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Einleitung

Sauberes Wasser ist ein kostbares Gut. Es ist das wichtigste Nahrungsmittel des
Menschen und die Grundlage fur alles Leben auf dieser Erde. Auch in der indus-
triellen Produktion ist diese vielseitige Ressource von groBer Bedeutung, sei es als
Rohstoff, als Losungsmittel oder Energietrager. Da die zur Verfligung stehende
Menge SiuBwassers begrenzt ist, muss Brauchwasser auf geeignete Art gereinigt
bzw. aufbereitet werden. Dies geschieht in der Natur, indem Grundwasser bei
seinem Transport durch den Boden gefiltert wird. Die technische Analogie dieses
Prozesses ist die Tiefenfiltration, bei der mit kleinen Partikeln (Kolloiden) versetztes
Wasser im Inneren eines Filters in eine feste und eine flissige Phase getrennt wird.

Tiefenfiltration ist eine altbewdhrte Technologie, deren theoretische Beschreibung
jedoch bis heute eine Herausforderung ist. Insbesondere ist es noch nicht méglich,
aus den bekannten KenngréBen des Filters und der Suspensionschemie das Filtra-
tionsergebnis vorherzusagen. Das liegt unter anderem daran, dass flir die Abschei-
dung von Kolloiden in einem porésen Filtermedium lokale Prozesse, die auf der Lan-
genskala einer Einzelpore stattfinden, eine wichtige Rolle spielen. Die Untersuchung
solcher Prozesse steht im Vordergrund zweier Forschungsprojekte, die im Rahmen
des DFG-geférderten Graduiertenkollegs PoreNet (GK 1375) ins Leben gerufen wur-
den. Wahrend sich das eine Projekt mit lokalen Particle-Image-Velocimetry Mes-
sungen (PIV) beschaftigt, um lokale Gechwindigkeitsfelder in Kugelschittungen zu
untersuchen, wird im Rahmen der vorliegenden Arbeit die Ablagerung von Kolloiden
in einer solchen Schittung mithilfe von Réntgentomographie studiert.

Das Ziel der Arbeit ist es, eine Auswertemethodik flr dreidimensionale Bilddaten
zu entwerfen, mithilfe derer Aussagen lber den Ablagerungsort von Kolloidclustern
in einem Schuittbett gleich groBer Kugeln getroffen werden kénnen. Dabei wird die
Auswertung der Cluster- bzw. Kugelverteilung zunachst auf zweidimensionalen In-
tegrationsbereichen vorgenommen. Diese integrale Betrachtung der Komponenten
erlaubt einen schnellen Uberblick tiber die mittlere radiale bzw. axiale Verteilung
von Kolloiden und Filterkérnern. Es schlieBt sich die 3D-Auswertung segmentierter
Kolloidcluster an, die einen umfassenderen Blick auf die Abscheideorte von Partikeln
zulassen, da hier die Eigenschaften jedes einzelnen Clusters bekannt sind. Im letz-
ten Teil der Auswertung liegt der Fokus darauf, den Bezug der Abscheideorte der
Kolloide zur Lage der Kontaktpunkte der einzelnen Filterkdrner zu analysieren, da
aktuelle Arbeiten nahelegen, dass diese Kontaktpunkte eine herausragende Rolle
bei der Filtration im System Wasser-Kolloid spielen kénnen.



Die Arbeit ist wie folgt aufgebaut: In Kapitel 1 werden zundachst die Grundlagen
der verwendeten Bildgebungstechnik vorgestellt. Dazu gehért die Erzeugung von
Rdéntgenstrahlen und die Bildgebung mit ihnen, das Prinzip der Réntgentomogra-
phie, sowie die Darstellung und Auswertung tomographischer Bilddaten. Im zweiten
Kapitel wird erlautert, welche Eigenschaften pordse Medien auszeichnen und mit
welchen Methoden diese charakterisiert werden. Weiterhin wird auf die Eigenheiten
der hier betrachteten Kugelschittungen eingegangen. Kapitel 3 behandelt die prak-
tische Anwendung von Filtrationsverfahren sowie die theoretische Beschreibung der
Tiefenfiltration. Hier wird insbesondere auf Aspekte eingegangen, fir die die klas-
sische Filtrationstheorie keine Aussagen liefert. Diese Ansatzpunkte sind fur die
weitere Diskussion von herausragender Bedeutung. Im vierten Kapitel werden die
experimentellen Aufbauten beschrieben. Dazu gehort die auf das spezielle Problem
angepasste Bildgebungsmethode, sowie der Aufbau der im Experiment verwende-
ten Apparate, wie Filterzelle und Rontgentomograph. Die experimentellen Stro-
mungsbedingung sowie die Beschaffenheit von Partikeln und Suspension werden
ebenfalls an dieser Stelle erdrtert. In Kapitel 5 werden die Messungen vorgestellt
und die Ergebnisse der Auswertung diskutiert. Der Schwerpunkt liegt dabei auf
der Position und den Eigenschaften der Partikel und der Filterkugeln. Insbeson-
dere die Zugehdrigkeit einer Partikelabscheidung zu einem Kollektor wird in diesem
Zusammenhang herausgearbeitet. Zum Schluss des Experimentkapitels wird die
Lage der Kontaktpunkte zwischen jeweils zwei Filterkugeln ausgewertet und mit
der Position der Abscheidungen verglichen. Die wichtigsten Resultate werden in
der Zusammenfassung nochmals aufgefihrt. Das Kapitel schlieBt mit einem Aus-
blick auf weiterfihrende Untersuchungen, die zur Analyse der herausgearbeiteten
offenen Punkte Antworten liefern kdnnen.



1 Rontgentomographie

In diesem Kapitel werden die Grundlagen der Bildgebung mit Réntgenstrahlen vor-
gestellt. Besonders wichtig ist hier das Prinzip der tomographischen Rekonstruk-
tion, das den Zusammenhang zwischen den zweidimensionalen Absorptionsbildern
und dem rekonstruierten dreidimensionalen Probenabbild herstellt. Ein weiterer
Schwerpunkt ist die Darstellung und Auswertung tomographischer Bilddaten, denn
hier werden Methoden vorgestellt, die bei der Auswertung der Filtrationsdaten ge-
nutzt werden.

1.1 Grundlegende Prinzipien

1.1.1 Erzeugung von Rontgenstrahlung

Rontgenstrahlen sind elektromagnetische Wellen mit einer Photonenenergie zwi-
schen 100 eV und 1 MeV. Im elektromagnetischen Spektrum befinden sie sich damit
zwischen dem langwelligeren ultravioletten Licht und den kurzwelligen Gamma-
strahlen. Rontgenstrahlen entstehen durch hochenergetische Elektronenprozesse
in naturlichen oder technischen Rdéntgenquellen. Da es sich bei den natlrlichen
Réntgenquellen in erster Linie um astronomische Objekte handelt, kommen diese
gewoOhnlich nicht als Strahlenquelle flr terrestrische Experimente in Betracht, da nur
ein winziger Bruchteil der urspriinglich emittierten Strahlung lGberhaupt die Erde
erreicht. Technische Réntgenquellen lassen sich in zwei unterschiedliche Klassen
einteilen: man unterscheidet die in vielen Laboren benutzten Réntgenréhren und
Synchrotronstrahlungsquellen, von denen es weltweit etwa zwei Dutzend gibt.

1.1.2 Réntgenrdhren

In Réntgenrdhren treffen beschleunigte Elektronen auf einen metallischen Festkdr-
per, wobei sie abgelenkt und abgebremst werden. In Abbildung 1.1 ist der schema-
tische Aufbau einer solchen Réhre zu sehen. Die Elektronen werden durch Glih-
emission an der Kathode freigesetzt und durch ein elektrisches Hochspannungsfeld
stark beschleunigt. Beim Auftreffen auf die metallische Anode - das sogenannte
Target - werden zwei Arten von Strahlung erzeugt: einerseits die charakteristische
Strahlung, deren Wellenlange vom Anodenmaterial abhangig ist; andererseits das
kontinuierliche Bremsspektrum, das abgegeben wird, wenn sich die Geschwindig-
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Abbildung 1.1: Schematischer Aufbau einer Réntgenréhre. Beschleunigte Elektro-
nen treffen auf die Anode, wo sie Rontgenstrahlung erzeugen. Aus

[1].

keit des Elektrons bei StéBen mit den Atomen des Targetmaterials verringert. Ein
derart (negativ) beschleunigtes Elektron emittiert Energie in Form von Réntgen-
strahlung. Diesen Vorgang kann man als Dipolabstrahlung auffassen, wenn der
Abstand des Beobachtungsortes von der Quelle gréBer ist als die typischen Langen-
skalen, auf denen das Elektron die Beschleunigung erfahrt [2]. Die Abstrahlung von
Roéntgenstrahlung ist richtungsabhangig, wobei das Maximum der Intensitat unter
einem Winkel von 90° zur Bewegungsrichtung zu beobachten ist.

Parallel zur Bewegungsrichtung ist die Abstrahlung Null. Dass die Emission von
Bremsstrahlung trotzdem nahezu isotrop erfolgt, liegt an der Vielzahl von StéBen,
die das Elektron bendtigt, um seine kinetische Energie zu reduzieren. Da es im
Verhaltnis zu seinen StoBpartnern, den Atomen des Targetmaterials, sehr leicht
ist, wird bei jedem StoB nur ein sehr kleiner Teil der kinetischen Energie des Elek-
trons abgegeben. Weil sich die Teilchenbahn bei jedem StoB andert, ergibt sich
eine isotrope Abstrahlung, obwohl die Abstrahlung bei einem EinzelstoB eine aus-
gepragte Richtungsabhangigkeit besitzt. Die Energie der abgestrahlten Réntgen-
photonen kann dabei maximal so groB3 werden wie die Energie, die das eintreffende
Elektron besitzt, wenn es die volle Beschleunigungsspannung U,- durchlaufen hat.
Es gilt folglich:

pr = Ee- = 6Ue- (1.1)
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Abbildung 1.2: Typisches Spektrum einer Réntgenrdhre fir verschiedene Beschleu-
nigungsspannungen. Das Bremsspektrum ist Gberlagert von schar-
fen Peaks der charakteristischen Strahlung. Aus [3].

Das bedeutet, dass die Wellenlange der abgegebenen Strahlung einen Minimalwert
hat:

hc
Amin = “max (12)
Ph

In Abbildung 1.2 ist das typische Spektrum einer Réntgenréhre zu sehen. Der
kontinuierliche Anteil der Réntgenstrahlung, dessen Intensitat ausgehend von der
minimalen Wellenldnge zunachst wachst, ein Maximum durchlauft und wieder ab-
nimmt, heiBt Bremsspektrum. Wie in der Abbildung 1.2 zu sehen, werden bei
bestimmten Energien zusatzliche Photonen mit einer schmalen Linienbreite emit-
tiert. Diese charakteristische Strahlung entsteht, wenn Elektronen auf tiefliegen-
den Schalen (K, L) der Targetatome durch den Elektronenstrahl herausgeschlagen
werden. Diese Leerstelle wird durch ein Elektron aus einer hdheren Schale besetzt,
wobei ein Réntgenphoton emittiert wird. Analog dazu ist die Notation, die flr solche
Prozesse verwendet wird, die folgende:

e GroBbuchstaben (K, L, M,...) bezeichnen die Schale, in die das Elektron falit.

e Griechische Buchstaben (a, B, ...) als Index bezeichnen die Herkunftsschale,
wobei a die nachsthéhere Schale, 8 die Ubernachste usw. bezeichnet.

Die Energie des emittierten Photons entspricht der Differenz der dabei beteiligten
Energieniveaus, welche spezifisch flir das Targetatom ist. Daher spricht man von
charakteristischer Strahlung. Die am haufigsten auftretenden Prozesse der charak-
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teristischen Strahlung sind K, und Kz, weil sie mit den niedrigsten auftretenden
Energien verbunden sind.

Die raumliche Verteilung der Strahlung von Réntgenréhren ist flr viele Untersu-
chungen von Nachteil, da in der Regel nur ein kleiner Raumwinkel genutzt wird und
demnach der GroBteil der Photonen verloren geht. Die polychromatische Natur der
in Roéhren erzeugten Strahlung fuhrt daridber hinaus in vielen Fallen zu Artefak-
ten bei der Bildgebung (Strahlaufhartungsartefakte), da niederenergetische Anteile
im Vergleich zu den héherenergetischen Gberproportional stark absorbiert werden.
Dieser Effekt kann durch Monochromatisierung der Strahlung kompensiert werden.
Allerdings wird dabei der Photonenfluss auf den Teil in einem schmalen Energieband
verringert, was es schwierig macht, in akzeptabler Zeit eine aussagekraftige Statis-
tik zu erhalten.

Beiden Problemen - der geringen Brillanz und der rdumlichen Defokussierung -
begegnet man am elegantesten durch die Verwendung von Synchrotronstrahlung.

1.1.3 Synchrotronstrahlung

Die elektromagnetische Dipolstrahlung einer beschleunigten Ladung ist bereits fur
niedrige Geschwindigkeiten (8 = VET* << 1) abhangig von der Bewegungsrichtung,
aber zu gleichen Anteilen in und entgegen der Bewegungsrichtung des Elektrons
verteilt. Dies andert sich, sobald die Geschwindigkeit des Elektrons sich der Licht-
geschwindigkeit nahert (vgl. Abbildung 1.3). Durch relativistische Effekte ver-
schiebt sich mit zunehmender Geschwindigkeit der Winkel maximaler Intensitat in

die Vorwartsrichtung der Elektronen. Flr 8~ 1 wird die gesamte Strahlung in eine

1
1-B?

ist. Fur den hier betrachteten Speicherring DORIS III am Deutschen Elektronen-
synchrotron (DESY) betragt die Divergenz Q etwa 0,1 mrad bei E = 4,5 GeV, das
sind ca. 0,005°. Man kann also in sehr guter Naherung von paralleler Strahlung

Strahlungs-,Keule“mit einem Offnungswinkel von Q = % emittiert, wobei y =

sprechen. Die Konsequenz der starken Blndelung in einen engen Raumwinkel ist
eine extrem hohe Brillanz der Strahlung. Unter Brillanz versteht man die Anzahl
der Photonen Npgy,, die pro Raumwinkel Q und Zeiteinheit At von einer Quelle mit der
Quellflache A emittiert werden. Betrachtet wird dabei eine Energiebandbreite (hc)
von 0,1%. Die Einheit ist Units of Brightness (UB); sie ergibt sich folgendermafBen:

Npn

UB= 5 AtA 01% ho

(1.3)
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V<< C

Abbildung 1.3: Abstrahlcharakteristik eines bewegten Dipols. Die Abstrahlung in
Vorwartsrichtung der Bewegung des Elektrons wird starker, wenn
sich die Geschwindigkeit der Lichtgeschwindigkeit annahert. Quelle:

[4].

Die Brillanz von Synchrotronquellen (UB = 10"3...10?%) liegt demnach um viele Gré-
Benordungen Uber der von Réntgenréhren (UB ~ 10'2). Dies erdffnet die Mdglich-
keit, die entstehende Strahlung mit Hilfe eines Monochromators zu filtern, so dass
am Probenort monoenergetische Strahlung mit hoher Flussdichte zur Verfligung
steht.

Die Vorteile der Verwendung von Synchrotronstrahlung gegeniber Réhrenstrahlung
im Bereich der Bildgebung sind zusammengefasst die folgenden:

1. Monochromatisierbarkeit

Die Verwendung monochromatischer Strahlung eliminiert das Auftreten von
Strahlaufhartungsartefakten, ferner erlaubt sie quantitative Aussagen Uber die
GroBe der Absorptionskoeffizienten einer Probe. Im Rahmen der vorliegenden
Arbeit ist dariber hinaus die Méglichkeit genutzt worden, mit definierten Pho-
tonenenergien in der Nahe von Absorptionskanten eines Elements zu arbeiten.
Dies erotffnet einen Weg zur Steigerung des Kontrastes flur dieses spezifische
Element, so dass zum Teil auch Objekte identifiziert werden kdénnen, deren
GréBe unterhalb der Auflésungsgrenze der Anlage liegt.
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2. Hoher Strahlungsfluss
Bedingt durch den hohen Photonenfluss ist das Signal-zu-Rausch-Verhaltnis
groB3, was eine Senkung der Belichtungszeit bei gleichbleibend guter Daten-
qualitat zur Folge hat. Dies ist insbesondere fiir die Aufnahme von Tomogram-
men von Vorteil, weil dabei viele hundert Projektionen aufgenommen werden
mussen.

3. Parallelitat
Durch den quasi-parallelen Rontgenstrahl ist eine Unabhangigkeit der einzel-
nen Tomogrammschichten voneinander gegeben. Das bedeutet insbesondere,
dass die Rekonstruktion dieser Schichten unabhangig voneinander, zum Bei-
spiel auf mehreren Prozessoren, erfolgen kann.

Bei allen Vorteilen der Synchrotronstrahlung sollte man auch auf zwei wesentliche
Nachteile hinweisen. Durch die geringe Divergenz der Strahlung ist der Strahlquer-
schnitt klein, mit einer Kantenlédnge die meist in der GréBenordnung von wenigen
Millimetern liegt. Da fUr eine tomographische Aufnahme die gesamte Probe gleich-
zeitig durchleuchtet werden muss, ist die ProbengrdBe a priori beschrankt. Flr viele
Experimente stellt dies eine erhebliche Einschrankung dar, weil viele Phanome-
ne abhdangig von der ProbengrdéBe sind und somit unter Umstéanden nicht mehr
beobachtet werden kdnnen. Dies kann zum Teil dadurch kompensiert werden, dass
man die Probe in mehreren Schichten tomographiert und diese anschlieBend kom-
biniert. Der damit verbundene zeitliche Aufwand ist erheblich, und somit ist diese
Methodik, bei eingeschrankter Verfligbarkeit der Quellen, nur bedingt anwendbar.

1.1.4 Tomographische Bildgebung

Réntgen-Computertomographie ist ein Verfahren, bei dem aus einer Serie zwei-
dimensionaler Projektionen ein dreidimensionales Bild vom Inneren eines Gegen-
stands erzeugt wird. Die daflur verwendete Strahlung ist die im vorangegangenen
Abschnitt beschriebene Rdntgenstrahlung. Ihrem Entdecker, dem Physiker Wil-
helm Conrad Rontgen, gelang 1895 als erstem die Darstellung eines Gegenstandes
mit Hilfe dieser von ihm als solche bezeichneten X-Strahlen. Schon beim Betrach-
ten einer solchen Projektion werden intuitiv die wichtigsten Eigenschaften dieser
Strahlung klar (vgl. Abbildung 1.4). Zum einen ist diese offenbar in der Lage,
Materie zu durchdringen, denn man sieht deutlich die Knochen der Hand. Ander-
erseits hangt die Absorption der Strahlung offenbar von der Dichte des Materials
ab, denn die unterschiedlich dichten Komponenten des Bildes (Knochen, Gewebe,
Ring) zeigen deutlich voneinander verschiedenen Grauwerte. Die Absorption von
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Abbildung 1.4: Réntgenaufnahme: Albert von Koellikers Hand, aufgenommen von
Conrad Rontgen am 23. Januar 1896. Quelle: [5].

Réntgenstrahlung ist jedoch nicht nur von der Dichte des Materials abhangig. Fol-
gende zwei Prozesse sind im betrachteten Energiebereich (E < 1 MeV) fur die Ab-
schwachung der Strahlung verantwortlich:

1. Photoabsorption

Wenn ein Réntgenphoton ein kernnahes Elektron in einen héheren Energiezu-
stand beférdert, spricht man von Photoabsorption. Dabei wird das Photon ver-
nichtet und gibt seine komplette kinetische Energie an das Atomelektron ab.
Ein starker Anstieg der Photoabsorption wird immer dann beobachtet, wenn die
Energie der Photonen gerade ausreicht, um Elektronen aus der jeweils nachst
héheren Elektronenschale auszulésen. Man spricht in diesem Zusammenhang
von Absorptionskanten.

2. Compton-Streuung
Diese Wechselwirkung eines Réntgenphotons mit duBeren, schwach gebunde-
nen Elektronen ist in der Regel inelastisch, d.h. mit einer Energieabgabe des
Photons verbunden. Darlber hinaus éandert das Photon beim StoB seine Rich-
tung, es verlasst die Primarstrahlrichtung und taucht an anderer Stelle wieder
auf. Dies ist im Bild als Rauschen wahrzunehmen.

Im Photonen-Energiebereich bis etwa E = 200 keV dominiert die Photoabsorption
gegenuber der Compton-Streuung. Der lineare Absorptionskoeffizient, welcher die
Schwachung der Strahlung beschreibt, hat fir diese Photonenenergien in guter
Naherung folgende Abhangigkeit von der Materialdichte p, der Kernladungszahl Z
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und der Photonenenergie E:

z!
o ps (1.4)

Die sich geradlinig ausbreitende Réntgenstrahlung wird also von Objekten mit gro-
Ber Dichte und Kernladungszahl sehr gut absorbiert, wobei sich die Intensitat der
einfallenden Strahlung exponentiell verringert. Dieser Intensitatsabfall wird - wie
bei sichtbarem Licht - durch das Beer-Lambertsche Gesetz beschrieben. Demnach
sinkt die Zahl der einfallenden Photonen Ny nach Durchdringen der Strecke x auf:

N(x) = No exp (— Pfadu(X) dx) (1.5)

Gleichung 1.5 gilt jedoch nur fir monochromatische Strahlung, da die Absorp-
tion stark von der Energie abhangt (siehe Ausdruck 1.4). Bei polychromatischen
Roéhrenquellen dndert sich das Spektrum wahrend die Strahlung die Probe durch-
lauft. Deshalb gibt es fur diesen Fall eine zusatzliche Abhangigkeit von der spek-
tralen Photonendichte S(E) der einfallenden Strahlung:

N(x) = /S(E) exp [— /Pfadp(x, E) dx)] dE (1.6)

Der experimentelle Versuchsaufbau, um die nach obigen GesetzmaBigkeiten entste-
henden Rontgen-Projektionsbilder zu erzeugen, besteht aus den drei Komponenten
Strahlenquelle, Objekt und Bildgebungseinheit. In Abbildung 1.5 ist dieser prinzi-
pielle Versuchsaufbau illustriert. Die Bildgebung der durch das Objekt geschwach-
ten Réntgenstrahlung erfolgt meist Gber den Umweg der Umwandlung in sichtbares
Licht mithilfe eines Fluoreszenzschirms, und der nachfolgenden Abbildung dieses
Lichts durch eine digitale Kamera. Die Information, die in einem Projektionsbild
steckt, ist demnach entlang der Durchstrahlungsrichtung gemittelt. Dadurch kén-
nen beispielsweise Objekte, die sich auf demselben Integrationspfad befinden, in
einer Projektion nicht voneinander unterschieden werden. Um die innere Struktur
der Probe zerstérungsfrei dreidimensional abzubilden, werden mehr Informationen

Rdntgenquelle Probe auf Fluoreszenzschirm
Rotationstisch und Kamera

Abbildung 1.5: Schematische Darstellung des Aufbaus einer Tomographieanlage.
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bendétigt, die man in geeigneter Weise miteinander kombiniert.

1.1.5 Radon-Theorem

Der 6sterreichische Mathematiker Johann Radon verdéffentlichte bereits 1917 einen
Beitrag zur Sitzung der Akademie der Wissenschaften zu Leipzig mit dem Titel
,Uber die Bestimmung von Funktionen durch ihre Integralwerte ldngs gewisser
Mannigfaltigkeiten". Die darin beschriebene Integraltransformation -heute nach
ihrem Entdecker als Radontransformation bezeichnet - bildet die mathematische
Grundlage der Tomographie. Sie beschreibt, wie die zweidimensionale Verteilung
einer Funktion sich durch eine Schar Linienintegrale dieser GroBe darstellen lasst.
Der umgekehrte Fall, namlich die Ermittlung der urspriinglichen zweidimensionalen
Funktion aus den Projektionen, heiBBt tomographische Rekonstruktion.

Dabei beruhen viele Algorithmen zur dreidimensionalen Bildrekonstruktion [6, 7]
darauf, dass man ein Bild gleichermaBen im Ortsraum als auch im Frequenz- oder
Fourier-Raum darstellen kann. Beide Darstellungsarten sind gleichwertig und voll-
standig (siehe Abbildung 1.6).

Die Umrechnung einer zweidimensionalen Ortsfunktion f(x,y) in die entsprechende
Frequenzfunktion F(u,v) ist durch die sogenannte Fourier-Transformation definiert:

+o0 )
F(u,v) = / f(x, y)e~ 2T dx dy (1.7)

—0o0

Die Wahrnehmung von Bildern im Fourier-Raum ist zunachst ungewohnt, tatsachlich
sind aber in einer Fourier-Darstellung alle Informationen des Bildes enthalten.

Abbildung 1.6: Ortsraumaufnahme (links) versus Frequenzraumdarstellung dessel-
ben Bildes (rechts). Quelle: [8]
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Zumal kann diese Darstellung frequenzrelevante Informationen sogar besser ver-
mitteln als das Ortsraumbild. In einem Fourier-transformierten Bild, dessen In-
tensitatswerte dem Realteil des komplexen Resultats der Fourier-Transformation
entsprechen, liegen tiefe Ortsfrequenzen im Zentrum und hohe Ortsfrequenzen in
den Randbereichen des Bildes. Bei einem durchschnittlichen Fourier-Bild ist deshalb
ein Signalmaximum im Zentrum, dem Ursprung der Frequenzachse, zu beobachten,
das die groBskaligen Bildmerkmale reprasentiert. Treten im Bild kleinskalige Merk-
male auf, wie z.B. ein feines Linienmuster, erscheint dies als hochfrequenter Beitrag
im Fourier-Bild, also weiter auBen. Aufgrund der begrenzten Ortsauflésung digitaler
Bilder fallt die Signalintensitat zum Rand hin ab und geht schlieBlich ins Rauschen
Uber, was einer linearen Abhangigkeit zwischen Intensitatswert und Frequenz ent-
spricht. Anhand der Frequenzlage dieses Ubergangs zwischen Signal und Rauschen
ist es mdglich, eine Ortsauflésung fur das Bild auszurechnen [9].

1.1.6 Fourier-Slice Theorem

Flr viele Methoden der tomographischen Rekonstruktion spielt das Fourier-Slice-
Theorem eine Schllsselrolle. Es beschreibt den Zusammenhang zwischen Projek-
tionen des Untersuchungsobjektes im Ortsraum mit dem Fourier-Transformierten
Objekt im Fourier-Raum. Zur Veranschaulichung sei in Abbildung 1.8 eine Prinzip-
skizze gezeigt. Der Intensitatsverlauf der Projektionen unter dem Winkel © Uber
dem Querschnitt t des Objektes mit der (unbekannten) Objektfunktion f(x,y) wird
Fourier-transformiert. Die so erhaltene Funktion F(P(©,t)) wird im Fourier-Raum
unter dem Winkel © aufgetragen, der dem Projektionswinkel im Ortsraum ent-
spricht. Auf diese Weise werden die Informationen fir jeden Winkel aufgetragen,
so dass die Information der Projektionen sukzessive im Fourier-Raum akkumuliert
wird. Die Berechnung der urspringlichen Objektfunktion - die tomographische
Rekonstruktion - erfolgt dann durch inverse Fourier-Transformation.

Um die inverse Fourier-Transformation numerisch durchfiihren zu kénnen, missen
die polar aufgetragenen Intensitatsdaten F(P(©, t)) auf ein kartesisches Gitter abge-
bildet werden. Dabei wird interpoliert, und in Kauf genommen, dass die Signaldichte
im Frequenzraum durch die diskrete Anzahl an Projektionen sehr unterschiedlich ist.
Die im Fourier-Raum gesammelten Projektionen bilden ein sternférmiges Muster,
d.h. bei niedrigen Frequenzen nahe des Koordinatenursprungs ist die Signaldichte
noch sehr hoch, wahrend sie flir steigende Frequenzen abnimmt (siehe Abbildung
1.7). Das bedeutet, dass die Interpolation flir hohe Frequenzen starkere Abwei-
chungen von den Projektionsdaten erzeugt als bei niedrigen. Dies bildet neben der
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Abbildung 1.7: Visualisierung der Datendichte im Fourier-Raum: bei héheren Fre-
quenzen existiert weniger Information als bei tieferen Frequenzen.

