnen. Es konnte
jedoch nachgewiesen werden, dass die Abweichung nur durch den gasdruckabhingigen Anteil Ap der
eff. Warmeleitfahigkeit verursacht wird. Daher wurden die Messdaten in geeigneter Form als relative
Uberbestimmung des Kopplungsparameters H in Abhéangigkeit der Temperatur dargestellt. Somit ste-
hen aufbereitete, experimentelle Daten als Grundlage fiir zukiinftige wissenschaftliche Untersuchungen
zur Verfiigung. Weitere Arbeiten, die sich mit der Analyse des Phianomens und insbesondere der Ent-
wicklung einer theoretischen Erkldrung befassen, werden hiermit angeregt.

Um die eff. Warmeleitfdhigkeit Ag(p, T) aller drei untersuchten Probenmaterialien — beispielsweise fiir
praktische Anwendungen — berechnen zu kénnen, wurde abschlieffend ein analytisches Rechenmodell
entwickelt, welches grofitenteils auf physikalischen A-priori-Modellen beruht, und bei dem nur einige,
voneinander weitgehend unabhéngige Parameter an die Messdaten angepasst wurden. Das Rechenmo-
dell beschreibt simtliche experimentelle Daten im Temperaturbereich zwischen 25 °C und 800 °C sowie
bei Gasdriicken zwischen 10~* hPa und 1.000 hPa erfolgreich im Rahmen der experimentellen Unsicher-
heit (ca. 5%). Folglich konnte auch das Ziel der Arbeit, ein theoretisches Verstindnis der temperatur-
und gasdruckabhingigen eff. Warmeleitfahigkeit von (ggf. getriibtem) exp. Perlit zu entwickeln, voll-
standig erreicht werden.

Einige Erkenntnisse, die in dieser Arbeit in Bezug auf die Warmeleitfahigkeitsmessung mittels GHP- und
THW-Verfahren gewonnen wurden, lassen sich von exp. Perlit auf andere porése Medien tibertragen.
Aus diesem Grund wurde erstmals ein praktischer Leitfaden erstellt, der insbesondere der Vermeidung
potentieller Fehlerquellen des THW-Verfahrens bei der Anwendung auf porése Medien dient. In diesem
Zusammenhang wurde auch eine neue Methode vorgestellt, mit der sich die gesamte Gasdruck- und
Temperaturabhingigkeit der eff. Warmeleitfdhigkeit eines beliebigen porésen Mediums unter Kombina-
tion der Messverfahren GHP, THW und FTIR-Spektroskopie mit md&glichst geringem experimentellem
Aufwand bestimmen ldsst. Ein abschliefSlender Vergleich zwischen GHP- und THW-Verfahren ergab im
Wesentlichen, dass der Zeitvorteil des letzteren mit einer schlechteren Reproduzierbarkeit des Mess-
ergebnisses erkauft wird. Dabei zeigte sich, dass THW-Messungen, die an gleichwertigen, identisch pré-
parierten Perlit-Proben durchgefiihrt wurden, je nach Material eine Streuung der Messergebnisse von bis
zu 50 % (im Fall von P-0,14-T) aufweisen konnen. Die Begriindung hierfiir ist, dass das THW-Verfahren
den Bereich des Probenmaterials in direkter Umgebung des Hitzdrahts tibergewichtet und somit anfal-
lig fiir statistische Schwankungen der Dichte oder des Triibungsmittelanteils einer pulverférmigen Probe
ist. Weitere systematische Untersuchungen zur Reproduzierbarkeit des THW-Verfahrens und deren Ver-

besserung sind wiinschenswert.
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Anhang A

Alternative Herleitung der Strahlungs-

leitfihigkeit im Diffusionsmodell

In Abschn. 2.4.2 wurde ausgefiihrt, wie die Formel zur Berechnung der Strahlungsleitfahigkeit (Gl. 2.33)
in optisch dicken, absorbierenden und isotrop streuenden Medien ausgehend von der lokalen Intensitét
I, durch eine Reihenentwicklung hergeleitet werden kann. Der ausfiihrliche Rechenweg ist bei HoweLL
ET AL. gezeigt [88, S. 576 ff.]. Dabei ergibt sich folgender Ausdruck fiir die lokale Strahlungsintensitat (in

ebener Geometrie mit Ortskoordinate x):

¢ ¢ H dTA,SK
In =Ip sk — F dx (A1)

Aus dieser spektralen Intensitét ldsst sich die Strahlungswéarmestromdichte 45 gemaf3 Gl. 2.24 durch Mul-
tiplikation mit # (zur Berticksichtigung aller Raumrichtungen) sowie Integration iiber den gesamten
Raumwinkel und alle Wellenldngen berechnen [88, S. 578]. Durch Vergleich mit der Fourier-Gleichung
kann anschlieffend die Strahlungsleitfahigkeit A5 abgeleitet werden (s. Abschn. 2.4.2). Im Folgenden
soll eine alternative Herleitung des Ausdrucks fiir A5 prasentiert werden. Dabei wird Gl. 2.46, welche
urspriinglich aus der kinetischen Gastheorie kommt und die Warmeleitfadhigkeit eines Gases im Konti-
nuum beschreibt, auf Photonen angewandt. Der Kontinuums-Ansatz (Kn=L/d .« 1) entspricht hierbei
einer hohen optischen Dicke (7y p=d Ep=d/Lx> 1), also derselben Voraussetzung wie im Strahlungs-
diffusionsmodell. Anders als bei einem Gas wird die mittlere freie Wegldnge jedoch nicht durch Stofie

der Photonen untereinander begrenzt, sondern durch Absorption und Streuung im Medium.

Zunichst werden nur Photonen einer bestimmten Wellenldnge A betrachtet. Hierfiir lassen sich L in
Gl. 2.46 durch L, =1/E, und o durch é/7i (Ausbreitungsgeschwindigkeit der Photonen im Medium)
ersetzen. Zudem lésst sich der Term n 0E/9T (d. h. das Produkt aus Teilchendichte und partieller Ablei-
tung der Energie eines Teilchens nach der Temperatur) allgemein interpretieren als partielle Ableitung
der Energiedichte der Teilchen nach der Temperatur. Bei der Betrachtung von Photonen der Wellenlan-
ge A kann 1 9E/9T also ersetzt werden durch 9U /9T, wobei U, die lokale spektrale Energiedichte der
Photonen bezeichnet. Man erhélt somit:

A (A2)

Die spektrale Energiedichte U, an einem beliebigen Ort kann aus der lokalen gerichteten Intensitt durch
Integration iiber alle Raumwinkel und Multiplikation mit dem Kehrwert der Ausbreitungsgeschwindig-
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keit berechnet werden (vgl. [88, S. 39]):

UA:

o

LHH I, dO (A3)

Dabei kénnen die spektralen Gréen I, und U, entweder als Funktion der Wellenldnge (wie hier) oder
als Funktion der Frequenz 7 =¢ /A (wie in der angegebenen Quelle) betrachtet werden, was jedoch fiir
die Giiltigkeit von Gl. A.3 keinen Unterschied macht. Weiterhin hdngen in homogenen Medien beide
Groflen nicht explizit, sondern nur tiber die lokale Temperatur T vom Ort ab. Setzt man nun Gl. A.1 in
GL A.3 ein, so ergibt sich:

27T

]

Beim letzten Gleichheitszeichen wurde der Zusammenhang 7 ASK =€a sk [88,S. 18] verwendet. Ein-

CIA:

[N I

T cos® din sk 47 . 47
j (IA,SK - E d_;( )Slnﬁdﬂ ng = T IA,SK = ? eA,SK <A4:)
0

gesetzt in Gl. A.2 erhilt man:
4 1 aEA/SK

S,A = g a 9T (AS)

Zur Berechnung der gesamten Strahlungsleitfahigkeit Ag muss nun iiber alle Wellenldngen integriert
werden:

8eSK < 1 aeA,SK (A6)

Hierbei wurde ausgenutzt, dass degy /9T nicht von der Wellenldange abhédngt und deshalb vor das Integral
gezogen werden kann. Nun lésst sich die Definition des Rosseland-Mittels (Gl. 2.31) anwenden und es
ergibt sich schlieSlich mit egx = A% ogg T* (s. Fufinote 21):

4
Ao=3 _omo (A7)
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Anhang B

Temperaturabhangigkeit verschiedener

Parameter der Gaswarmeleitung

In diesem Anhang wird erstmals die Temperaturabhédngigkeit jener Parameter der Gaswarmeleitung,
die in den Halbwertsdruck pg(T) eingehen, berticksichtigt und tiber geeignete, theoretisch fundierte
Gleichungen abgebildet. Dies ist erforderlich, um die Temperaturabhidngigkeit der Gaswérmeleitfahig-
keit A5 (T) korrekt beschreiben zu konnen. In der Literatur wurden diese Parameter bisher tiblicherweise
nur fir Raumtemperatur angegeben, jedoch trotzdem auch fiir Berechnungen bei abweichenden Tem-
peraturen verwendet, wodurch eine exakte Wiedergabe von A (T) nicht méglich ist. Insbesondere wur-
de zur Berechnung von py (T) bisher oft eine vollstindige Akkommodation (« =1) angenommen; auch

diesbeziiglich wird nachfolgend eine detailliertere Betrachtung vorgenommen.

