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Dieses Kapitel setzt sich mit dem Verhalten des Fluids auseinander, das als eine Losung
makromolekularer Bestandteile in der hochbelasteten Dichtzone von RWDR betrachtet
wird. Ziel ist es, die komplexen Vorgidnge innerhalb des Fluids unter Beriicksichtigung der
geringen Abmessungen des Fluidfilmes und der hohen Scherraten mit und ohne Beachtung
eines wirkenden Scherratengradienten zu veranschaulichen. Wesentliche Aspekte bei
dieser Betrachtung sind das viskoelastische Verhalten und die Funktion des Fluidaustau-
sches bzw. allgemeiner formuliert, die Querbewegungen von Fluid in der Dichtzone, zu
der auch das Fordervermogen eines RWDR zéhlt. Es werden Mdglichkeiten aufgezeigt, die

Reibung zu reduzieren, ohne die Dichtfahigkeit des Systems zu beeintridchtigen.

Einfiihrend soll das Geschwindigkeitsverhéltnis von Umfangs- zu Axialgeschwindigkeit
des stromenden Fluids abgeschédtzt werden. Es wird eine iibliche Umfangsgeschwindigkeit
von u = 10 m/s angenommen. Die mittlere Axialgeschwindigkeit v, ldsst sich aus einem
Forderwert V/ bestimmen, der angibt, wie lange ein RWDR bendtigt, um eine bestimmte
Menge Fluid von der Bodenseite zur Stirnseite zu fordern. Ein typischer versuchstechni-
scher Forderwert ist 1 ul/s [WIE99b]. Bei Beriicksichtigung einer mittleren Fluidfilmdicke
h von 1 pm und Wellendurchmesser von 80 mm, ergibt sich eine axiale Fluidgeschwindig-
keit von v, =4 mm/s, folglich ein Verhiltnis von v,/ v,=1/2.500. Fiir einen Fordervor-
gang bedeutet dies, dass ein Fluidelement auf der Bodenseite, dort wo es zugegeben wird,
auf einer Kreisbahn beschleunigt wird und sich auf einer schraubenartigen Umlaufbahn
wihrend des Fordervorganges in und durch die Dichtzone bewegt. Bei einer angenomme-
nen Dichtzonenbreite von 0,15 mm bendtigt ein Fluidelement 0,038 s beziehungsweise
entspricht dies 1,5 Umdrehungen der Welle. Die Ablenkung in axialer Richtung ist sehr
gering und dies gilt ebenso fiir die wirkenden viskosen Kréfte in dieser Richtung. Analog
gilt dies ebenso fiir die Belastung des Fluids in der Dichtzone. Die durch die Drehbewe-
gung verursachte Schubbeanspruchung in Umfangsrichtung ist um ein Vielfaches grofer,
als auftretende Belastungen durch Fluidbewegungen in axialer Richtung. Dennoch sind
selbst kleine Fluidbewegungen in axialer Richtung von Bedeutung, da sie iiber Leckage
bzw. die Dichtfahigkeit entscheiden.
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7 Fluidverhalten

7.1 Fluid und FlieRverhalten

Im Folgenden wird die Einordnung des Fluids und der Stromungsform mit den spezifi-

schen Auspragungen vorgenommen.

7.1.1 Deformation und FlielRen

In Bild 71 ist die Gesamtheit der moglichen FlieBzustédnde dargestellt: vom rein elastischen
idealen Festkorper zum rein viskosen idealen Fluid. Durch Einwirken einer mechanischen
Kraft erfahren die Stoffe eine Verdnderung ihrer Gestalt oder GroBe, eine Deformation.
Eine kontinuierliche Deformation wird als FlieBen bezeichnet. Aus dem Bild wird
ersichtlich, dass die Vorstellung eines rein viskosen Fluids eine Idealvorstellung ist. Sie ist
gleichbedeutend mit der Aussage, dass die Elastizitdt Null ist, dass bedeutet, es kann sich
bei Deformation keine Spannung im Material aufbauen. Folglich geht die Relaxationszeit
gegen Null. Analog dazu besitzt ein idealer Festkorper eine unendliche Relaxationszeit, da

eine konstante aufgebrachte Last, die im Korper eine Spannung verursacht nicht abgebaut

wird.
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Bild 71: Fliefizustdinde vom idealen Festkorper zum idealen Fluid nach [LNK71]

Der Bereich der Fliissigkeit ist in Bild 71 hervorgehoben. Ist die Fliissigkeit nicht ideal,
also nicht rein viskos, so besitzt sie endliche Relaxationszeiten. Diese konnen im wesentli-
chen zwei Urspriingen zugeordnet werden: intra- und intermolekularer Art. Intermolekula-
re Relaxationszeiten (Verschlaufungen von Molekiilketten) sind um Ordnungen grofer als
die molekiilinternen Relaxationszeiten (Segmentdrehungen z. B. C-C-Bindung). Fliissig-
keiten, die endliche Relaxationszeiten besitzen, weisen viskoses und gleichzeitig ein
elastisches FlieBverhalten auf, welches vom Newtonschen Verhalten (Viskositdt ist

Proportionalitétsfaktor zwischen Scherrate und Schubspannung) abweicht.