A
Flwx,wy) .

% F(P(8,wt))
S

Realraum Fourierraum

Abbildung 1.8: Illustration des Fourier-Slice-Theorems. Nach: [10].
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ohnehin nur diskreten Abtastung des Fourier-Raums durch die Projektionen eine
Schranke flr die Ortsauflésung des Tomogrammes.

1.1.7 Gefilterte Rickprojektion

Die durch das Fourier-Slice-Theorem definierte Moglichkeit, die Ortsfunktion des
Objektes zu rekonstruieren, kann man anschaulich als zuriick projizieren der Ab-
sorptionsbilder verstehen. Als gedankliche Stitze kénnte man sich vorstellen, man
wirde ein Diabild der Projektion aus der Richtung, aus der es aufgenommen wurde,
in das Zentrum projizieren, wo das Objekt als Summe der einzelnen Diaprojektionen
entsteht. Dabei ist intuitiv klar, dass z.B. ein Detail in einem Projektionsbild nicht
nur zu seinem urspringlichen 3D-Ort beitragt, sondern zur ganzen Pfadléange der
Projektion entlang des entstehenden Objektes. Dabei entstehen unscharfe, ver-
waschene Konturen der einzelnen Details. Dieses methodenbedingte Artefakt kann
man kompensieren, wenn man die sogenannte gefilterte Rlickprojektion anwendet.
Dabei werden die Projektionsdaten im Fourier-Raum mit einem sogenannten Fal-
tungskern multipliziert, welcher die Objektkanten betont. Es entstehen Uber- und
Oberschwinger an allen Objektkanten; langreichweitige Signalbeitrage werden aus-
geglichen. Die Wahl des Faltungskerns tragt dabei entscheidend zur Bildcharakter-
istik bei: diese kann weich und glattend, daflir aber mit wenig Rauschen behaftet,
oder stark kantenbetonend, um den Preis eines héheren Rauschens, sein.

Weiterfihrende Details zu tomographischen Methoden und tomographischen Rekon-
struktionsalgorithmen kénnen zum Beispiel bei Kak und Slaney [7] oder von Herman
[11] gefunden werden.

1.2 Darstellung und Auswertung tomographischer Bild-
daten

Die im vorangegangenen Kapitel dargestellte tomographische Rekonstruktion er-
zeugt zweidimensionale Schichtbilder, die - als Bildstapel angeordnet - das dreidi-
mensionale Objekt reprasentieren. Die Betrachtung der Daten kann erfolgen, indem
der Bildstapel durchgeblattert wird, oder indem aus den zweidimensionalen Daten
eine dreidimensionale Darstellung errechnet wird. Bei letzterem spricht man vom
sogenannten rendern. Ein Beispiel flr ein solches gerendertes Tomogramm ist in
Abbildung 1.9 zu sehen. Flr den Menschen, der es gewohnt ist, zweidimensionale
Bilder als dreidimensionale Informationen zu interpretieren, bietet eine gerenderte
Darstellung quasi die natlrliche Ansicht des Objektes. Dabei muss man beachten
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Abbildung 1.9: Rendering einer Silikonkapillaren

dass der Mensch durch seine starke visuelle Pragung ein Objekt zum groBen Teil in-
tuitiv und reflexhaft erfasst. Beispielsweise werden einzelne Bildpixel haufig schon
unterbewusst zu Gruppen zusammengefasst, was das Erfassen einer Objektstruk-
tur erleichtert. Das Sehen an sich stellt also genau genommen schon einen auBerst
komplexen Schritt in Richtung Bildverarbeitung dar. Das erfahrt man schnell, wenn
man versucht, ein Computerprogramm mit diesen Fahigkeiten zu entwerfen. Als
Bildverarbeitung bezeichnet man dabei die Behandlung von Bildern mit den Mitteln
der Signhalverabeitung, mit Ziel, aus einem Bild mdglichst objektiv Informationen
zu extrahieren. Messungen in Bildern stellen aber nicht per se durch das Fehlen des
bewertenden Gehirns eine zweitklassige Methode zur Bildbeurteilung dar; mitunter
sind durch einfache Messungen schnell sogenannte optische Tauschungen zu ent-
larven. Zum Beispiel erscheinen in Abbildung 1.10 zwei graue Quadrate gleicher
Grauwertstufe unterschiedlich hell, je nachdem ob sie vor weiBem oder schwarzen
Hintergrund betrachtet werden. Im Gegensatz zum Menschen, der die Graustufe
relativ zu ihrer Umgebung beurteilt, wird eine Messung hier zum - korrekten - Ergeb-
nis kommen, dass die Quadrate gleiche Grauwerte besitzen. Eine objektive Messung
von Bildinhalten ist also fiir deren wissenschaftliche Beurteilung unerlasslich.
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Abbildung 1.10: Optische Tauschung bei vergleichender Grauwertbeurteilung. Das
graue Quadrat auf hellem Hindergrund erscheint dunkler als das
gleiche Quadrat auf dunklem Hintergrund.

1.2.1 Digitale Bilder

Ein digitales Bild ist eine zweidimensionale, diskretisierte Abbildung eines analo-
gen Intensitatssignals. Die Diskretisierung bezieht sich dabei sowohl auf den Ort,
der rasterahnlich in eine Matrix aufgeteilt wird, als auch auf das Intensitatssignal,
dessen Betrag mit einer bestimmten Bit-Tiefe dargestellt wird. Wenn man das flr
Bilder Ubliche Koordinatensystem verwendet, in dem der Koordinatenursprung in
der linken oberen Ecke ist, so werden die Bildintensitaten I jeweils einem diskreten
Raumkoordinatenpaar (x,y) zugeordnet. Die Darstellung des Bildes erfolgt durch
sogenannte Pixel, die als Quadrate gleicher Intensitdt das kleinste Bildelement
darstellen. Eine tomographische Schicht ist ebenfalls ein digitales Bild, wobei der In-
tensitatswert / einer Funktion des Réntgen-Schwachungskoeffizienten y entspricht:

I(x,y) = f(u(x,y)) (1.8)

Der Grauwert I wird in einem Tomogramm meist mit N=8 Bit dargestellt. Das be-
deutet, dass das Spektrum der Intensitatswerte mit 2" = 256 verschiedenen Grau-
wertstufen abgebildet werden kann. Allerdings ist das menschliche Auge lediglich
in der Lage, etwa 15...25 Graustufen zu unterscheiden, und das auch nur, wenn
jeweils zwei Grauwertflachen direkt nebeneinander betrachtet werden. In Simul-
tanwahrnehmung, also z.B. beim Betrachten einer Fotografie oder auch einer Tomo-
grammschicht, werden noch etwa 8 bis 12 Grauwerte unterschieden. Das bedeutet,
dass eine 8Bit-Darstellung von Grauwerten durch den Betrachter Uberhaupt nicht
vollstéandig wahrgenommen werden kann. Etwas besser verhalt es sich dagegen
mit der menschlichen Farbwahrnehmung, bei der in Simultandarstellung immer-
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hin 15 Farbtdéne mit jeweils von der konkreten Farbe abhangigen verschiedenen
Sattigungsstufen unterschieden werden kénnen. Daher benutzt man flr die Vi-
sualisierung im Tomogramm meist Farbkarten, sogenannte look-up tables (LUT’s).
Bei diesen handelt es sich um eine Zuordnungstabelle, die ahnlich einer mathe-
matischen Abbildung dem jeweiligen Grauwert eineindeutig eine Farbe zuordnet.
Die Abbildung kann man mit geeigneten Darstellungsprogrammen (z.B. VG Stu-
dio Max) leicht selbst definieren und somit nach rein subjektiven Kriterien des Be-
trachters verschiedenen Komponenten unterschiedliche Farben zuweisen. Fur eine
Visualisierung ist diese Vorgehensweise haufig ausreichend; sollen aber aus den
Bildern quantitative Aussagen abgeleitet werden, ist eine weitfihrende Behandlung
der Bilddaten notwendig.

1.2.2 Quantitative Analyse digitaler Bilder

In diesem Abschnitt sollen einfache Mdglichkeiten aufgezeigt werden, ein digitales
Bild quantitativ zu untersuchen. Fir verschiedene Aufgaben ist es dabei von Be-
deutung, innerhalb eines Bildes Trends oder Verlaufe zu identifizieren. Hier ist das
Erzeugen eines Bildprofils von Nutzen; dabei werden die Intensitatswerte des Bildes
auf einen beliebigen Pfad innerhalb des Bildes projiziert. Im einfachsten Fall eines
horizontalen oder vertikalen Pfades wird einfach eine Zeile oder Spalte von Pixel-
werten ausgelesen (siehe Abbildung 1.11 links). Flr ungeradlinige Pfade mussen
die Intensitatswerte, die zu den durch den Pfad vorgegebenen Bildorten (markiert
durch Punkte in Abbildung 1.11) gehdren, erst berechnet werden. Dies geschieht
durch lineare oder hdhergradige Interpolation benachbarter Pixel.

Bildprofile werden oft fir weiterfUihrende Analysen genutzt, wobei man sich zum
Beispiel fiir Ubergédnge zwischen hellen und dunklen Bildbereichen interessiert, um
eine raumliche Zuordnung bestimmter Bildelemente zu ermdglichen. In Abbildung
1.12 ist der vertikale Grauwertverlauf einer partiell mit Fllssigkeit geflllten Mem-
bran zu sehen. Deutlich ist zu erkennen, dass der Bereich mit Fllssigkeitsspiegel
wesentlich dunklere Grauwerte (d.h. niedrigere Grauwert-Betréage) aufweist als
solche Bereiche ohne Fliissigkeit; dazwischen befindet sich ein Grauwert-Ubergang.
Eine Lokalisierung der FlUssigkeitsfront ist in dieser Darstellung objektiver als durch
bloBes Betrachten zu erreichen.

Eine wichtige Anwendung solcher Bildprofile ist die Bestimmung der Ortsauflésung
optischer System mithilfe der sogenannten Modulationstransferfunktion (MTF). Bei
diesem Verfahren wird eine Kante abgebildet, deren Grauwertverlauf zuerst mit
einem Kantenfilter verstarkt und dann untersucht wird. Man transformiert dazu
das senkrecht zur Kante extrahierte Bildprofil in den Fourier-Raum und bestimmt
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Abbildung 1.11: Berechnen eines Bildprofils: flr vertikale oder horizontale Pfade
kdénnen die Pixelwerte direkt Gbernommen werden. Flr ungeradli-

nige Pfade mussen die Werte zwischen benachbarten Pixeln inter-
poliert werden.

Grauwert [/]

0 50 100 150 200 250 300 350 400 450
Distanz [px]

Abbildung 1.12: Flissigkeitsaufstieg in zylindrischen Silikonkanalen. Die

gestrichelte Linie markiert den Pfad, entlang dessen das Grau-
wertprofil aufgenommen wurde.
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Abbildung 1.13: 2D Flussigkeitsaufstieg. Veranderungen im Histogramm der Bilder
1-3 je nach Stand des Flissigkeitsspiegels in der Kapillare.

eine Grenzfrequenz, oberhalb derer das Signal in Rauschen libergeht. Die Grenzfre-
quenz wird haufig fir den Wert ermittelt, bei dem die Modulationstransferfunktion
des Ausgangssignals auf ein Zehntel abgefallen ist (fip). Diese Grenzfrequenz wird
in eine Langeneinheit umgerechnet, und als MaB flr die Auflésung des optischen
Systems verwendet, vergleiche [9].

Ein digitales Bild besteht aus einer Pixelmenge, deren Grauwerte nicht nur in ortli-
cher Reihenfolge (also als Bildprofil) interessant sind, sondern auch in ihrer Gesamt-
heit. Einen raschen Uberblick Gber die in einem Bild vertretenen Grauwerte be-
kommt man, indem man sich ein Histogramm erzeugt. Ein Histogramm ist eine
Darstellungsart fur Daten, die statistischer Natur sind: in diesem Fall wird die Hau-
figkeit, mit der ein Grauwert in einem Bild auftritt, Uber dem betrachteten Grauwert-
bereich dargestellt (siehe Abbildung 1.13). Die im Bild enthaltene Ortsinformation
wird bei einer Histogrammberechnung vernachlassigt.

Im Fall eines konkreten Tomogramms ist es oft so, dass die einzelnen Komponen-
ten, die im Bild enthalten sind, auch verschiedene Grauwerte besitzen. Diese haben
zwar eine gewisse Streubreite, kdnnen aber dennoch anhand des am haufigsten
auftretenden Grauwertes einer Komponente (man spricht in diesem Zusammen-



1.2 Darstellung und Auswertung tomographischer Bilddaten 18

hang auch von Phase) zugeordnet werden. Im Histogramm auBert sich dies, indem
klare, voneinander getrennte Peaks im Haufigkeitsverlauf auftreten. Basierend auf
einer solchen scharfen Grauwerttrennung der einzelnen Komponenten kann man im
Bild relativ gut Schwellwerte setzen, das heit das Bild mit dem Ziel der Phasen-
trennung binarisieren und verschiedene Grauwertintervalle zu einzelnen Objekten
zusammenfassen. Trivial ist diese Zuordnung keineswegs, vor allem bei Materialien,
die ahnliche Grauwert-Mediane besitzen, wie zum Beispiel biologisches Gewebe
im Roéntgenabsorptionskontrast. Hier ist schon im Histogramm zu beobachten,
dass eine relative Gleichverteilung eine derartige Schwellwertbildung erschwert. In
bindren Systemen wie Metallschaumen, porésen Keramiken oder Kugelschittungen
jedoch ist die Zuordnung von Grauwerten zu einem bestimmten Material haufig
eine leichte Aufgabe. In Abbildung 1.13 sind die Histogramme dreier Absorptions-
bilder des FlUssigkeitsaufstiegs in einer porésen Silikonmembran dargestellt. Bei
der Membran handelt es sich um die in Abbildung 1.9 dargestellte Probe. Die His-
togramme spiegeln dabei wider, wie sich die Veranderung des Flissigkeitsspiegels
auf die im Bild vorhandenen Grauwerte auswirkt. Einerseits sinkt die Zahl der
hellen Pixel, die in diesem Fall dem Hintergrund bzw. der ungesattigten Kapillaren
entsprechen. Gleichzeitig steigt die Zahl der dunklen Pixel, was das Voranschrei-
ten der Wasseroberflache in der Membran signalisiert. Mithilfe von Schwellwert-
bildung und Auszahlen der erhaltenen Pixel, die Wasser reprasentieren, kann man
aus zeitabhangigen Daten des Flussigkeitsaufstiegs und Annahmen Uber die Form
der abgebildeten Wassersaule die Hohe des Fllssigkeitsspiegels Uber der Zeit ab-
schatzen.

Fir Tomogramme, die mit Hilfe von Synchrotronstrahlung erzeugt wurden, zeigt
das Histogramm einer einzelnen Komponente einen GauBkurven-Verlauf. Treten in
einer Probe mehrere Materialien auf, die sich zudem in ihrem Absorptionskoeffizien-
ten hinreichend unterscheiden, kann man gewo6hnlich durch GauBfits an die einzel-
nen Peaks gut das Histogramm des Einzelmaterials widergeben und eine klare Tren-
nung der Materialien vornehmen. Durch Ermittlung der Schnittpunkte der einzelnen
GauBkurven kann man die Schwellwertbildung zudem auf reproduzierbare Annah-
men begriinden. Es sind sehr viele Methoden, Schwellwerte zu bilden, bekannt [12].
Dabei ist jedoch die optische Beurteilung durch den Menschen ein unerlassliches Ko-
rrektivum. Zusammenfassend lasst sich vielleicht sagen, dass es keine universelle
Schwellwertbildung flr alle Systeme gibt, und vor allem: dass keine der existieren-
den Binarisierungsmethoden perfekt ist.

Ist ein Bild binarisiert, existiert nunmehr lediglich noch eine Phase, welche die je-
weilige Probe reprasentiert und im weiteren Verlauf betrachtet wird. Haufig trifft
man nach der Binarisierung auf das Problem, dass Objekte, die eigentlich sepa-
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Abbildung 1.14: Bildverarbeitungsstadien (v.l.n.r): Rohbild der Tomogramm-

schicht, binarisiertes Bild, segmentierte Poren, markierte Poren.

rat erscheinen mussten, weiterhin gemeinsame Pixel haben und damit von jedem
Programm als ein Objekt behandelt werden. Dies ist eine bedeutende Fehlerquelle
fur die im Anschluss an Segmentierungen gewdhnlich stattfindenden Messungen im
Bild, denn ein Programm ist im Gegensatz zum Menschen nicht in der Lage, Ob-
jekte automatisch zu gruppieren. Daher sollte sich zuerst ein Bildverarbeitungss-
chritt anschlieBen, der als Segmentierung bezeichnet wird. Die bekannteste Me-
thode zum Separieren konvexer, einander berihrender Objekte ist der sogenan-
nte Watershed- Algorithmus [13]. Er basiert auf der sequentiellen Erosion der
sogenannten euklidischen Distanztransformierten (EDT). Die EDT wird aus einem
binaren Bild (Vordergrund = schwarz) berechnet, indem jedem schwarzen Pixel ein
Grauwert zugewiesen wird, der proportional zum Abstand dieses Pixels vom nachst-
liegenden Hintergrundpixel ist. Diese neue Grauwertkarte kann man sich nun als
dreidimensionales Relief vorstellen, als eine Art Grauwertlandschaft, in der helle
Pixel Vertiefungen entsprechen. Diese Vertiefungen sind nun der Ausgangspunkt
fir die Segmentierung der Objekte: der Grauwert wird schrittweise verringert und
die dabei von einem Objekt eingenommene Flache registriert. Treffen nun zwei
verschiedene Objekte aufeinander, wird an dieser Stelle der Grauwert gleich Null
gesetzt, dieser Punkt entspricht dann der neuen Wasserscheide. Durch die bildliche
Analogie einer geographischen Landschaft mit Wasservorkommen kann man sich
das Verfahren sehr gut vorstellen. Die erhaltene Karte mit den Wasserscheiden
wird dann lediglich noch zum urspriinglichen Binarbild addiert.

Auf diese Art und Weise erhalt man ein segmentiertes Binarbild (siehe Abbildung
1.14). Sind die Objekte erst einmal voneinander getrennt, kann man mit wenig
Aufwand die einzelnen Komponenten kennzeichnen (sogenanntes /abeln) und ver-
messen. Die hier angewendete Bildverarbeitungssoftware, das auf Matlab aufset-
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zende DIPimage, ist dabei in der Lage, standardmaBig solche GréBen wie das Volu-
men, den geometrischen Schwerpunkt, die Oberflache oder die Ausdehnung entlang
der Koordinatenachsen zu ermitteln. Die Abfolge der Bildverarbeitungsschritte ist in
Abbildung 1.14 zusammenfassend illustriert. Eine beispielhafte Auswertung eines
pordsen Materials mit den genannten Verfahren ist im Kapitel 2 zu finden.
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2 Porose Medien

Die Eigenschaften pordser Systeme werden vor allem durch die Charakteristik ihrer
Poren (altgriechisch: mépoc¢ ,Loch", ,Offnung") bestimmt. In diesem Kapitel sollen
Methoden zur Charakterisierung poréser Medien vorgestellt werden. Zusatzlich
werden die spezifischen Eigenschaften von Kugelschittungen vorgestellt, die flr
das Verstandnis der Ergebnisse der Filtrationsexperimente notwendig sind.

Aufgrund der vielgestaltigen Auspragung dieser Materialklasse findet man diese in
vielen unterschiedlichen Forschungs- und Anwendungsgebieten. Auf dem Gebiet
der Geophysik fuBen viele Phanomene auf der durch das Leervolumen der Poren
bedingten Speicherfahigkeit des Bodens flr flissige oder gasférmige Medien. So
sind fUr die meisten Pflanzen die oberflachennahen Schichten des porésen Bodens in
erster Linie ein Reservoir flir Wasser und geldste Nahrstoffe. Durch den granularen
Aufbau des Bodens ist es ihnen ferner Gberhaupt erst mdglich, ihre Wurzeln fein
innerhalb der Bodenschichten zu verteilen, um die Nahrsalzlésung aufzunehmen
[14]. Aber nicht nur Wasser ist im Boden gespeichert. An vielen Orten der Erde sind
in pordésen Sedimentgesteinen Erdgas oder Erddl eingelagert. Dabei ist es haufig
so, dass diese nicht am Ort der Lagerung entstanden sind, sondern aufgrund der
Durchlassigkeit des pordsen Sedimentgesteins erst vom sogenannten Muttergestein
dorthin migriert sind.

Bei der Verbrennung fossiler, kohlenstoffhaltiger Brennstoffe wie Erddl entstehen
groBe Mengen CO,, die, wenn sie in die Atmosphare gelangen, zum Treibhauseffekt
beitragen. Eine relativ junger Forschungszweig beschaftigt sich daher damit, das
bei der Energieerzeugung durch Verbrennung entstehende Gas von den restlichen
Abgasen zu trennen und unterirdisch in geeigneten geologischen Formationen, wie
beispielsweise salzwasserhaltigen pordésen Sandsteinschichten, sogenannten sali-
nen Aquiferen, einzulagern. Man spricht in diesem Zusammenhang von CO,-Ab-
scheidung und -Speicherung (engl. Carbon Dioxide Capture and Storage, kurz
CCS). Zusammenfassend ist flir die bisher genannten Beispiele poréser Medien
in erster Linie ihre Speicherfahigkeit ausschlaggebend. Sowohl Nahrsalzlésungen,
Rohdél als auch Uberkritisches CO, befinden sich jeweils in den Leerrdumen, den
Poren. FlUr andere Anwendungen kann es jedoch gerade wichtig sein, dass die Poren
leer sind. Pordse Medien werden in diesem Fall sehr haufig zur Warmeisolierung
genutzt, denn das in den Poren enthaltene Gas - in der Regel Luft - ist im Ver-
gleich zur Festkdérpermatrix ein sehr schlechter Warmeleiter. So kommen denn
auch geschlossenporige Baustoffe wie beispielsweise Porenbeton als Warmedam-
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mung im Wohnungsbau zum Einsatz.

Porenraume sind also wichtig flir viele Anwendungen, aber gleiches gilt auch fir
die Grenzflache von Pore und Festkérper - die Oberflache. Pordse Materialien kén-
nen namlich in einem sehr kleinen Raumvolumen riesige Oberflachen realisieren.
So entspricht beispielsweise die innere Oberflache von 4 g Aktivkohle ungefahr der
Flache eines FuBballfeldes. Das bedeutet, dass fiur einen Wirfel mit einer Kan-
tenldange von ca. 1 cm die innere Oberflache rund 10.000 mal gréBer ist als die
Wirfeloberflache. Solche hochporésen Materialien werden bevorzugt als Adsorp-
tionsmittel zur Entfernung unerwiinschter Farb-, Geschmacks- und Geruchsstoffe
aus Gasen, Dampfen und Flissigkeiten eingesetzt. Bringt man auf die Oberflache
eines solchen Mediums ein Katalysatormaterial auf, kénnen auf sehr kompaktem
Raum groBe Reaktionsraten realisiert werden. Flr die im Zentrum der vorliegenden
Arbeit stehende Tiefenfiltration spielen sowohl die Poren, als auch die Oberflache
des Materials eine bedeutende Rolle. Bei der Tiefenfiltration werden kolloidale Par-
tikel in ihrem fllssigen Tragermedium durch ein pordses Material transportiert und
dabei an dessen Oberflache abgeschieden. Die verschiedenen Aspekte der Tiefen-
filtration werden ausfuhrlich im Kapitel 3 dargestellt.

2.1 Charakterisierung pordser Materialien

Porbse Materialien besitzen eine groBe Bandbreite moéglicher Geometrien, die zu-
dem haufig eine unregelmaBige Struktur besitzen, so dass es schwierig ist, sie zu
klassifizieren. Dennoch gibt es einige allgemeine GréBen, die fir alle Geometrien
bestimmbar sind. Wichtig flir eine Beschreibung der Geometrie ist dabei, dass das
Material als ein bindares System aufgefasst wird, d.h. bestehend aus der Festkoér-
permatrix und den Porenraumen.

2.1.1 Porositat

Unter der Porositat ¢ - auch als Lickengrad bezeichnet - versteht man den An-
teil des Porenvolumens Vp am Gesamtvolumen V, welches sich wiederum aus dem
Porenvolumen Vp und dem reinen Festkdrpervolumen Vg zusammensetzt [15]:

Ve Ve

S VR VA Vo

(2.1)

Die Porositat kann demnach Werte im Intervall [0,1] annehmen. Fir Sandbdden,
welche man als zuféllige, dichte Packung massiver Kugeln auffassen kann, findet
man Werte in der GréBenordnung ¢ ~ 0,35...0,45. Aktivkohle, deren auBergewdhn-
lich hohe innere Oberflache bereits erwahnt wurde, weist Porositaten zwischen 0,6
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Abbildung 2.1: Vergleichbare Porositaten, voéllig unterschiedliche Porensysteme:
links ein geschlossenporiges, rechts ein offenporiges System
(schematisch; Porenraum weiB3 dargestellt)

und 0,7 auf. Niedrige Werte findet man vor allem in Gesteinen; beispielsweise hat
Schieferton eine Porositat von unter 0,1.

2.1.2 Porosimetrie

Fur die Messung von Porositdten kann man sich das archimedische Prinzip zunutze
machen. Im Gedankenexperiment wird dabei der portdse Koérper vollstandig in eine
Flissigkeit bekannten Volumens getaucht. Die Flissigkeit dringt dabei in die Poren
ein, wodurch sich das Flissigkeitsvolumen auBerhalb des Korpers reduziert. Wenn
man von einer inkompressiblen Fllssigkeit ausgeht, entspricht die Differenz zwi-
schen den beiden Volumina dem Porenvolumen Vp. Bereits aus dem Gedanken-
experiment ist somit unmittelbar einsichtig, dass ausschlieBlich diejenigen Poren
experimentell mit einer solchen Methode erfasst werden kénnen, die dem Immer-
sionsmedium zuganglich sind. Existieren im Innern des porésen Medium isolierte,
geschlossene Poren, so werden diese mit der Methode nicht erfasst. Daher kann
man das Porenvolumen weiter konkretisieren; es besteht aus offenen Poren, die di-
rekt oder Uber andere Poren mit der Atmosphare in Kontakt stehen, und geschlosse-
nen Poren (siehe Abbildung 2.1). Damit gilt:

Ve VBT VB

v v (2.2)

Die technische Umsetzung des obigen Gedankenexperiments ist die sogenannte
Quecksilberporosimetrie [16]. Mithilfe dieser Methode kann man nicht nur die of-
fene Porositat, sondern insbesondere die Verteilung der PorengréBen untersuchen.
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Abbildung 2.2: Funktionsweise eines Quecksilberporosimeters. Links: Evakuieren

von Probenraum und Poren. Mitte: Flllen mit Quecksilber. Rechts:
Inkrementelle Erhéhung des Drucks Uber der Flissigkeit, dabei
Messen des intrudierten Quecksilbervolumens. Nach [18].