Wie in Abschn. 2.4.3 beschrieben, ist die Temperaturabhiangigkeit der Gaswarmeleitfahigkeit A5 (T) ge-
méf Gl. 2.60 durch Ay(T) und py (T) gegeben. Dabei wird Ag(T) im Rahmen dieser Arbeit fiir die Ga-
se Luft und Stickstoff im Temperaturbereich zwischen ca. 20 °C und 800 °C benétigt. Beztiglich Aq(T)
konnen die in Abb. 2.2 gezeigten und durch eine Ausgleichsfunktion (Gl. 2.54) beschriebenen experi-
mentellen Daten aus [206, S. 197-220] verwendet werden. Die der Abbildung zugrundeliegenden Daten
sind in Tab. B.2 auf S. 194 (fiir Luft) und Tab. B.3 auf S. 195 (fiir Stickstoff) jeweils in der zweiten Spalte
nochmals als Zahlenwerte aufgelistet. Dabei wurde der soeben angegebene Temperaturbereich in bei-
de Richtungen geringfiigig ausgedehnt und der Bereich zwischen —50°C und 900 °C zur Berechnung
der Ausgleichsfunktion herangezogen. Sofern méglich sind die Werte jeweils im Abstand von 50 K und

zudem fiir Raumtemperatur (20 °C) angegeben.

Zur Berechnung von py (T) ist geméafs Gl. 2.61 die Kenntnis der Anzahl der Freiheitsgrade f(T), des Ak-
kommodationskoeffizienten a(T) und des Stofsquerschnitts ¢ (T) notig. Nachfolgend werden die Tempe-
raturabhédngigkeiten dieser Parameter fiir Luft und Stickstoff entsprechend verschiedener theoretischer
Zusammenhédnge quantitativ beschrieben, sodass der temperaturabhéngige Faktor Z(T) in Gl 2.61 be-
stimmt werden kann. Hierbei wird wiederum der Temperaturbereich zwischen —50 °C und 900 °C be-
trachtet. Zusammen mit dem einmal (z. B. aus dem Halbwertsdruck bei Raumtemperatur) bestimmten
effektiven Porendurchmesser d. ist es bei Kenntnis von Z(T) moglich, py; (T) bei einer beliebigen Tempe-
ratur zu berechnen. Zudem kénnen experimentell in einer bestimmten Gasatmosphére bestimmte Halb-

wertsdriicke fiir das jeweils andere Gas umgerechnet werden.
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Temperaturabhingigkeit der Anzahl der Freiheitsgrade

Nachdem die Anzahl der Freiheitsgrade f gemdfs Gl. 2.51 direkt mit der spezifischen Warmekapazitit
cy zusammenhdngt, lassen sich die temperaturabhédngigen Werte fiir ¢y, (T), die aus [206, S. 197-229]
vorliegen, direkt zur Berechnung von f (T) heranziehen. Die Tabn B.2 und B.3 enthalten cy, (T) jeweils in
der dritten Spalte”® und die daraus resultierenden Werte fiir f(T) in der jeweils vierten Spalte. Fiir die
Berechnung wurden die Molmassen M = 28,96 g/mol [206, S. 196] fiir Luft und M =28,01 g/mol [206,
S. 218] fiir Stickstoff verwendet. Es zeigt sich, dass der Wert f=5 bei Raumtemperatur [93, S. 56] sehr
gut reproduziert wird (vgl. Abschn. 2.4.3). Bei hoheren Temperaturen ist der Vibrationsfreiheitsgrad
zunehmend anregbar. Da dieser sowohl kinetische als auch potentielle Energie besitzt und somit doppelt
gezdhlt werden muss, werden auch Werte f > 6 erreicht.

Temperaturabhingigkeit des Akkommodationskoeffizienten

Wie am Ende von Abschn. 2.4.3 beschrieben, wird fiir diese Arbeit der Akkommodationskoeffizient apyy
der Gase Luft und Stickstoff am Material der Porenwénde (exp. Perlit) sowie dessen Temperaturabhan-
gigkeit apyy (T) benétigt. Hierfiir existieren mehrere Ansitze, welche nachfolgend vorgestellt und disku-
tiert werden.

Einen ersten generellen Beitrag zur Temperaturabhingigkeit a(T) liefern Eucken & Bertram [54]: Fiir
mehratomige Gase nehmen sie eine Unterteilung des Akkommodationskoeffizienten vor. Der erste An-
teil &’ bezieht sich dabei auf die Translationsenergie und der zweite Anteil a” auf die Rotations- und
Schwingungsenergie der Gasteilchen. Im von Eucken & Bertram untersuchten Tieftemperatur-Bereich
zwischen 113 K und 279 K setzen sie a' =1 und leiten fiir a” folgende Temperaturabhangigkeit her :

1 C
h’I(ﬁ_l) ——T+C2 (Bl)

Hierbei sind C; und C, Konstanten, wobei C; vorwiegend von der Gasart (genauer: dessen Adsorpti-
onswdrme) und C, zusitzlich auch vom Oberflichenmaterial abhiangt. Gemafl Eucken & BerTraMm gilt
fur Stickstoff C; =93 [54]. Jedoch werden weder C; fiir Luft noch C, fiir eines der beiden Gase an einem
bestimmten Oberfldchenmaterial angegeben.

Ein dhnlicher Zusammenhang wie Gl. B.1 fiir a(T) wird auch von Marrin [131] angegeben:

1000
1 —— +C

Zur Herleitung dieses Ausdrucks wurden die bei verschiedenen Temperaturen gemessenen Akkommo-
dationskoeffizienten von Edelgasen an einer Platin-Oberfldche empirisch {iber eine Ausgleichsfunktion
beschrieben. Aus der Anpassung der Koeffizienten in Gl. B.2 ergibt sich fiir alle Edelgase C; = 0,6 und
C4 = 1. Unter der Annahme, dass C3 und C, auch fiir Luft dieselben Werte annehmen, bestimmt Martin
den Parameter C5 =2,8 durch Vergleich mit einem a-Wert fiir Luft bei Raumtemperatur. Fiir Stickstoff
gibt er allerdings keinen Wert fiir C5 an. Die Ausgleichsfunktion (Gl. B.2) ldsst sich durch einfache al-
gebraische Umformung auf Gl. B.1 zuriickfiihren. Jedoch bezieht sich GL B.2 auf den gesamten Akkom-
modationskoeffizienten « und nicht nur auf den Rotations- und Vibrationsanteil a” (s.0.). Wahrend die
zugrundegelegten a-Messdaten im Temperaturbereich zwischen ca. 250 K und 500 K liegen, kann GI. B.2
gemdfs MARTIN explizit zur Extrapolation auf hohere Temperaturen verwendet werden [131].

9%Dabei liegen fiir Stickstoff die meisten Werte mit vier und einige nur mit drei giiltigen Ziffern vor.
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Bei der bisherigen Behandlung des Akkommodationskoeffizienten wurde nicht explizit berticksichtigt,
dass technische Oberfldchen zumindest bei niedrigen und mittleren Temperaturen tiblicherweise mit ei-
ner oder mehreren Lagen adsorbierter Gasmolekiile iiberzogen sind. Der Energieaustausch des Gases
mit der Oberfliche erfolgt deshalb nicht ausschliefslich durch Stéfle mit dem Wandmaterial, sondern
auch durch Stéfe mit den adsorbierten Gasmolekiilen.”” Unter Beriicksichtigung dieses Effekts leiten
SonG & YovanovicH eine ausfithrlichere Gleichung her, die zur Berechnung von a(T) verwendet werden
kann. Dabei gehen sie davon aus, dass im Grenzfall hoher Temperaturen simtliche Gasmolekiile desor-
biert sind und eine saubere Oberfldche vorliegt. In diesem Fall stoffen die Gasmolekiile ausschliefSlich
mit den Atomen des Oberflichenmaterials. Der Akkommodationskoeffizient kann dann tiber eine von
Goopman [77] fiir Mehrfachstoe modifizierte Version®® der Gleichung von Baute [9] berechnet wer-
den. Dabei hdngt « nur von der Molmasse der beteiligten StoSpartner (hier: Gas, Oberflichenmaterial)
ab. Im Grenzfall tiefer Temperaturen hingegen ist die Oberfliche mit mindestes einer Lage adsorbierter
Gasmolekiile vollstindig bedeckt, sodass die Stose ausschliefslich zwischen gasférmigen und adsorbier-
ten Gasmolekiilen stattfinden. Durch Bildung eines gewichteten Mittelwerts der beiden Grenzfille mit
einem temperaturabhingigen Gewichtungsfaktor und unter Berticksichtigung mehratomiger Gase ge-
ben Sonc & Yovanovich schlieSlich folgenden Ausdruck an [183]:

Mg

M T-T, 245 T-T,
a(T):(—G*>ex (c )+ M (1—ex (c )) B3
C6 + MG p 7 TO (1 N Mg )2 P 7 TO ( )
Mrp

Hierbei sind Mg und My die Molmassen des Gases bzw. des Oberflachenmaterials. Beztiglich M gilt
M¢ = Mg fiir einatomige und M =1,4 Mg fiir mehratomige Gase. Die Referenztemperatur T, betrdgt
Ty =273 K und die Konstanten Cg und C; haben die Werte Cg = 6,8 g/mol und C, = —0,57. [183]

Schliefilich kénnen auch experimentelle Daten fiir « herangezogen werden. Diesbeziiglich findet sich bei
SaxeNa & Yoshr [172] eine umfassende Zusammenstellung, jedoch beziehen sich die meisten der dort
angegebenen Werte auf metallische Oberfldchen. Fiir diese Arbeit konnen ndherungsweise nur die Daten
fur Glas verwendet werden, was sich dadurch begriinden lasst, dass exp. Perlit zum Grofiteil aus a-SiO,
besteht. Fiir eine Glasoberfldche finden sich bei Saxena & Yosar Akkommodationskoeffizienten der Gase
Stickstoff und Sauerstoff, allerdings — abgesehen vom hier nicht relevanten Tieftemperatur-Bereich — nur
zwischen 0°C und 111°C [172,S. 178 £.].

In Abb. B.1 sind die gemé&f Gl. B.2 und GI. B.3 berechneten Akkommodationskoeffizienten fiir Luft zwi-
schen —50 °C und 900 °C grafisch dargestellt. Zudem sind auch die von Saxena & Yoshr [172, S. 178 £.]
angegebenen experimentellen Daten fiir Stickstoff und Sauerstoff an einer a-5iO,-Oberfldche in der Ab-
bildung enthalten. Fiir Gl. B.3 wurde My = 68,10 g/mol sowie Mz = 28,96 g/mol [206, S. 196] gesetzt. Der
Wert fiir My entspricht hierbei einem Mittelwert fiir exp. Perlit — im Speziellen fiir die beiden Proben-
materialien P-1,5 und P-0,14 — als Oberflichenmaterial und wurde wie folgt errechnet: Aus [86] sind die
Massenanteile der chemischen Bestandteile mehrerer Rohperlit-Sorten mit unterschiedlicher geographi-
scher Herkunft, insbesondere aus Griechenland (Milos) und aus New Mexico (Sorroco), bekannt. Ge-
maéfd Herstellerinformationen stammt das Rohperlit fiir P-1,5 aus Griechenland sowie das fiir P-0,14 aus
Mexiko, sodass diese Daten zumindest in guter Naherung fiir P-1,5 und P-0,14 verwendet werden kon-
nen. Bei den Massenanteilen wurde chemisch gebundenes sowie adsorbiertes Wasser vernachldssigt, da
dieses bei der Expansion des Rohperlits verdampft bzw. desorbiert, und den {ibrigen Bestandteilen an-
teilig zugerechnet. Mit den Molmassen der Bestandteile S5iO,, Al,O;, TiO,, Fe,O3, MgO, CaO, Na,O und
K,O und den jeweiligen Massenanteilen ergab sich My = 68,19 g/mol fiir P-1,5 und Mg = 68,01 g/mol fiir

% Aus diesem Grund wird beispielsweise bei Jousten zwischen sauberen und technischen Oberflachen unterschieden [93,S. 59].

987um besseren Verstindnis der modifizierten Version sollte auch [78] konsultiert werden.
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Abbildung B.1: Vergleich berechneter und experimenteller Werte des Akkommodationskoeffizienten « als Funktion
der Temperatur. Griine Kurve: Berechnung nach Marrin [131] (Gl B.2) fiir Luft an einer Platin-Oberfldche. Rote
Kurve: Berechnung nach SonG & Yovanovich [183] (GL. B.3) fiir Luft an einer technischen Oberfldche aus exp. Perlit.
Quadratsymbole: Experimentelle Daten von Saxena & Yoswr [172, S. 178 £.] fir Stickstoff und Sauerstoff an einer
a-5i0,-Oberflache.

P-0,14. Hieraus wurde der Mittelwert My = 68,10 g/mol gebildet, der in guter Naherung fiir alle Sorten

von exp. Perlit verwendet werden kann.

Wie Abb. B.1 zeigt, ergibt sich aus den GIn. B.2 und B.3 qualitativ ein dhnlicher Temperaturverlauf des
Akkommodationskoeffizienten, obwohl nur Gl. B.2 algebraisch dquivalent zu Gl. B.1 ist. Bei niedrigen
Temperaturen werden die Daten aus Saxena & YosHr [172, S. 178 £.] besser durch Gl. B.3 wiedergegeben
als durch Gl. B.2. Im Grenzfall hoher Temperaturen ist davon auszugehen, dass Gl. B.3 ebenfalls belastba-
rere Werte liefert, da & sich hier aus den Atomgewichten der StofSpartner berechnet, wahrend die Daten
aus Gl. B.2 auf einer Extrapolation beruhen. Zudem ist Gl. B.3 als einzige in der Lage, eine Porenwand
aus exp. Perlit mit My = 68,10 g/mol explizit zu beriicksichtigen. Sie ist auflerdem die einzige Gleichung,
die sowohl fiir Luft (mit Mg =28,96 g/mol [206, S. 196]) als auch fiir Stickstoff (mit Mg =28,01 g/mol
[206, S. 218]) direkt anwendbar ist, wohingegen die Konstante Cs in GI. B.2 fiir Stickstoff nicht bekannt
ist. Da Gl. B.3 somit aus mehreren Griinden besser geeignet scheint als GL. B.2, wurde erstere gewahlt,
um die in Tab. B.2 (fiir Luft) und Tab. B.3 (fiir Stickstoff) jeweils in der fiinften Spalte gezeigten Werte
flr apyy (T) zu berechnen.

Temperaturabhingigkeit des Stofiquerschnitts
Nach SuraerLAND gilt fiir die Temperaturabhangigkeit des Stofiquerschnitts o (T) [191]:

o(T) = o, (1 + T%) (B.4)
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Hierbei ist o, der Sto8querschnitt im Grenzfall hoher Temperaturen und Tk die sogenannte Sutherland-

Konstante. Fiir T = Tgy ist o (T) =2 0,. Sowohl o, als auch Tgg sind fiir ein gegebenes Gas konstant.

Zur Bestimmung der Konstanten ¢, und Tsg fiir Luft und Stickstoff wurde o (T) aus den tempera-
turabhingigen Daten der Kontinuumswarmeleitfahigkeit Aq(T) (s. Abb. 2.2 sowie Tabn. B.2 u. B.3, je-
weils zweite Spalte [206, S. 197-220]) gemaf3 den Gln. 2.53 u.2.45 berechnet. Hierfiir wurde wiederum
M =28,96 g/mol [206, S. 196] fiir Luft sowie M = 28,01 g/mol [206, S. 218] fiir Stickstoff eingesetzt. Zu-
dem wurden die bereits berechneten Werte fiir f(T) (Tabn. B.2 und B.3, jeweils vierte Spalte) verwen-
det. Die so erhaltenen Daten fiir ¢(T) sind in Tab. B.2 (fur Luft) und Tab. B.3 (fiir Stickstoff) in der
jeweils sechsten Spalte aufgelistet sowie in Abb. B.2 grafisch dargestellt. Verwendet man Gl. B.4 als Aus-
gleichsfunktion und ldsst die Parameter o, und Tsg anpassen, so erhilt man o, =0,277-10~ 8 m? und
Tsk = 137K fiir Luft bzw. ¢, =0,289-107¥ m? und Tsx = 133K fiir Stickstoff. Bei beiden Gasen ergibt
sich eine hinreichend gute Ubereinstimmung zwischen den berechneten Datenpunkten und der jeweili-

gen Ausgleichsfunktion.

Kombination der einzelnen Temperaturabhidngigkeiten

Mit den vorangehend beschriebenen Temperaturabhingigkeiten fiir f(T) und a(T) ldsst sich gemaf3
Gl. 2.59 zunéchst der Parameter 5(T) berechnen. Die resultierenden Werte sind in Tab. B.2 (fiir Luft) und
Tab. B.3 (fiir Stickstoff) in der jeweils siebten Spalte aufgelistet. Fiir Luft bei Raumtemperatur (20 °C) wer-
den bei vollstandiger Akkommodation (« =1) in der Literatur Werte zwischen §=1,5[159] und f=1,63
[206, S. 1174] angegeben. Abweichend von diesen Werten ergibt sich bei genauer Betrachtung §=2,14
(s. Tab. B.2), was im Wesentlichen der unvollstindigen Akkommodation (« ~ 0,84) geschuldet ist.