In Bild 72 ist die verallgemeinerte FlieBkurve fiir ein reales Fluid dargestellt. Der Schub-
spannungsverlauf durch die vier dargestellten Bereiche mit zunehmender Scherrate kann
fiir alle Fluide angenommen werden. Allerdings konnen die einzelnen Bereiche bei sehr
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unterschiedlichen Scherraten erreicht werden, und die Ausdehnung der Bereiche kann
ebenfalls variieren. Bei einem niederviskosen Ol ist es versuchstechnisch bis heute nicht
moglich die einzelnen Bereiche zu durchfahren, da sehr hohe Scherraten nétig sind, um
tiberhaupt in den strukturviskosen Bereich vorzudringen. Hingegen ist dies bei einer
Polymerlosung bzw. -schmelze vergleichbar leicht zu erreichen. Die einzelnen Bereiche
unterscheiden sich in der Abhidngigkeit der Viskositidt von der Scherrate, die nur in den
beiden Newtonschen Bereichen unabhingig von der Scherrate ist. Im strukturviskosen
Bereich erfahrt das Fluid durch die Scherung eine innere geordnete Strukturanpassung, die
eine unterproportionale Zunahme der Schubspannungen hervorruft. Fiir ein Mehrbereichs-
0l kann die Viskositdt bei einer Erh6hung der Scherrate deutlich sinken. Untersuchungen
von Rozeanu und Maayan zeigen einen 17,5%igen Abfall der Viskositét bei einer Scherra-
tenerh6hung von 5.000 1/s auf 38.000 1/s bei 40°C Versuchstemperatur [ROZ87]. Ist diese
Strukturierung abgeschlossen, geht der Schubspannungsverlauf in den 2. Newtonschen
Bereich tliber. Weitere Steigerungen der Scherrate bringen das Fluid in die Dilatanz. Hier
steigt die Viskositét stark an und die Belastungen des Fluids kénnen so grofl werden, dass

molekulare Strukturen zerstort werden.

1 /
2. Newtonscher Bereich /
Schub- |
spannung Strukturviskoser
Bereich Dilatanter Bereich

/ 1. Newtonscher Bereich

Scherrate
Bild 72:  Verallgemeinerte FliefSkurve nach [LNK71]

Analog zu Bild 72 ist die vorgestellte allgemeine Reibungskurve (Bild 54, Abschnitt 5.7.1)
zu betrachten, die ebenso einen Newtonschen und einen strukturviskosen Bereich enthilt,
um das Reibungsverhalten der RWDR zu beschreiben. In den Bereichen hoherer Scherra-
ten stellen sich Unterschiede in den Kurven ein, da beim RWDR-Reibverhalten die

Diinnschichtreibung Berlicksichtigung findet.
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7.1.2 Stromungsgeometrie

In Bild 73 ist eine RWDR/Wellen-Anordnung im Querschnitt dargestellt. Eine exakte
Beschreibung der Geometrie von RWDR- und Wellenoberfliche wire nur mit einem
komplexen VerschleiBmodell moglich, da die reibenden Oberfldchen dauerhaften Verénde-
rungen ausgesetzt sind. Deshalb wird an dieser Stelle fiir die Betrachtung des Fluidverhal-

tens in der Dichtzone von einer idealisierten, vereinfachten Geometrie ausgegangen, die

sich aus drei Zonen zusammensetzt (Bild 74).

Bild 73:  Grofenvergleich von Wellendurchmesser und Fluidfilmdicke und idealisierte
Betriebsbedingungen durch exakten Rundlauf und gleichmdpfige Temperatur

stirnseitige bodenseitige
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Bild 74: Vereinfachte Stromungsgeometrie

Im inneren Bereich der dargestellten Spaltgeometrie mit konstanter Scherrate bildet sich
unter diesen Annahmen eine laminare Couette-Stromung® aus. Wird ferner beriicksichtigt,

dass der Wellendurchmesser um ca. vier Gro3enordnungen iiber der Fluidfilmdicke liegt,

¥ Schichtenstromung in Umfangsrichtung in einem Spalt zwischen koaxial angeordnetem Zylinder und

Hohlzylinder, die relativ zueinander rotieren.
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kann die Couette-Stromung zwecks einer einfacheren Betrachtung in eine ebene Schich-
tenstromung iiberfiihrt werden. Das Verhalten dieser ebenen Stromung wird von Hentschel
[HNT87] durch das Papierstapelmodell veranschaulicht (Bild 75).

Druck

P
ey
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Bild 75:  Papierstapelmodell nach [HNTS87]

Weitere Annahmen sind, eine konstante Drehzahl der Welle, keine statische und dynami-
sche Exzentrizitét (Bild 73).

Tabelle 14: Abschdtzung der Reynolds-Zahl fiir die Stromung in der Dichtzone

Fluidgeschwindigkeit u=1-25m/s

Fluidfilmdicke h=1pum

Dynamische Viskositat n=0,01Pas (Jpz=100°C)
Dichte des Fluids p = 800 kg/m°

Eine Abschidtzung der Reynolds-Zahl, die den Reibungseinfluss des Fluids beschreibt,
welche ein Mal} fiir die Stromungsform (turbulent/laminar) darstellt, ergibt mit den
Parametern aus Tabelle 14 folgende Werte: R, ;s = 0,08 bzw. R, 25 = 2. Beide Reynolds-
Zahlen liegen um mehr als Faktor 10° unter der Grenze zur Turbulenz von R.> 2300 und

es wird fiir die folgenden Betrachtungen von einer laminaren Stromung ausgegangen.

7.1.3 Dichtzonentemperaturverteilung

Aufgrund der kleinen gescherten Flédche, ist die Leistungsdichte in der Dichtzone sehr
hoch. Die Verlustleistung betrégt fiir einen handelsiiblichen RWDR mit 80 mm Durchmes-
ser bei einer Wellendrehzahl von 3000 1/min ca. 150 W. Das ergibt bei einer Dichtzonen-

breite von 0,3 mm eine Leistungsdichte von 2 W/mm® (im Vergleich: Leistungsdichte
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einer Herdplatte betrdgt durchschnittlich 0,05 W/mm?). Der Wairmeeintrag erfolgt in dem
schmalen Bereich der Dichtzone (0,3 mm). Wird ferner beriicksichtigt, dass die Wérmeleit-
fahigkeit des Elastomers um das 500fache geringer ist (Abschnitt 6.3) als die der Metall-
welle, folgt daraus, dass fast die gesamte Verlustleistung iiber die Welle abgefiihrt wird
und die Welle somit einen sehr geringen Temperaturgradienten aufweist. Aus diesen
Angaben wird geschlossen, dass es keine signifikanten Temperaturunterschiede in der sehr
schmalen Dichtzone gibt (Bild 73). Fiir alle weiteren Betrachtungen wird von einer

gleichméfigen Temperatur ausgegangen.