In Abbildung 2.2 ist schematisch der Verlauf einer solchen Messung dargestellt:
Zunachst wird das Probengefall und das porése Medium evakuiert, danach Queck-
silber in das GefaB eingebracht. Dadurch, dass Quecksilber ein sehr schlecht benet-
zendes Fluid ist - der Kontaktwinkel betragt ca. 140° - dringt es unter Normaldruck
bestenfalls in sehr groBe Poren ein. Daher bringt man Uber dem Fllssigkeitsspiegel
zusatzlich einen Druck auf, der inkrementell erhéht wird. Gemessen wird die zum
jeweiligen Druck gehérende Volumenanderung, mit der Tendenz, dass flr stetig
kleiner werdende Volumenanderungen immer hdhere Driicke aufgebracht werden
muissen. Aus dem Zusammenhang zwischen Volumenanderung und Druckanderung
kann die GréBe der Poren jedoch grundsatzlich nur mit Geometrieannahmen berech-
net werden. Dies geschieht in der Regel mit der Annahme zylindrischer Poren, bei
denen der Zusammenhang zwischen Druck p und Radius r durch die sogenannte
Washburn-Gleichung [17] beschrieben wird:

r——zifcose (2.3)

Dabei ist o die Oberflachenspannung des Fluids und 6 der Kontaktwinkel, den das
Fluid auf dem betrachteten Material bildet. Letztgenannte GréBe wird haufig nur
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geschatzt, bzw. wird flr alle untersuchten Materialien derselbe Wert verwendet.

Das gravierendste Problem der Methode ist jedoch die a priori vorausgesetzte Zylin-
dergeometrie der Poren, die haufig Uberhaupt nichts mit dem tatsachlichen Befund
zu tun hat. Die stark vereinfachende Strukturbeschreibung ist dabei ein generelles
Problem in der Theorie poréser Medien. Was liegt daher naher, als die pordse Struk-
tur direkt abzubilden und die Ergebnisse als Eingangsinformation fir Simulationen
oder zur Parameterextraktion zu verwenden?

2.1.3 Tomographische Charakterisierung pordser Medien

Porése Systeme werden heute sehr haufig mit Hilfe von Réntgentomographie cha-
rakterisiert [19, 20]. In diesem Abschnitt sollen dazu exemplarische Ergebnisse zur
Charakterisierung portéser Medien auf Grundlage réontgentomographischer Daten
vorgestellt werden. Bei der untersuchten Keramik handelt es sich um eine soge-
nannte freeze cast- Keramik, bestehend aus A,O3/SiO,. Bei dieser Keramikart wird
die verformbare Vorstufe der Keramik, der Griinkdrper, entlang einer propagieren-
den Einfrierfront eingefroren. Das besondere ist, dass die Keramik durch einen
Sol-Gel-Prozess [21] ihre Struktur und Festigkeit erhalt, und das traditionelle Kenn-
zeichen der Keramikherstellung, namlich ein Hochtemperatur-Sintervorgang, ent-
fallt. Dieser wird quasi durch die Tieftemperaturbehandlung, wahrend derer die
enthaltenen Silikate einen Sol-Gel-Ubergang zeigen, ersetzt. Nach Sublimation des
Eises erhalt man die fertige Keramik.

In Abbildung 2.3 ist die untersuchte Probe dargestellt. Der Verlauf der Einfrierfront
ist durch den weiBen Pfeil gekennzeichnet. Untersucht wurden die durch einen Rah-
men markierten Probenbereiche. Sie unterscheiden sich demnach in erster Linie
durch den Zeitpunkt des Einfrierens, d.h. Probenbereich A befindet sich langer im
flissigen Zustand als B, der schon eher erstarrt. Die Keramik zeigt Poren von annah-
ernd spharischer Gestalt. Die Poren entstehen, indem der Schlicker, die Mischung
aller Komponenten der Keramik, mechanisch aufgerihrt wird. Die Vermutung ist
nun, dass die eingebrachten Luftblasen sich im Grinkérper noch in geringem Maf3e
bewegen bzw. koaleszieren kdnnen, wahrend in der gefrorenen Phase keine Be-
wegung mehr méglich sein sollte. Daher wurde die finale PorengréBenverteilung in
zwei Zonen der Keramik mit réntgentomographischen Methoden untersucht.

Zu diesem Zwecke wurden am Hamburger Synchrotronlabor zwei Réntgenabsorp-
tionstomogramme der porésen Probe aufgenommen: Tomogramm A in einem Be-
reich, der spater eingefroren wurde als Bereich B, von dem ebenfalls ein Tomo-
gramm angefertigt wurde. Die Photonenenergie betrug 20 keV, die VergréBerung
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Abbildung 2.3: Photographie der Keramikprobe mit gekennzeichneten Bereichen,
von denen Tomogramme angefertigt wurden.

wurde auf M=3,4 eingestellt. Wie bereits im Abschnitt 1.2.2 erlautert, sind einige
Bildverarbeitungsschritte nétig, um aus den Bilddaten des Tomogramms quantita-
tive Daten Uber die Struktur der Keramik zu erhalten. Im genannten Abschnitt
wurde das prinzipielle Vorgehen anhand von zweidimensionalen Schnittbildern er-
ldutert; diese Vorgehensweise kann man analog auf drei Dimensionen erweitern.
Die Konsequenz ist allerdings, dass - insbesondere bei Bilddaten mit hoher Pix-
elanzahl - die Anspriche an den Arbeitsspeicher des verwendeten Rechners und
auch die Rechenzeit, die zur Auswertung bendétigt wird, steigen. Fir die betrachtete
Keramik wurde eine solche 3D-Analyse der PorengréBen jeweils separat fir die zwei
aufgenommenen Tomogramme mit Hilfe des auf Matlab aufsetzenden Programms
DipImage durchgeftihrt. Der Bildstapel wurde zunachst eingelesen und mit einem
Medianfilter geglattet. Danach erfolgte die Segmentierung mittels des Schwell-
wertverfahrens nach Huang [22]. Als letztes wurden die segmentierten Bereiche
nummeriert und deren Volumen bestimmt. Die Parameter der Bildverarbeitung sind
flr die beiden Tomogramme identisch (vgl. Tabelle 2.1), so dass der Vergleich der
Ergebnisse beider Probenbereiche unter identischen Voraussetzungen erfolgt.

Zunachst ist festzuhalten, dass die beiden Bereiche der Probe eine nahezu identi-
sche Porositat aufweisen (p, =55.9 %, pg = 58,0 %). Aus den Volumina der mittels
Bildverarbeitung identifizierten Poren wurde ein Aquivalentdurchmesser errechnet,
indem man davon ausgeht, dass die Porenraume kugelférmig sind. Die ermittelte
Haufigkeitsverteilung des Aquivalentdurchmessers der Poren ist in Abbildung 2.4
dargestellt. Dabei ist zu beachten, dass die ermittelten Aquivalentdurchmesser in
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Abbildung 2.4: PorengrdBenverteilung einer porésen Keramik

Klassen von jeweils einem Pixel Breite eingeteilt wurden. Zu beobachten sind lokale
Haufigkeitsmaxima des Durchmessers bei 6,5 Pixeln. Daneben zeigt Bereich B ein
weiteres, noch starker ausgepragtes Maximum bei 2,5 Pixeln, das bei Bereich A
lediglich durch eine Schulter am Hauptpeak zutage tritt. Desweiteren stellt man
fest, dass die Anzahl groBer Poren (Aquivalentdurchmesser > 7 Pixel) im Bereich
A gréBer ist als im Bereich B. Aus der sehr éhnliche Gesamtporositat der beiden
Probenbereiche kénnte man folgern, dass das Gasvolumen im Schlicker insgesamt
erhalten bleibt, jedoch ein Wachstumsprozess bei der GréBe der Poren stattfindet.
Es ist mit den gemessen PorengrdéBen vereinbar, anzunehmen, dass die groBen
Poren wachsen, weil diese mit kleineren Poren (Aquivalentdurchmesser < 4 Pixel)
koaleszieren. Dadurch dass der Schlicker im Probenbereich A langer deformierbar
bleibt, weil er erst spater eingefroren wird, kann dieser Wachstumsprozess langer
wirken als im Bereich B.

Schwellwertmethode Huang [22]
Medianfilter Radius = 1 Pixel
Konnektivitat 6

Tabelle 2.1: Parameter der Bildverarbeitung der Tomogramme einer pordsen
Keramik.
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2.2 Kugelschiuttungen

Kugelschittungen werden aufgrund ihres relativ einfachen Aufbaus oft als Modell-
system flr pordése Medien betrachtet. Im Allgemeinen handelt es sich dabei um
ein durch Schitten generiertes Ensemble gleichgroBer Kugeln. Die Komponenten
der Schittung sind damit wohldefiniert, nicht jedoch die konkrete Geometrie der
Packung, die daher als zufallig bezeichnet wird. Dies beinhaltet, dass die Packung
nicht durch ein n-Tupel linear unabhangiger Vektoren beschrieben werden, denn in
ihr existiert keine langreichweitige Ordnung. Darin unterscheidet sie sich von einer
geordneten Packung bzw. einem (Kristall-) Gitter, die jeweils eine periodische Ord-
nung besitzen.

2.2.1 Mittlere Porositat

Eine zufallige Packung wird daher statistisch, durch die Angabe mittlerer Parameter,
beschrieben. Dabei muss man bericksichtigen, dass es eine betrachtliche Varia-
tionsbreite bei der Herstellung solcher Schittungen gibt, da durch Ritteln der Pack-
ung eine nachtragliche Verdichtung und Geometrieanderung erfolgen kann. Die
mittleren Parameter unterliegen daher immer einer gewissen Schwankung [23]. In
Tabelle 2.2 sind die Porositaten und Koordinationszahlen unterschiedlicher geord-
neter Kugelpackungen sowie zum Vergleich der Variationsbereich dieser Parameter
von zufalligen Kugelschittungen aufgelistet. Die Porositat von Kugelschittungen
wird analog zu Definition 2.1 ermittelt. Im strengen Sinne misste man dabei eine
unendlich ausgedehnte Packung betrachten, da lokale Schwankungen der Porositat
in endlichen Systemen nur durch entsprechend groBréaumiges Integrieren ausge-
glichen werden kénnen. In der Praxis benutzt man das sogenannte Reprédsentative
Volumenelement (REV), innerhalb dessen die lokale Porositat ermittelt wird. Dieses
Volumen sollte dabei deutlich gréBer als ein typischer Porenraum, jedoch kleiner als
das Gesamtsystem sein.

Die dichteste Art, gleichgroBe Kugeln zu packen, ist die Anordnung hexagonaler
Kugel-Ebenen, in denen eine (Zentrums-) Kugel von 6 benachbarten Kugeln umge-
ben ist. Dies wurde bereits 1611 von Johannes Kepler postuliert; es handelt sich
um die berihmte Keplersche Vermutung. Deren duBerst umfangreicher und kom-
plizierter Beweis wurde jedoch erst 1998 von Thomas Hales erbracht [24]. Dichtere
Packungen als die hexagonal dichte Packung erfordern eine von der Kugel abwei-
chende Geometrie der Einzelkdrper. Neuere Ergebnisse aus der Literatur zeigen,
dass Tetraeder - also Koérper, die von 4 gleichseitigen Dreiecken begrenzt werden -
im ungeordneten Packungszustand eine Packungsdichte € von 0,22 bis 0,24 errei-
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Bezeichnung Porositdt ¢ | Koordinationszahl
kubisch primitiv SC 0,4764 6
kubisch raumzentriert BCC 0,3198 8
kubisch flachenzentriert FCC 0,2592 12
hexagonal dichteste Packung | HCP 0,2592 12

zufallige Packungen 0,37+0,008 | 7...8(Haufigk.max.)

Tabelle 2.2: Porositat und Koordinationszahl verschiedener Kugelpackungen

chen [25]. Uberraschend ist dies insofern, als dass bisherige Bestrebungen, dichte
Packungen zu erzeugen, haufig mit Variationen kugelahnlicher Objekte (Ellipsoide)
unternommen wurden. Die Geometrie des Tetraeders steht in diesem Zusammen-
hang fur ein vollig neuartiges Konzept zur Reduzierung der Packungsdichte.

2.2.2 Lokale Ordnung

Auch wenn langreichweitige Korrelationen fehlen, sind zufallige Schittungen nicht
regellos und chaotisch. Tatsachlich lassen sich eine Reihe lokaler Ordnungen be-
schreiben, die flr die Interpretation von Resultaten dieser Arbeit wichtig sind. Hier
sind vor allem Wandeinflisse maBgeblich. Diese haben vor allem Porositatsschwan-
kungen und damit einhergehend eine Anderung der Kontaktwinkelverteilung zur
Folge.

2.2.3 Porositat raumlich begrenzter Schittungen

Eine unverschiebliche, flir die Kugeln undurchdringliche begrenzende Wand hat
einen ordnenden Einfluss auf die Kugelpackung, vergleiche Abbildung 2.5. Rand-
kugeln sind in ihrer Anordnung beschrankt; durch ihren Berihrungspunkt mit der
Wand verhalten sie sich analog zu dichtgepackten Kugeln auf einer ebenen Flache.
Das Ergebnis ist, dass wandberihrende Kugeln eine Tendenz zeigen, sich zu hexa-
gonalen Strukturen zusammen zu lagern. Durch die Einschrankungen in der Posi-
tionierung wandnaher Kugeln kommt es ferner zu ausgepragten Oszillationen der
mittleren Porositat in Abhangigkeit vom Wandabstand (siehe Abbildung 2.6 und z.B.
[26] [27] [28]). Die erste Kugellage, die sich in direktem Kontakt mit der Wand
befindet, sorgt daflir, dass die lokale Porositdat am Rand nahezu 1 ist (siehe Ab-
bildung 2.6). Entfernt man sich weiter vom Rand, sinkt diese, weil man sich auf
den Mittelpunkt der ersten Kugellage zu bewegt. Ist der Mittelpunkt der ersten
Kugellage uUberschritten, steigt die Porositat wieder an. Dies setzt sich nun so fort,
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Abbildung 2.5: Schematische Darstellung einer Kugelschittung im Zylinder. Einge-

zeichnet sind Zylinderdurchmesser, Kugeldurchmesser sowie der
bezogene Wandabstand.
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Abbildung 2.6: Verlauf der lokalen Porositat als Funktion des bezogenen Wandab-

standes der in Kapitel 5 vorgestellten Kugelschittung. In Wandndhe

kommt es zu starken Schwankungen der lokalen Porositat des Fil-
terbettes. Erlauterungen im Text.
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wobei sich die Amplitude der Oszillation mit steigendem Abstand von der Wand ab-
schwacht. Der Spielraum bei der Positionierung wandferner Kugeln wird gréBer,
was wiederum zur Abschwachung der wandinduzierten Ordnung flhrt. Entfernt
man sich hinreichend weit von der Wand - im hier betrachteten Experiment etwa
5 Kugellagen - so nahert sich die schwankende lokale Porositat einem mittleren
Wert von 0,36. Dies ist annahernd im Einklang mit dem Erwartungswert flir eine
zufallige Kugelschittung (siehe Tabelle 2.2). Einerseits sinkt also die Amplitude
der Porositatsschwankung flir zunehmenden Wandabstand, andererseits verschiebt
sich auch die Lage der Maxima und Minima. Wahrend in der ersten Kugellage das
Porositatsminimum noch exakt beim Radius der Kugel auftritt, gibt es bei entfern-
teren Kugeln schon die Mdéglichkeit von Einrlickungen der zweiten Kugellage in die
erste. Dadurch werden die Abstande der Minima und Maxima kleiner als ein Kugel-
radius.

In zylindrischer Geometrie werden Porositats-Oszillationen in der Nahe von allen
begrenzenden Flachen beobachtet: einerseits in der Nahe von Boden und Deckel
des Zylinders, andererseits nahe der Mantelflache. Will man den Einfluss dieser
Grenzflachen auf die lokale Porositat studieren, muss man Uber hinreichend groBe
Bereiche gleichen Wandabstands integrieren. Im Fall von Boden und Deckel inte-
griert man also auf einer Kreisflache, die parallel zur Wandflache ist. Im Fall der
Mantelflache integriert man die Porositat auf der Mantelflache eines Zylinders, der
einen Radius r besitzt, der kleiner als der der Schuttung (R) ist, aber die gleiche Mit-
telachse wie diese besitzt. Um die Ergebnisse vergleichbar mit anderen Arbeiten zu
machen, wird haufig die Porositat ber dem bezogenen Wandabstand aufgetragen.
Bezogen bedeutet in diesem Zusammenhang, dass der Abstand in Einheiten des
mittleren Kugeldurchmessers der Packung angegeben wird. Diese Darstellungsart
wird auf dem Gebiet der Kugelschittungen haufig verwendet. Die Problematik,
dass fur Angaben der lokalen Porositat das Integrationsgebiet hinreichend groB sein
muss, ist auch aus den hier vorgestellten Daten abzulesen. Im eingerickten Teil
der Abbildung 2.6 ist der vollstandige Datensatz der lokalen Porositat zu sehen, d.h.
die nach obigen Erlauterungen ermittelte lokale Porositéat flir den gesamten Radius
der Packung. Die Kugelschittung hat insgesamt einen Durchmesser von etwa 22
Kugeldurchmessern. Man stellt fest, dass die sich bei einem Wandabstand von ca.
5 Kugeldurchmessern einstellende konstante lokale Porositat nur bis ca. 7 Kugel-
durchmesser erhalten bleibt. Flr Packungsradien gréBer als 7 Kugeldurchmesser
beginnt erneut eine Oszillation der lokalen Porositat, die jedoch in diesem Fall nicht
auf lokale Ordnung, sondern lediglich auf einen nicht ausreichend groBen Mittlungs-
bereich hinweist.
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2.2.4 Kontaktwinkelverteilung

Im vorigen Abschnitt wurde gezeigt, dass die lokale Porositat von lokalen Ord-
nungsphanomenen beeinflusst wird. An den Randbereichen einer Schittung andert
sich jedoch nicht nur die Dichte der Kugeln, auch die Art und Weise, wie sie relativ
zueinander gepackt sind, verandert sich. Ein geeigneter Parameter zur Beschrei-
bung dieser Relativposition ist der Kontaktwinkel zweier Kugeln. Dieser gibt an,
unter welchem Winkel relativ zur Symmetrieachse des zylindrischen Packungsbe-
halters zwei Kugeln einander berihren. Dabei ist maBgeblich, welchen Winkel die
Strecke zwischen den Mittelpunkten der Kugeln und die Symmetrieachse des Zylin-
ders einschlieBen (siehe Abbildung 2.7). In einer Verdffentlichung von Reimann
[29] wurde eine zuféllige Packung von Kugeln tomographisch untersucht und die
Winkelverteilung der Kugel-Kugel-Kontakte ermittelt (siehe Abbildung 2.8). Es wird
hier zwischen Kugeln der ersten bis vierten Lage, sowie der bulk zone - also der Mitte
der Packung - unterschieden. Man erkennt, dass sich die Winkelverteilung der Kon-
takte mit der Position der Kugeln in der Packung deutlich andert. In der ersten Lage
sieht man, wie man es ausgehend von Skizze 2.7 auch erwartet, ein deutliches Maxi-
mum bei 6 = 180°, dem Beriihrungspunkt der Kugel mit dem Boden des Zylinders.
Bei 6 = 90° tritt ein noch ausgepragteres Maximum auf, denn hier berihren sich
Kugeln, die nebeneinander auf der Bodenplatte des Zylinders liegen. Ein weiteres
Maximum kann bei 6 = 40° beobachtet werden. Dies entspricht im Wesentlichen der
Winkelverteilung einer hexagonalen Packung (6 = 37° sowie 6 = 90°), jedoch nichtin
der Haufigkeit der genannten Winkel, da keine ideale hexagonale Struktur vorliegt.
Mit zunehmendem Wandabstand, d.h. von der zweiten bis zur vierten Kugellage,
nimmt die Auspragung dieser Maxima ab, bis im bulk-Zustand eine cosinusartige
Verteilung der Kontaktwinkel beobachtet wird. Dies entspricht der Gleichverteilung
der Kontakte auf die an einer Kugel verfiigbaren Winkelpositionen.

Abbildung 2.7: Ermittlung des Kugel-Kugel-Kontaktwinkels.
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Abbildung 2.8: Verteilung der Kugel-Kugel-Kontaktwinkel fiir verschiedene Kugel-
lagen in einer zufalligen Schittung mit Wandeinfluss. Aus [29].

Um an einer Kugelpackung die lokalen Ordnungsphanomene von den Eigenschaften
der bulk-Packung unterscheiden zu kdnnen, muss sie geeignet dimensioniert sein.
Bei Kugelschittungen zieht man zu diesem Zweck haufig das Verhaltnis zwischen
dem Durchmesser dx der Kugeln und dem Innendurchmesser D; der (zylindrischen)
Behalterwand heran. Betrachtet man die Langenskalen, auf denen charakteristische
Anderungen lokaler Ordnungen stattfinden, kommt man zu dem Schluss, dass ein
d%’-VerhéItnis von etwa 20 die gleichzeitige Beobachtung von bulk- und Randeffekten
ermoglicht.
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3 Tiefenfiltration

Ein Prozess, bei dem ein Fluid-Feststoff-Gemisch mit Hilfe eines fur das Fluid durch-
lassigen Filtermittels in seine Bestandteile zerlegt wird, heiBt Filtration. Filtra-
tionsprozesse findet man nicht nur in Laboren, sondern auch im groBen MaBstab
in der chemischen und pharmazeutischen Industrie, genauso wie bei der Lebens-
mittelherstellung. Daneben finden sich diese Prozesse in der heimischen Kiche,
z.B. beim Kaffekochen. Eine der flir den Menschen wichtigsten Anwendungen ist
jedoch die Aufbereitung von Trinkwasser, welche im natlrlichen Wasserkreislauf
in den pordsen Schichten des Bodens stattfindet und im technischen MaBstab in
ganz ahnlichen Schittbetten stattfindet. Dabei werden je nach Aufgabenstellung
verschiedene Filterverfahren angewandt [30-32].

3.1 Filterverfahren und deren Anwendung

Filtrationsprozesse verfolgen dass Ziel, die dem Filter zugefuhrte Tribe bzw. Sus-
pension mit Hilfe eines Filtermittels in eine Feststoffphase und das geklarte Filtrat
zu zerlegen. Dies kann mit zwei unterschiedlichen Filtrationsprinzipien erreicht wer-
den, der Tiefenfiltration und der Oberfldchenfiltration (siehe Abbildung 3.1). Tiefen-
und Oberflachenfiltration stellen dabei stark idealisierte, vereinfachte Modelle dar.
In der Praxis ist es vielfach so, dass beide Prozesse gleichzeitig auftreten; man
benennt die Filtration dann nach dem dominierenden Prozess.

3.1.1 Oberflachenfiltration

Bei der Oberflachenfiltration basiert die Filterwirkung darauf, dass alle Feststoffpar-
tikel gréBer sind als der minimale Porendurchmesser des Filters. Der Partikelriick-
halt findet also aus Geometriegriinden statt, man spricht vom Sperreffekt. Weil die
Ausdehnung der Partikel an einem Punkt ihrer Trajektorie den verfligbaren freien
Querschnitt der fluiden Phase Uberschreitet, kénnen sie der Flissigkeit nicht folgen
und bilden eine zunehmend dickere Schicht auf dem in der Regel zweidimensio-
nalen, d.h. flachigen, Filter. Man spricht in diesem Zusammenhang von Sieb-
wirkung, und ganz wie bei einem Sieb ist es die sich zunehmend ansammelnde
Feststoffphase, der Filterkuchen, die den Prozess limitiert. Der anwachsende Fil-
terkuchen verursacht einen zunehmenden Druckanstieg (siehe Abbildung 3.2), der
den Energieaufwand, weitere Suspension zu filtrieren, sukzessive erhéht.
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Abbildung 3.1: Schematische Darstellung der Tiefen-, Oberflachen- und Quer-
stromfiltration (von links nach rechts). Aus [33].
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Daher muss bei dieser Art Filter die Feststoffphase regelmaBig entfernt werden.
Diesen Arbeitsschritt versucht man in der dynamischen Oberflachenfiltration oder
Querstromfiltration zu vermeiden bzw. herauszuzégern, indem man das Filtrat nicht
senkrecht zum Filter stromen lasst, sondern parallel dazu. Dadurch wird der Fil-
terkuchen quasi instantan wieder abgetragen, bzw. es kommt gar nicht erst zum
Aufbau eines solchen, so dass der Druckverlust wahrend des Prozesses konstant ist.
Das Filtrat lauft dabei senkrecht zum Filter nach auBen, und die aufkonzentrierte
Trube wird in Langsrichtung abtransportiert. Beide Varianten der Oberflachenfiltra-
tion werden vorrangig flir Suspensionen mit hohen Partikelkonzentrationen einge-
setzt oder in Fallen, in denen vollstandiger Rlckhalt gefordert ist, wie z.B. bei der
Sterilfiltration.

3.1.2 Tiefenfiltration

Die Tiefenfiltration unterscheidet sich in ihren Mechanismen grundsatzlich von der
Oberflachenfiltration. Wie der Name nahelegt, werden hier die Partikel im Inneren
des Filters abgeschieden. Dazu ist es notwendig, dass der Partikeldurchmesser
kleiner als die Poren des Filters ist:

Apartikel < dpore (3.1)

Ungeeignet sind Suspensionen mit groBen Partikeln auch deshalb, weil diese die er-
sten Schichten des Filters schon nach kurzer Zeit blockieren und damit den Druck-
verlust steigern. Damit die Partikel im Filter verbleiben, mulssen sie adsorbiert
werden, also mit chemischen oder physikalischen Mechanismen an die Oberflache
im Inneren des Filters gebunden werden. Weil die zur Verfligung stehende Ober-
flache begrenzt ist und der Weg dorthin passierbar bleiben muss, kommen fir die
Tiefenfiltration nur Suspensionen mit sehr geringer Partikelkonzentrationen infrage.
Typischerweise betragt diese 500 ppm oder weniger. Nach einer gewissen Zeit er-
reicht der Tiefenfilter jedoch auch bei geringen Konzentrationen seine Beladungs-
grenze. Dass auBert sich dadurch, dass das Filtrat nicht mehr klar ist, sondern eine
signifikante Partikelkonzentration enthalt. Diesen Vorgang nennt man Filterdurch-
bruch, er stellt das zuletzt greifende Abbruchkriterium eines Filtrationsvorgangs
dar. Durch Beobachtung des Volumenstroms (bei konstantem Druck) kénnen je-
doch Blockierungen rechtzeitig erfasst werden, und so der Prozess gestoppt und
eine Kontamination des Filtrats verhindert werden. In der Regel muss der Filterkor-
per dann entsorgt oder sofern maglich riickgesplilt, also eine Zeitlang in Gegenrich-
tung betrieben werden.
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In der Praxis stellen granulare, porése Medien die am haufigsten auftretende Klasse
der Tiefenfilter dar. Vor allem in einem der Hauptanwendungsgebiete der Tiefenfil-
tration, der Aufbereitung von Trink- und Brauchwasser, werden granulare Schutt-
betten eingesetzt. Diese bestehen in der Regel aus natlrlich vorkommenden gra-
nularem Material wie beispielsweise Kies, dessen Durchmesserverteilung jeweils an
die Filtrationsaufgabe angepasst wird. Auch eine schichtweise Kombination granu-
larer Materialien verschiedenen Durchmessers wird in vielen Filtern angewandt.

3.2 Theoretische Beschreibung der Tiefenfiltration

Die theoretische Beschreibung der Vorgange in einem Tiefenfilter ist weit fort-
geschritten (siehe Ubersichtsartikel [34]). Dennoch ist man immer noch davon
entfernt, die dabei stattfindenden komplexen interagierenden Prozesse von Stro-
mung, Partikeltransport und Abscheidung auf lokaler Ebene zu verstehen. Von
einem solche Verstandnis lokaler Phanomene erhofft man sich Verbesserungen bei
der Vorhersagbarkeit des Filtrationsergebnisses und somit ein tieferes Verstandnis
Uber das insgesamte Verhalten des Filters. Die Abscheidung von Kolloiden in einem
Tiefenfilter wird aktuell vornehmlich mit der sogenannten Kolloid-Filtrations-Theorie
(engl.: colloid filtration theory, CFT) beschrieben [35] [36] [37], auf die im Fol-
genden naher eingegangen werden soll. Sie unterscheidet zwei im Wesentlichen
voneineinander unabhangige Prozesse: den Antransport von Partikeln aus dem
Fluid auf die Oberflache eines Filters und die Abscheidung dieser Partikel auf der
Oberflache.