0,48 | | | | | | AN I N N A B
[ . Luft A
0,46 1= Berechnung .
i \ Ausgleichsfunktion 1
0,44 Stickstoff -
- = Berechnung -
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StoBquerschnitt [10™° m?]

0,32 - i ‘
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Abbildung B.2: StoSquerschnitt & von Luft und Stickstoff fiir Temperaturen zwischen —50 °C und 900 °C. Gezeigt
sind Datenpunkte, die aus der Kontinuumswérmeleitfahigkeit Ay (T) gemafs Gln. 2.53 und 2.45 berechnet wurden,
sowie Ausgleichsfunktionen gemaf3 Gl. B.4.
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Zieht man zusdatzlich die Temperaturabhéngigkeit fiir o (T) hinzu, so lasst sich geméafs Gl. 2.61 der Faktor
Z(T) berechnen, der die gesamte Temperaturabhéngigkeit des Halbwertsdrucks py (T) enthilt. Die ent-
sprechenden Daten finden sich in Tab. B.2 (fiir Luft) sowie Tab. B.3 (fiir Stickstoff) in der jeweils achten
Spalte. Zusétzlich sind sie in Abb. B.3 grafisch dargestellt. Auch hier zeigt sich der Einfluss der unvoll-
standigen Akkommodation deutlich: Fiir Luft bei Raumtemperatur (20 °C) wurde in Abschn. 2.4.3 mit
a=1und ¢ =4,3-107 m? der Wert Z = 206-10~* N/m berechnet. Der von FrIcke Et aL. angegebene Wert
Z=230-10"*N/m fiir T = 300K bezieht sich ebenfalls auf « =1 [68]. Bei exakter Rechnung mit unvoll-
standiger Akkommodation (« = 0,84) sowie einem geringfiigig niedrigeren Wert fiir den Stofiquerschnitt
(0 ~4,1-1071 m?, 5. Tab. B.2) erhilt man stattdessen Z = 301-10~* N/m. Fiir h6here Temperaturen zeigt
Abb. B.3, dass Z(T) stark ansteigt und schliefSlich bei T = 800 °C Werte knapp unter 2.500-10~#N/m an-
nimmt.

Zur Berechnung von py; (T) ist neben dem effektiven Porendurchmesser d,. des por6sen Mediums nur der
Faktor Z(T) notwendig (s. Gl. 2.61). Um Z(T) und py (T) auch bei Temperaturen berechnen zu kénnen,
die zwischen den in Tabn. B.2 und B.3 angegebenen Temperaturen liegen, wurden die Werte fiir Z(T) in
Abb. B.3 durch ein Polynom vierten Grades angenéahert:

Z(T)=Co+ Ci T+ Cy T2+ C5 T3 + C, T* (B.5)

Hierbei ist T in °C einzusetzen, um Z(T) in der Einheit 10~* N/m zu erhalten. Die Werte der gefitteten
Koeffizienten sind fiir Luft und Stickstoff in Tab. B.1 enthalten.
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Abbildung B.3: Faktor Z zur Beschreibung der Temperaturabhangigkeit des Halbwertsdrucks p;; gemaf3 Gl. 2.61
fiir Luft und Stickstoff bei Temperaturen zwischen —50°C und 900 °C. Die Interpolations-Kurven wurden durch
Anpassung von Gl. B.5 bestimmt.
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Tabelle B.1: Koeffizienten zur Berechnung des Faktors Z(T) gemafs Gl. B.5 fiir Luft und Stickstoff.

Gas CO Cl C2 C3 C4

Luft 2655 1,724 230510 —-1,777-107®  6,326-10~1°

Stickstoff  258,8 1,680 2414107 -2,061-107®  7,638.101°

Abschlieiend ist noch festzuhalten, dass sich die Werte des Akkommodationskoeffizienten apyy in den
Tabn. B.2 u. B.3 auf eine Porenwand aus exp. Perlit mit einer Molmasse von My = 68,10 g/mol (s. 0.) be-
ziehen. Nachdem apyy auch zur Berechnung von g und Z verwendet wird, kénnen die Werte dieser bei-
den Parameter streng genommen nur fiir exp. Perlit in einer Luft- bzw. Stickstoffatmosphére verwendet
werden; dasselbe gilt entsprechend auch fiir Abb. B.3 sowie die Koeffizienten in Tab. B.1. Zur Beschrei-
bung der temperaturabhéngigen Gaswarmeleitung in anderen pordsen Medien, die beispielsweise aus
reinem a-SiO, bestehen (pyr. Kieselsdure, Aerogele, etc.), muss zunéchst apyy tiber Gl. B.3 und anschlie-
end B tiber Gl. 2.59 sowie Z iiber Gl. 2.61 neu berechnet werden. Nachdem die Molmasse von a-5iO,
(Mp =60,08 g/mol) jedoch dhnlich wie die von exp. Perlit ist, konnen die in den Tabn. B.2 u. B.3 enthal-
tenen Werte bzw. die Koeffizienten aus Tab. B.1 in diesem Fall zumindest in erster Ndherung verwendet
werden. Die tibrigen Parameter (Ag, f, o) sind ausschliefSlich gasartabhidngig und gelten uneingeschrankt
auch fiir andere porose Medien.
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Tabelle B.2: Parameter zur Berechnung der Gaswarmeleitfdhigkeit A von Luft gemaf8 Gl. 2.60 und Gl. 2.61 fiir
Temperaturen zwischen —50 °C und 900 °C.

T[°C] Ao[mW/mK] ¢y [J/kgK]  fI[1] apw [11 o [107¥m?]  B[1] Z[107*N/m]

-50 20,42 716,3 4,990 0,8952 0,4498 1,92 186
0 24,36 717,1 4,995 0,8563 04174 2,08 265
20 25,87 717,8 5,000 0,8418 0,4074 2,14 301
50 28,08 719,4 5,011 0,8212 0,3945 2,23 357
100 31,62 723,5 5,040 0,7896 0,3776 2,38 459
150 35,00 729,7 5,083 0,7611 0,3649 2,52 570
200 38,25 737,6 5,138 0,7355 0,3551 2,65 690
250 41,38 747,2 5,205 0,7124 0,3475 2,78 816
300 44,42 758,0 5,280 0,6916 0,3415 2,89 948
350 47,37 769,5 5,360 0,6728 0,3366 3,00 1085
400 50,24 781,5 5,444 0,6559 0,3327 3,10 1226
450 53,05 793,5 5,527 0,6407 0,3293 3,20 1372
500 55,80 805,4 5,610 0,6270 0,3264 3,29 1521
550 58,49 817,0 5,691 0,6147 0,3239 3,37 1672
600 61,14 828,2 5,769 0,6035 0,3216 3,45 1827
650 63,74 838,8 5,843 0,5935 0,3194 3,52 1984
700 66,31 848,9 5,913 0,5845 0,3174 3,58 2144
750 68,85 858,4 5,979 0,5763 0,3154 3,64 2306
800 71,35 867,3 6,041 0,5690 0,3136 3,70 2470
850 73,82 875,6 6,099 0,5624 0,3118 3,75 2635

900 76,27 883,4 6,154 0,5565 0,3100 3,79 2803
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Tabelle B.3: Parameter zur Berechnung der Gaswarmeleitfahigkeit A von Stickstoff gemaf Gl. 2.60 und GI. 2.61 fiir

Temperaturen zwischen —50 °C und 900 °C.