7.1.4 Verhalten von viskoelastischen Fluiden in einer Schichtenstromung

Wie sich die Viskoelastizitit in verschiedenen Stromungsformen &duflern kann, ist in
Tabelle 15 illustriert.

Tabelle 15: Auswirkungen der Viskoelastizitdt bei unterschiedlichen Strémungsformen

Effekt Stromungsgeometrie

Der Weissenberg Effekt bezeichnet die Ausbildung einer erho- :

benen freien Oberflache, wenn ein dinner Stab in einer visko- _//-Zf_\
elastischen Flussigkeit rotiert. Es bilden sich Zug-Ring- | ———__| ! +« P
spannungen im Fluid aus, die der Zentripetalkraft entgegenwir- kq)
ken und sich um den Stab zusammenziehen. Die Ringspannung | 1

setzt sich mageblich aus der 1. Normalspannungsdifferenz
zusammen.

[BHM81]

Strangaufweitung tritt bei dem Austritt einer viskoelastischen "l S |

Flussigkeit aus einer Duse auf. Der pl6tzliche Wegfall der

Wandschubspannungen, welche einen inneren Spannungszu-
stand in der Flissigkeit hervorrufen, hat die ,Zwiebelbildung” zur :Ei:l
Folge. Bei hohen Austrittsgeschwindigkeiten erfolgt eine Abl6- :
sung der ,Zwiebel“ vom Dulsenaustritt (,Fluid mit Gedachtnis®) [BHM81]

Radiale Druckverteilung Kegel/Platte-Anordnung. Der Druck
nimmt mit abnehmendem Radius stetig zu. Die Scherrate ist im
gesamten Bereich konstant.

MVZ63]
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Radiale Druckverteilung Platte/Platte-Anordnung. Die
Scherrate ist eine Funktion des Radius und nimmt linear mit ihm
zu. Die qualitative Druckverteilung ist mit der Kegel/Platte-
Anordnung vergleichbar.

[MVZ63]
FREE
Beim Open Channel Flow flielt eine viskoelastische Flissigkeit X
einen geneigten offenen halbkreisférmigen Kanal hinunter und
es bildet sich eine gekrimmte freie Oberflache aus, die im TUEE
Zusammenhang mit der Oberflachenspannung des Fluids ein 7
Mal fir die 2. Normalspannungsdifferenz darstellt. :

Ahnlich dem Weissenberg Effekt konnen Quelleffekte durch
Sekundarstromungen im Fluid entstehen; in nebenstehender
Darstellung beispielhaft hervorgerufen durch eine rotierende
Scheibe am Boden des Gefalles.

[KEES0]

[BHM81]

Der Couette-Apparat von Markovitz erzeugt in der inneren
rotierenden Roéhre einen héheren Druck, als in dem Fluid
zwischen den beiden Réhren. Dies wird durch den héheren
Fluidstand in der Innenréhre angezeigt, die unter der
Fluidoberflache eine Bohrung aufweist.

.“__

nach [MVZ63]

L

X -p

Fliefrichtung: x - Richtung
Scherrichtung: ¥ - Richtung
Indifferente Querrichtung:  z - Richtung

Newtonsches Fluid

//

T—— T—

Nicht Newtonsches Fluid

Bild 76: Normalspannungszustand eines Fluidelementes (Newtonsches und nicht

Newtonsches Fluid)
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Durch die elastischen Spannungen im Fluid werden neue freie Oberflichen gebildet
beziehungsweise entstehen in geschlossenen Geometrien verdnderte Druckverldufe. Um
diesen neuen Spannungszustand an einem Fluidelement zu beschreiben, werden zu den
bisherigen GroBen von Druck- und Schubspannung noch weitere Normalspannungen

hinzugefiigt.

In Bild 76 ist ein Normalspannungszustand zweier Fluidelemente fiir ein Newtonsches und
ein nicht Newtonsches Fluid dargestellt. Die Normalspannungen konnen wie bei einem
Festkorper in ihren Raumrichtungen unterschiedlich sein. Um diese Eigenschaft viskoe-
lastischer Fluide zu beschreiben, werden die beiden Normalspannungsdifferenzen definiert.
Die Differenzen werden gebildet, um den Druck aus der Betrachtung zu 16sen, der auf alle
Flachen gleichermallen wirkt.