3.2.1 Antransportmechanismen

Die Beschreibung des Antransports von Partikeln mit der Strémung in Richtung
Oberflache ist der erste Schritt, um die Abscheidung von Partikeln aus einer Sus-
pension im Filterkérper zu modellieren. Dabei werden die folgenden Antransport-
mechanismen unterschieden (vgl. Abbildung 3.3):

e Diffusion

Tragheit

Sedimentation

hydrodynamische Effekte

Interception

Wedging
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Abbildung 3.3: Die verschiedenen Antransportmechanismen bei der Tiefenfiltration.
Aus [33].
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Im folgenden sollen die einzelnen Anstransportmechanismen naher vorgestellt wer-
den. Die Brownsche Molekularbewegung lasst sehr kleine Partikel (Kolloide, dp ~
1 nm...10 um) in einem Fluid eine zufallige, ruckartige Bewegung ausfihren. Sie
stammt von der thermischen Bewegung der Fluidmolekille, mit denen die Kolloide
zusammenstoBen. Diese Bewegung ist nicht gerichtet, dass heil3t es gibt keine
effektiven makroskopischen Transport der Teilchen. Allerdings wird das Kolloid
wahrend einer bestimmten Zeit im Mittel eine von der Temperatur abhdngige Be-
wegung ausfiihren, und deren mittlere quadratische Verschiebung (o?), ein MaB fur
den ‘Radius’ innerhalb dessen diese Bewegung stattfindet, kann wie folgt berechnet
werden:

B 4kBTt

~6rmn (3.2)

(0?)

Dabei ist kg die Boltzmann-Konstante, T die absolute Temperatur in Kelvin , r der
Radius des Kolloids, n die dynamische Viskositat des Fluides und t eine charakte-
ristische Zeit, die flir die Durchquerung eines typischen Porenraumes bendtigt wird.
Durch die Brownsche Bewegung ist es also statistisch mdglich, dass Partikel in Rich-
tung Oberflache gelangen.

Daruberhinaus kann ein Partikel unter dem Einfluss von Trdgheitskréften oder Gra-
vitationskréften (Sedimentation) auch weiter entfernte Stromlinien verlassen und
sich in Richtung der Filteroberflache bewegen. Dies ist der Fall, wenn die Dichte
der Partikel wesentlich groBer ist als die des Fluids. Bei der Sedimentation findet
der Transport dabei stets parallel zur Richtung der Gravitation statt; auf Sedimen-
tation zurlick zu fihrende Partikelanlagerungen kénnen also nur an den nach oben
gerichteten Oberflachen eines Filterkorns zu finden sein. Tragheitseffekt bewirken,
dass ein Partikel einer abrupten Richtungsanderung der Strémung, beispielsweise
beim Auftreffen auf eine Kugeloberflache, nicht folgen kann und tangential zur
gekrimmten Stromlinie seine Bahn fortsetzt. Dabei kann es zu einem Antransport
an die Oberflache des Filterkorns kommen.

Unter dem Begriff Hydrodynamische Effekte fasst man alle Antransportmechanis-
men zusammen, die durch die konkrete Gestalt des Stromungsfeldes entweder eine
Kraftwirkung auf die Partikel austiben oder flir erhéhte Verweilzeiten der Partikel in
Oberflachenndhe sorgen [38]. Bei einem laminaren Fluss beispielsweise entsteht im
Querschnitt einer Pore ein Geschwindigkeitsgradient, wobei die Geschwindigkeit an
der Filteroberflache Null und in der Mitte der Pore maximal ist. Befindet sich nun ein
ausdehntes Partikel in diesem Feld, so entsteht durch den Geschwindigkeitsgradien-
ten eine resultierende Kraft auf das ausgedehnte Partikel, woraufhin es zu rotieren
beginnt. Bei dieser Rotation des Partikels im Scherfeld kommt es zu Querkraften,
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die zur Filteroberflache hin gerichtet sind [35].

Die Partikel einer Suspension bewegen sich auf Trajektorien durch den Filter, die
im Fall idealer Dichteanpassung mit den Stromlinien zusammenfallen. Partikel auf
Stromlinien, die nahe an einer Filteroberflache vorbeifiihren, kénnen dann aufgrund
ihrer raumlichen Ausdehnung mit dieser in Kontakt kommen. Das plétzliche Ab-
bremsen der Partikel wird durch die Oberflachenrauhigkeit der Filterkérner unter-
stutzt. Dieser Mechanismus wird auch im deutschen Sprachraum als Interception
bezeichnet, was man in diesem Zusammenhang als einfangen Ubersetzen kénnte.

Der letzte, erst vor kurzem in der Literatur erwahnte Antransportmechanismus
ist das sogenannte Wedging, bei dem ein Partikel in der Nahe von Kugel-Kugel-
Kontaktpunkten zwischen den Oberflachen benachbarter Filterkdrner festgeklemmt
wird (engl. wedge = Keil). Da es sich um einen neuartigen Antransportmechanis-
mus handelt, ist die Nomenklatur in der Literatur dafir nicht einheitlich. Bisweilen
wird Wedging als Spezialfall des Sperreffekts (Straining) verstanden, obwohl die
betrachteten Partikel kleiner sind als ein typischer Porenraum und daher kein Sieb-
effekt auftreten kann. Auch die Ahnlichkeit mit dem Mechanismus der Interception
fuhrt in der Literatur zu unklaren Bezeichnungen, wobei jedoch im Gegensatz zur
Interception beim Wedging die Anlagerung auf Gebiete in der Nahe von Kontakt-
punkten beschrankt ist.

3.2.2 Abscheidungsmechanismen

Die verschiedenen Antransportmechanismen bewirken, dass ein Partikel nah genug
an die Oberflache gebracht wird, um dort potentiell physikalischen Kraften ausge-
setzt zu sein, unter deren Wirkung es an der Filteroberflache verbleibt und damit aus
der Suspension abgeschieden wird. Da es sich dabei ausschlieBlich um physikalische
Krafte und keine chemischen Bindungen handelt, spricht man von Adsorption (von
lat.: adsorbere = (an-)saugen) bzw. korrekter von Physiosorption. MaBgeblich fur
die Abscheidung sind drei verschiedene Wechselwirkungen, die daftir sorgen, dass
ein Partikel an der Oberflache verbleibt:

e den Sperreffekt
e die van-der-Waals-Krafte und

¢ die elektrostatische Wechselwirkung.

Der Sperreffekt beschreibt in seiner urspriinglichen Form das Blockieren eines Par-
tikels in einer Pore, deren Durchmesser zu eng flir eine Passage ist. Die Ober-
flachenfiltration beruht demnach vor allem auf diesem Effekt. Da in der Tiefenfiltra-
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Abbildung 3.4: Schematische Darstellung einer elektrischen Doppelschicht an einer
Oberflache in einem Fluid. Aus [41].

tion der Schwerpunkt des Interesses auf sehr kleinen Partikeln liegt, spielt dieser
Abscheidemechanismus eine eher untergeordnete Rolle. Jedoch kann man auch
das Verhaken von Partikeln an den Unebenheiten der Filteroberflache als Sperr-
effekt auffassen, denn diese Form der Abscheidung basiert ebenfalls auf rein geo-
metrischen Wechselwirkungen [35, 39]. Die Oberflachenrauhigkeit Adx von Prazi-
sionsglaskugeln kann man laut [40] wie folgt abschatzen:

Adk=1073..10"? r (3.3)

Diese Unterschiede im Profil der Oberflache bilden kleine Dellen, an denen (flr
ausreichend kleine Strémungsgeschwindigkeiten) Partikel hangen bleiben kénnen.

Unter van-der-Waals-Kréften versteht man die vergleichsweise schwachen, kurz-
reichweitigen Krafte, die durch vorhandene oder induzierte Dipole eine Anziehung
zwischen zwei benachbarten Molekllen verursachen. Im engeren Sinne versteht
man darunter die sogenannte Londonsche Dispersionswechselwirkung, auch Lon-
don-Krafte genannt, zwischen zwei polarisierbaren Molekilen. Diese Krafte sind
einer standigen raumlichen und zeitlichen Fluktuation unterworfen, was sie von
den elektrostatischen Wechselwirkungen unterscheidet.
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Die elektrostatische Wechselwirkung beschreibt die Anziehung oder AbstoBung von
zwei Koérpern dadurch, dass sie ungleichnamige respektive gleichnamige elektrische
Ladungen besitzen. Die elektrostatische Theorie [42, 43] beschreibt die Anziehung
zwischen Partikeln in einem Fluid durch das Wirken der elektrolytischen Doppel-
schicht, einer durch Ladungsverschiebungen hervorgerufenen Raumladungszone.
Nach ihrem Entdecker heiBt sie auch Stern-Schicht [44]. Dabei geht man davon
aus, dass sich der Kérper, hier die Filteroberflache, in einer elektrolythaltigen wass-
rigen Lésung mit dissoziierten Ionen befindet. Der Koérper ist in diesem Fall im-
mer von einer Schicht adsorbierter Molekile umgeben, der elektrolytischen Dop-
pelschicht (siehe Abbildung 3.4). Der Aufbau der Doppelschicht ist wie folgt: im
Inneren befindet sich zunachst der Festkdrper mit einer definierten Oberflachen-
ladung. An diese feste Phase schlieBt sich nach auBen hin eine homogene, gleich-
maBig verteilte Flachenladung an, die sogenannte innere Helmholtz-Schicht [44].
Auf diese Monolage folgt eine weitere, weniger dichte Lage der entgegengesetz-
ten Ladung, und schlieBlich wird die restliche Ladung, die bendtigt wird, um die
Oberflachenladung des Festkdrpers abzuschirmen, in einer diffusen Doppelschicht
vorgehalten (vgl. Abbildung 3.4). Hat man also z.B. jeweils Partikel mit nega-
tiven Oberflachenladungen und betrachtet man lediglich die Wechselwirkung der
elektrolytischen Doppelschicht, so stoBen sich die beiden Partner ab. Als MaB flr
die Beschaffenheit der elektrolytischen Doppelschicht wird haufig das Zetapotential
einer Partikelsuspension angegeben. Das Zetapotential ist das elektrische Potential,
dass sich zwischen der (festen) Helmholtzschicht des Partikels und der Flissigkeit in
einem groBen Abstand vom Partikel ausbildet. Es wird gemessen, indem die elek-
trisch geladenen Partikel durch ein elektrisches Feld beschleunigt werden und deren
Beweglichkeit gemessen wird. Als Grenze zwischen stark und schwach geladenen
Partikeln wird haufig ein Wert von ¢ = +£25 mV angegeben.

3.2.3 Wechselwirkung an Oberflachen

Wie geladene Teilchen in einer wassrigen L6sung miteinander wechselwirken, wird
durch die sogenannte DLVO-Theorie beschrieben. Sie wurde unabhangig voneinan-
der von zwei Gruppen um Derjaguin und Landau (Russland 1941) sowie Verwey and
Overbeek (Niederlande 1948) entdeckt und kombiniert die Einflliisse der (anziehen-
den) van-der-Waals-Wechselwirkung W, mit der (abstoBenden) elektrostatischen
Wechselwirkung der Doppelschichten Wk:

W= Wy + Wg (34)
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Diese Theorie beschreibt somit die Summe der Wechselwirkungsenergie zwischen
den beteiligten Oberflachen. Die Wechselwirkungsenergie wird als Funktion des Ab-
standes von der Oberflache angegeben. Im Rahmen der Filtrationstheorie werden
zwei grundlegende Falle unterschieden (siehe Abbildung 3.5):

1. Die Summe der Wechselwirkungsenergien als Funktion des Abstandes ist mo-
noton mit dem Abstand steigend. In diesem Fall spricht man von anziehen-
den (engl. favourable) Filtrationsbedingungen, da die Partikel in der Nahe der
Filteroberflache keinen Widerstand durch das gemeinsame elektrische Feld er-
fahren sondern sogar in Richtung der Oberflache beschleunigt werden.

2. Die Summe der Wechselwirkungsenergien als Funktion des Abstandes zeigt
ein lokales Maximum. Dies bedeutet, dass die Partikel eine Energiebarriere
Uberwinden mussen, um an die Oberflache des Filters zu gelangen. Dieser Fall
heiBt nach seiner englischen Entsprechung unfavourable. In diesem Fall ist
auch die Ausbildung eines zweiten - sekundaren - Minimums madglich (siehe
Abbildung 3.5).

Wahrend flr die Abscheidung von Partikeln unter anziehenden Bedingungen bereits
ein umfangliches Theoriewerk existiert, ist die Beschreibung von Filtration bei ab-
stoBender Wechselwirkung ein relativ neues Feld, und dies obwohl in Filtrationssys-
temen natlrlichen Ursprungs (z.B. im System Grundwasser-Kolloid-Boden) in der
Regel abstoBende Wechselwirkungen vorliegen. Lange ging man davon aus, dass es
bei abstoBender Wechselwirkung Gberhaupt nicht zu einer Filtrationswirkung kom-
men kann; neuere experimentelle Belege zeigen jedoch das Gegenteil. Sogar Uber
einen Transport von Partikeln im sekundaren Minimum entlang der Filteroberflache,
dass bei abstoBender Wechselwirkung auftreten kann, wird spekuliert [45].
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Abbildung 3.5: Schemaskizze zum Verlauf der Gesamt-Wechselwirkungsenergie als
Funktion des Abstandes von der Oberflache. Quelle: [46].
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3.2.4 Empirische Filtergleichung nach Iwasaki

Fir den Nutzer von Tiefenfiltern ist es vorrangig interessant zu wissen, wieviele
Partikel im Filter auf einer bestimmten Filterlange zurlickgehalten werden, um den
Filter auf die jeweilige Filtrationsaufgabe anpassen zu kénnen. Fur diese Zwecke
wurde 1937 von Iwasaki [47] ein Modell vorgeschlagen, das einen Zusammenhang
zwischen der im Filter zurlickgelegten Strecke / und der Konzentration der Partikel
C im Vergleich zur Ausgangskonzentration Cy herstellt:

C=Coe™ (3.5)

Der Filterkoeffizient A ist ein rein empirischer Faktor, dessen Aussagekraft auf je-
weils ein ganz bestimmtes Partikel-Filter-System und definierte Stromungsbedin-
gungen beschrankt ist. Daher werden derzeit alle in der Industrie verwendeten
Tiefenfilter vor Gebrauch zunachst ‘eingemessen’, d.h. deren Filterkoeffizient A be-
stimmt, damit dem Nutzer gegeniiber eine Aussage Uber die Leistungsfahigkeit des
Filters getroffen werden kann.

Das Modell von Iwasaki, dass in der obigen Form nur flir den Fall eines clean bed,
also eines sauberen Filters ohne Partikelabscheidungen definiert ist, sagt also aus,
dass die Partikelkonzentration exponentiell mit der Filterlange abfallt. Fir den Fall
anziehender Partikel-Filter-Wechselwirkung wurde diese Vorhersage vielfach expe-
rimentell bestatigt [38, 39, 48]. Auch mit Hilfe von Réntgentomographie wurden
schon entsprechende Nachweise gefuihrt. So hat Al-Abduwani [49] die exponentiell
abfallende Konzentration von Hamatitpartikeln Uber der Filterlange gezeigt, wobei
es sich hierbei um einen Fall mit starker Anziehungskraft zwischen Partikeln und
Filteroberflache handelt.

In der aktuellen Literatur wird davon berichtet, dass bei abstoBender Wechsel-
wirkung zwischen Partikel und Filteroberflache Abweichungen vom exponentiellen
Abfall der Partikelkonzentrationen beobachtet wurden. Dabei wurde sowohl von
einem starker als exponentiell abfallenden Verhalten berichtet [50] als auch von
scheinbar regellosen, nichtmontonen Verlaufen [51].
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Anstromung

Grenzstromlinie

permeable Hulle

Abbildung 3.6: Schemaskizze des von Happel beschriebenen sphere-in-cell-
Modells.

3.2.5 Abscheidung am Einzelkollektor

Aus den bisherigen Beitragen dieses Abschnitts wird eine Diskrepanz zwischen der
theoretischen Beschreibung von Prozessen im Filter und der praxisnahen Anwen-
dung dieser theoretischen GroBen offenbar. Die Aufgabe aktueller Forschung ist es,
aus einem mikroskopischen Modell, an dem man die Prozesse des Transports und
der Anlagerung versteht, den Filterkoeffizienten A flir den gesamten Filter auszu-
rechnen oder zumindest abschatzen zu kédnnen. Hier gibt es mehrere Ansadtze, von
denen im folgenden das Einzelkollektormodell vorgestellt werden soll. Gleichzeitig
muss man aber sagen, dass es beim derzeitigen Stand der Forschung noch nicht
madglich ist, den Filterkoeffizienten A flr einen definierten Filter vorherzusagen, da
dieser von sehr vielen miteinander interagierenden GréBen abhangt, hauptsachlich
vom Stréomungsfeld und der Wechselwirkung zwischen Partikel und Filter.

Beim Einzelkollektormodell wird die Abscheidung in einem granularen Filter auf
die Abscheidung von Partikeln an einem Ensemble isolierter Kugeln zurtckgefltihrt
[52]. Dabei betrachtet man das Stromungsfeld um eine Einzelkugel, und versucht
durch Lésen der Bewegungsgleichung Trajektorien flr einzelne Partikel auszurech-
nen [53]. Es ist unmittelbar einsichtig, dass dies in der Praxis ausschlieBlich nu-
merisch geschehen kann.
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Fir die Anlagerung an einer Einzelkugel ist es zunachst wichtig, den Anteil der
Partikel in der Suspension zu kennen, die in Richtung der Oberflache des Kollektors
transportiert werden, da nur diese flr eine Anlagerung in Betracht kommen. Der
auf einen Einzelkollektor entfallende Anteil Vex am Gesamtvolumenstrom V kann
aus den geometrischen Gegebenheiten und der Leerrohrgeschwindigkeit w2 leicht
berechnet werden:

Vek = d%;"W% (3.6)
Von dem auf eine Kugel entfallenden Volumenstrom Viex gelangt aber nur Teil V, bis
an die Oberflache der Filterkugel. Der Quotient n = VV—;( stellt das Verhaltnis dieser
beiden Volumenstréme dar; man spricht bei dieser GroBe auch von der Einzelkollek-
toreffizienz, welche mit n bezeichnet wird. Wenn V, bekannt ist, kann man also auch
den Filterkoeffizienten A eines Filters mit der Porositdt ¢ aus rein geometrischen
Beziehungen berechnen [52] [54]:

3(1—¢)

A= 5

na (3.7)

Die neu eingeflihrte GréBe a beschreibt dabei die sogenannte sticking efficiency,
die angibt, wieviele der Partikel, die auf die Oberflache treffen, auch tatsachlich
dort abgeschieden werden. Sehr haufig nimmt man einfach an, dass alle Partikel
haften bleiben (sog. perfect sink model), also dass gilt: a = 1. Die einzige un-
bekannte GréBe in Gleichung 3.7 ist somit der Volumenstrom auf die Oberflache
der Kugel. Dieser wird numerisch ermittelt, und in der Regel wird dabei das Modell
von Happel [55] fir das Geschwindigkeitsfeld einer repasentativen Einzelkugel in
einer Kugelpackung verwendet. Das Happel-Modell basiert darauf, dass der Poren-
und Festkdperanteil des gesamten Filters auf ein Ensemble gleichgroBer Kugeln
(spheres) aufgeteilt wird, die von einer FlUssigkeitsschicht (cell) umgeben sind (ver-
gleiche Abbildung 3.6). Die geometrische Annahme ist dabei, dass die Summe der
Einzelkugeln die Gegebenheiten im Filter widerspiegelt, d.h. der Anteil des HUil-
lenvolumens am Gesamtvolumen entspricht der Porositat der Packung. Happel
beschreibt in seinem Modell das Strémungsfeld um eine solche Kugel analytisch;
im Gegensatz z.B. zur freien Stokesschen Umstroémung einer Kugel wird dabei
durch die Hulle auch der Einfluss der anderen Kugeln teilweise abgebildet. Nun
ist man bestrebt, diese Differentialgleichungen flir verschiedenen Betriebszustande
des Filters (Leerrohrgeschwindigkeiten, Porositaten, KugelgréBen,...) zu l6sen, um
die Einzelkollektoreffizienz als Funktion dimensionsloser Kennzahlen des Filters zu
beschreiben.
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Die Schwachen des Happel-Modells bestehen vor allem darin, dass es zwar durch
die Beschreibung der fllssigen Hllle eine prinzipielle Begrenzung des Strémungs-
feldes berilicksichtigt, jedoch die Einflisse, die durch einander berihrende Kugeln
entstehen, nicht abbildet. Daher kann es im Happel-Modell auch keine Abschei-
dung an Kugel-Kugel-Kontaktpunkten geben, die aber vor allem bei abstoBender
Wechselwirkung eine wichtige Rolle spielen, wie der folgende Abschnitt zeigt.

3.2.6 Partikelabscheidung an Kugel-Kugel-Kontakten

In letzter Zeit gibt es in der Fachliteratur verstarkt theoretische Betrachtungen
[56] und experimentelle Belege flr die Signifikanz von Partikelabscheidungen an
Filterkorn-Kontakten bei abstoBender Wechselwirkung zwischen Partikel und Fil-
terkorn [51, 57-60]. Der Nachweis, dass ein solches Wedging stattgefunden hat,
erfolgt bisher Uber die Interpretation von Bildern endoskopischer bzw. nichtzer-
storender Messverfahren. Es gibt zum einen réntgentomographische Untersuchun-
gen, die Wedging exemplarisch belegen [51, 57], zum anderen lichtmikroskopische
bzw. endoskopische Untersuchungen [58, 59].

Bei den réntgentomographischen Untersuchungen von Li et al. [51] wurden hohle
Goldkugeln mit einem mittleren Durchmesser von 36 um jeweils in einer Glaskugel-
schittung und in Quarzsand mit einem mittleren Durchmesser im Bereich dx =
710 — 850 um abgeschieden. Die Bildauswertung erfolgte dabei durch visuelle In-
spektion: Schicht flir Schicht wurde gezahlt, ob ein sichtbares Partikel in der Nahe
von zwei Filterkorn-Kontakten abgeschieden wurde oder nicht. Als Ergebnis wur-
den in diesem Artikel Konzentrationsprofile vorgestellt, die einen nichtmonotonen
Verlauf der Partikelkonzentration mit der Filterlange zeigen und die zudem lokale
Maxima aufweisen. Dabei zeigte sich, dass der nichtmonotone Verlauf vor allem auf
die durch Straining abgeschiedenen Partikel zurtickzufiihren ist. Es wird spekuliert,
dass das nichtmonotone Verhalten daher rihrt, dass die im sekunddaren Minimum
gebundenen bzw. assoziierten Partikel auf der Oberflache weitertransportiert wer-
den, bis sie schlieBlich in einem geeigneten Filterkorn-Kontakt abgeschieden wer-
den.

In einer weiteren Arbeit von Gaillard et al. [57] wurde kolloidales Zirkonoxid (ZrO,)
in einer Schuttung aus Glaskugeln mit einem Durchmesser im Bereich dx = 180 —
250 um abgeschieden. In diesem Fall wurde, wie auch in der hier vorliegenden
Arbeit, differentielle Rontgentomographie auf Basis von Synchrotronstrahlung ver-
wendet, um die Kolloide darzustellen. In dieser Arbeit wird eine nahezu neutrale
Wechselwirkung zwischen den Partikel und den Filterkugeln angegeben. Es wer-
den keine Einzelpartikel beobachtet, sondern sehr groBe Cluster, die aus mehreren
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Abbildung 3.7: Tomographische Ebene durch ein Filterbett aus Quarzsand mit
abgeschiedenen Goldkugeln (weiBe Punkte). Punkte mit quadra-
tischem Rahmen sind durch Straining, Punkte mit rundem Rahmen
durch andere Mechanismen abgeschiedenen Partikel. Bild enthom-
men aus [51].

hundert Einzelpartikeln bestehen. Allerdings erfolgt keine Lagebeschreibung der
Partikelcluster, sondern lediglich die Angabe, dass die Partikel heterogen in der
Schuittung verteilt sind.

Johnson et al. [58] sowie Xu et al. [59] haben durch optische Experimente Bilder
von durch Straining abgeschiedenen Partikeln gewinnen kénnen. Durch die Art
der experimentellen Methode sind diese Bilder immer nur exemplarischer Natur,
da auch bei guten Bedingungen nur einzelne Poren bzw. Kugeloberflachen abge-
bildet werden kénnen. Zudem kdnnen - wenn, wie in diesen beiden Fallen, keine
Brechungsindexanpassung verwendet wird - nur Kugeln beobachtet werden, die
sich direkt an der Filterzellen-Wand befinden. Dadurch sind die Stromungsverhalt-
nisse durch die Randlage und die sich daraus ergebenden Ordnungsph@dnomene
(vgl. Abschnitt 2.2.2) beeinflusst. Von einer Anordnung, die die Verhaltnisse im
Inneren einer Kugelschuttung reprasentiert, kann also nur bedingt die Rede sein.
Nichtsdestotrotz geben die Bilder hervorragend wieder, wie wichtig Straining als
Abscheidemechanismus im Regime abstoBender Wechselwirkung ist.
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9.0 UM Focal Plane= 1.0 R

Abbildung 3.8: Abscheidung von Partikeln mit einem Durchmesser von dp = 9um
an Glaskugeln mit einem Durchmesser von dp = 750um. Deutlich
ist zu erkennen, dass Partikel vor allem an Filterkorn-Kontakten
abgeschieden werden. Bild entnommen aus [58].
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4 Experimentelle Aufbauten

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein Filtrationsstand aufgebaut, mit dessen Hilfe
man die Abscheidung von Kolloiden in einem granularen Filterbett mit rontgento-
mographischen Methoden beobachten kann. Die Filterzelle soll dabei mdglichst gro3
sein, um sowohl Filterbereiche studieren zu kénnen, die von Wandordnung gepragt
sind, als auch bulk-Bereiche, die eine zufallige Anordnung der einzelnen Filterkdrner
zeigen. Diese beiden Bereichen unterscheiden sich stark in ihrer Packungs- bzw.
Porenkonfiguration und damit auch in den stromungsmechanischen Bedingungen,
die in ihnen vorgefunden werden. Die Abscheidung von Kolloiden in diesen beiden
Bereichen des Tiefenfilters zu studieren, bildet einen Schwerpunkt der vorliegenden
Arbeit.

Méchte man groBe Objekte wie den hier benutzten Tiefenfilter réntgentomogra-
phisch abbilden, wird bei gleicher Beschaffenheit des Detektors eine geringere raum-
liche Auflésung erzielt als bei der Abbildung kleinerer Objekte. Dies bedeutet,
dass die Kolloide, die zur Filtration verwendet werden, durch ihre geringe GréBe
nur schwer abgebildet werden kdnnen. Um ferner die Sedimentation der Kolloide
madglichst gering zu halten, sollte ihre Dichte nicht wesentlich von der des Trager-
mediums, destilliertem Wasser, abweichen. Dies wirkt sich zusatzlich erschwerend
auf die réntgentomographische Abbildung der Kolloide aus, denn dadurch kom-
men als Material flur die Partikel nur sehr leichte Materialien infrage, die in der
Regel kleine Protonenzahlen haben und damit eine geringe Absorption zeigen. Die
wesentliche Anforderung an das Experiment ist jedoch, dass die Kolloid-Ablagerun-
gen im Tomogramm sichtbar sind.