T[°C] Ao[mW/mK] ¢y [J/kgK]  fI[1] apw [11 ¢ [1078m?]  B[1] Z[107*N/m]

-50 20,15 742,9 5,01 0,8913 0,4642 1,93 181

0 24,00 742,9 5,01 0,8521 0,4312 2,09 259
20 25,47 743 5,01 0,8375 0,4210 2,16 293
50 27,62 743,6 5,01 0,8168 0,4078 2,25 348
100 31,04 745,7 5,02 0,7849 0,3905 2,40 448
150 34,30 749,5 5,05 0,7562 0,3773 2,55 558
200 37,42 755,3 5,09 0,7304 0,3672 2,69 676
250 40,42 763 5,14 0,7071 0,3594 2,82 801
300 43,32 772,5 5,20 0,6862 0,3533 2,94 931
350 46,13 783 5,28 0,6673 0,3485 3,05 1066
400 48,87 794,7 5,35 0,6503 0,3447 3,16 1205
450 51,53 807 5,44 0,6349 0,3416 3,26 1347
500 54,14 818,9 5,52 0,6211 0,3389 3,35 1492
550 56,69 831 5,60 0,6087 0,3367 3,43 1639
600 59,19 842,7 5,68 0,5975 0,3347 3,51 1789
700 64,08 864,9 5,83 0,5783 0,3312 3,65 2095
800 68,82 885,0 5,96 0,5627 0,3281 3,77 2407
900 73,45 902,8 6,08 0,5501 0,3251 3,87 2724
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Anhang C

Mittlerer Extinktionskoeffizient fiir ein

Temperaturintervall

In Abschn. 6.1.2 wird die Auswertung temperaturabhédngiger Ay,-Messdaten mit der spektroskopischen
Methode (Gl 6.2) beschrieben. Dabei werden die Parameter F und G an die experimentellen Ay, (T)-
Werte angepasst. Voraussetzung ist, dass der massenspezifische Extinktionskoeffizient é3(T) (aus IR-
spektroskopischen Messungen) sowie die Festkorperwarmeleitfahigkeit A7 (T) (z.B. aus Literaturdaten)
bekannt sind. Nach Anwendung der spektroskopischen Methode und Anpassung des Parameters F l4sst
sich der Extinktionskoeffizient E (T) fiir jede Temperatur wie folgt berechnen:

E{(T) = Fpéj(T) (C.1)

Bestimmt man nun einen mittleren Extinktionskoeffizienten fiir ein Temperaturintervall [Ty, T, ], indem

man das arithmetische Mittel .
% F lo 3 %
<ER>T1 = ﬁ Tj eR(T) dT (CZ)
1

bildet, so erhilt man einen Wert, der deutlich kleiner ist als der mittlere Extinktionskoeffizient, den die
kalorimetrische Methode (GI. 2.81) liefert (vgl. Abschn. 6.1.2). In Abb. C.1 ist dies exemplarisch fiir das
Probenmaterial P-1,5 gezeigt. Hier sind die nach Gl. C.1 bzw. Gl C.2 berechneten E}-Werte als griin
durchgezogene Kurve bzw. griin gestrichelte Linie, und der mittlere Extinktionskoeffizient aus der kalo-
rimetrischen Methode als rot durchgezogene Linie dargestellt. Nachfolgend wird ein alternativer Mittel-
wert fiir das Temperaturintervall [T;, T, ] hergeleitet, der mit dem mittleren Anstieg der Strahlungsleit-
fahigkeit als Funktion von T? in Verbindung gebracht werden kann. Anschliefend wird am Beispiel des
Probenmaterials P-1,5 untersucht, welcher Mittelwert am besten zur Beschreibung temperaturabhéngi-

ger Messdaten geeignet ist.

Zundchst wird der einfache Fall eines grauen Mediums mit temperaturunabhingiger Extinktion betrach-
tet. Zudem sei die Festkdrperwérmeleitfdhigkeit ebenfalls konstant. Unter diesen Annahmen ergibt sich
E}; bei Anwendung der kalorimetrischen Methode gemaf Gl. 2.82 aus der Geradensteigung B:

1 3
EE 16ﬁ2053

(C.3)

Dabei lasst sich der konstante Wert von B grafisch bestimmen, indem Ay, (T) als Funktion von T3 aufge-
tragen und der Differenzenquotient AAy,/A(T?3) gebildet wird. Letzterer ist aufgrund der als konstant
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Abbildung C.1: Vergleich verschiedener Varianten und Mittelwerte des Extinktionskoeffizienten E  am Beispiel des
Probenmaterials P-1,5. Die E - bzw. E & (T)-Werte der einzelnen Kurven wurden wie folgt bestimmt: Griine, durch-
gezogene Kurve: Berechnung nach Gl. C.1. Griine, gestrichelte Linie: Mittelwert nach Gl. C.2. Gelbe, durchgezogene
Kurve: Berechnung nach Gl. C.7. Gelbe, gestrichelte Linie: Mittelwert nach Gl. C.9 bzw. Gl. 6.3. Rote, durchgezogene
Linie: Mittlerer Extinktionskoeffizient aus der kalorimetrischen Methode nach GI. 2.82 (vgl. Tab. 6.1).

angenommenen Festkdrperwarmeleitfihigkeit gleich dem Differenzenquotienten Adg/A(T3):

= —A/\V = —MS = const. (C‘4)
A(T3)  A(T?)

Aus der Kombination der GIn. C.3 u. C.4 erhilt man fiir den Extinktionskoeffizienten:

1 3 AA
== (C5)
E; 16i?ogp A(T3)

Betrachtet man nun ein nicht-graues Medium, so ergibt sich die Steigung B(T>) an jedem Punkt des
Ay-vs.-T®-Diagramms aus der Tangente an die Ay (T?)-Kurve. Dabei ldsst sich B(T?) berechnen, indem
man den Differenzenquotienten Adg/A(T?) in GL. C.4 ersetzt durch die Ableitung dAgs/d(T?). Unter
Ausnutzung des Zusammenhangs d(T%) =3 T2 dT ergibt sich:

B(T3) _ d/\s _ 16ﬁ2 UsB 1 d T3 16ﬁ2 0sB ( 1 déﬁ(T)

= — = Fpéi(T)— s TFp—2_~ C6
a(T?) 3Fp 312dT &) 3(Fper(T))’ per(M) =3 TFp dT) (C.6)

Hierbei wurde fiir Ag der Strahlungsanteil aus Gl. 6.2 verwendet. Eingesetzt in Gl. C.3 kann die Tangen-
tensteigung zur Definition eines temperaturabhédngigen Pseudo-Extinktionskoeffizienten herangezogen
werden. Dieser ldsst sich mit der Steigung der Tangente an jedem Punkt des Ay/-vs.-T3-Diagramms as-
soziieren und hat folgende Bestimmungsgleichung;:

1 3 1 1

= = — B(T3)=—<Fpé§(T)——TFp

(C.7)

deéz(T)
i)
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Wie Gl C.7 zeigt, ist der tiber die Tangentensteigung definierte Pseudo-Extinktionskoeffizient im All-
gemeinen verschieden vom Extinktionskoeffizienten aus Gl. C.1. Nur im trivialen Fall dég(T)/dT =0
(graues Medium) fithrt Gl. C.7 direkt zu Gl. C.1. Der Unterschied fiir ein nicht-graues Medium ist auch
in Abb. C.1 zu sehen, wo der Pseudo-Extinktionskoeffizient als gelb durchgezogene Kurve dargestellt ist.

Ein geeigneter Mittelwert <E" I§> des tiber Gl. C.7 definierten Pseudo-Extinktionskoeffizienten ergibt sich
aus der mittleren Tangentensteigung im Ay,-vs.-T3-Diagramm. Letztere berechnet sich iiber das Integral:

1 B 1 16i20ey ¢ d TP
By = B(T3)d(T3) = SB —__d(T®) =
i (C.8)
_ 1 16i%0g 'fdu _ 1 l6i?og ( T )
T3-T; 3Fp ) T3-T% B3Fp \é&x(T2) éx(Ty)

Hierbei wurde die Substitution u=T3/ éx (T) verwendet. Den Mittelwert <E" 1§> erhilt man nun, indem
man die mittlere Tangentensteigung (B) in Gl. C.3 einsetzt:

13 BT = 1 ( TS B T3 ) (C9)
<]§*>T2 l6i2osg 0 Fp(T3—T3) \8x(T2)  éx(T1)
R T,

Der Kehrwert von Gl. C.9 fiihrt schliefSlich zu Gl. 6.3, die in Abschn. 6.1.2 zur Berechnung von <E I’§>
verwendet wurde. Der nach Gl. 6.3 berechnete Mittelwert ist in Abb. C.1 als gelb gestrichelte Linie ein-
gezeichnet. Er stimmt praktisch exakt mit dem mittleren Extinktionskoeffizienten, der aus der kalorime-
trischen Methode stammt (rot durchgezogene Linie), {iberein.

Es stellt sich nun die Frage, welche Variante des temperaturabhiangigen Extinktionskoeffizienten (Gl. C.1
bzw. Gl. C.7) als wahrer Wert zu verwenden ist, und welche Variante des Mittelwerts (Gl. C.2 bzw.
GL. C.9) zu bevorzugen ist. Mafigeblich hierfiir ist, wie gut die jeweiligen Alternativen dazu in der Lage
sind, die zugrundeliegenden experimentellen Daten wiederzugeben. Hierfiir wurden die fiinf verschie-
denen, in Abb. C.1 gezeigten Varianten zur Bestimmung von E & jeweils dazu benutzt, um Ay, (T) fiir das
Probenmaterial P-1,5 zu berechnen. Dabei wurde als Berechnungsgleichung folgender Zusammenhang

verwendet:
16 ﬁ% USB T3
Ay(T) = —=——— + GAL(T) (C.10)
3EX(T)

Der Festkorperanteil dieser Gleichung wurde ermittelt, indem G aus Tab. 6.2 enthommen und Ay (T)
iiber GL. 2.70 bestimmt wurde. Abbildung C.2 zeigt die auf diese Weise berechneten Ay, (T)-Kurven zu-
sammen mit den GHP-Messdaten aus Abb. 6.4. Weiterhin wurde fiir jede der berechneten Kurven die
Standardabweichung

. 1 2

o= +\JZZ(/\V(T1') —Acup(Ty)) (C.11)
i=1

zu den vier experimentellen Datenpunkten bestimmt. Hierbei ist Ay, (T;) der nach Gl. C.10 berechnete

Wertund Agyp(T;) der Messwert bei der Temperatur T; mit T; € {100 °C, 200 °C, 400 °C, 600 °C}. Die nach

Gl. C.11 berechneten Standardabweichungen sind in Tab. C.1 enthalten.