N =0, -0 und

»y N2 = ayy - Jzz

In Bild 77 sind die Verldufe gemessener Normalspannungsdifferenzen fiir eine reale
Losung dargestellt (10,5% Polyisobutylen (PIB) in Dekalin). An diesem Spannungsdia-
gramm ist hervorzuheben, dass die Normalspannungsdifferenzen durchaus héhere Werte
als die Schubspannung annehmen konnen und dass die negative 2. Normalspannungs-

differenz in der Grofenordnung von 10-20% der 1. Normalspannungsdifferenz liegt.
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Der Verlauf der Normalspannungsdifferenzen {iber die Scherrate kann mit einer quadrati-
schen Funktion angenédhert werden. Zusétzlich werden zwei Normalspannungskoeftizien-
ten V; eingefiihrt, welche die Scherraten-, Druck- und Temperaturabhiangigkeit der

auftretenden Spannungen beriicksichtigen.
. .2 . u )
N, =V, 9, p)y =vi<y,z9,p)(zj Fi2

Dass Normalspannungsdifferenzen fiir hoherviskose Medien Werte bis in den MPa-
Bereich annehmen konnen, ist von Gottfert und Moos [GFT89] durch Scherversuche mit
Scherraten bis 10* 1/s fiir unvernetzten Kautschuk gezeigt. Dies sind GréBenordnungen
von Normalspannungen, die den Werten der radialen Anpressung der RWDR auf die
Wellenoberflidche entsprechen, aber die Scherraten in den durchgefiihrten Versuchen von

Gottfert und Moos liegen um mehrere Potenzen unter RWDR-iiblichen Scherraten.

Fiir den Einsatz von viskoelastischen Fluiden ist es von Wichtigkeit zu wissen, wo sich der
Ubergang von einem Newtonschen zu einem nicht Newtonschen Verhalten befindet bzw.
wie viele polymere Bestandteile ein Fluid enthalten muss, damit Normalspannungsdiffe-
renzen auftreten. Gampert et al. haben das Normalspannungsverhalten von hoch verdiinn-
ten Polymerldsungen in einem Kegel/Platte-Rheometer untersucht [GPT96]. Die unter-
suchten Losungen (Wasser mit Polyacrylamid (PAA)) weisen bereits bei einer Konzentra-
tion von nur 500 ppm eine Abweichung vom Newtonschen Verhalten auf. 500 ppm
entsprechen 0,05 Vol.-% und bei einer Dichte von 1 g/em’ fiir das PAA ergibt sich ebenso
ein Anteil von 0,05 Gew.-%. Die Additivierung von handelsiiblichen Mehrbereichsélen
mit makromolekularen Bestandteilen wie Viskositdtsindexverbesserern liegt liber diesem
Anteil von 0,05 Gew.-%. Ubliche Additivierungsmengen liegen im Bereich von 1-
30 Gew.-% [CHR92, KOO92]. Bei ausreichend hohen Scherraten muss deshalb von
strukturviskosem Verhalten bei additivierten Olen ausgegangen werden.

Ebenso, wie hochverdiinnte Polymerlosungen kdnnen reine Basisole ein nicht Newton-
sches Fluidverhalten aufzeigen. Bair hat hoher viskose Grunddle auf Polyalphaolefin-Basis
untersucht und ein strukturviskoses Verhalten festgestellt [BAR9S8]. Er fiihrt dies auf die
Ausrichtung der Grunddl-Molekiilketten zuriick, die deutlich kiirzer sind als Polymerket-
ten. Dies ist ein Hinweis darauf, dass bei ausreichend hohen Scherraten, wie sie in der
Dichtzone von RWDR herrschen, auch kiirzere Molekiile eine Ausrichtung erfahren

konnen und ein viskoelastisches Verhalten annehmen.

111



7 Fluidverhalten

7.2  Versuchsfluide als kolloid-disperse Losung makromolekularer
Bestandteile

In Abschnitt 5.1 ist die Grofe makromolekularer Bestandteile von Schmierstoffen
abgeschitzt und es ergeben sich Werte von 18-27 nm fiir die Molekiildurchmesser und die
Fluidfilmdicken liegen ebenfalls unter 140 nm fiir die zu Grunde gelegten Versuchswerte.
In Bild 78 sind die zugehdrigen Gréfenordnungen von der Kontinuum-Mechanik bis zur
Molekular-Dynamik dargestellt. In dem Bereich dazwischen, der sich iiber 6 Gréfenord-
nungen erstreckt, liegt das Gebiet der Mikro-Rheometrie. Die Mikro-Rheometrie ist
dadurch gekennzeichnet, dass die Lidngen der Molekiile in vergleichbarer Grofle mit den
Abmessungen der Stromung liegen (z. B. Fluidfilmdicke) [BRI99b]. Die Betrachtungswei-
se des Verhaltens der makromolekularen Bestandteile erfolgt daher aus der Sichtweise der
Mikro-Rheometrie.

Molekular- Kontinuum-
Dynamik Mechanik
Langenskala log [m]

T e T

10 10°

/ Mikro-Rheometrie /

Bild 78:  Der Bereich der Mikro-Rheometrie zwischen der Molekular-Dynamik und der
Kontinuum-Mechanik nach [BRI99b]

Additivierte Schmierfluide sind auf molekularer Ebene sehr komplex, da sie aus vielen
unterschiedlichen Stoffen bestehen, die sich in der elementaren Zusammensetzung,
Polaritdt und GroBe unterscheiden. Um die Aussagefdhigkeit iiber das Verhalten von
makromolekularen Bestandteilen in der Dichtzone von RWDR zu erhéhen, kommen
deshalb Versuchsfluide zum Einsatz, die aus einem unadditivierten Basisél und einer
einzigen Additivkomponente bestehen. Die Versuchsfluide sind in Abschnitt 4.4.1 mit
ihren Viskositits/Temperatur-Kurven vorgestellt.

Die polymeren Bestandteile liegen in geloster Form im Basis6l vor. Durch Viskositdtsmes-
sungen kann die intrinsische Viskositit und daraus das eingenommene Volumen eines
Makromolekiils ermittelt werden (Abschnitt 5.1). Die Molekiillingen liegen zwischen
0,048 und 0,190 um fiir die zugehorigen Molekulargewichte von 35.000 g/mol bzw.
140.000 g/mol. Dieser GroBenwert ist eher theoretisch, da die Molekiile in einer Losung in

threr Vorzugsgestalt, der Knduelform, vorliegen. Die Durchmesser der Knduel ergeben
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sich respektive zu 18 und 27 nm, per Losungsdefinition ist dies kein molekular-disperses
System, sondern eine kolloid-disperse Losung, da die Bestandteile > 10 m sind (Definiti-
on von Losungen nach [RMP95]).