In Vorversuchen wird zunachst gezeigt, dass mit der zum Zeitpunkt des Experi-
mentes am Lehrstuhl fir Magnetofluiddynamik vorhandenen Labor-Réntgentomo-
graphieanlage keine zuverlassige Darstellung von kleinen Partikeln erfolgen kann.
Die an dieser Anlage erreichte Dichte- und raumliche Auflésung reicht flr diese
Fragestellung nicht aus. Daher wird flir das Experiment eine differentielle Bildge-
bungstechnik verwendet, die jedoch ausschlieBlich mit monochromatischer Rént-
genstrahlung durchgefiihrt werden kann. Daher wurde das im folgenden vorgestell-
te Experiment fir die Verwendung an einer Synchrotronstrahlungsquelle konzipiert.
Neben den technischen Anforderungen, wie der geeigneten Wahl des Partikelmateri-
als fur eine differentielle Bildgebung und der vollstandigen Drehbarkeit der Zelle, ist
vor allem zu beachten, dass durch die Kiirze der zur Verfligung stehenden Messzeit
die Variation der Filtrationsparameter nur innerhalb eines kleinen Parameterraumes
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erfolgen kann, in dem eine ausreichend hohe Abscheidung der Kolloide zu erwarten
ist.

4.1 Voruntersuchungen

Um zu Uberprifen, ob Partikelabscheidungen in einem Tiefenfilter mit der Labor-
Rdntgentomographieanlage LeTo des Lehrstuhls fur Magnetofluiddynamik sichtbar
gemacht werden kdénnen, wurde eine Reihe von Vorversuchen durchgefihrt. Die
technischen Details der Réntgentomographie-Anlage sind in [61] beschrieben. Bei
diesem Filtrationsexperiment wurden die verwendete Zelle und die Suspensionspar-
tikel so gewahlt, dass eine méglichst groBe Menge stark absorbierenden Partikelma-
terials im Filter verbleibt. Dies ist, wie bereits in Kapitel 4.2 dargelegt, aufgrund der
polychromatischen Strahlung der Laboranlage und der geringen GréBe der Partikel
noétig, um Uberhaupt Abscheidungen beobachten zu kdénnen. Fur die Vorversuche
wurde eine wéssrige Suspension von MagSilika®-Partikeln verwendet. Dies sind
Partikel, die aus einem Hamatit-Kern (Fe,03) mit einer Glasbeschichtung bestehen.
Sie haben Durchmesser im Bereich von dp = 200 — 300 um. Durch den eisenhalti-
gen Kern ist eine hohe Rdntgenabsorption gewahrleistet (Pronenzahl von Eisen:
Zre = 26), gleichzeitig bietet die Glas-Ummantelung Schutz gegen Korrosion und
vereinfacht die Suspendierbarkeit der Partikel im Wasser. Die Partikel wurden mit
einer Volumenkonzentration von 500 ppm in destilliertem Wasser suspendiert und in
die in Abschnitt 4.5 vorgestellte Férdereinheit eingebracht.

Die zu den Vorversuchen verwendete Filtrationszelle (siehe Abbildung 4.1) ist eine
modifizierte, groBere Version der in Abschnitt 4.4 vorgestellten Zelle. Insbesondere
ist der Innendurchmesser gréBer (d, = 10 mm) als bei der im Synchrotronexpe-
riment verwendeten Variante (d, = 6 mm). Als Kugelschlttung wurden die ansons-
ten Ublicherweise flr das Seeding [62] in Particle-Image-Velocimetry-Experimenten
(PIV) genutzten Polystyrolpartikel verwendet. Die Filterkugeln haben einen Durch-
messer von etwa dx = 1,6 — 1,9 mm, damit wird in der Schittung ein mittleres
(%’(—Verhéltnis von ca. 5,7 erreicht. In Abbildung 4.2 ist ein Tomogramm dieser
(trockenen) Schittung abgebildet. Vorteilhaft an den verwendeten Polystyrolkugeln
ist, dass sie sich unter leichtem Druck gut in der Packung festklemmen lassen, d.h.
sich ein wenig deformieren und damit ihre Position auch bei héheren Strémungs-

geschwindigkeiten beibehalten.

Zur Filtration wurden etwa 200 m/ der Suspension von unten nach oben durch die
Packung geflihrt. Nach der Filtration war die gesamte Zelle von auBBen betrachtet
vollig schwarz, also gut mit Magsilika-Partikeln angereichert. Allerdings spiegelt
sich nur ein sehr kleiner Teil der von auBen beobachteten Ablagerungen im Tomo-
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Abbildung 4.1: Fotografie der Filtrationszelle, die fir die Voruntersuchungen ver-
wendet wurde. Der Adapter, auf dem sich die Zelle befindet, wurde
bendétigt, um die Zelle vollstandig rotieren zu kénnen sowie um die
Hdéhe relativ zur Réntgenquelle einzustellen.

Abbildung 4.2: Rendering der leeren Schittung in einem Vorversuchs-Aufbau.
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Abbildung 4.3: Ablagerungen von Magsilika-Partikeln in der Schittung. Mithilfe
polychromatischer Strahlung sind nur sehr wenige Ablagerungen
detektierbar, obwohl der Filter stark beladen ist.

gramm wider (siehe Abbildung 4.3). Im Tomogrammschnitt sind nur sehr wenige
stark absorbierende Bereiche im Inneren der Filterschittung zu erkennen. Was man
jedoch sehr gut beobachtet, ist eine ausgepragte Strahlaufhdrtung (vgl. Abschnitt
1.1.1), die sich darin auBert, dass in der eigentlich homogenen Wand der Filterzelle
ein starker Gradient des Absorptionskoeffizienten auftritt. Was man daruber hinaus
beobachtet, sind starke Ringartefakte, die durch ungleichmaBig arbeitende Pixel
im CCD-Chip der Kamera zustande kommen. Diese Tatsachen zusammen zeigen,
dass eine quantitative Auswertung von Kolloidabscheidungen mit der vorhandenen
Labortomographieanlage nicht verfolgt werden kann.

4.2 Bildgebung von Kolloiden

Die fur die folgenden Experimente genutzte rontgentomographische Methode wird
als differentielle Tomographie bezeichnet. Sie setzt die Nutzung monochromatischer
Réntgenstrahlung voraus. Dabei nutzt man aus, dass die Energieabhangigkeit der
Réntgenabsorption von Elementen an sogenannten Absorptionskanten vom typi-
schen monoton fallenden Verhalten abweicht. Indem man zwei Tomogramme bei
geeighet gewahlten, nur geringflugig verschiedenen Energien aufnimmt, kann man
zwischen den beiden Tomogrammen einen starken Absorptionsunterschied fur die-
ses spezielle Element erzielen. Die dabei in Betracht kommenden Absorptionskan-
ten mulssen bei einer Photonenenergie liegen, die auch tatsachlich flr die Bildge-
bung verwendet werden kann. Bei der in dieser Arbeit genutzten Beamline W2
am HASYLAB/DESY kann die Energie flr Bildgebungsexperimente in einem Inter-
vall von E = 20 — 150 keV eingestellt werden. Das bedeutet, dass prinzipiell die
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Eigenschaft Silber | Gold
Ek,(keV) 25,5 80,7
Beschichtungsdicke (nm) | ca. 100 | ca. 100
p(Ex,) (cm? g~") 60 8,9
Dichte p (g cm®) 10,5 19,3
u(Ex,) p (cm™") 630 172

Tabelle 4.1: Vergleich der Réntgenabsorptionseigenschaften von Silber und Gold als
Beschichtungsmaterial flr kolloidale Partikel.

Kqs-Kanten aller Elemente ab einer Protonenzahl von 42 - dies entspricht Molybdan
(Ek, = 20,0 keV) - fur die Bildgebung von Kolloiden infrage kommen.

Nun werden jedoch flir das beschriebene System nicht nur die Kolloide abgebildet,
sondern auch die Gbrigen Komponenten, also das granulare Filtermaterial und das
Wasser der Suspension. Daher muss man die Photonenenergie, die man bei einer
Synchrotrontomographie verwenden méchte, vorher abschatzen, um ein gutes Kon-
trastverhaltnis flir das gesamte Tomogramm zu erhalten. Da die Energieverlaufe
der Rontgenabsorptionskoeffizienten von Standardmaterialien in der Literatur ge-
funden werden kénnen, kann man anhand Gleichung 1.5 die erwartete Absorp-
tion ermitteln. Fir ein optimales Signal-zu-Rausch-Verhaltnis sollte dabei, wenn
madglich, ux ~ 2 (siehe Gleichung 1.5) gelten [63]. Da die Materialien der Filtra-
tionszelle gegeben sind - PMMA flr den Filtrationszylinder, Borosilikatglas flr die
granularen Schittung, war die Wahl des Elementes, dass fur die Kolloidabbildung
genutzt wurde, von vorn herein eingeschrankt.

Da die Dichte der Kolloide relativ gering sein sollte, um eine geringe Sedimentation
im Tragermedium zu erreichen, wurden Polystyrenkugeln gewahlt, die mit einem
stark absorbierenden Element beschichtet sind. Flr diese Beschichtung bieten sich
in erster Linie Silber und Gold an, wobei Silber aufgrund seiner starkeren Absorp-
tion und der far das Gesamtsystem glinstigeren Kypna-Energie der Vorrang gegeben
wurde. Die Partikel wurden vom Berliner Hersteller Microparticles [65] gefertigt. In
Tabelle 4.1 sind die Eigenschaften dieser Partikel zusammengefasst. Die NenngroBe
der gelieferten Partikel betragt dp = 9,81um. Die Lieferung erfolgte als wassrige
Suspension mit einem Partikelanteil von 5 Vol%.

In Abbildung 4.4 ist der prinzipielle Verlauf der Rntgenabsorption von elementarem
Silber Gber der Photonenenergie aufgetragen. Man sieht die Absorptionskante bei
Epn = Ek, = 25.5 keV . Hier versiebenfacht sich die Absorption innerhalb eines sehr
kleinen Energie-Intervalls von weniger als einem keV. Dieser Umstand ermdglicht
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Abbildung 4.4: Verlauf des Absorptionskoeffizienten von Silber in der Nahe der K,-
Absorptionskante. Nach [64].

den Einsatz der oben beschriebenen differentiellen Tomographie. Die in diesem Ex-
periment genutzten Photonenenergien betrugen E; = 25.0 keV und E, = 25.8 keV.
Dabei erzeugt die hdéhere der beiden Energien ein Tomogramm, in dem die Kolloide
sehr hell erscheinen (siehe Abbildung 4.5 rechts) und die niedrigere der beiden ein
Tomogramm, in dem sich die Kolloide nur schwer vom sie umgebenden Fluid unter-
scheiden lassen (links).

Man verwendet diese Zwei-Bild-Technik, um gesicherte Aussagen Uber die Lage der
Kolloidabscheidungen treffen zu kénnen. Beim Vergleich der beiden Tomogramme
ist das elementare Silber die einzige Komponente, die einen starken Anstieg der
Absorption mit steigender Energie zu verzeichnen hat. Alle anderen Komponenten
(Borosilikatglas, Wasser, PMMA) zeigen in diesem Energiebereich eine monotone,
leichte Abnahme der Rdéntgenabsorption mit steigender Energie. Das ist flr die
weitere Bildverarbeitung der Tomogramme der entscheidende Unterschied, denn
auf diese Weise kénnen positive Bereiche des Differenzbildes Ipjg = Ie, — Ig1 SO-
fort mit silberhaltigen Bestandteilen des Filterbettes, also den Kolloidablagerun-
gen, identifiziert werden. Entsprechend treten keine Binarisierungsprobleme auf,
was haufig passiert, wenn Materialien mit ahnlicher Réntgenabsorption in digitalen
Bildern voneinander getrennt werden missen (z.B. verschiedene Arten biologischen
Gewebes, siehe z.B. [66, 67]).
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Abbildung 4.5: Differentielle Tomographie. Links: Tomogrammschicht bei E =

25,0 keV; es werden nur Filterkugeln und Wasser dargestellt.
Rechts: Tomogrammschicht bei E = 25,8 keV; die Silberbeschich-
tung der Kolloide zeigt eine verstarkte Absorption (helle Bereiche).

4.3 Aufbau der Tomographieanlage

Differentielle Rontgentomographie kann mit einer gewdhnlichen synchrotronbasier-
ten Réntgentomographieanlage durchgeftihrt werden. Erforderlich ist lediglich das
prazise Einstellen der Photonenenergie Ep, nahe der K,-Kante. Zudem muss ge-
wahrleistet sein, dass ausschlieBlich die gewinschte Komponente im betrachte-
ten Energiebereich einen Absorptionsanstieg zeigt. An der verwendeten Beam-
line wird die Filterung des weiBen, d.h. polychromatischen, Réntgenlichts mit Hilfe
eines Si(111)-Einkristall-Monochromators durchgefiuhrt. Dabei erflllt nur ein sehr
kleiner Teil der polychromatischen Strahlung die Braggsche Beugungsbedingung
fir konstruktive Interferenz. Der Uberwiegende Teil der Strahlung passiert den
Kristall ungehindert, und muss vernichtet, d.h. in einem Absorber aufgefangen
werden, wobei eine enorme Warmelast auftritt. Lediglich der monochromatische
Strahlungsanteil wird flur das Bildgebungsexperiment genutzt, weshalb ein hoher
initialer Strahlungsfluss vonnéten ist, damit die verbleibende Photonenintensitat am
Probenort ausreichend hoch ist. Dies ist der Grund, weshalb diese Art Experiment
ausschlieBlich an Synchrotron-Strahlungsquellen durchgefiuihrt werden kann.

Die hier beschriebenen Experimente wurden an der am HASYLAB/DESY installierten
Tomographieanlage DiTo [68] durchgefiihrt, die sich an der Beamline fiir Hochen-
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Abbildung 4.6: Aufbau der optischen Komponenten der Tomographieanlage DiTo.
Nach [68].



4.3 Aufbau der Tomographieanlage 59

PCO 2000 PCO 4000
DetektorgréBe (Pixel)? 2048 x 2048 | 4008 x 2672
physikalische GréBe eines Pixels (um)? 7,4x7,4 9x9
GroBe des Detektors (mm)? 15,2 x 15,2 | 36,6 x 24,5
Ausleserate (Bilder pro Sekunde) 14,7 9

Tabelle 4.2: Vergleich der in DiTo genutzten Kameratypen

ergetische Rontgen-Materialwissenschaften (High-Energy X-Ray Material Science)
befindet [69], die wiederum von dem zur Helmholtz-Gemeinschaft gehérenden Ma-
terialforschungsinstitut GKSS betrieben wird. Der prinzipielle Aufbau und die Funk-
tionsweise einer Tomographieanlage wurden bereits in Kapitel 1 beschrieben, daher
sollen an dieser Stelle nur kurz die technischen KenngréBen dieser speziellen An-
lage dargestellt werden. Die Bildgebungseinheit der Tomographieanlage ist in Ab-
bildung 4.6 dargestellt. Ihre Aufgabe ist die Umwandlung der Rdntgenstrahlung
in sichtbares Licht, sowie die VergroBerung des so erhaltenen Bildes und seine
Fokussierung auf den Detektor der CCD-Kamera. Dabei ist der Strahlengang so
gestaltet, dass das sichtbare Licht um 90° umgelenkt wird, so dass die Kamera nicht
direkt der Réntgenstrahlung ausgesetzt ist. Die Rdéntgenstrahlung wird mit Hilfe
eines Cadmium-Wolframat (CdWO,) - Lumineszenzschirms umgewandelt, dessen
Emissionsmaximum bei einer Wellenlange von A = 480 nm (blaugriin) liegt. Mit Hilfe
eines Linsensystems (Schneider-Kreuznach) wird das Abbild vergréBert, wobei ein
VergréBerungsbereich von M = 1,7 bis M = 7,9 abgedeckt werden kann. Ein ebener
Spiegel lenkt das Licht in den optischen Schacht mit den Kameras. In der be-
trachteten Anlage kdnnen zwei verschiedene Kameras mit jeweils 14 Bit Graustufen-
auflésung verwendet werden, die je nach Anforderung aktiviert werden. Es handelt
sich dabei um Kameras der Firma PCO [70]; einerseits die kleinere PCO 2000, die bei
bei einer DetektorgréBe von 2048 x 2048 (Pixel)?> mit sehr hohen Datenraten ausgele-
sen werden kann (bis zu 14,7 Vollbilder pro Sekunde). Andererseits die PCO 4000,
die mit ihrem sehr groBen CCD-Chip von 4008 % 2672 (Pixel)? fur die hochauflésende
Abbildung relativ groBer Proben mit einer Kantenlange von mehr als 1 cm geeignet
ist. In Tabelle 4.2 sind die wichtigsten Parameter der beiden Kameras zusam-
mengefasst. Fur die Filtrationsexperimente wurde die VergréBerung auf M = 3,21
gesetzt, was einer VoxelgréoBe von 5,9 um® im Tomogramm entspricht. Fiir einen
Scan wurden 2000 Absorptionbilder bei einer Photonenenergie von E = 25,0 keV
bzw. E = 25,8 keV aufgenommen.
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4.4 Aufbau der Filtrationszelle

Die Filtrationszelle ist das Kernstlick des hier beschriebenen Experimentaufbaus.
Sie dient dazu, die Packung, in der die Kolloidabscheidungen untersucht werden
sollen, zu fixieren und gewahrleistet, dass diese gleichmaBig mit einer Suspension
von Kolloiden durchstromt werden kann. Die Zelle wurde in Kooperation mit Michael
Heiland vom Institut fir Umweltverfahrenstechnik der Universitat Bremen konstru-
iert und dort gefertigt. Die Filtrationszelle besteht aus einem Hohlzylinder aus Poly-
methylmethacrylat (PMMA), umgangssprachlich auch als Plexiglas oder Acrylglas
bezeichnet, mit einem Innendurchmesser von D; = 6 mm (siehe Abbildung 4.7).
Oben und unten schlieBen sich in den Zylinder passende Einsatze aus Edelstahl an,
die den Anschluss an das Schlauchsystem des Experimentes herstellen. Im Zylin-
der sind in einem vertikalen Abstand von 10 mm zwei kreisformige Edelstahlgitter
fixiert, die eine Drahtstarke von dp = 71 um und eine Apertur von d, = 100 um be-
sitzen. Zwischen den beiden Gittern wird die Schittung eingebracht. Die zufallige
Packung wird folgendermaBen erzeugt: Zunachst ist nur das untere Gitter posi-
tioniert, das Trager der Kugeln ist. Borosilikat-Glaskugeln (Fa. Worf, Mainz) mit
einem Nenndurchmesser von dx = 250 — 300 um werden in kleinen Portionen in
den Zylinder geschittet. Durch Klopfen und Ritteln des Zylinders nach jeweils
dem Zufligen einer kleinen Portion Glaskugeln wird erreicht, dass sich die Packung
bestmdglich verdichtet. Ist die gesamte Glaskugelmenge (m = 0,44 g) hinzuge-
flgt, wird unter groBtmaoglichem Anpressdruck der obere Edelstahlstecker von Hand
aufgesetzt und mit einer Madenschraube fixiert. Bei der so erzeugten Schuttung
wurde eine mittlere Porositat von € = 0,404 (Experiment 1) bzw. ¢ = 0,409 (Ex-
periment 2) ermittelt. Das Verhaltnis von Innendurchmesser zu KugelgréBe ist
Dj/dx = 6 mm/w = 21,8; d.h. es passen im Mittel knapp 22 Kugeln auf den
Filterdurchmesser. Die Filterzelle ist Uber Teflonschlauche mit einem Innendurch-
messer von ds = 2 mm an das Suspensions-Reservoir (Spritzenpumpe) bzw. den
Filtrat-Behalter angeschlossen (siehe Abbildung 4.8).

4.5 Suspension und Volumenstrom

Die verwendete Partikelsuspension besteht aus den silberbeschichteten Polystyren-
partikeln, destilliertem, entgastem Wasser sowie einer geringen Menge KCI-Ldsung,
um das Zetapotential der Glaskugeln herabzusetzen. Die genauen Mengenangaben
sind in Tabelle 4.3 aufgelistet.

Die Komponenten wurden in einem Becherglas gemischt und der pH-Wert der Sus-
pension bei einer Temperatur von T = 22,7 °C zu pH = 6,98 ermittelt, sowie die



4.5 Suspension und Volumenstrom 61

2,4

Abbildung 4.7: Schnitt durch die Filtrationszelle: Das mittlere Bauteil bildet zusam-
men mit den oberen und unteren Einsatzen aus Edelstahl eine zylin-
drische Kavitat, in der sich die Schittung befindet.

D
Waage
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fe Kugel- ~~~-
ESIChtfeId Schuttung Filtrations- i
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: 5 D=6mm _-~ :
: ;

Spritzenpumpe Magnetrihrer

Abbildung 4.8: Aufbau des Filtrations-Experiments mit Fdrdereinheit, Zelle und
Kontrollwaage, die jeweils mit einem Schlauch verbunden sind.
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Substanz Menge | Konzentration in fertiger Suspension
Partikelsuspension 1,235 ml 1235 ppm Feststoffvolumen
destilliertes Wasser | 48,265 m/ /

0,1 M KCl-Lésung 0,5 ml 0,001 M
Gesamte Suspension 50 mi /

Tabelle 4.3: Zusammensetzung der Partikelsuspension

Leitfahigkeit zu o = 0,148 uScm~'. AnschlieBend wurden etwa 20 m/ (Experiment
1) bzw. 45 ml/ (Experiment 2) der Suspension in die Spritze gefullt, welche danach
auf dem Magnetrihrer platziert wurde. Zunachst wurde untersucht, ob sich die Fil-
trationszelle bzw. die Suspension unter Einfluss des Synchrotronstrahls erwarmt.
Dazu wurde mit Hilfe eines Thermoelements die Temperatur in der dem Strahl aus-
gesetzten und mit der Suspension gefluteten Zelle gemessen. Die Temperatur be-
wegte sich innerhalb von ca. einer Stunde Messzeit in einem Temperaturintervall
von T =23 °C+0,5 K, was eine hinreichend gute Temperaturstabilitat fir das Ex-
periment ist. Die Starke der Wechselwirkung von Partikeln und Glaskugeln kann
durch Zugabe von Elektrolyten zur Suspension eingestellt werden. Wie in Abbildung
4.9 zu sehen, sinkt der Betrag des Zetapotentials einer Oberflache, wenn man die
Elektrolytkonzentration in der Suspension erhéht. Dies hat im vorliegenden Exper-
iment den Zweck, die Energiebarriere zwischen Glaskugeln und Silberpartikeln zu
verringern. Die abstoBenden Krafte sollen verringert, aber nicht ausgeléscht wer-
den, damit einerseits genug Partikel abgeschieden werden, aber andererseits die
Annahme abstoBender Wechselwirkung erfillt ist.

Die Silberpartikel besitzen laut Herstellerangaben eine schwache negative Ober-
flachenladung, d.h. es kann bei ebenfalls negativer Oberflachenladung der Glasku-
geln von einer leicht abstoBenden Wirkung ausgegangen werden. Eine Messung
des Zetapotentials der Partikel in der Suspension ergab { = —20,61 mV, mit einer
maximalen Abweichung vom Mittelwert von 6 = 2,85 mV bei drei sukzessiven Mes-
sungen.

Die Abscheidung der Kolloide in oben beschriebener Kugelschiittung soll unter defi-
nierten, zeitlich konstanten Stromungsbedingungen erfolgen. Das bedeutet, dass
sich die lokalen Geschwindigkeiten wahrend der Filtration nicht verandern sollen.
Dies kann durch Einstellen eines konstanten Volumenstroms erfolgen, wenn man
davon ausgeht, dass die Ablagerungen die lokale Porositat nur unwesentlich veran-
dern. Der konstante Volumenstrom wurde in diesem Experiment durch das kon-
trollierte Auspressen einer Spritze mit Hilfe einer Spritzenpumpe (KD Scientific 100)
gewahrleistet (siehe Abbildung 4.8). In der Spritze befindet sich die Partikelsuspen-



4.5 Suspension und Volumenstrom 63

¢ (mV)

-100 e
10 10% 10 10°

Electrolyte Concentration (M)

Abbildung 4.9: Einfluss von Elektrolytzugabe auf das Zetapotential einer Glasober-
flache in wassriger Suspension. Aus [71].

sion zusammen mit dem Dauermagneten eines Magnetrihrers, der durch standi-
ges Rihren die Partikel wahrend des gesamten Experimentes suspendiert halt. Der
Volumenstrom wurde auf einen konstanten Wert gesetzt, dies entspricht einer kon-
stanten Leerrohrgeschwindigkeit in der Filterzelle. Die Stromungsrichtung ist der
Richtung der Gravitationskraft entgegen gerichtet, um die initiale Verdrangung der
Luft in der Packung durch das Wasser zu unterstitzen. Der Volumenstrom wurde
zusatzlich mit einer digitalen Waage (Sartorius TE1502S) Uberwacht, um einen Ein-
fluss der Ablagerungen auf den Volumenstrom auszuschlieBen. Nach Beenden der
Filtration bzw. des Suspensionsstroms wurde ein Absperrventil am unteren Ende
der Zelle geschlossen und anschlieBend die Packung und die in ihr anhaftenden
Partikel tomographiert.

Den wahrend der Filtration herrschenden Stromungszustand kann man durch die
sogenannte Partikel-Reynoldsnummer [23] charakterisieren. Sie wird folgender-
maBen ermittelt:

w2 p dp
en

Re =

(4.1)

wobei w? die Leerrohrgeschwindigkeit, dp der Kugeldurchmesser, ¢ die Porositéat der
Packung, n die dynamische Viskositat und pg die Dichte des Fluids. Die sehr kleinen
Partikel-Reynoldszahlen der durchgeflihrten Experimente sind in der GréBenord-
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nung von typischen Reynoldszahlen von natlrlich vorkommenden Filterprozessen
im Boden. In Tabelle 4.4 sind die Stromungsbedingungen der hier betrachteten
Experimente aufgelistet. In Experiment 1 ist die Filtrationsgeschwindigkeit héher
als in Experiment 2, wahrend das Volumen filtrierter Suspension kleiner ist als in
Experiment 2.

Im folgenden sollen einige flir die Einordnung der Experimentbedingungen wichti-
gen Abschatzungen durchgefiihrt werden. Als erstes soll untersucht werden, wel-
chen Einfluss die Sedimentation auf den Partikeltransport hat. Dazu soll die rech-
nerische Sedimentationsgeschwindigkeit mit dem mittleren Porendurchmesser ver-
glichen werden, um abzuschatzen, in welchen Zeitraum nach dem Anhalten der
Filtration noch mit Partikelbewegungen aufgrund von Sedimentation und damit mit
Bewegungsartefakten im Tomogramm gerechnet werden muss. Andererseits ist es
wichtig, dass die Leerrohrgeschwindigkeit wahrend der Filtration deutlich gréBer
gewahlt ist als die Sedimentationsgeschwindigkeit, damit GUberhaupt ein Partikel-
transport entgegen der Gravitation stattfindet. Danach soll durch Berechnen der
erwarteten typischen GréBe der thermischen (Brown’schen) Bewegung abgeschatzt
werden, ob dieser Antransportmechanismus flr das betrachtete Experiment maB-
geblich ist.