Wie aus Abb. C.2 (qualitativ) und Tab. C.1 (quantitativ) ersichtlich ist, werden die Messdaten erwar-
tungsgemaB am besten {iber den (wahren) Extinktionskoeffizienten E(T), der sich iiber Gl. C.1 aus den
spektroskopischen Daten berechnet, wiedergegeben. Der Pseudo-Extinktionskoeffizient nach Gl. C.7 lie-
fert hingegen keine gute Ubereinstimmung. Jedoch ist der Mittelwert nach GI. C.9, der ein Mittel des
Pseudo-Extinktionskoeffizienten darstellt, deutlich besser zur Beschreibung der Messdaten geeignet als
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der arithmetische Mittelwert der spektroskopischen Daten gemaf Gl. C.2. Zudem ist der Mittelwert nach
GL. C.9 auch praktisch identisch mit dem Wert fiir E;, der sich aus der kalorimetrischen Methode ergibt.

Zusammenfassend ldsst sich festhalten, das die Temperaturabhingigkeit A, (T) stets am besten tiber den
temperaturaufgelosten Extinktionskoeffizienten Ej(T) aus Gl. C.1 wiedergegeben wird. Méchte man
hingegen zur Vereinfachung einen Mittelwert fiir ein Temperaturintervall [T;, T,] angeben, so ist der
Mittelwert nach GI. C.9 hierfiir am besten geeignet.

160 L) L) L) L) L)
! ! !
i B GHP-Messung ,,' 1
140 1= varianten der Berechnung: 7
— i E aus IR-Spektroskopie ! -
A4 120 ---- E als Mittel d. IR-Spektroskopie .1 ’/
£ [ E aus Tangentensteigung e /4 ‘
~ 5 E als Mittel d. Tangentensteigung — ‘Y -
= E aus kalorimetrischer Methode 1/ /
c 100 N A4
—_ ’ ,,"
:':, - ” v /, -
L w0 A
o /7
= L A J
o] 7
5 60 ra
Q
[0} s 4
£
S 40
= i .
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O 1 1 1 1 1
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Abbildung C.2: Vergleich der mit verschiedenen Varianten und Mittelwerten des Extinktionskoeffizienten E}; be-
rechneten eff. Warmeleitfahigkeit Ay, des evakuierten Probenmaterials P-1,5 als Funktion der Temperatur, sowie
Abgleich mit den GHP-Messwerten aus Abb. 6.4. Die fiinf gezeigten Kurven wurden jeweils {iber Gl. C.10 berech-
net, wobei fiir E; die unterschiedlichen Extinktionskoeffizienten bzw. Mittelwerte aus Abb. C.1 eingesetzt wurden.

Tabelle C.1: Standardabweichung & der mit verschiedenen Varianten und Mittelwerten des Extinktionskoeffizien-
ten E & berechneten Ay, (T)-Kurven in Abb. C.2 zu den vier experimentellen Datenpunkten. Die Berechnung von &
erfolgte tiber GI. C.11.

Variante der Berechnung 0 [mW/mK]
E z(T) aus IR-Spektroskopie (GL C.1) 1,87
E als Mittel der IR-Spektroskopie (Gl. C.2) 8,54
E}(T) aus Tangentensteigung (Gl. C.7) 12,53
E} als Mittel der Tangentensteigung (Gl C.9 bzw. Gl. 6.3) 4,61

E}; aus kalorimetrischer Methode (Gl. 2.82) 4,67
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Anhang D

Reindichte und effektiver

Brechungsindex einer Pulvermischung

Wird die kalorimetrische Methode (Abschn. 2.7.1) angewandt, um aus temperaturabhédngigen Messda-
ten fiir A, den Extinktionskoeffizienten E} iiber die Geradensteigung B (Gl. 2.82) fiir eine Pulvermi-
schung zu bestimmen, so ist hierfiir der effektive Brechungsindex 7ig der Pulvermischung erforderlich.
Dabei stellt die Pulvermischung ein Dreiphasensystem dar, das aus den beiden Festkérperphasen exp.
Perlit (allgemeiner: VSI-Basismaterial) und Triibungsmittel sowie den Hohlrdumen (Gasphase) besteht.
Die in Abschn. 2.4.2 angegebenen Formeln fiir 7ip (GIn. 2.38 u.2.39) gelten jedoch nur fiir zweiphasige
pordse Medien, die aus einer Festkdrperphase und Hohlrdumen bestehen. Deshalb wird im Folgenden
Gl. 2.38 auf eine Pulvermischung erweitert; diese Erweiterung lasst sich allgemein auch auf beliebige
Dreiphasensysteme anwenden. In diesem Zuge wird auch eine Formel zur Berechnung der Reindichte

der Pulvermischung abgeleitet.

Streng genommen miisste die Erweiterung auf Dreiphasensysteme auf Basis der exakten Gl. 2.39 erfol-
gen. Hierfiir sind jedoch umfangreichere Berechnungen unter Beachtung theoretischer Gesetzmaéfgigkei-
ten der Elektrodynamik erforderlich, die den Umfang dieser Arbeit sprengen wiirden. Fiir Materialien
mit hoher Porositit (® > 0,9) sind die Abweichungen zwischen den GIn. 2.38 u. 2.39 jedoch ohnehin ge-
ring. Beispielsweise betrégt die Abweichung in 2 fiir das Probenmaterial P-1,5 (® = 0,978) nur ca. 0,2 %
und fiir P-0,14 (® =0,929) nur ca. 0,5 %. In guter Ndherung kann deshalb auch Gl. 2.38 fiir die Erweite-
rung auf Dreiphasensysteme verwendet werden.

Durch Umformung wird leicht ersichtlich, dass Gl. 2.38 einem volumengewichteten Mittelwert entspricht:

1% 1%
ﬁE:q>+(1—q>)ﬁF=V—Zﬁp+—FﬁF (D.1)

Hierbei ist 7ip der Brechungsindex des Hohlraumanteils (Poren), wobei 7ip = 1 fiir evakuierte Poren exakt,
und fiir gasgefiillte Poren in sehr guter Naherung gilt. Um Gl D.1 nun auf eine Pulvermischung, die

aus Perlit-Pulver und Triibungsmittel besteht, zu erweitern, muss lediglich ein zusitzlicher Summand

eingefiihrt werden:
_ Vp . Vep VeT
ng = V_G np + _Vc Ngp+ Ve ngr (D.2)

Dazu wird das Festkorpervolumen Vi unterteilt in die Anteile Vi p und V 1, die jeweils von exp. Per-
lit bzw. Triibungsmittel eingenommen werden und die Brechungsindizes iy p und 7ip 1 aufweisen. Mit
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Ve p=mgp/prpund Vg =mgr/pr,r sowie mp p = (1 — w)ym und mp = wm mit der Gesamtmasse”’

m ergibt sich:

Q1-wym wm 0B,M

fiE p + fip g = (1— Db,
orpVe P prrVe BT oT,M

g p+w Pe.Mm fipr (D.3)

’ ’

flE:qDﬁp'i' )ﬁp-’r(l—ﬂi)
Hierbei bezeichnen mp p und mp 1 die jeweiligen Massen des Perlit- bzw. Triibungsmittelanteils der Fest-
korperphase der Pulvermischung sowie o1 p und pr 7 die dazugehorigen Reindichten. Weiterhin wurde
die Porositdt ® der Pulvermischung durch die Schiittdichte pp 5; und die Reindichte o1 5 ausgedriickt
(vgl. Gl 2.8). Um Gl. D.3 weiter umzuformen, wird zunéchst ein Zusammenhang fiir pr »; benétigt.