Einen groBen Einfluss auf das Verhalten
von Fluiden besitzen Verschlaufungen
zwischen den makromolekularen Bestand-
teilen. Diese Verschlaufungen zwischen
den Molekiilen konnen als temporire
Vernetzungspunkte, wie sie in Elastomeren

vorliegen, angesehen werden. Das elasti-

sche Verhalten wird durch die Existenz von

Verschlaufungen erhoht (VergroBerung der

Bild 79 Zunahme der Konzentration von Relaxationszeit). Ob Verschlaufungen in
makromolekularen Bestandteilen ~ einem Fluid vorliegen, hdngt mafBgeblich

und Uber lappung der Knduel bei  yon der GroBe der Makromolekiile und der
tiberschreiten der kritischen

« Pol k tration ab.
Konzentration ¢ [KULS6] olymerkonzentration &

Sherman et al. haben fiir Polystyrol ein
minimales Molekulargewicht fiir das Auftreten von Verschlaufungen von 18.000 g/1mol
festgestellt [SHE96]. Bei Polycarbonat kann dieses Molekulargewicht bei 5.000 g/mol
liegen [DOB95] und ist damit deutlich geringer. Tabor macht Angaben zu einer Kettenldn-
ge lber der sich das Verhalten von Fluiden aufgrund von existierenden Verschlaufungen
andert. Diese Kettenldnge wird mit 500 C-Atomen angegeben [TABS82]. Aus diesen drei
Angaben wird fiir die vorliegenden Untersuchungen gefolgert, dass im Basisol aufgrund
seines geringen Molekulargewichts von durchschnittlich 500 g/mol keine Verschlaufungen
vorliegen, wohl aber zwischen den Molekiilen des eingesetzten VI-Verbesserers mit einem
My = 140.000 g/mol.

Die weiteren bestimmenden Parameter fiir die Existenz von Verschlaufungen in Losungen
sind die Konzentration und die Ausdehnung der makromolekularen Bestandteile. Ein
anschauliches MaB hierfiir stellt der Knduelerfiillungsgrad ¢ dar. Dieser Wert bestimmt
sich aus dem Produkt der intrinsischen Viskositdt [1]] als MaB fiir das von einem Knéuel

eingenommene Volumen und der Konzentration ¢ der makromolekularen Substanz.

c=[n]c mit ¢ < 1 fir verdiinnte und ¢ > 6 konzentrierte Losungen

Zwischen den Grenzwerten fiir verdiinnte und konzentrierte Losungen befindet sich ein
Ubergangsbereich [MCP00]. Bild 79 stellt den Verlauf einer Konzentrationszunahme fiir

ein ruhendes Fluid anschaulich dar. Der skizzierte Zustand im oberen Bild stellt die
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theoretisch ideale Packung dar, welche in einem realen Fluid nicht auftritt, da die Tempe-
ratur iiber der absoluten Temperatur liegt. Im Ubergangsbereich treten partiell Verschlau-

fungen auf, wie sie bei hoheren Konzentrationen im gesamten Fluid vorkommen.

Tabelle 16: Knduelerfiillungsgrade der Versuchsfluide des Scherversuchs

(Basisol mit PAMA ;4)
Polymerkonzentration im Y 2 50 59 100 159
Basisol [Gew.-%] 5% o % %
Knauelerfiillungsgrad c 0,75 1,49 2,97 4,46

Die Knéauelerfiillungsgrade der eingesetzten Versuchsfluide sind in Tabelle 16 aufgelistet.
Alle Losungen befinden sich im Ubergangsbereich, wobei die 5%ige Losung nahe einer

verdiinnten Losung liegt und die 15%ige Losung zu einer konzentrierten tendiert.

Die intrinsische Viskositét gibt das beanspruchte Volumen von einem Gramm der geldsten
Substanz an. Befindet sich die Losung in Ruhe, so besitzen die Knéduel im Mittel eine
Kugelform, deren GroBe sich durch die Kohésionsenergiedichte der geldsten Bestandteile
bestimmt, die den inneren Zusammenhalt zwischen den Kettensegmenten des Makromole-
kiils beschreibt. Dieser Zustand entspricht gleichzeitig dem Entropiemaximum der Losung.

7.3  Scherung von gelosten makromolekularen Bestandteilen bei
konstanter Scherrate

Ausgehend von einer einfachen Scherstromung (Bild 74 Mitte) wird die Wirkung einer
Scherung mit konstanter Scherrate auf die makromolekularen Bestandteile diskutiert.
Aufgrund des Grofenunterschiedes der molekularen Bestandteile der Polymere zum
Losungsmittel (z. B. Basisol) liegen die makromolekularen Knduel im Bereich mehrerer
Scherebenen (Bild 80). Sie flieBen mit einer mittleren Geschwindigkeit vk, d. h. je grofer
die Ausdehnung eines Knduels in Scherrichtung ist, desto grofer sind die Geschwindig-
keitsdifferenzen zwischen Knduel und vorbeistromendem Fluid. Fiir die beiden dargestell-
ten idealisierten Kdrper a und b in der Grafik gilt folgender Zusammenhang der Fluid-

geschwindigkeiten in der Nédhe der eingezeichneten Korperpunkte:

Via=Vaa < Vip=Vap < Vka=Vgp < V3p=Vgp < V34= V4
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Die Geschwindigkeitsdifferenzen in Scherrichtung verursachen eine Scher- und Normalbe-
lastung auf der Kndueloberfliche, die zu einer Kndueldeformation und -Ausrichtung in der
Stromung fithren konnen. Allgemein kann angenommen werden, dass groflere Korper einer
ebenfalls groBeren Deformation unterworfen sind als kleinere Kdrper mit vergleichbarem
Aufbau. Welche Arten von Deformationen und Ausrichtungen es gibt und der Einfluss auf
Aggregation von makromolekularen Bestandteilen und die Mdglichkeiten von Verschlau-

fungsausbildungen wird im Folgenden diskutiert.