Fir die Abschatzung der Sedimentation muss man zunachst die mittlere Dichte
des aus zwei Materialien aufgebauten Partikels berechnen. Die spharischen Partikel
besitzen einen Nenndurchmesser von dyenn = 9,81 um, wobei die Silberbeschichtung
etwa Adyg = 100 nm dick ist. Die mittlere Dichte der Partikel kann man aus den
Dichten von Silber (p,4) und Polystyrol (pps) und den jeweiligen Volumina (Vag, Vps)
wie folgt berechnen:

Vag Pag + Vps Pps

4.2
Vag + Vps (4.2)

p:

Das Volumen der Silberschicht ist die Differenz zwischen dem Nennvolumen und
dem Polystyrolanteil:

GroBe Experiment 1 | Experiment 2
Leerrohrgeschwindigkeit w2 4 mh™’ 2 mh™’
Partikel-Reynoldszahl 0.76 0.37
filtriertes Gesamtvolumen 10 ml 35 ml
Volumenstrom 1,88 ml min~" 0,94 ml min~'
Filtrationsdauer 5 min 18 s 37 min 17 s

Tabelle 4.4: Parameter der Filtrations-Experimente
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VAg = VNenn - VPS (4-3)
Setzt man dies in Gleichung 4.2 ein ergibt dies, zusammen mit der Volumenformel
einer Kugel:
_ dps 1°
P=17 (Pps — Pag) + Pag (4.4)
Nenn

Setzt man den oben angegebenen Wert flir den Nenndurchmesser, sowie die Dichten
von Silber (p,, = 10,49 g cm~2) und Polystyrol (ops = 1,05 g cm~3) in Gleichung 4.4
ein, erhalt man eine mittlere Dichte von p = 1,58 g cm=3. Die Sedimentations-
geschwindigkeit in der ruhenden Suspension lasst sich nun mit der Stokesschen
Gleichung leicht abschatzen. Dieser liegt die Stokessche Abschatzung flr die Rei-
bungskréfte, die an einem spharischen Partikel in einem Fluid auftreten, zugrunde.
Die Sedimentationsgeschwindigkeit vse, ist demnach:

2r*g(p — pr) (4.5)

Mit den FluidgréBen fiir Wasser (n =1 mPa s, p =1 g cm3) und der Fallbeschleu-
nigung (g = 9,81 ms~?) errechnet sich die mittlere Sedimentationsgeschwindigkeit
Vseg der mit Silber beschichteten Polystyrolpartikel in Wasser zu:

Vseq = 30,23 um s~ (4.6)

Um abzuschatzen, wie lange sich die Partikel nach Anhalten der Filtration noch be-
wegen, wird angenommen, dass sie sich mit der mittleren Sedimentationsgeschwin-
digkeit durch einen typischen Porenraum bewegen. Flr eine typische, idealisierte
Pore in einer Packung gleichgroBer Kugeln kann man einen Mindestdurchmesser
dmin @ngeben. Wie man in Abbildung 4.10 zu sehen, gilt:

dK dmin o 2
. (4.7)
sowie
H = D sin 60° :D\f (4.8)

So erhalt man durch Umstellen von Gleichung 4.7 nach d,,, und Einsetzen der
nach H umgestellten Gleichung 4.8 die folgende Abschatzung flur den Mindest-
Durchmesser einer durchschnittlichen Pore:



4.5 Suspension und Volumenstrom 66

Abbildung 4.10: Ermittlung eines typischen Porendurchmessers flr eine idealisierte
Anordnung dreier Filterkugeln.

2
V3

Eine Packung aus Kugeln mit einem mittleren Kugeldurchmesser von dx = 275 um

Omin = [ - 1} D (4.9)

hat demnach einen Mindest-Porendurchmesser von d,,, = 42,6 um (siehe Abbildung
4.10). Nachdem die Filtration angehalten wurde, wird diese Pore von einem Partikel
mit der Sinkgeschwindigkeit von vsey = 30,23 ym s~ in ca. 1,4 Sekunden durch-
quert. Dies bedeutet, dass beim Start des Tomographiescans mit groBer Sicherheit
alle Partikel, die sich im Porenraum befanden, bereits sedimentiert sind, da zwischen
Ende der Filtration und Start des Scans einige Minuten liegen. Die im Experiment
eingestellten Leerrohrgeschwindigkeiten betragen W?: =4 ms—' (Experiment 1) bzw.
W,O: = 2 ms~' (Experiment 2). Diese sind somit viele GréBenordnungen hoher als
die Sedimentationsgeschwindigkeit (vsey = 30,23 um s~ ). Der Netto-Transport der
Partikel durch den Filter wird also wahrend der Filtration durch Sedimentation nicht
nennenswert behindert.

Kennt man die mittlere Zeit, die vom Kolloid fiir die Durchquerung einer Pore be-
noétigt wird, kann man die mittlere Abweichung senkrecht zur Transportrichtung
berechnen, die aufgrund der thermischen Bewegung der Partikel entsteht (vgl. Glei-
chung 3.2). Aus dieser theoretischen Transportdistanz kann man abschatzen, ob
die Diffusion in dem hier vorgestellten Experiment ein wichtiger Antransportme-
chanismus ist. Flr die Parameter des hier beschriebenen Experiments (T = 296 K,
r=5um, n =1 mPas) erhadlt man eine mittlere Verschiebung von

(0?) = 0,721 um, (4.10)
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Das ist weniger als ein Zehntel des Partikeldurchmessers. Daher werden diffu-
sive Effekte einen eher geringen Einfluss auf den Antransport eines Partikels an die
Oberflache haben.

Die Abschatzungen der Antransportmechanismen der Partikel zeigen, dass diffusive
Effekte flr die Abscheidung kaum ein Rolle spielen. Die Sedimentation hingegen ist
zwar im ruhenden System betrachtlich; sie sollte aber aufgrund der vergleichsweise
hohen Filtergeschwindigkeiten, die zudem der Gravitation entgegen gerichtet sind,
fir den Antransport wahrend der Filtration keine Rolle spielen. Tragheitskrafte als
Antransportmechanismus scheinen wegen der guten Dichteanpassung (Pyasser =
1.9 cm™3, Ppaikes = 1,58 g cm™3 ) und der geringen Filtergeschwindigkeiten un-
wahrscheinlich. Fur die Betrachtung mdglicher hydrodynamischer Kraftwirkungen
existieren aufgrund der nur sparlich dokumentierten Beobachtungen dieses Pha-
nomens in der Literatur keine Abschatzungen. Hinzu kommt, dass es sich bei
hydrodynamischen Anlagerungen haufig um temporare Zustande handelt, die bei
einer Veranderung des Stromungsfeldes kollabieren. Dies bedeutet, dass von den
in Abschnitt 3.2.1 vorgestellten Antransportmechanismen vor allem der durch Ab-
fangen (Interception) in Betracht kommt. Durch die im Vergleich zur mittleren
PorengrdBe (dmi, = 42,6 um) kleinen Partikel (dp = 9,81 ym) kommt als weiterer
plausibler Filtrationsmechanismus das Festklemmen von Partikeln in der Ndhe von
Kugel-Kugel-Kontakten infrage. Dieser Mechanismus wird in der Fachliteratur als
Wedging bezeichnet.
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5 Ergebnisse und Diskussion

In diesem Kapitel werden die experimentellen Ergebnisse dieser Arbeit vorgestellt.
Die betrachteten tomographischen Bilddaten wurden dabei mit Hilfe von Synchro-
tronstrahlung erzeugt. Von den beiden durchgefiihrten Experimenten werden zu-
nachst die Tomogramme der Kugelschittungen hinsichtlich KugelgréBen und -posi-
tion ausgewertet. Danach werden die Kolloidabscheidungen auf ihre axiale und radi-
ale Verteilung, sowie ihre Winkelposition in der tomographischen Ebene untersucht.
Als zentrales Ergebnis der Arbeit wird anschlieBend die Zuordnung der einzelnen Ab-
scheidungsorte zu einem einzelnen Kollektor vorgestellt und die daraus berechnete
Winkelverteilung der Kolloide diskutiert. Diese Verteilung wird anschlieBend mit
der Verteilung der Kugel-Kugel-Kontakte verglichen und ein Zusammenhang zwi-
schen den Ablagerungsorten der Kolloide und den Kugel-Kugel-Kontakten postuliert.
Zuerst sollen aber kurz die Bildverarbeitungsschritte der Tomogramme dargestellt
werden, die der Auswertung vorausgehen.

5.1 Bildverarbeitung der Tomogramme

Der Aufbau des Filtrationsexperimentes, sowie die Verfahrensweise und die Para-
meter der Bildaufnahme wurden bereits in Kapitel 4 beschrieben. Auf das prinzi-
pielle Vorgehen bei der Bildanalyse wurde in Abschnitt 1.2 eingegangen. An dieser
Stelle sollen daher die konkreten Bildverarbeitungsschritte bei der Auswertung der
Bilddaten der Filtration erlautert werden. Wie bereits gezeigt, gehéren zu einem
Filtrationsexperiment zwei Tomogramme (vgl. Abb. 4.5), aus deren Differenz-
bild die Partikelorte bestimmt werden, indem nur Beitrage gréBer Null zugelassen
werden. Das in dieser Weise binarisierte Bild wird mithilfe des Programms Dip-
Image analysiert, wobei in diesem Fall die Zentrumskoordinaten, d.h. der geo-
metrische Schwerpunkt und die GréBe der einzelnen Abscheidungen sowie deren
Oberflache ermittelt wird. Die ermittelten kartesischen Bildkoordinaten werden
anschlieBend in Zylinderkoordinaten transformiert, die der Zylindergeometrie des
Filters entsprechen. Die z-Achse zeigt in Durchstrémungsrichtung; der Koordi-
natenursprung ist in der Mitte der Schittung, so dass der Zylinderradius dem Fil-
terradius entspricht.

Die Binarisierung der Schittung gestaltet sich etwas schwieriger, da in diesem Fall
kein eindeutiges Kriterium existiert, anhand dessen man entscheiden kann, ob ein
Pixel zur Schittung gehdrt oder nicht. Im Fall der Kugelschittung verhalt es sich so,
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dass diese aus einem Datensatz extrahiert werden muss, in dem gleichzeitig auch
Wasser und, in geringem Umfang, Luft auftreten. Daher muss man den Schwell-
wert erst aus den vorhandenen Daten bestimmen; in diesem Fall wurde dafur die
Methode des Isodata-Algorithmus [72] gewahlt. Durch Streifenartefakte, die inner-
halb der Kugeln auftauchen erzeugt die Binarisierung jedoch auch falsche positive
Beitrage, die eine Fehlerquelle fir die anschlieBende Trennung der Einzelkugeln
sind. Daher muss eine Methode gefunden werden, wie man diese falschen Beitrage
wieder abziehen kann. Geeignet ist in diesem Fall eine Maske, die die inneren Be-
reiche der Kugeln Uberdeckt. Eine solche Maske erzeugt man, indem man das bina-
risierte Bild zunachst erodiert, so dass lediglich noch Bereiche um die Mittelpunkte
der Kugeln tbrig bleiben. Danach werden diese Bereiche wieder dilatiert, so dass sie
auf eine GroBe anwachsen, die in etwa die GroBe der Artefaktbereiche haben. Die
so erzeugte Maske zieht man vom Ursprungsbild ab, was zu einer deutlichen Reduk-
tion der Artefakte fihrt. Danach wird mittels Watershed-Algorithmus die Trennung
der Einzelkugeln vorgenommen. Die so erhaltenen Kugeln werden nummeriert und
vermessen.

Fur die Auswertung des Schiittbettes ist das Vorliegen voneinander getrennter Ein-
zelkugeln im digitalen, dreidimensionalen Tomogramm ndétig. Im beobachteten
Schittungsbereich gibt es jedoch einige Kugelpaare, die nicht korrekt getrennt wur-
den und daher als ein Objekt auftreten. Diese Kugelpaare kann man jedoch leicht
anhand ihrer ungewdhnlichen GréBe bei gleichzeitig stark von einer Kugel abwei-
chenden Zirkularitdt identifizieren. Flr dreidimensionale Objekte berechnet man
die Zirkularitat als Funktion von Oberfldche A und Volumen V der Kugeln folgender-
mafen:

Circ = (5.1)

Fir eine Kugel setzt man in Formel 5.1 fir die Oberflache A = 4mr? ein, und drickt
dabei den Radius r als Funktion des Volumens aus, indem man die Volumenformel
einer Kugel

V=_m (5.2)

nach r umstellt:

(30 (5.3

Damit ergibt sich flr die Zirkularitat einer Kugel:
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Abbildung 5.1: Zirkularitatsverteilung aller identifizierten Kugeln. Zum
nachtraglichen AusschlieBen zusammenhdngender Kugeln wur-
den solche mit einer Zirkularitat gréBer 1,41 vernachlassigt
(Erlauterung im Text).
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Eine Kugel besitzt also eine Zirkularitat von 1. Stellt man analoge Berechnungen

fir andere dreidimensionale Kérper an, erhalt man Zirkularitédten gréBer 1. Einige
Beispiele sind in Tabelle 5.1 aufgelistet.

Circ = (5.4)

Um nun noch nicht getrennten Kugelpaare in der Packung zu identifizieren, wurde
angenommen, dass diese grdBer sind als das vom Hersteller angegeben (dx >

Korper Zirkularitat
Kugel 1
Ikosaeder 1,10
Oktaeder 1,29
zwei zusammenhangende Kugeln 1,41
Tetraeder 1,82

Tabelle 5.1: Zirkularitaten verschiedener Kérper
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300 ym) und zusatzlich eine Zirkularitat besitzen, die gréBer oder gleich der Zirku-
laritat eines Kugelpaares ist. Betrachtet man zwei (ideale) Kugeln, die in einem
Punkt miteinander verbunden sind, errechnet sich die Zirkularitat wie oben, jedoch
mit im Vergleich zur Einzelkugel doppelt so groBem Volumen und Oberflache des
Objekts. Damit errechnet sich eine Zirkularitat von Circ = 1,41. Diese wurde als
Grenzwert bestimmt, um zusammenhdngende Kugeln von einzelnen Kugeln zu un-
terscheiden. Der Anteil groBer Kugeln, die sehr wahrscheinlich zusammenhangen,
an der Gesamtzahl der Schittungskugeln betragt bei beiden betrachteten Schitt-
betten weniger als 2,5 %. In Abbildung 5.1 ist die Verteilung der Zirkularitat aller
identifizierten Kugeln eingetragen, zusammen mit dem Schwellwert Circ = 1,41.

5.2 Untersuchungen des Schittbettes

In den Abbildungen 5.2 und 5.3 sind gerenderte Tomogramme der im Filtrations-
experiment 1 genutzten Kugelschlittung zu sehen. Die dargestellten Filterkugeln
zeigen nur einen Teil der verwendeten Schiittung, da der Abbildungsbereich durch
die RéntgenstrahlgroBe beschrankt war. Daher sieht man in den Renderings ange-
schnittene Kugeln; diese sind aber lediglich Kugeln, die nur teilweise abgebildet
wurden. Wandordnungseffekte sind deutlich sichtbar: an der Wand der Filterzelle
liegt eine stark geordnete Kugelkonfiguration mit hexagonalen Mustern vor (Abbil-
dung 5.2). Es ergibt sich eine Anordnung schrag verlaufenender Reihen. Abwei-
chungen ergeben sich einerseits durch Packungsfehler, so dass zusatzliche Liicken
entstehen, andererseits durch von der Idealform abweichende Einzelkugeln. Ins-
gesamt sind diese Abweichungen aber gering, so dass sie die homogen aufgebaute
Packung nicht dominieren.

Im folgenden werden nun die Eigenschaften der in Experiment 1 verwendeten
Schuttung vorgestellt. Die Eigenschaften der Schittung aus Experiment 2 sind
sehr dhnlich, so dass auf eine separate Darstellung verzichtet wird. Zunachst wird
die Verteilung des Aquivalentdurchmessers der Filterkugeln ermittelt, indem das
gemessene Volumen des Koérpers als Kugel interpretiert und deren Durchmesser er-
rechnet wird. Diese Verteilung ist in Abbildung 5.4 dargestellt. Vom Hersteller der
Prazisionskugeln wurde angegeben, dass die Durchmesser der Kugeln im Bereich
dx = 250 — 300 um liegen. Tatsachlich hat auch die Uberwiegende Menge der Kugeln
einen solchen Durchmesser, doch gibt es auch Verunreinigungen der gelieferten
Kugeln durch kleinere Kugeln bis dx = 80 um und gréBere bis dx = 450 um. Der
gesamte Anteil der Kugeln abweichender GroBe am Gesamtvolumen der Kugeln
betragt 15,7 Vol% in Experiment 1 und 20,4 Vol% in Experiment 2. Die Verunreini-
gungen zeigen ein schwaches lokales Maximum bei dx = 180 yum. Da Kugelschit-
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Abbildung 5.2: Rendering der leeren Filterschittung von Experiment 1. Deutlich
sind hexagonale Anordnungen von Wandkugeln zu sehen, die auf
eine hohe lokale Ordnung hinweisen. Die Form der Objekte weicht
zum Teil von der spharischen Idealform ab, man erkennt Uneben-
heiten auf der Kugeloberflache und zum Teil deformierte, langliche
Objekte.

Abbildung 5.3: Ansicht der Filterschittung von schrag oben: im Querschnitt des
Filters kann man die schichtweise Anordnung zumindest der er-
sten Lage von Filterkugeln in der Nahe der Wand der Filterzelle gut
beobachten.
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Abbildung 5.4: Verteilung der Aquivalentdurchmesser der Schiittungskugeln der in
Experiment 1 benutzten Kugelschittung. Die Uberwiegende Menge
der Kugeln hat, wie vom Hersteller angegeben, Durchmesser im
Bereich dx = 250 — 300 um.

tungen in der Regel durch Siebung klassiert werden, wobei die zu kleinen Kugeln
ausgesiebt werden, hat hier vermutlich eine zu geringe Durchmischung der Kugel-
Rohware stattgefunden, so dass kleinere Kugeln in der Menge zuriickgehalten wur-
den.

Fur Informationen Uber die lokale Ordnung sind die Positionen der Kugeln von
héchstem Interesse. In Abbildung 5.5 sind die Mittelpunktspositionen der Kugeln
bezliglich des Schittbettradius und der Héhe z eingezeichnet. Man erkennt, dass
sich in Wandnahe (d.h. bei groBen Radien) viele der Mittelpunkte jeweils auf Li-
nien konstanten Radius befinden. Dies ist Giber die gesamte beobachtete Héhe des
Schuttbettes und zumindest fur die auBeren zwei bis drei radialen Kugellagen zu
sehen. In der Mitte der Packung, dem sogenannten Bulk ist keine solche offen-
sichtliche Ordnung auszumachen. Am unteren und oberen Rand des beobachteten
Packungsbereichs ist ebenfalls keine Wandordnung zu beobachten, da sich der to-
mographierte Schittungsbereich weit entfernt von den physikalischen oberen und
unteren Grenzen der Packung befindet. In Abbildung 5.6 sind die Koordinaten der
Kugelzentren auf eine Ebene senkrecht zur Filterachse projiziert. Auch in dieser
Darstellung kann gut beobachtet werden, dass sich die Kugeln in den auBeren
Bereichen der Packung lagenartig anordnen. Darlber hinaus wird bei dieser Auftra-
gungsart auch klar, dass im Bulk, in der Mitte des Filters, die Kugeldichte sich nicht
verringert, wie es Abbildung 5.5 suggerieren kdnnte. Die Kugeln sind im Inneren
des Filters zufallig, aber gleichmaBig verteilt. Wie bereits in Abschnitt 2.2.2 aus-
gefuhrt, hangt die Positionsverteilung der Schittungskugeln unmittelbar mit der
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Abbildung 5.5: Typische Positionen der Mittelpunkte der Schittungskugeln
bezlglich Radius und Ho6he des Filterbetts. Deutlich ist zu
erkennen, dass sich die Kugelmittelpunkte in Wandnahe, d.h. bei
groBen Radien, an definierten Radien hdaufen. Dies ist ein Ausdruck
der Ordnung, die durch die Wand der Filterzelle auf die Packung
aufgepragt wird.
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Abbildung 5.6: Projektion der Kugelzentren auf den Filterquerschnitt, wobei (0;0)
mit der Mittelachse des Filters zusammenfallt. Auch in dieser
Darstellungsvariante ist der Einfluss der Wandordnung zu erkennen.



5.3 Integrale Untersuchung der Partikelabscheidungen 76

lokalen Porositat der Schittung zusammen. Durch die raumliche Anordnung der
Kugeln entstehen, wenn das Integrationsgebiet klein genug ist, lokal schwank-
ende Porositaten. Im selben Abschnitt ist dargestellt, wie aus den Tomogramm-
schichten durch Mittelung der Bildintensitaten auf einem Kreisumfang direkt die
lokale Porositat extrahiert wird. Diese innerhalb eines gewissen Abstandes von der
Wand oszillierende GréBe ist wichtig flir die Interpretation der radialen Partikelab-
scheidung in Schuttbetten (vgl. Abschnitt 5.3.2).

5.3 Integrale Untersuchung der Partikelabscheidungen

In diesem und im folgenden Abschnitt werden die Partikelabscheidungen im Filter
mikroskopisch untersucht. Dabei wird zunachst eine integrale Betrachtung durchge-
fuhrt, d.h. das Partikelsignal wird Uber geeignete Flachen gemittelt. Die Mittlung
erfolgt innerhalb tomographischer Ebenen um axiale, d.h. in Filterrichtung ver-
laufende Konzentrationsprofile zu erhalten bzw. auf Zylindermanteln, um radiale
Konzentrationsprofile zu gewinnen. Auf diese Art und Weise kann das Abschei-
deverhalten Uber dem gesamten Filter betrachtet werden. Integrale Ergebnisse
der Partikelabscheidung sind nitzlich, um auf Aussagen Uber das Abscheideverhal-
ten des Filters gewinnen zu kénnen, ohne auf die Analyse einzelner Partikelcluster
zurlickgreifen zu missen.

5.3.1 Axiale Konzentrationsprofile

Unter der axialen Verteilung der Kolloidabscheidungen versteht man die Konzen-
tration der entlang der Filtrationsrichtung abgeschiedenen Partikel. Die in der vor-
liegenden Arbeit gewonnenen axialen Konzentrationsprofile sind in Abbildung 5.7
(Experiment 1) und in Abbildung 5.8 (Experiment 2) dargestellt. Mit Hilfe der Soft-
ware Imagel wurde dazu der Anteil der weiBen Pixel - welche Partikelabscheidungen
entsprechen - an der Gesamtzahl der Pixel in einer Tomogrammschicht ermittelt
und mit dem Grauwert fir weiBB (255) multipliziert. Dabei wird flir die beiden unter-
suchten Leerrohrgeschwindigkeiten ein Konzentrationsprofil mit lokalem Maximum
beobachtet. Im beobachteten Filtersegment steigt die Konzentration mit der Filter-
lange zunachst flr etwa ein Drittel der beobachteten Filterlange an, erreicht einen
Maximalwert und halt diesen flr etwa zwei Kugellagen. Wahrend der zweiten Halfte
des beobachteten Filtersegmentes fallt die Partikelkonzentration bis auf einen Wert
ab, der etwa halb so groB ist wie in der ersten beobachteten Tomogrammschicht.
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Abbildung 5.7: Axialer Verlauf der Partikelkonzentration in Experiment 1. Zum Ver-
gleich ist der Verlauf der axialen Porositat der Schittung aufgetra-
gen.
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Abbildung 5.8: Axialer Verlauf der Partikelkonzentration in Experiment 2. Zum Ver-
gleich ist der Verlauf der axialen Porositat der Schittung aufgetra-
gen.
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Der qualitative Verlauf der Konzentrationen ist fur beide Leerrohrgeschwindigkeiten
ahnlich, wobei jedoch bei der niedrigeren Geschwindigkeit (Experiment 2) ein star-
ker ausgepragtes Maximum beobachtet wird. Die Anfangs- und Endwerte der Kon-
zentration (Tomogrammschicht 1 bzw 515) sind dagegen nahezu identisch. Zu
beachten ist, dass insgesamt die Konzentrationswerte von Tomogrammschicht zu
Tomogrammschicht schwanken, namlich um eine Amplitude von etwa der Halfte
des Wertes der ersten Tomogrammschicht im Filter. Der Trend zu einer Maximums-
bildung ist jedoch insbesondere flur Experiment 2 starker als diese Schwankung.
Das absolute Konzentrationsverhaltnis beider Experimente im lokalen Maximum

betragt etwa %Z; = %% _ 0,64. Im Experiment 1, das eine doppelt so hohe
Leerrohrgeschwindigkeit, jedoch weniger als ein Drittel des Suspensionsvolumens
aufzuweisen hat, wurde somit im Maximum immerhin 64% der Konzentration von

Experiment 2 im Filter aufgefunden.

Die Ergebnisse stellen - dies wurde bereits erwahnt - nur die Partikelkonzentra-
tion in einem Teil des gesamten Filterbettes dar. Wie in Kapitel 4 erlautert, wurde
von der gesamten Filterhdhe (z = 12 mm) lediglich der Abschnitt zwischen z =
3 mm und z = 5,82 mm beobachtet. Wie die Partikelkonzentration vor bzw. hin-
ter diesem Abschnitt ist, ist also nicht bekannt. Es erscheint an dieser Stelle sehr
fragwirdig, den konkreten Verlauf des beobachteten Filterabschnitts interpretieren
zu wollen, da dieser nur etwa einem Viertel der Schittbetthéhe entspricht. Auch
muss man berilcksichtigen, dass die beobachtete Konzentration das Ergebnis eines
ldngeren Experimentes ist. Die Filtrationsdauer betrug ca. 5 Minuten bei Ex-
periment 1 sowie ca. 37 Minuten bei Experiment 2, so dass mit groBer Sicher-
heit auch Ablése- und Wiederanlagerungsprozesse stattgefunden haben, welche
die beobachtete Ablagerungskonzentration beeinflusst haben.

In Abschnitt 3.2 wurde beschrieben, dass die klassische Filtrationstheorie und hier
speziell das Modell von Iwasaki eine mit der Filtertiefe monoton abnehmende Par-
tikelkonzentration postuliert. Im Fall anziehender Partikel-Filter-Wechselwirkung
wurde dieses Modell vielfach experimentell bestatigt [73]. Mit Hilfe von Réntgento-
mographie konnte von Al-Abduwani [49] die exponentiell abfallende Konzentration
von Hamatitpartikeln Uber der Filterlange gezeigt werden. Dabei herrscht im Filter
eine starke Anziehung zwischen Partikeln und Filteroberflache vor.

In der aktuellen Literatur wird davon berichtet, dass bei abstoBender Wechsel-
wirkung zwischen Partikel und Filteroberflache vom exponentiellen Abfall abwei-
chende Partikelkonzentrationen beobachtet wurden. Dabei wurde sowohl von einem
starker als exponentiell abfallenden Verhalten berichtet [50] als auch von schein-
bar regellosen, nichtmontonen Verlaufen [51]. Die im vorgestellten Experiment
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beobachteten nichtmonotonen Verlaufe sind alo mit aus der Literatur bekannten
Ergebnissen vereinbar.