Hierfiir 14sst sich ansetzen:

-1

Mg p + Mg T Mg p + Mg m 1—w w
T M= 7 Voo = TR L Trr © 1w o = + (D4)
Ept VET - - m+ —m oT,p oT,T
or,p or,T or,p oT,T

Nach Einsetzen von Gl. D.4 in Gl. D.3 und algebraischer Umformung erhélt man mit 7ip = 1 schliefSlich:

g =1+ M _w) (g —1) + Mo (g — 1) (D.5)
or,p or,t ’

“Wie in Gl. 2.3 ist die Masse #1p des Fluids in den Poren hierbei vernachléssigbar.
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Abkiirzungs- und Symbolverzeichnis

Abkiirzungen
a-5i0, amorphes Siliziumdioxid
eff. effektiv
exp. expandiert
FT Fourier-Transformation
gef. gefallt
GHP engl. ,guarded hot plate’
HT Hochtemperatur
IR Infrarot
KW Kontaktwiderstand
MLI engl. ,multilayer insulation’
monol. monolithisch
pyr. pyrogen
REM Rasterelektronenmikroskop
SAM sukzessive Approximationsmethode
SF Strukturfaktor
THW engl. ,transient hot-wire’
VI Vakuumisolation
VIP Vakuumisolationspaneel
VPI Vakuumpulverisolation
VSI Vakuumsuperisolation

Lateinische Buchstaben

A Flache

)

Absorptionskoeffizient



203

Ap spektraler Absorptionskoeffizient

a Konstante oder Fit-Parameter (Exponent in Gl. 2.69)

a Temperaturleitfahigkeit

B Geradensteigung bei Anwendung der kalorimetrischen Methode (Gl. 2.81)
Ba zum scheinbaren Extinktionskoeffizienten E 4 gehorige Geradensteigung bei

Anwendung der kalorimetrischen Methode (Gl. 2.81) auf THW-Messdaten

b Konstante oder Fit-Parameter (Exponent)

Cg bis C, Konstante oder Fit-Parameter

C Konstante in Gl. 5.10

c spezifische Warmekapazitét

cy spezifische Warmekapazitit eines Gases bei konstantem Volumen
¢ Lichtgeschwindigkeit im Vakuum, ¢ =2,9979-103 m/s

D Durchmesser

Dk Korndurchmesser

Dp Porendurchmesser

d Abstand oder Dicke

d,. charakteristische Dimension, effektiver Porendurchmesser
dep,dey effektiver Porendurchmesser des Innen-, bzw. Zwischenraumvolumens (innere,

bzw. duflere Poren)

AGes Dicke der gesamten Anordnung aus Pulverschicht und Phlogopit-Platten bei
GHP-Messungen mit Probenhalter

dpp Dicke einer Phlogopit-Platte bei GHP-Messungen mit Probenhalter

dpy Dicke der Pulverschicht bei GHP-Messungen mit Probenhalter

ARef Dicke der Referenzprobe zur Kalibrierung der GHP-Messungen mit Probenhalter
ARef, Ges Dicke der gesamten Anordnung aus Referenzprobe und Phlogopit-Platten zur

Kalibrierung der GHP-Messungen mit Probenhalter

E Energie

E Extinktionskoeffizient

E, scheinbarer Extinktionskoeffizient (von engl. ,apparent’)

E,im mindestens erforderlicher Extinktionskoeffizient, um im THW-Verfahren eine echte
Wirmeleitfahigkeit zu messen

Er Rosseland-gemittelter Extinktionskoeffizient

E RAA Rosseland-gemittelter Extinktionskoeffizient fiir das Wellenldngenintervall AA

Ex spektraler Extinktionskoeffizient



204 Abkiirzungs- und Symbolverzeichnis

E; Rosseland-gemittelter, effektiver (d.h. anisotrope Streuung berticksichtigender)
Extinktionskoeffizient

Ex spektraler, effektiver (d.h. anisotrope Streuung berticksichtigender)
Extinktionskoeffizient

esk integrale hemisphérische Strahlungsstromdichte (auch ,spezifische Ausstrahlung”)
des schwarzen Korpers

eA,SK spektrale hemisphdrische Strahlungsstromdichte (auch ,spektrale spezifische
Ausstrahlung”) des schwarzen Korpers

er Rosseland-gemittelter, massenspezifischer Extinktionskoeffizient

N spektraler, massenspezifischer Extinktionskoeffizient

er Rosseland-gemittelter, massenspezifischer, effektiver (d.h. anisotrope Streuung
berticksichtigender) Extinktionskoeffizient

él’g, AA Rosseland-gemittelter, massenspezifischer, effektiver Extinktionskoeffizient fiir das
Wellenlangenintervall AA

ex spektraler, massenspezifischer, effektiver (d.h. anisotrope Streuung
berticksichtigender) Extinktionskoeffizient

E;{, P é/{,T, spektraler, massenspezifischer, effektiver Extinktionskoeffizient des Perlit-Pulvers,

eAM des Triibungsmittels und der Mischung aus Perlit-Pulver und Triibungsmittel

F Faktor in Gl. 6.2 zum Ausgleich von Abweichungen zwischen spektroskopischer
und kalorimetrischer Extinktion

Fyu scheinbarer Faktor F fiir THW-Messdaten (von engl. ,apparent’)

F Sichtfaktor

f Anzahl der Freiheitsgrade

G Proportionalitatsfaktor zur Beschreibung der Festkorperwarmeleitfdhigkeit eines
pordsen Mediums (Gl. 2.64)

G’ Dichtebereinigter Proportionalitdtsfaktor zur Beschreibung der Festkorper-
warmeleitfahigkeit eines porésen Mediums, Strukturfaktor (GI. 2.65)

H Kopplungsparameter zur Beschreibung des gasdruckabhingigen Anteils Ap der
effektiven Warmeleitfahigkeit (Gl. 8.4)

Hrygw mit dem THW-Verfahren bestimmter, erh6hter Kopplungsparameter

H,, H, Fit-Parameter zur Beschreibung des gasdruckabhéngigen Anteils Ap der
effektiven Warmeleitfahigkeit (Gl. 8.3)

h Planck’sches Wirkungsquantum, h = 6,6261-10734]s

I elektrische Stromstarke

I Strahlungsintensitat

Ir b hemisphaérische Intensitédt der Reflexionsmessung

IT b hemisphdérische Intensitdt der Transmissionsmessung
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my
mg

Mg p, Mg T

mp

Referenzintensitét

gerichtete spektrale Intensitat

gerichtete spektrale Intensitdt der Schwarzkorperstrahlung
Parameter in GI. 2.85, definiert durch GI. 2.86

Parameter in GI. 2.85, definiert durch GI. 2.86
Summationsindex

Boltzmann-Konstante, kg = 1,3806-10~23J/K

Knudsen-Zahl (Gl. 2.44)

mittlere freie Wegldnge (z. B. eines Gasteilchens oder Phonons)
mittlere freie Wegldnge fiir Strahlung der Wellenldnge A
Léange

molare Masse

molare Masse des Festkorpermaterials einer Oberfldche
molare Masse eines Gases

dquivalente molare Masse eine mehratomigen Gases (Gl. B.3)
Masse

flachenspezifische Masse (Flachengewicht)

Masse des Festkorperanteils eines pordsen Mediums

Masse des Perlit-Anteils, bzw. des Triibungsmittelanteils der Festkorperphase
einer Pulvermischung

Masse des Gases in den Hohlrdumen (Poren) eines pordsen Mediums
Anzahl

Avogadro-Konstante, N4 = 6,0221-10% mol~!

Teilchendichte (Teilchenanzahl pro Volumen)

Brechungsindex, genauer: Realteil des komplexen Brechungsindex
effektiver Brechungsindex eines pordsen Mediums

Brechungsindex der Festkorperphase eines pordsen Mediums

Brechungsindex des Perlit-Anteils, bzw. des Triibungsmittelanteils der
Festkorperphase einer Pulvermischung

Brechungsindex des Gases in den Hohlrdumen (Poren) eines porésen Mediums
Brechungsindex fiir Strahlung der Wellenlénge A
(elektrische) Leistung

Streuphasenfunktion
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p Druck (Gasdruck)

PH Halbwertsdruck

P 1, PH,Z Halbwertsdruck fiir das Innen-, bzw. Zwischenraumvolumen (innere, bzw. dufSere
Poren)

PMB Druck (mechanischer Belastungsdruck)

P langenspezifische Heizleistung im THW-Verfahren

Q Wairmestrom bzw. iibertragene Warmeleistung

g flachenspezifischer Warmestrom, Betrag der Warmestromdichte

q Wairmestromdichte

qr Leitungs-Warmestromdichte

is Strahlungs-Warmestromdichte

q SA Wairmestromdichte fiir Strahlung der Wellenldnge A

R elektrischer Widerstand

R, universelle Gaskonstante, R,, = 8,3145]/mol K

Rg Shuntwiderstand

Ry Widerstand bei T = 0°C

Ran spektraler, hemisphdrischer Reflexionsgrad

R 1 oo spektraler, hemisphirischer Reflexionsgrad eines optisch dicken Mediums

7 Ortsvektor

D Drahtradius im THW-Verfahren

Tp Probenradius im THW-Verfahren

S spezifische Oberfldche (Gl 2.16)