\;nr;» Vx(2) = konstant
/ YA
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VKa T
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Bild 80: Ausdehnung von idealisierten Kérpern iiber mehrere Scherebenen

7.3.1  Deformation und Ausrichtung

Deformation und Ausrichtung von makromolekularen Bestandteilen in einer Stromung
sind eng miteinander verkniipft. In Bild 81 sind zwei typische Bewegungsabldufe darge-
stellt. Durch die angreifenden Kréfte kann einerseits eine Deformation mit einer bestimm-
ten Ausrichtung des deformierten Korpers in der Stromung erfolgen, andererseits kann der
deformierte Korper in der Strdmung rotieren und dabei stindig seine Form dndern, so dass

er im statistischen Mittel wie eine Kugel betrachtet werden kann.

Die Deformationsféhigkeit ist abhidngig vom inneren Zusammenhalt, dementsprechend der
Kohisionsenergiedichte des Korpers und bei vorhandener Oberfliche auch von der
wirkenden Oberflichenspannung. Es gilt, wie in Abschnitt 5.4.3 ausgefiihrt, je unterschied-
licher die Kohisionsenergiedichten des Korpers und des Losungsmittels sind, desto
geringer wird die Ausdehnung des Korpers in der Losung sein. Analoges gilt fiir die
Oberflachenspannung, die durch eine gleichméBige Kriimmung der Oberfliche (z. B.
Kugel) einer Deformation entgegenwirken kann [LVT96].
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Bild 81: Verhaltensmuster von Makromo-
lekiilen bei Scherung [SM199]

Einen entscheidenden Einfluss auf die
wirkenden Krifte am geldsten makromo-
lekularen Korper besitzt die Scherrate. Bei
einem Korper, der sich iiber mehrere
Scherebenen erstreckt kann eine hohe
Scherrate grofle Deformation hervorrufen.
Zisenis et al. haben Polymerknduel mit
Hilfe der Rheo-Optik in einem Scherspalt
beobachtet und eine Deformationszunah-
me mit steigender Scherrate festgestellt
(Bild 82). Die kugelférmigen Bestandteile
werden zu Ellipsoiden deformiert, deren
Achsverhdltnis mit der Scherrate steigt.
Bei weiter ansteigender Scherrate kann
die ellipsoide Form in die Stabform

iibergehen.

Ein Mal} fiir die Deformation stellt der Trégheitsradius dar. Durchgefiihrte Simulationen

einer Scherbeanspruchung von Polymermolekiilen ergeben einen 4fach groBeren Trig-

heitsradius in FlieBrichtung im Vergleich zur Scher- und Querrichtung [AOYO00]. Dies

entspricht ndherungsweise ebenso einer 4fach groeren Ausdehnung des Kdorpers in dieser

Richtung. Mit der Deformation geht ebenfalls die Ausrichtung der zweiten Phase einher. In

Bild 82 ist gut die zunehmende Ausrichtung in Stromungsrichtung mit steigender Scherrate

zu erkennen.

Bild 82: Deformation und Ausrichtung von makromolekularen Bestandteilen bei Scherra-
tenzunahme von I nach 1V (4, B Ellipsoidachsen, r4, rg Radien der Haupt- und

Nebenachse, X Winkel zwischen FliefSrichtung und Hauptachse des Ellipsoids)

nach [ZIS95]
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Mit der Deformation und der Ausrichtung lédsst sich das strukturviskose Verhalten von
gescherten Fluiden anschaulich erkldren. Mit steigender Scherrate findet eine molekulare
Umstrukturierung statt, die das FlieBen begiinstigt. Die zu Ellipsoiden oder Stdben
deformierten und ausgerichteten Makromolekiile gleiten mit geringerem Widerstand
aufeinander ab, als ungerichtete kugelartige Korper. Die geringere Viskositdt in FlieBrich-
tung im strukturviskosen Bereich verursacht gleichzeitig eine Erhohung der Viskositit in
den Querrichtungen. Ein FlieBen in z-Richtung wird durch die grole Ausdehnung der
Korper in x-Richtung erschwert.

\;s;r;;; Vy(z) = konstant
_ i Ya YA

VK
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Bild 83: Scherratenerhohung durch Kérperprdsenz in den schattierten Bereichen

Bei der Scherung von Fluiden mit sehr geringer Fluidfilmdicke und mit Bestandteilen in
Losung die nur etwa eine GroBenordnung kleiner sind, ist die Erhohung der Scherrate
allein durch die Kdorperprasenz nicht zu vernachlissigen. Dies ist in Bild 83 schematisch
dargestellt. Der Korper nimmt einen nicht unerheblichen Teil der Fluidfilmdicke ein und
erhoht dadurch die Scherrate im verbleibenden Fluid (schattierter Bereich ober- und
unterhalb des Korpers), was wiederum die Belastung auf den Korper verstirkt und ihn
weiter deformiert. Die resultierenden Scherraten mit und ohne Kdérper sind in Tabelle 17
aufgefiihrt.