5.3.2 Radiale Konzentrationsprofile

Die Radiusposition der abgeschiedenen Partikel gibt Aufschluss dartber, wie weit
die Partikel ins Innere des Filters eingedrungen sind und somit auch dariber, wie
effizient der gesamte Filterquerschnitt zur Abscheidung genutzt wird. Vor allem
aber soll durch den stark ausgepragten Einfluss der Wandordnung und die damit
einhergehende radiale Variation der lokalen Geschwindigkeiten und Volumenstréme
untersucht werden, unter welchen Bedingungen starke Partikelabscheidungen statt-
finden.In den Abbildungen 5.9 und 5.10 ist die radiale Abhangigkeit der Partikelab-
scheidung in Experiment 1 bzw. 2 aufgetragen. Dabei wurde fir jede Tomogramm-
schicht mithilfe des Programms Imagel der Anteil der weiBen Partikelpixel an der
Menge der Gesamtpixel auf einem Mittelpunktskreis errechnet. Dieser Anteil wurde
Uber alle Tomogrammschichten gemittelt. In beiden Experimenten werden groB3e
Unterschiede der Partikelabscheidung im Verlauf des Filterradius beobachtet. Der
Uberwiegende Teil der Partikelabscheidungen ist in beiden Experimenten in einem
Bereich zu finden, der den duBeren 5 Kugellagen entspricht, wahrend die Abschei-
dung in der Filtermitte eher gering ist. Eines der auffalligsten Merkmale der Konzen-
trationskurve beider Experimente ist, dass sie ausgepragte Oszillationen zeigen,
wenn man die Konzentration der Partikel und die Porositat des Schittbettes ver-
gleicht. Die lokale Porositat gibt an, wie groB der Anteil an Porenraum fiir einen
bestimmten Radius im Mittel ist. Uber die Oszillation der lokalen Porositdt von
Kugelschittungen in Wandnahe wurde bereits in Abschnitt 2.2.2 berichtet. Die
Maxima der Partikelkonzentration treten also nicht losgelést vom Porositatsverlauf
der Schittung auf, sondern an Stellen, denen man eine charakteristische Porenkon-
figuration zuordnen kann. Diese typischen Porenraume sind in Abbildung 5.11
dargestellt und mit Buchstaben gekennzeichnet. Dabei muss man beachten, dass es
sich bei diesen Beispielen um Einzelbilder aus dem tomographischen Scan handelt,
die keinen Anspruch auf Verallgemeinerung erheben. Es ist lediglich so, dass bei
den jeweils in Betracht gezogenen Radien haufig derartige Porenkonfigurationen mit
Partikelabscheidungen vorkommen. Porenkonfiguration A ist typischerweise mit Ab-
scheidungen verknupft, die am Berthrungspunkt der duBersten Kugel mit der Wand
entstehen. Im radialen Verlauf (vergleiche Abbildungen 5.9 und 5.10) treten diese
Abscheidungen bei einem Radius von etwa 550 Pixeln auf. Partikel, die in Porenrau-
men der Konfiguration B abgeschieden wurden, werden von zwei Kugeloberflachen
und dem Berihrungspunkt zwischen zwei Kugeln begrenzt.
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Abbildung 5.9: Radialer Verlauf der Partikelkonzentration in Experiment 1
(schwarze Punktlinie), verglichen mit dem Verlauf der radialen
Porositat der Schittung (graue Punktlinie).
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Abbildung 5.10: Radialer Verlauf der Partikelkonzentration in Experiment 2

(schwarze Punktlinie), verglichen mit dem Verlauf der radialen
Porositat der Schittung (hellgraue Punktlinie).
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Abbildung 5.11: Tomogrammschnitte der Schittung (weiB) mit charakteristischen
Partikelablagerungen (schwarz). Aus [76].

Die analoge Porencharakteristik tritt nochmals in Abbildung C auf, dann allerdings
von diesem Beruhrungspunkt in Richtung Schittungszentrum weisenden Kugelfla-
chen. Bild D zeigt eine ahnliche Situation, jedoch noch weiter entfernt vom Rand
der Schittung. Die in den Bildern A-D gezeigten Abscheidungscluster gehéren zu
den groBten in der Packung vorgefundenen Strukturen. Fur diese ist es nahezu un-
madglich, eine differenziertere Lage anzugeben, da sie durch ihre groBe Ausdehnung
mehreren Oberflachen oder Kugeln zugeordnet werden kdnnen. Flr kleinere oder
Einzelabscheidungen ist diese Zuordnung weniger ambivalent, vergleiche Abschnitt
5.5.

Die Oszillationen der radialen Partikelablagerungen zeigen ferner Ubereinstimmun-
gen mit aus der Literatur bekannten, experimentell ermittelten radialen Geschwin-
digkeitsprofilen [74, 75]. Diese Geschwindigkeitsprofile wurden experimentell ein-
erseits im Inneren einer brechungsindex-angepassten Packung [75], andererseits
am Auslauf der Packung ermittelt [74]. In beiden Experimenten wurden starke
Oszillationen der radialen Geschwindigkeit und damit des radialen Partikelantrans-
ports gemessen. Naheliegend ist daher in diesem Zusammenhang, dass ein lokal
hoher Partikelstrom zu starken Ablagerungen fihrt, in dem er fir einen erhdéhten
Antransport von Partikeln sorgt.

Wenn die Versorgung einzelner Schittbettbereiche mit Suspension sowie die lokalen
Geschwindigkeiten in der Nahe der Filteroberflache stark schwanken, welche Kon-
sequenzen hat dies flir die Ablagerung von Partikeln? Es sind mindestens zwei
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verschiedene in Konkurrenz zueinander stehende Wirkungsweisen denkbar:

e Lokal hohe Geschwindigkeiten sind Kennzeichen eines hohen Volumenstroms.
Werden groBe Volumina der Suspension antransportiert, heiBt das auch, dass
viele Partikel potentiell in Richtung Filteroberflache gelangen. Bei konstant
angenommener Wechselwirkung mit der Oberflache kénnte dies zu einer er-
héhten Anlagerung fuhren.

e Lokal hohe Geschwindigkeiten bedeuten, dass es einen groBen Geschwindig-
keitsgradienten von der Filteroberflache (Geschwindigkeit = Null) zur Poren-
mitte (Geschwindigkeit = maximal) gibt. Dieser Geschwindigkeitsgradient stellt
fur an der Oberflache haftende Partikel ein Scherfeld dar, durch welches Krafte
auf die Partikel wirken, die es von der Oberflache abtransportieren. Auf diese
Weise wird das Abtragen von Partikeln von der Oberflache beglnstigt.

Aus der Literatur ist bekannt, dass durch die Randgangigkeit der Suspension eine
Uberhéhung der Partikelabscheidung in den ersten Kugellagen stattfindet [77]. Im
industriellen MaBstab wird dieser Effekt meist vernachlassigt, da er nur in den
auBersten Kugellagen auftritt und diese in einem Industriefilter nur einen sehr
geringen Anteil am gesamten Filterdurchmesser haben. Jedoch spricht diese Rand-
ablagerung daflir, dass es vor allem der hohe Volumenstrom und damit der im
Vergleich zu anderen Filterregionen verstarkte Partikelantransport ist, der diese
erzeugt.

5.4 3D-Untersuchung der Partikelabscheidungen

Nachdem im vorangegangenen Abschnitt integrale Auswertemethoden der Bild-
daten des Filtrationsexperimentes vorgestellt wurden, sollen nun die einzelnen, mit-
tels Bildverarbeitung vermessenen Abscheidungen untersucht werden. Zunachst
soll dabei auf die Eigenschaften der Partikelabscheidungen an sich eingegangen
werden. Als wichtigstes Einzelergebnis dieser Arbeit soll danach vorgestellt werden,
wie den einzelnen Abscheidungen ein Einzelkollektor - also eine Filterkugel - zuge-
ordnet werden kann. Diese Zuordnung ermdglicht die Auswertung der Winkelvertei-
lung von Kolloidabscheidungen an Einzelkollektoren und wird zum Schluss dieses
Abschnitts vorgestellt.

5.4.1 GroBe der Abscheidungen

Wie bereits mehrfach erwahnt, ist der Durchmesser der im Filtrationsexperiment
verwendeten Partikel in der GréBenordnung der PixelgréBe im Tomogramm. Das
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bedeutet, dass die Partikel im Bild nicht als Einzelkugeln zu erkennen sind. Aus-
sagekréftiger als die Angabe der GréBe der Partikelabscheidungen in Pixef oder um?
ist daher, aus wie vielen Einzelpartikeln sich rechnerisch eine segmentierte Kolloid-
abscheidung zusammensetzt. Dazu wurde folgende Abschatzung vorgenommen:

e Ein Einzelpartikel besitzt einen Nenndurchmesser von dp = 9,81um.
Dies entspricht einem Kugelvolumen von Vk = %nd?,;.

¢ Die Kantenlénge eines einzelnen Voxels betragt d, = 5,48 um.
Dessen Volumen ist also Vy = d?.

¢ Der Quotient aus Kugelvolumen und Voxelvolumen gibt an, wieviele Voxel zur
Darstellung eines Einzelpartikels bendétigt werden:

Vi _ gmdp
W B

e Berlcksichtigt man nun noch, dass sich die Einzelkugeln in dichter Packung

— 3,18

befinden, z.B. hexagonal (¢ = 0,2592), so muss dem entsprechenden Volumen
einer Einzelkugel noch ein Leerraumvolumen hinzugefligt werden, das sich wie
folgt berechnet:

& o 0, 2592 o Vpore
1—¢ 07408 Vg

Das Gesamtvolumen, das flr die Ausdehnung eines Einzelpartikels daher berlick-
sichtigt werden muss, betragt mit der obigen Argumentation 4,29 Voxel. Teilt man
nun die mittels Bildverarbeitung erhaltene Liste der GréBe der Abscheidungen durch
diese Zahl, so erhalt man eine Liste mit den Volumina der Ablagerungen als Vielfache
des Volumens eines Einzelpartikels. Von dieser Liste wurde ein Histogramm erstellt,
das in Abbildung 5.12 zu sehen ist. Aus diesem kann man entnehmen, dass sehr
viele der beobachteten Partikelabscheidungen sich aus weniger als funf Einzelpar-
tikeln zusammensetzen, insgesamt 54% (Exp. 1) bzw. 49% (Exp. 2) der segmen-
tierten Bereiche, bezogen auf die Anzahl der gemessenen Partikelabscheidungen.
80% der Partikelabscheidungen sind in Experiment 1 aus weniger als 21 Einzelpar-
tikeln zusammengesetzt; 80% der Abscheidungen in Experiment 2 aus weniger als
27 Einzelpartikeln. Es gibt demnach eine groBe Anzahl kleiner Partikelabscheidun-
gen; allerdings wird das Gesamtvolumen der abgeschiedenen Partikel maBgeblich
durch die restlichen 20 % der Partikel bestimmt. In Experiment 1 macht dieses
Funftel aller Partikel 87% der Gesamtvolumens der Abscheidungen aus, in Expe-
riment 2 sind es ebenfalls 87%. Dies muss man beim Vergleichen der integralen
mit den Ergebnissen der 3D-Auswertung beachten: die integrale Auswertung be-
tont die groBen Abscheidungscluster, da das Volumen der Abscheidung linear in
die Auswertung eingeht. Bei der nun folgenden 3D-Analyse werden hingegen alle
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Abbildung 5.12: GréBe der Abscheidungen in Experiment 1 (schwarz) und 2 (grau)
als Vielfaches eines Einzelpartikels. Die im Experiment am haufig-
sten auftretende PartikelgréBe sind Einzelpartikelabscheidungen.
Dabei fallt auf, dass in Experiment 2 insgesamt die Abscheidungen
ein wenig groBer sind als in Experiment 1.

Partikelabscheidung als gleichwertig betrachtet, so dass die getroffenen Aussagen
eine grdBere statistische Bedeutung haben als bei der integralen Analyse.

5.4.2 Position der Abscheidungen im Filter

In den vorangegangenen Abschnitten wurden die axiale und radiale Verteilung der
Partikel vorgestellt. Dazu musste die Bildinformation jeweils Gber eine charakteris-
tische Filterdimension (Winkel bzw. Lange) gemittelt werden. Bei der 3D-Analyse
der Partikel hingegen bleibt die Information jedes einzelnen Ablagerungsortes er-
halten, so dass hier eine detailliertere Darstellung erfolgen kann. In den Abbil-
dung 5.13 bis 5.16 wurden die geometrischen Schwerpunkte der Ablagerungsorte
aufgetragen. Aus Griinden der Ubersicht wurde in allen Fillen das Zentrum der
Ablagerung mit einem fir alle AblagerungsgréBen gleichgroBen Punkt markiert.

In den ersten beiden Abbildungen ist jeweils die Projektion dieser Abscheidungszen-
tren auf den Filterquerschnitt aufgetragen. Man macht zwei wichtige Beobachtun-
gen, die sich mit den Aussagen der integralen Auswertung decken:

e Generell ist die Partikelablagerung im auBeren Drittel des Filters am hdchsten.
Bei Experiment 2 findet man mehr Partikel in Inneren des Filters als bei Ex-



5.4 3D-Untersuchung der Partikelabscheidungen 85

periment 1.

e Bei beiden Experimenten sind in den auBeren Filterschichten Haufungen der
lokalen Abscheidung zu beobachten, die sich in der radialen Auswertung als
lokale Maxima zeigen.

Zusatzlich erhalt man durch die Auftragungen in Abbildung 5.13 und 5.14 einen
Eindruck von der Homogenitat der Filterbeladung als Funktion des Winkels. Die
Abscheidung zeigt teilweise lokale Cluster in der Projektionskarte. Die Variation der
Abscheidung mit dem Winkel ist aber nicht so stark, dass man von einer asym-
metrischen oder ungleichmaBigen Filterbeladung sprechen kénnte.

In den Abbildungen 5.15 und 5.16 sind die Schwerpunktskoordinaten der Partikel
als Funktion von Filterradius und -hdhe aufgetragen. Auch hier spiegeln sich die
wesentlichen Punkte der integralen Analyse wieder:

e Bei beiden Experimenten zeigt die Partikelabscheidung ein Maximum bei etwa
einem Drittel der beobachteten Filterhdhe.

e Insgesamt ist die Partikelabscheidung in Experiment 2 starker als in Experi-
ment 1.

Aus den Abbildungen ist weiterhin zu entnehmen, dass flir groBe Filterlangen nur
noch wenige Partikelabscheidungen im Filterzentrum zu finden sind. Das lokale
Maximum in z-Richtung wird einerseits durch eine sehr starke Partikelablagerung in
den auBeren Filterbereichen erzeugt, andererseits sind an diesem Maximum auch
sehr viele Partikel im Filterinneren zu finden. Es kann also davon ausgegangen wer-
den, dass der Ablagerungsort eines Partikels auch davon abhangt, ob sich schon
Partikel im Filter befinden. Die Ergebnisse sind mit der Vorstellung vereinbar, dass
es bei einer weitgehenden Belegung der auBeren Porenrdaume eines Filters zur ver-
starkten Ablagerung im Inneren des Filters kommt.
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Abbildung 5.13: Positionen der Volumenschwerpunkte der Partikelabscheidungen
im Filterquerschnitt fir Experiment 1.
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Abbildung 5.14: Positionen der Volumenschwerpunkte der Partikelabscheidungen
im Filterquerschnitt fir Experiment 2.
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Abbildung 5.15: Positionen der Volumenschwerpunkte der Partikelabscheidungen
als Funktion von Filterradius und Filterhéhe fir Experiment 1.
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Abbildung 5.16: Positionen der Volumenschwerpunkte der Partikelabscheidungen
als Funktion von Filterradius und Filterhéhe flir Experiment 2.
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5.5 Die Zuordnung zu einem Kollektor

Wie im Kapitel 3 ausgefihrt, werden Tiefenfiltrationsprozesse und Strémungen in
Kugel-Schittbetten haufig mit Hilfe des Einzelkollektor-Modells beschrieben. Da-
her sollen an dieser Stelle die experimentelle Ergebnisse dieser Arbeit auf die An-
lagerung von Partikeln an einem einzelnen reprasentativen Kollektor zurtickgefiuihrt
werden. Moéchte man die beobachteten, abgeschiedenen Partikel jeweils zu einem
Kollektor zuordnen, muss man als erstes definieren, welche Bedingung erfullt sein
soll, damit Partikel und Kollektor zueinander gehdren sollen. Beim Betrachten to-
mographischer Schichten kann man intuitiv fir nahezu jedes auftretende Kolloid
einen dazugehoérigen Kollektor benennen. Allerdings ist auch in diesem Fall, siehe
Abbildung 5.11, Bild C und D, manchmal keine eindeutige Aussage madglich. Dies
kann beispielweise der Fall sein, wenn die Ablagerung groB genug ist, um gleich-
zeitig in Kontakt zu mehreren Kugeln zu stehen; im dreidimensionalen Fall gilt dies
umso starker. Daher muss man ein Kriterium finden, mit dem man die Nahe zwi-
schen Partikel und Kollektor bestimmt. Im vorliegenden Fall sind durch die Bild-
verarbeitung die Zentren von allen Kugeln und allen Partikelabscheidungen (Clus-
tern) bekannt. Wir setzen dabei voraus, dass die Filterkugeln tatsachlich Kugeln
im geometrischen Sinne sind und die Partikel durch ihre geringe GréBe ebenfalls
als Objekte mit definiertem, aber kleinen Radius aufgefasst werden kédnnen. Dann
ergibt sich im Fall von direktem Kontakt die errechnete Aquivalentradius-Distanz
Dgr zwischen den beiden Zentren Zyx = (xk, yx, Zx) und Zp = (xp, yp, zp) als Summe der
Radien der Objekte rx und rp:

Dr=rx+1rp

Durch die leicht von einer Kugel abweichende Form des Filtermittels und die eben-
falls nicht spharischen Partikel kann die tatsdchliche von der Aquivalentradius-Dis-
tanz abweichen. Daher braucht man einen gewissen Spielraum in Form eines
zusatzlich gewahrten Schwellwertes s:

DR:rK—I—f'P—I—S

Die im Tomogramm gemessene Distanz zwischen den beiden Kérperschwerpunkten
Dt ist von dieser Betrachtung vollig losgeldst, denn diese berechnet sich lediglich
als Abstand der Zentren im euklidischen Raum:

Dr =/ (xk — Xp)2 + (Y — ¥p)? + (2K — 2p)2



5.5 Die Zuordnung zu einem Kollektor 89

Abbildung 5.17: Schematische Darstellung der Zuordnung eines Partikel zu einer
Schittungskugel.

Nun kann man definieren:

Ein Partikelcluster mit einem Zentrum Zp stehe dann mit einem Kollektor, der ein
Zentrum Zx besitzt, in Kontakt, wenn die Differenz aus Zentrumsdistanz im Tomo-
gramm Dy und Aquivalentradiusdistanz Dg kleiner oder gleich Null ist.

Dr—Dgr<0

Diese Differenz wird im Folgenden als Durchdringung bezeichnet. Auf Grundlage
dieser Definition wurde nun ein MatLab-Skript erstellt, mit dem - ausgehend von
den Ergebnistabellen von Kugeln und Partikeln - die tatsachliche euklidische Dis-
tanz mit der Aquivalentradiusdistanz verglichen wurde. Ist dabei fiir eine Paarung
Kugel-Partikel die Kontaktbedingung erfullt, wird diese Paarung unter Angabe der
jeweiligen Objekt-Identifikationsnummern (ID), der euklidischen Distanz und der
Durchdringung in eine Tabelle eingetragen. Zusatzlich dazu wird der Kontaktwinkel
von Partikel und Kugel berechnet und ebenfalls in die Tabelle eingetragen. Der Kon-
taktwinkel wird errechnet, indem der Winkel zwischen der Verbindungslinie beider
Objektzentren und der Hauptstromungsrichtung gebildet wird. Die Winkeldefinition
ist dabei so, dass der Nordpol der Filterkugeln, also die stromab gelegene Seite,
Null Grad entspricht, und die gegenluberliegende Seite, der Stdpol, 180 Grad. Der
Quellcode dieser Zuordnung ist im Anhang aufgeflhrt.

Nun gilt es, diese Tabelle, in denen die Kugel-Partikel-Paarungen mit ihren jeweili-
gen KenngrdBen eingetragen sind, auszuwerten. Bevor man jedoch damit anfangen
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Abbildung 5.18: Distanzverteilung der nachstgelegenen Kugelzentren vom Mit-
telpunkt eines Partikelclusters. Bei beiden Experimenten wird ein
Haufigkeitsmaximum bei ca. 25 Pixeln beobachtet; dies entspricht
dem mittleren Radius einer Filterkugel.

kann, muss man den Einfluss des Schwellwertes s abschatzen und einen geeigneten
Wert flr diese Konstante festlegen. Wie oben erlautert, erweitert der Schwellwert
die strenge Kontaktdefinition zwischen kugelférmigen Objekten auf Falle, in de-
nen die Kdrper nicht exakt spharisch sind. Wird der Schwellwert zu klein gewahlt,
werden nur sehr wenigen Kontakte gefundenen. Wird er zu groB3 gewahlt, ins-
besondere grdBer als der mittlere Durchmesser einer Kugel, so wird ein einzelnes
Partikel auch Kugeln zugeordnet, die sich nicht in direkter Nachbarschaft befinden.
Kontrollieren kann man die Auswirkungen der Schwellwertwahl durch Auswertung
der Distanzverteilung zwischen Partikel und Kugel (siehe Abbildung 5.18). Fir eine
sinnvolle Zuordnung sollte der Median dieser Distanzen bei Werten, die etwas gréBer
als der mittlere Radius sind, liegen. Dann ist gewahrleistet, dass lediglich die nach-
sten Kugelnachbarn der Kolloidabscheidung berlicksichtigt werden. Auf keinen Fall
sollten Distanzwerte gréBer als der mittlere Kugeldurchmesser auftauchen, da dann
auch weit entfernte Nachbarn als Kontaktpartner betrachtet werden. Variiert man
den Schwellwert in groben Schritten, kann man feststellen, dass diese beiden Falle
- nachste bzw. weiter entfernte Nachbarn - gut unterschieden werden. Daher
wurde flr die folgende Auswertung ein einheitlicher Schwellwert von s = 10 Pixel
verwendet, der die Distanzverteilung einer nachsten Nachbarschaftsbeziehung gut
wiedergibt. Nachdem nun die Paarungen zwischen Partikel und Kugeln ermittelt
wurden, sollen diese bezlglich ihres Kontaktwinkels ausgewertet werden.
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Betrachtet man alle aufgefundenen Paarungen, so ergibt sich das in Abbildung
5.19 erzeugte Histogramm der Kontaktwinkelverteilung von Kolloidabscheidungen
an einem Einzelkollektor unter den Strémungsbedingungen von Experiment 1 (schwarz)
bzw. Experiment 2 (grau). Bei einer angenommenen gleichmaBigen Partikelver-
teilung auf die zur Verfligung stehende Oberflache erhalt man eine sinusférmige
Verteilung, also sehr wenige Partikel an Nord- und Sddpol (0° bzw. 180°) und ein
Anlagerungsmaximum bei 90°. In der tatsachlich berechneten Verteilung werden
in der Tat nur sehr wenige Partikel in der Nahe von Nord- und Sudpol beobachtet.
Zwischen © = 0° und 30° steigt die Auffindewahrscheinlichkeit in etwa linear an,
bis sie bei etwa 30° ein kleines lokales Maximum erreicht. Danach erstreckt sich
zwischen 35° und 130° ein ausgedehntes Plateau, in dem die Zahl der Anlagerun-
gen weitgehend konstant bei etwa 60 Einzelanlagerungen pro Winkel bleibt. Bei
einem Kontaktwinkel gréBer als ca. 130° beginnt die Anlagerungswahrscheinlichkeit
wieder stark zu steigen, bis sie bei ca. 150° ein Maximum erreicht, das in etwa dem
dreifachen Wert der Plateau-Anlagerungswahrscheinlichkeit entspricht (nahezu 180
Einzelanlagerungen pro Winkel). Nach Durchlaufen dieses Maximalwertes fallt die
Ablagerungswahrscheinlichkeit steil ab, bis bei 180° keine Ablagerungen mehr beob-
achtet werden.

Dieser prinzipielle Verlauf ist mit der von Ihme und anderen [78] vorgestellten
Winkelverteilung des Partikelantransports an einem Einzelkollektor vereinbar, da
diese ebenfalls einen groBeren Partikelzustrom auf der stromungszugewandten Sei-
te des Kollektors vorhersagt. Allerdings wurde bei der in [78] vorgestellten Berech-
nung die Rolle der Kugel-Kugel-Kontakte flr den Fall abstoBender Wechselwirkung
zwischen Partikel und Kollektor nicht betrachtet.

5.6 Die Rolle der Kugel-Kugel-Kontakte

In Kapitel 3 wurden experimentelle Ergebnisse aus der Literatur vorgestellt, nach
denen die Ablagerung von Kolloiden im Tiefenfilter bei abstoBender Wechselwirkung
zwischen Partikel und Kugel verstarkt an den Kontaktpunkten von jeweils zwei
Schittungskugeln stattfindet [51, 57-59]. Allerdings sind diese Ergebnisse bisher
eher exemplarisch, d.h. auf Einzelbeobachtungen basierend oder lediglich danach
ausgewertet, ob Ablagerungen in der Ndhe von Kugel-Kugel-Kontakten stattfinden,
jedoch nicht unter welchem Winkel bzw. in welcher Position relativ zum Kontakt-
punkt. Daher ist in der vorliegenden Arbeit untersucht worden, in welcher Art und
Weise die Winkelverteilung der Partikel mit der Winkelverteilung der Kontaktpunkte
zwischen zwei Kugeln im Mittel zusammenhangt. Um den Kontaktwinkel zwischen
zwei Kugeln zu bestimmen, wird ahnlich vorgegangen wie bei der Bestimmung des
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Abbildung 5.19: Winkellage der Partikelablagerungen: 0° entsprechen dem Nord-
pol der Filterkugel (stromungsabgewandte Seite). Es wird eine
starke Winkelabhangigkeit der Ablagerungen mit zwei lokalen Max-
ima beobachtet.
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zu ihren nachsten Nachbarn.

Kontaktwinkels der Partikelabscheidung. Das zu diesem Zweck genutzte Skript
kann muhelos modifiziert werden, um Kontakte zwischen benachbarten Kugeln zu
analysieren, indem die Tabelle der Kugelzentren Zx mit sich selbst verglichen wird,
und so jede Kugel einem Kugelzentrum in der Umgebung zugeordnet wird. Auch
in diesem Fall betrachtet man zunachst die Verteilung der Distanzen der gefun-
denen Kontaktpaare (siehe Abbildung 5.20), um die Wahl des Schwellwertes zu
verifizieren. Hierbei ist es so, das bei einem Schwellwert von s = 15 die Dis-
tanzverteilung fur Distanzen oberhalb Dy ~ 30 Pixel monomodal ist, mit einem
Maximum, das bei Dy ~ 44 Pixel liegt. Dies ist zwar deutlich weniger als das Dop-
pelte des mittleren Radius der Kugeln (2rx ~ 50 Pixel), da jedoch wie in Abschnitt
5.2 gezeigt auch Kugeln mit kleinerem Durchmesser minimalen Nenn-Durchmesser
im Schittbett vorhanden sind, wirkt dies auf die mittlere Distanz zwischen zwei
Kugeln reduzierend. Unterhalb einer Distanz von Dy ~ 30 Pixel treten ebenfalls
einige Kugel-Kugel-Kontakte auf, mit einem lokalen Maximum bei ca. Dy ~ 18 Pixel.
Diese Kontakte werden im folgenden ignoriert, da sie mit groBer Wahrscheinlichkeit
Artefakte sind. Die Auswertung der Winkelverteilung der Kontakte zwischen zwei
Kugeln, die eine Distanz gréBer Dy ~ 30 Pixel und kleiner D ~ 60 Pixel aufweisen,
ist in Abbildung 5.21 zu sehen.

Es wird eine symmetrische Verteilung mit zwei breiten lokalen Maxima beobachtet.
Diese befinden sich bei Kontaktwinkeln von etwa © = 45° und © = 135°. An Nord-
und Sudpol der Kugeln existieren nahezu keine Kontakte zu benachbarten Kugeln.
Auch bei einem Kontaktwinkel von © = 90° sind nur wenige Kontakte zu finden. Aus
der Literatur sind dazu experimentelle Tomographiedaten bekannt (siehe Kapitel 2)
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Abbildung 5.21: Winkelverteilung der Kugelkontakte in der gesamten Filterpack-
ung. Es werden lokale Maxima der Kontakthaufigkeit bei Kontakt-
winkeln von © = 45° und © = 135° beobachtet. Schwarz = Experi-
ment 1, Grau = Experiment 2.

die den Einfluss der Wandordnung auf die Kontaktwinkelverteilung in einem Schut-
tbett belegen. Allerdings erfahrt das dort besprochene Kugelbett den ordnenden
Einfluss einer unter ihm befindlichen Wand. Das bedeutet, dass wenn man diese
Ergebnisse mit den hier gezeigten vergleichen mdéchte, man zumindest eine Koor-
dinatentransformation durchfiihren muss. Um den Einfluss einer seitlichen Wand
zu studieren, muss das System um 90° gedreht werden. Dies wurde fir die in [29]
vorgestellten Daten getan, sie werden hier zusammen mit den Daten dieser Ar-
beit in Abbildung 5.22 gezeigt. Die Arbeit von Reimann et al. [29] untersucht die
Winkelverteilung von Kugel-Kugel-Kontakten abhangig von deren Abstand von der
ordnenden Wand. Je naher sich dort die Kugeln an der Wand befinden, umso starker
ist die Auspragung zweier Winkelmaxima, die auf hexagonale Packungsstrukturen
zuruckzufihren sind.