S Streukoeffizient

SA spektraler Streukoeffizient

T Temperatur

Tp Drahttemperatur im THW-Verfahren

Ts Strahlungsmitteltemperatur (Gl 2.41)

Tsk Sutherland-Konstante

Ty Referenztemperatur

T Mitteltemperatur (arithmetisches Mittel)

t Zeit

ta Anfangszeit fiir die Auswertung einer THW-Messung

te Endzeit fiir die Auswertung einer THW-Messung
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Zeit wahrend einer THW-Messung, bei der die Temperaturwelle den
Kontaktwiderstand iiberwunden hat

Dauer einer THW-Messung

Wartezeit zwischen THW-Messungen

spektraler Transmissionsgrad (in Strahlungsrichtung)
spektraler, hemisphérischer Transmissionsgrad
elektrische Spannung

Spannungsabfall {iber einen Shuntwiderstand
spektrale Energiedichte eines Photonengases
Integrationsvariable

Volumen

Volumen des Festkorperanteils eines porésen Mediums

Volumen des Perlit-Anteils, bzw. des Triibungsmittelanteils der Festkorperphase
einer Pulvermischung

Gesamtvolumen

Innenraumvolumen, Volumen der inneren Poren

Porenvolumen, Volumen des Hohlraumanteils eines porésen Mediums
Zwischenraumvolumen, Volumen der dufieren Poren

Geschwindigkeit

Wirmedurchgangswiderstand (auch ,R-Wert”)
Wirmedurchgangswiderstand des Kontaktiibergangs

Zusétzlicher Warmedurchgangswiderstand aufgrund der Phlogopit-Platten
bei GHP-Messungen mit Probenhalter

Triibungsmittelanteil, d. h. Massenanteil des Triibungsmittels
Ortskoordinate, allgemeine Variable

Young'scher Elastizitdtsmodul

Faktor zur Beschreibung der Temperaturabhingigkeit des Halbwertsdrucks (Gl. 2.61)

Griechische Buchstaben

Akkommodationskoeffizient

Akkommodationskoeffizient eines Gases an einer Porenwand
Akkommodationskoeffizient der Translationsenergie
Akkommodationskoeffizient der Rotations- und Vibrationsenergie

Parameter zur Beschreibung der Gaswarmeleitfahigkeit (Gl. 2.59)
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04 Euler’sche Konstante, v =0,577216

) Parameter in GI. 3.4

€ Emissionsgrad (Emissivitdt) einer Oberfldche

£p Emissionsgrad der Drahtoberflache im THW-Verfahren

g Parameter in Gl. 3.4, definiert durch Gl 3.5

4 Parameter in GI. 3.6, definiert durch G1 3.7

1 dynamische Viskositét

C) dimensionslose Temperatur (Gl. 2.28)

¢ Winkel zwischen einer beliebigen Raumrichtung und der Richtung der
Strahlungsausbreitung (Polarwinkel), bzw. Streuwinkel

K Adiabatenexponent

A Wellenlange

A Wairmeleitfdhigkeit

A scheinbare Warmeleitfdhigkeit (von engl. ,apparent’)

Ag effektive Warmeleitfdhigkeit

Ap Festkorperwarmeleitfahigkeit eines pordsen Mediums

Af Wairmeleitfdhigkeit des massiven Festkorperanteils eines porosen Mediums

Ag Gaswdérmeleitfdhigkeit

A Az Gaswiérmeleitfdhigkeit im Innen-, bzw. Zwischenraumvolumen (innere,
bzw. duflere Poren)

AGes Warmeleitfahigkeit der gesamten Anordnung aus Pulverschicht und
Phlogopit-Platten bei GHP-Messungen mit Probenhalter

Ag Konstante in GI. 3.3

Ak Warmeleitfdhigkeit eines Korns

Akor GHP-Messergebnis nach Korrekturverfahren von HEINEMANN ET AL. [84] (Gl. 3.11)

AL Leitungsanteil der effektiven Warmeleitfdhigkeit, kombinierte Warmeleitfahigkeit
durch Festkorper- und Gaswarmeleitung

Ap gasdruckabhingiger Anteil der effektiven Warmeleitfahigkeit

Apn Warmeleitfahigkeit der Phlogopit-Platten bei GHP-Messungen mit Probenhalter

Apui Wairmeleitfdhigkeit des Pulvers bei GHP-Messungen mit Probenhalter

ARef Warmeleitfdhigkeit der Referenzprobe zur Kalibrierung der GHP-Messungen mit
Probenhalter

ARef,Ges Wairmeleitfdhigkeit der gesamten Anordnung aus Referenzprobe und
Phlogopit-Platten zur Kalibrierung der GHP-Messungen mit Probenhalter

Ag Strahlungsleitfahigkeit aus dem Diffusionsmodell
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As A scheinbare Strahlungsleitfdhigkeit (von engl. ,apparent’)
As A Strahlungsleitfahigkeit fiir Strahlung der Wellenlénge A
ArHW mit dem THW-Verfahren gemessene, scheinbare Warmeleitfdhigkeit

Argw (p = 0) mit dem THW-Verfahren gemessene, scheinbare Warmeleitfahigkeit im evakuierten

Zustand, d. h. bei unterdriickter Gaswarmeleitung

Ay effektive Warmeleitfdhigkeit im evakuierten Zustand, d. h. bei unterdriickter
Gaswirmeleitung

Ay Konstante in Gl. 3.3

Ao Gaswirmeleitfahigkeit im Kontinuum

Ao (scheinbare) Gaswarmeleitfahigkeit im Bereich freier Molekiilbewegung

U Kosinus des Winkels ¢

il Anisotropiefaktor der Streuung (Gl. 2.37)

v Poisson’sche Querkontraktionszahl

v Frequenz

¢ Parameter in Gl. 3.6, definiert durch Gl 3.7

T Kreiszahl, 7t = 3,14159

0 Dichte

OB Schiittdichte (von engl. ,bulk density”)

OB,ps PB, T+ Schiittdichte des Perlit-Pulvers, des Triibungsmittels, und der Mischung aus
0B.M Perlit-Pulver und Triibungsmittel

Pk Korn-Rohdichte

Or Rohdichte

Os Stampfdichte

oT Reindichte (von engl. ,true density”)

OT,ps OT, T+ Reindichte des Perlit-Pulvers, des Triibungsmittels, und der Mischung aus
0T M Perlit-Pulver und Triibungsmittel

o Stof8querschnitt

OsB Stefan-Boltzmann-Konstante, ogg = 5,6704-10~8 W/m?2 K*

[ Sto3querschnitt im Grenzfall hoher Temperaturen

o Standardabweichung

Op Standardabweichung der Heizleistung

or Standardabweichung der Temperatur

o) Standardabweichung der Warmeleitfdhigkeit

(x) optische Tiefe am Ort x
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TA(X) optische Tiefe fiir Strahlung der Wellenldnge A am Ort x

To optische Dicke eines Mediums

To,A optische Dicke fiir Strahlung der Wellenldnge A

ToA effektive (d.h. anisotrope Streuung berticksichtigende), optische Dicke fiir Strahlung
der Wellenldnge A

o (Gesamt-)Porositit

(of innere Porositit, Volumenanteil der Innenrdume (Gl. 2.9)

[o% Kornporositit (Gl. 2.12)

o, duBlere Porositédt, Volumenanteil der Zwischenrdume (Gl. 2.10)

7 Azimutwinkel

) Parameter in Gl. 3.4, definiert durch GI 3.5

X dimensionslose Gesamtstrahlungsdichte (GI. 2.28)

Y, ¥, Faktor in (Gl. 3.10) zur Beschreibung der Festkorper-Gas-Kopplung im Innen-,
bzw. Zwischenraumvolumen (innere, bzw. dufiere Poren)

Q Raumwinkel

wy Albedo der Einzelstreuung

wo A spektrale Albedo

W A effektive (d.h. anisotrope Streuung berticksichtigende), spektrale Albedo

Sonstige Symbole

A absolute Differenz der nachfolgenden Grofle, Ax = x; —x,

AT Temperaturdifferenz

ATp Ubertemperatur des Hitzdrahts im THW-Verfahren, ATy (t) = Tp(t) — Tp(t=0)

AA Spektralbereich, Wellenldngenintervall

Mruw Unterbestimmung der effektiven Warmeleitfdhigkeit im THW-Verfahren (GL. 7.1)

o relative Differenz der nachfolgen Grof8e, ox = (x; —x5)/ x;

SE relative Uberbestimmung des Extinktionskoeffizienten im THW-Verfahren (GI. 7.5)

O0H relative Uberbestimmung des Kopplungsparameters im THW-Verfahren (GL. 8.11)

OAraw relative Unterbestimmung der effektiven Warmeleitfahigkeit im THW-Verfahren
(GL.7.2)

v Nabla-Operator

V2 Laplace-Operator
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