Tabelle 17: Scherratenerhohung durch Kérperprisenz

Scherrate ohne Korperprasenz Scherrate mit Kérperprasenz

% : v . AV

i/o =—= Voux =————— mit
" y(zl4) . y(zl4)(1_¢) y(Zl4)

@gibt den prozentualen Korperanteil im Fluidfilm an. Ein @von 0,5 erhoht die Scherrate

im Fluid ebenfalls um 50%. Die zweite Phase bzw. die gelosten Makromolekiile erhohen
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die Deformation und ebenfalls die Ausrichtung, was einer Drehung und einem chaotischen

Verhalten wie in Bild 81 dargestellt entgegenwirkt.

7.3.2 Aggregation und Verschlaufung
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a) Isotrope Ruhelage b) Orientierung durch
Scherrate

4

c) Aggregation d) Orientierung der
Aggregate

Bild 84: Deformation, Ausrichtung und Anhdufung von makromolekularen Bestandteilen
in einer Scherstromung nach [POE9S]

Zusitzlich zur Deformation und Ausrichtung von geldsten makromolekularen Strukturen

bzw. Korpern in einer Scherstromung, wird die Anhdufung von Kd&rpern zu Gruppen

beobachtet (Bild 84). Diese Gruppen richten sich ebenso in der Stromung aus, wie die

einzelnen makromolekularen Bestandteile. Die Anhdufung zu Gruppen wird in der

Literatur auf zwei Mechanismen zuriickgefiihrt. Diese konnen gleichzeitig wirksam sein:

>
Na= Mo

lZT
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Bild 85: Viskositdtsunterschiedver-
starkung durch Wirkung

der Schubspannungen nach
[JIH95]

1. Konzentrationserhohung durch Viskosi-
tatsunterschiede (Bild 85):

Besitzen die Bestandteile oder Phasen
verschiedene Viskosititen, so ldsst sich ein
Auftreten von Anhdufungen in der Losung
erklaren. Durch die Scherung verursachte
Schubspannungen rufen groflere Spannungen
in Bereichen hoherer Viskositdt hervor und
analog dazu kleinere Spannungen in den
Bereichen geringerer Viskositdt. Dies ist in
Bild 85 schematisch dargestellt. Die Richtun-
gen der Spannungen erzeugen eine Verstir-
kung der Viskositdtsunterschiede, welche den
natiirlichen ~ Ausgleich  durch  Diffusion

dominieren.
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2. Konzentrationserh6hung durch Kollision:
Chimmili et al. berichten iiber Scherversuche einer Suspension aus Maissirup mit
Glaskugeln (Durchmesser 4 um) [CMMO98]. Die anfinglich gleichméBig verteilten
Kugeln bilden scherinduzierte Anhdufungen in der Suspension aus, welche auf Kolli-
sionen der Kugeln zuriickgefiihrt werden. Durch Kollisionen werden die Kugeln abge-
bremst und ndhern sich an. Grofle Anhdufungen werden durch zunehmende hydrody-

namische Beanspruchung des umstromenden Fluids aufgebrochen.

In einer laminaren Scherstromung lassen sich diese Anhdufungen den Scherebenen
zuordnen. Mikroskopische Aufnahmen von Kume und Hashimoto zeigen fadenartige
Strukturen in Stromungsrichtung [KME95]. Die in FlieBrichtung ausgerichteten Fdden
enthalten eine hohere Konzentration des gelosten Polymers (PS/PB) als das Fluid zwischen

den Fiaden, welches mehr niederviskoses Losungsmittel (DOP) enthilt.

Wie in Bild 79 (unten rechts) bei einer Konzentrationszunahme von makromolekularen
Bestandteilen in einer Losung dargestellt, treten Verschlaufungen zwischen den Molekiilen
auf. Bei einer ruhenden Losung sind Verschlaufungen erst ab einer bestimmten Konzentra-
tion zu beobachten. In einer gescherten Losung konnen Verschlaufungen schon bei
niedrigeren Konzentrationen in den makromolekularen Anhdufungen auftreten. Verschlau-
fungen wirken wie kurzzeitige feste Vernetzungspunkte und steigern die Elastizitit der
Phase. Hohe Scherraten verringern die Ausbildung von Verschlaufungen [MMNG68]. Dies
gilt fir Verschlaufungen zwischen den Scherebenen, die mit hoher Geschwindigkeit
aufeinander abgleiten und zwischen denen sich eine geringere Konzentration von makro-
molekularen Bestandteilen befindet [Bild 86]. In den Scherebenen, mit entsprechend

erhohter Konzentration, konnen sich leichter Verschlaufungen ausbilden.

Viskositatsverhaltnis:

A= e > Mu
M: Matrixfluid/Lésungsflissigkeit

/: Wellenlange fur Konzentrationsschwan-

<«—— FlieBrichtung kungen
L: MafR fir Fadenlange

Bild 86: Fadenausbildung in den Scherebenen bei Scherung einer polymeren Losung
nach [KME95]

7.3.3 Verhalten der makromolekularen Bestandteile in der RWDR Dichtzone

Werden die Abschédtzungen aus Abschnitt 5.1 beziiglich der Molekiilgro8e und Fluidfilm-
dicke angewendet, so sind die makromolekularen Bestandteile einer hohen Scherbelastung
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ausgesetzt. Es muss davon ausgegangen werden, dass eine starke Deformation und
Ausrichtung der Knéuel in FlieBrichtung erfolgt. Wird eine 4fache Ausdehnung der Knauel
in FlieBrichtung angenommen, wie sie Aoyagi und Doi numerisch abschitzen [AOY00],
und gelte Volumenkonstanz zwischen Kndueln und Ellipsoiden, so resultieren die Halb-
achsenmalle in Tabelle 18. Grundlage fiir die Daten sind die abgeschitzten MolekiilgroBen
fiir die eingesetzten PAMA-L6sungen aus Tabelle 7.