Diese Winkel befinden sich im dort verwendeten Koordinatensystem (Wand unten,
Nordpol oben) bei ® = 37° und © = 180° — 37° = 143°. Nach Koordinatentrans-
formation entsprechen diese Winkel ® = 90° — 37° = 53° und ©® = 180° — 53° =
127°. Das entspricht nahezu den Lagen der Kontaktwinkelmaxima, die auch in
dieser Arbeit beobachtet wurden (© = 45° und © = 135°). Die Unterschiede in den
Winkelverteilungen kommen vor allem durch die leicht veranderte Wirkungsweise
der begrenzenden Wand zustande: das Aufliegen auf einer Wand, die sich unter den
Kugeln befindet, erméglicht den Kugeln sehr leicht, bei ® = 90° (Koordinatensys-
tem aus [29]) bzw. © = 0° (Koordinatensystem dieser Arbeit) Kontakte zu bilden,
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Abbildung 5.22: Vergleich der Kugel-Kugel-Kontaktwinkel, die in dieser Arbeit er-
mittelt wurden (schwarze Punktkurve) mit denen von Reimann et
al. [29], die mit einer anderen Methodik [79] Ergebnisse an einer
ahnlichen Packungskonfiguration gewonnen haben (graue Punkte).

wdahrend es an einer - zumal leicht gekrimmten - seitlichen Wand schwieriger ist
Kugeln Ubereinander zu positionieren, um Kontakte bei © = 0° herzustellen.

Die Frage, die nach Betrachten dieser Ergebnisse im Raum steht, ist, ob es einen
Zusammenhang zwischen den Winkellagen der Kugel-Kugel-Kontakte und denen
der Partikelabscheidungen gibt. Die in Kapitel 3 vorgestellten experimentellen Ergeb-
nisse legen nahe, dass fir eine abstoBende Wechselwirkung zwischen Partikel und
Kollektor vor allem die Bereiche in der Nahe von Kugel-Kugel-Kontakten als Abschei-
deorte infrage kommen. Wie aber hat man sich die Anlagerung an solche Kontakte
konkret vorzustellen? Dazu wird im folgenden eine geometrische Analyse einer
solchen kontaktpunktnahen Abscheidung durchgefiihrt und mit den vorhandenen
experimentellen Daten verglichen.

Betrachtet man die Verteilungen der Winkellagen von Kugelkontakten (Abbildung
5.21) und Partikelabscheidungen (5.19) so ist unmittelbar einsichtig, dass es einen
Zusammenhang zwischen der Lage der Maxima in beiden Abbildungen gibt. Das Ab-
scheidemaximum bei ® = 150°, also auf der stromungszugewandten Seite (Luv) der
Kugeln, kommt offenbar dadurch zustande, dass Partikel am Kontaktpunkt zweier
Kugeln abgeschieden werden. Das Maximum der Kontaktpunkte befindet sich bei
etwa © = 135°..140°, wahrend die Partikel bei etwas gréBeren Winkeln, also im Luv
des Kontaktpunktes abgeschieden werden. Eine Begriindung dafir ist, dass die
Partikel zwar klein sind, aber dennoch eine raumliche Ausdehnung besitzen, d.h.
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Abbildung 5.23: Schemazeichnung zum Abstand zweier Kugeloberflachen in der
Ndhe eines Kugel-Kugel-Kontaktpunktes. Nicht maBstablich.

ein Partikel kann aus rein geometrischen Ursachen nicht direkt am Kontaktpunkt
abgeschieden werden. Zur Illustration dieses Sachverhaltes ist in Abbildung 5.23
eine Schemaskizze gezeigt, die den Zusammenhang zwischen Abstand h vom Kon-
taktpunkt und der Breite des Spalts zwischen den Kugeloberflachen darstellt.

rz = h? + x? (5.5)

Die Spaltbreite B berechnet sich folgendermalBen:

B =2(rgx — x) (5.6)

Stellt man Gleichung 5.5 nach x um und setzt dieses in Gleichung 5.6 ein, so er-
halt man eine Gleichung, die den Zusammenhang zwischen der Spaltbreite und
der Distanz des Partikels vom Kontaktpunkt beschreibt. Aus rein geometrischen
Uberlegungen gelten also gewisse Mindestabsténde, die ein einzelnes oder mehrere
Partikel zum Kontaktpunkt haben missen. Daraus ergibt sich natlrlich auch eine
Winkeldifferenz, die es zwischen Kontaktwinkel und Abscheidewinkel geben muss,
da ein Partikel gar nicht am Winkelort des Kontaktpunktes aufgefunden werden
kann. In Tabelle 5.2 ist aufgelistet, wie groB diese Winkeldifferenzen flur aus-
gewahlte Spaltbreiten, die ganzen Vielfachen des Partikeldurchmessers entspre-
chen, sind.

Ein Einzelpartikel ist gemaB dieser Betrachtung mindestens 15,4° vor oder hinter
dem dazugehoérigen Filterkugel-Kontaktpunkt aufzufinden, und nicht an genau der
gleichen Winkelposition. Mit dieser Information kann man die beobachteten Un-
terschiede der Lage der Maxima gut nachvollziehen: viele der Partikel werden im
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Spaltbreite [N« dp| | Distanz [um| | Winkeldifferenz [Grad|
1 36,4 15,4
2 51,0 21,8
3 61,9 26,8
4 70,8 31,0

Tabelle 5.2: GroBe der Winkeldifferenzen zwischen Kontaktwinkel und Abschei-
dewinkel, sowie die Distanz zum Kontaktpunkt flir verschiedenen Spalt-
breiten.

Zwickel eingefangen und bleiben auf der stromungszugewandten Seite des Kon-
taktpunkts. Dies erklart das Abscheidemaximum bei ® = 150° (Experiment 1)
bzw. © = 155° (Experiment 2); allerdings nicht das bei ® = 30°, da hier die stro-
mungszugewandte Seite der Kugel-Kugel-Kontakte im Mittel bei etwa © = 45°+15° =
60° liegt; an dieser Stelle ist jedoch kein Partikelmaximum zu beobachten. Hier
kann eine Beobachtung weiterhelfen, die bei der numerischen Simulation von Stro-
mungen in Kugelschuttungen gemacht wurde [80]. In einer durch Mikrotomo-
graphie gewonnenen Kugelpackungsgeometrie wurden von Li et al. sogenannte
lattice-Boltzmann-Simulationen durchgefiihrt, um das Strémungsfeld und den Par-
tikeltransport in einer Kugelschittung zu untersuchen. Dabei wurden Gebiete mit
negativen z-Komponenten der Geschwindigkeit beobachtet, die sich lberwiegend
in der Nahe von Partikel-Partikel-Kontaktpunkten befanden. In einer weiterfiihren-
den Auswertung der Partikelbewegung in diesem errechneten Stromungsfeld wurde
ferner festgestellt, dass die Aufenthaltsdauer im Filter von Partikeln, die in solche
backward flow zones gelangen, deutlich erhéht ist. Mdoglicherweise kdnnten die
sich in Gegenstromrichtung bewegenden Partikel auf der lee-Seite eines Zwickels
abgeschieden werden. Diese Betrachtungsweise deckt sich mit den in der vorliegen-
den Arbeit gemachten Untersuchungen.

5.7 Einfluss der PartikelgréBe und -form

In Abbildung 5.19 wurde die Winkelverteilung aller Partikelabscheidungen vorge-
stellt, unabhangig von deren geometrischen Eigenschaften. Tatsachlich ist es so,
dass man fur verschiedenartige Ablagerungen eine Tendenz zu unterschiedlichem
Ablagerungsverhalten beobachten kann. In Abbildung 5.24 ist die Winkelverteilung
von kleinen, flachigen Partikelablagerungen (Zirkularitat > 2, Volumen < 150 Voxel)
aus Experiment 2 dargestellt. Man sieht zwei ausgepragte Maxima, die bei Kontakt-
winkeln von etwa © = 30° und © = 155° auftreten. Man kann dies so interpretieren,
dass nur flachenhafte, kleinere Anlagerungen in der Néahe von Kontaktpunkten
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Abbildung 5.24: Verteilung der Kontaktwinkel von kleinen, flachigen Partikelab-
lagerungen (Zirkularitat > 2, Volumen < 150 Voxel) aus Experi-
ment 2. Die Verteilung zeigt zwei ausgepragte Maxima, die mit
der Winkellage der Maxima in Winkelverteilung aller Partikel (siehe
Abbildung 5.19) zusammenfallen.
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Abbildung 5.25: Verteilung der Kontaktwinkel von groBen, runden Partikel-
ablagerungen (Zirkularitat < 2, Volumen > 150 Voxel) aus Expe-
riment 2. Das breite Maximum der Winkelverteilung befindet sich
bei etwa © = 90°.
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abgeschieden werden, da nur diese in der Lage sind, sich dem Kontaktpunkt aus-
reichend zu nahern. In Abbildung 5.25 ist im Gegensatz dazu die Winkelverteilung
von groBen, runden Partikelablagerungen (Zirkularitat < 2, Volumen > 150 Voxel)
dargestellt, hier beobachtet man eine voéllig andere Winkelverteilung. Das brei-
te Maximum befindet sich in diesem Fall bei ca. © = 90°. Dies deutet darauf
hin, dass flr groBe, runde Partikelabscheidungen, beispielsweise Agglomerate, die
Ablagerung Uberwiegend in der Mitte der Porenrdume stattfindet, also fern von
Kugel-Kugel-Kontaktpunkten. Die hier fir Experiment 2 dargestellten Unterschiede
des Ablagerungswinkels flr verschiedene Partikel gelten analog flr die Partikelclus-
ter in Experiment 1.

5.8 Vergleich mit Simulationen

Im Rahmen des Graduiertenkollegs PoreNet der Deutschen Forschungsgemein-
schaft (DFG) wurden von einem Kooperationspartner (Dr. Norbert Riefler, Institut
fur Werkstofftechnik der Universitat Bremen) numerische Simulationen zum Par-
tikeltransport in einem Tiefenfilter durchgefiihrt. Dabei wurden mit einem kom-
merziell erhaltlichen Softwarepaket (Gambit/Fluent, ANSYS Corp.) die Trajektorien
von Partikeln im Strémungsfeld in einer zufdlligen Kugelpackung ausgewertet. Die
Ergebnisse dieser Simulation sollen in diesem Abschnitt mit den experimentellen
Ergebnissen der vorliegenden Arbeit verglichen werden.

Der erste Schritt bei dieser Simulation ist die Erzeugung einer zufalligen Schittung
gleichgroBer Kugeln, die das Filterbett darstellt. Die Schittung besteht aus insge-
samt 248 Kugeln mit einem Durchmesser von dx = (275 + 25)um in einem Zylinder
mit einem Innendurchmesser von 1,77 mm. Die Gesamtléange der Schittung betragt
I =2 mm bei einer Schittungsporositat von ¢ = 0,43. Die Geometrie der Schittung
wurde mit dem Algorithmus von Jodrey und Torey [81] erzeugt.

Mit einem 3D Mesher (Gambit) wird diese abstrakte Geometrie nun diskretisiert,
so dass im Porenraum der Packung die Stromungssimulation durchgefiihrt werden
kann. Nun wird unter Berlicksichtigung der Parameter des Filtrationsexperimentes
das Stromungsfeld berechnet. Aus diesem Vektorfeld werden nun die Trajekto-
rien fir sehr viele (N > 500) Einzelpartikel berechnet, die an zufalligen Stellen des
Filtereinlaufs gestartet werden. Dabei besteht die Mdéglichkeit, dass sich ein Par-
tikel auf einer Trajektorie bewegt, auf der es liberhaupt nicht mit einer Kugelober-
fldche in Berihrung kommt. Diese durchlaufenden Partikel stellen einen vergleichs-
weise hohen Anteil an den gesamten betrachteten Partikeln dar; bei einer Schuit-
tungsporositat von ¢ = 0,43 sind es in dieser Schuttung immerhin 47,2%. Dies
kann jedoch damit begrindet werden, dass eine nur sehr kurze Packung simuliert
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werden kann. In der Praxis ware die Filterlange und somit die Einfangwahrschein-
lichkeit deutlich héher. Wenn ein Partikel sich durch den Filter bewegt, kann es
jedoch auch dazu kommen, dass es mit der Oberflache einer Filterkugel kollidiert.
Im strengen Sinne bedeutet dies, dass die Trajektorie des Partikels der Schit-
tungskugel mindestens bis auf einen Abstand von A = rp =: 5um nahekommt.
Ist ein Partikel nahe genug an der Filteroberflache, entscheidet die Kraftebilanz
aus anziehenden und abstoBenden Kraften, ob es zu einer Anlagerung des Par-
tikels oder zum Weitertransport des Partikels kommt. In der betrachteten Simu-
lation wurden fir diese Abschatzung die van-der-Waals-Kraft mit den durch das
Stromungsfeld erzeugten Scherkraften bilanziert. Als Ergebnis kann man eine -
winkelabhangige - Wahrscheinlichkeit angeben, mit der ein Partikel abgeschieden
wird. Als Produkt dieser Wahrscheinlichkeit und der winkelabhangigen Kollision-
swahrscheinlichkeit erhdlt man die relative Abscheidefunktion. Diese Verteilung
ist in Abbildung 5.26 zusammen mit den experimentellen Daten der winkelab-
hangigen Abscheidung von Experiment 1 dargestellt. In Abbildung 5.27 wurden
die Simulationsergebnisse ausschlieBlich mit Partikeln verglichen, die eine flache
Form besitzen (Zirkularitat > 2). Durch diese Eingrenzung kann man annehmen,
dass die betrachteten Abscheidungen durch Monolayer-artige Einzelpartikelabschei-
dungen erzeugt werden kénnen. Diese Annahme ist im Einklang mit der in der
Simulation betrachteten Einzelpartikelabscheidung, die den Aufbau ausgedehnter
Abscheidungen ausschlieBt. Beim Vergleich von Simulation und Experiment sieht
man, dass sich eine ahnliche Winkelverteilung flir die experimentell ermittelten
Daten und die simulierte Partikelabscheidung ergibt. Man beobachtet eine starke
Betonung der sudlichen, strémungszugewandten Hemisphare, d.h. des Bereichs
fir ® = 90°...180°. Das Maximum der simulierten Abscheidungen liegt dabei bei
© = 140°, das Maximum der experimentellen Abscheidungen bei ® = 150°. Wahrend
bei den Simulationen flir Winkel ® < 90° fast keine Abscheidungen beobachtet
werden, gibt es aber bei den experimentellen Abscheidungen erhebliche Beitrage
auch auf der nordlichen Hemisphare, insbesondere flir Partikel ohne Zirkularitats-
beschrankung.
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Abbildung 5.26: Vergleich der Winkelverteilungen aller Abscheidungen (vorliegende
Arbeit) mit Simulationsergebnissen von Norbert Riefler [82].
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Abbildung 5.27: Vergleich der Winkelverteilungen flachenhafter Abscheidungen
(vorliegende Arbeit) mit Simulationsergebnissen von Norbert
Riefler [82].
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6 Zusammenfassung und Ausblick

Kolloidabscheidungen in zufédlligen Packungen monomodaler Glaskugeln kédnnen mit
Hilfe von differentieller Synchrotron-Réntgentomographie sichtbar gemacht wer-
den. Wendet man Methoden der Bildverarbeitung auf die entstandenen Tomo-
gramme an, so kann man die Ablagerungsorte hinsichtlich ihrer axialen und radialen
Position, ihrer GréBe und Form, sowie ihrer Winkelposition an einem Einzelkollek-
tor charakterisieren. Hierbei beobachtet man einen starken Einfluss der lokalen
Gegebenheiten in der Kugelpackung sowie einige durch abstoBende Wechselwirkung
zwischen Partikeln und Filterkugeln herriihrende Charakteristika. Die wichtigsten
Beobachtungen sollen an dieser Stelle nhochmals zusammengefasst und kommen-
tiert werden.

1. Nichtmonotones axiales Ablagerungsprofil

Betrachtet man die Konzentration der Partikel als Funktion der Filterlauflénge,
beobachtet man flr das untersuchte Filtersegment ein nichtmonotones Ab-
scheidungsverhalten mit lokalem Maximum. Das bedeutet, dass die Menge
der abgeschiedenen Partikel stark von der Position entlang der Filterlange ab-
hangt. Dies ist an sich keine ungewo6hnliche Beobachtung, da die Partikel von
einer Seite in den Filter eintreten und man somit auch bei anziehender Wech-
selwirkung ein exponentielles Abfallen mit der Filterlange erwarten wiirde. In
der Literatur wird von nichtmonotonen Verldufen bei abstoBender Wechsel-
wirkung berichtet; diese Daten stammen ebenfalls aus Réntgentomographie-
Experimenten. Eine mogliche Erklarung fur diese Beobachtung ware ein dy-
namischer Prozess von Partikelablésungen, der daflir sorgt, dass es ein wan-
derndes Ablagerungsmaximum gibt. Im Fall gréBerer Partikeleintragungen
in den Filter kann es dazu kommen, dass bereits abgeschiedenen Partikel-
haufchen kollabieren und weitertransportiert werden. Parallel dazu findet wei-
ter der Transport und die Abscheidung von Einzelpartikeln statt. Auf diese
Art kdnnte man ein Maximum in der Mitte des Filters erklaren: es kénnten
tiefer in den Filter vorgedrungene Abscheidungen sein, die aufgrund ihrer
GroBe keine endglltige Lage einnehmen sondern immer einer Wahrschein-
lichkeit unterliegen, weitertransportiert zu werden. Allerdings ist durch den
begrenzten Beobachtungsbereich im Experiment keine definitive Interpreta-
tion der gemessenen Konzentrationsprofile méglich.
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2. Starke radiale Abhangigkeit der Ablagerungen

Endliche Kugelschlittungen zeigen eine lokale Ordnung, wenn sie durch eine
unverschiebliche ebene oder gleichmaBig gekrimmte Wand begrenzt werden.
Diese Wandordnung drickt sich darin aus, dass die lokale PorengrdoBe in der
Nahe der Wande im Mittel gréBer ist als in der zufédlligen Schittung ohne Wand-
einfluss. Auch kommt es in Wandnahe - ungefahr in den ersten fiinf Kugella-
gen - zu starken Schwankungen der Porositat, wenn diese dazu entlang des
Umfangs konzentrischer Mittelpunktskreise integriert wird. Welche Rolle der
Wandeinfluss flr die Eigenschaften der gesamten Packung spielt, hangt von der
GréBe der Schuttung ab, genauer aus dem Verhaltnis von Innendurchmesser
der zylindrischen Zelle D; und dem Durchmesser der Schittungskugeln dx. Im
vorliegenden Fall ist dieses Verhaltnis ca. 22, so dass sowohl das Verhalten im
geordneten Bereich als auch im sogenannten bulk studiert werden kann. Die
raumlich begrenzte Packung geeigneter GréBe stellt somit fiir den Filtrations-
fall eine natlrliche Variation des Porenraumes dar, so dass an diesem dessen
Auswirkungen auf die Partikelabscheidung studiert werden kénnen. Die radi-
ale Auswertung der Partikel zeigt hier starke Konzentrationsunterschiede fur
verschiedene Radien. Es wird deutlich, dass Filterbereiche mit lokal gréBerer
Porendichte, wie es fir den gesamten Bereich in Wandndhe gegeben ist, auch
wesentlich besser als bulk-Bereiche mit Partikeln versorgt werden. Dass die
Abscheidung in den Wandbereichen so hoch ist, ist vermutlich ein Zusammen-
spiel aus hoher Anstrémung und geeignetem Ablagerungsmechanismus, der
auch bei den im Wandbereich im Mittel erhéhten Geschwindigkeiten flr sta-
tionare Ablagerungen sorgt.

3. Starke Winkelabhangigkeit der Abscheidung am Einzelkollektor
In der vorliegenden Arbeit konnte gezeigt werden, dass die Ablagerung von
Kolloiden an einem Einzelkollektor stark winkelabhangig ist. Dabei wird eine
Verteilung beobachtet, die in ihren Grundziigen eine sinusférmige Gestalt hat,
die der pro Winkel zur Verfligung stehenden Kugeloberflache entspricht. Diese
Sinusverteilung ist Uberlagert von einem starken Maximum der Abscheidung
bei © = 150° (Experiment 1) bzw. © = 155° (Experiment 2). Betrachtet man
die Verteilung der Kugel-Kugel-Kontakte, zeigt sich ein breites Maximum der
Kugelkontakte auf der sidlichen Hemisphare der Kugel bei ® = 135°. Es ist
somit naheliegend anzunehmen, dass sich die Partikel auf der strémungszuge-
wandten Seite des Kontaktpunktes ansammeln. Die Partikel gelangen auf-
grund ihrer raumlichen Ausdehnung aber nicht bis direkt an den Kontakt-
punkt, sondern treten weiter entfernt von diesem auf. Dadurch ergibt sich
eine Winkeldifferenz, basierend auf einer einfachen 2D-Geometrie abgeschatzt
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wurde. Die errechnete Winkeldifferenz betragt mindestens A® = 15° und
kdnnte somit eine Erklarung fur die Verschiebung der Winkelmaxima zwischen
Kontaktpunktverteilung und Partikelverteilung bieten. Zudem konnte flr die
vorgestellten Experimente gezeigt werden, dass die Verteilung der Kontakt-
winkel auch von den Eigenschaften der Partikelablagerungen (GréBe, Form)
abhangt. Dazu wurden aus der Menge aller Ablagerungen zwei Klassen naher
untersucht. Die Winkelverteilung von kleinen, flachen Ablagerungen weilt
Ahnlichkeiten mit der Verteilung der Kugel-Kugel-Kontakte auf. Dies spricht
daflir, dass sich an der trichterartigen Verjingung des Porenraumes in der
Nahe dieser Kontaktpunkte flache, oberflachennahe Abscheidungen bilden.
GroBBe, runde Ablagerungen hingegen treten fern von diesen Verjingungen
auf. Dies liegt vermutlich daran, dass sich diese aufgrund ihres Volumens nur
in groBen Porenraumen vorkommen kdénnen.

Die Ergebnisse dieser Arbeit besitzen aufgrund der nur eingeschrankt zur Verfligung
stehenden Messzeit am Synchrotron einen eher exemplarischen Charakter, zeigen
aber Wege auf, wie die Filtrationsforschung von der Bildgebung durch Réntgentomo-
graphie profitieren kann. Natlrlich gibt es an dieser Stelle Raum zur Verbesserung
bzw. das Bedirfnis nach einer VergréBerung des betrachteten Parameterraumes.
Die wichtigsten Vorschlage sind im Folgenden stichpunktartig zusammengefasst:

e Parameterstudien: Beim vorliegenden Experiment wurden zwei Experimen-
tkonfigurationen untersucht, die sehr ahnliche Ergebnisse liefern. Das liegt
vermutlich daran, dass bei der Variation der Strémungsgeschwindigkeiten zu
geringe Unterschiede eingestellt wurden. Dies ist damit begrindet, dass bei
der Experimentplanung nur Falle in betracht gezogen wurden, die mit groBer
Wahrscheinlichkeit eine ausreichend hohe Ablagerung zeigen wurden. Hier
ware eine starkere Variation der Leerrohrgeschwindigkeit und der insgesamt
filtrierten Suspension angezeigt. Wichtig erscheint auch die Variation der Sus-
pensionschemie, die in den betrachteten Ergebnissen konstant gehalten wurde.

e Anpassung fiir Rohrenstrahlung: Will man einen groBen Parameterraum
untersuchen, ist man beim vorliegenden Experiment gezwungen, die Bildge-
bung an eine Laboranlage anzupassen und Partikel zu verwenden, die weniger
kostenintensiv sind. Da in einer Laboranlage durch die Kegelgeometrie des
Rdntgenstrahls sehr starke VergréBerungen madglich sind, ist unter Umstan-
den die Untersuchung von Kolloiden mdglich, ohne eine differentielle Technik
zu bemuhen.

o zeitliche Auflésung: Ein wesentlicher Aspekt der Filtration wird von den
beschriebenen Experimenten nicht abgedeckt: die zeitabhdngige Entwicklung
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der Abscheidung ist hier véllig unbekannt. Daher ware eine Serie von To-
mogrammen ideal, um zu studieren, wie sich die Partikelanlagerung mit der
Zeit entwickelt. Beispielsweise kdnnte man untersuchen, in welcher Art und
Weise die Abtragung von bereits abgeschiedenen Partikeln erfolgt oder welche
Auswirkungen das Zusetzen des Filters mit Partikeln auf den Ablagerungsort
weitere Partikel hat. Aus dem dynamischen Verhalten des Filters, und ins-
besondere den zeitlich veranderten Abscheideorten, konnte man dann konkrete
Rickschlisse auf eine optimale Filtergeometrie ziehen.
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7 Anhang

Quellcode 1: Matlab Quellcode zur Bestimmung von Partikel-Kugel-Kontakten

kugeln=load( "kugeln.dat’);
partikel=load( 'partikel.dat’);

kugeln_dim=size (kugeln);
partikel_dim=size(partikel);

kugeln_vol=kugeln(:,11);
kugeln_rad=nthroot(kugeln_vol*3/(4*pi),3);
kugeln_x=kugeln(:,2);
kugeln_y=kugeln(:,3);
kugeln_z=kugeln(:,4);

zuordnung=[];
schwellwert=10;

for partikel_iterator = 1:partikel_dim(1)

partikel_x=partikel(partikel_iterator,2);
partikel_y=partikel(partikel_iterator,3);
partikel_z=partikel(partikel_iterator ,4);

partikel_pos_rad=sqrt((partikel(partikel_iterator,2)-587).~"2+(partikel(
partikel_iterator,3)-572).72);
partikel_vol=partikel(partikel_iterator,5);
partikel_circ=((partikel(partikel_iterator,15))~(3/2))/(6*sqrt(pi)*
partikel(partikel_iterator,5));
partikel_rad=nthroot(partikel_vol*3/(4*pi),3);

distanz=sqrt(power(kugeln_x—partikel_x,2)+power(kugeln_y—partikel_y
,2)+power(kugeln_z—partikel_z,2));

durchdringung=distanz—kugeln_rad—partikel_rad-schwellwert;

kontakte=find (durchdringung<0.0);
kontakte_dim=size(kontakte);

for kontakte_iterator = 1l:kontakte_dim(1)
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end

end

kugel_id=kontakte(kontakte_iterator);

achsabstand=sqrt(power(partikel_x—kugeln_x(kugel_id),2)+power(
partikel_y—kugeln_y(kugel_id),2));

hoehenunterschied=partikel_z—kugeln_z(kugel_id);

if hoehenunterschied > 0
winkel=atand(achsabstand/hoehenunterschied);

elseif hoehenunterschied < 0
winkel=180+atand(achsabstand/hoehenunterschied);

else
winkel=0;
end

zuordnung=[zuordnung;[ partikel(partikel_iterator,1),kugeln(kugel_id
,1),distanz(kugel_id),durchdringung(kugel_id)],winkel,
partikel_pos_rad, partikel_vol, partikel_circ, partikel_z];

dimwrite( 'ergebnis. txt’,zuordnung, '\t ");
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