Tabelle 18: Grofe der deformierten Ellipsoidhalbachsen

PAMA Knauelradius | Knduelvolumen lange Halbachse kurze Halbachsen
My [g/mol]| r [nm] |V, [nm3] [nm]|y, Z [nm]

35.000 6,7 1.260 17 43

70.000 9,5 3.590 24 6

140.000 13,4 10.070 34 8,5

Fiir das PAMA mit dem hochsten Molekulargewicht mit einem Knédueldurchmesser von
ca. 27 nm in Ruhe ergibt sich eine Linge des Ellipsoids von 68 nm. Dies ist eine Gréfen-
ordnung, welche im Bereich der Fluidfilmdicke liegt. Anschaulich ist dies in Bild 87 durch
idealisierte Scherebenen mit den enthaltenen makromolekularen Bestandteilen dargestellt.
In einem Fluidfilm mit einer Dicke von 100 nm koénnen sich unter diesen Annahmen fiinf
monomolekulare Scherebenen ausbilden, die sich aus deformierten und ausgerichteten

Makromolekiilen zusammensetzen.

vy(y) = konstant

Vg (¥) |

Bild 87: 100 nm Fluidfilmdicke mit fiinf Scherebenen

Ein Makromolekiil in einer Scherebene einer Stromung ohne Scherratengradient besitzt
idealerweise nur zu den vorbeistromenden Bestandteilen in den iiber- und untenliegenden
Scherebenen Relativgeschwindigkeiten. Bestandteile, welche vor, hinter (FlieBrichtung)

und seitlich angrenzen (Querrichtung) flieBen mit gleicher Geschwindigkeit in der selben
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Scherebene. Diese Situation bietet die Mdglichkeit zur Ausbildung von hoheren Ver-
schlaufungsdichten (VD) in den Scherebenen im Gegensatz zur Verringerung von

Verschlaufungen zwischen den Scherebenen.

7.3.4 Einfluss der Oberflachenrauheit und Abschatzung der molekularen
Relaxationszeit

Bei der Beschreibung des Fluidverhaltens in der Dichtzone von RWDR sollen die Oberfla-
chenrauheiten auf Welle und Elastomer nicht unberiicksichtigt bleiben. Wie wirken die
Rauheiten auf die voriiberstromenden Scherebenen? Ausgehend davon, dass fiir ausrei-
chende Fluidversorgung in der Dichtzone gesorgt ist, wird abgeschétzt, ob die makromole-
kularen Bestandteile beim VoriiberflieBen in die Rauheitstidler eindringen. Ein MaB,
welches dieses Verhalten beschreiben kann, ist die molekulare Relaxationszeit. Aus einer
durchschnittlichen Rauheitswellenlénge und der Relativgeschwindigkeit von Scherebene
zu rauer Oberfldche ergibt sich eine Rauheitsfrequenz und somit eine molekulare Verweil-
dauer fiir einen Rauheitsberg bzw. -Tal. Liegt diese Verweildauer iiber der molekularen
Relaxationszeit, so muss angenommen werden, dass sich die vorbeistromenden Scherebe-
nen der Mikrogeometrie der Oberfldche anpassen. Im Gegensatz dazu werden die Scher-
ebenen keinem signifikanten Einfluss ausgesetzt sein, wenn die Relaxationszeiten {iber der

Verweildauer liegen.

Die molekulare Relaxationszeit ldsst sich nach Zisenis folgendermalBlen abschitzen
[ZIS95]:

- [,7] nLﬁsungsmitlel MW
R_mol R T

F13

Werden die Werte aus Abschnitt 5.1 eingesetzt, ergibt sich fiir eine Losung mit einem
PAMA-Molekulargewicht von 140.000 g/mol eine Relaxationszeit von 107 s. Diese Zeit
gibt an, nach welcher Zeit die Spannung in einem PAMA-Molekiil auf den ¢”'-Teil absinkt.
Im Vergleich zu diesem Wert muss die Rauheitsfrequenz der Oberflache gesehen werden.
Fiir einen mittleren Rauheitsabstand wird die Elastomeroberfliche herangezogen, da die
Wellen in Umfangsrichtung durch die Endbearbeitung meistens eine Rillenstruktur
aufweisen. Wird von einem mittleren Rauheitsabstand von 10 um ausgegangen, und
befinden sich in der Dichtzone fiinf Scherebenen, so ergibt sich daraus fiir eine 80 mm
Welle bei einer Umfangsgeschwindigkeit von 1 und 10 m/s jeweils Rauheitsfrequenzwerte
von5-10°und 5 - 10° 1/s.

Der abgeschitzte Rauheitsfrequenzwert bzw. der reziproke Wert, die Rauheitsverweildau-

er, fiir eine Geschwindigkeit von 1 m/s ist mindestens fiinfmal kleiner als die Relaxations-
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zeit eines PAMA-Molekiils. Dies ergébe eine Spannungsrelaxation um 18%. Zusitzlich ist
die durchgefiihrte Abschitzung eine Obergrenze fiir die Verweildauer, da von einer sehr
geringen Umfangsgeschwindigkeit ausgegangen wird. Bei einer Geschwindigkeit von
10 m/s liegt die Verweildauer schon um Faktor 15 unter der molekularen Relaxationszeit
und dies entspricht einer Spannungsrelaxation von nur 6,4%. Eine weitere deutliche
Senkung der Spannungsrelaxation tritt durch die auftretenden Verschlaufungen in den
Scherebenen ein. Bisher wurde bei dieser Abschidtzung stets die Relaxationszeit eines
einzelnen Molekiils beriicksichtigt. Wird davon ausgegangen, dass die Makromolekiile in
den Scherebenen Verschlaufungen ausbilden, so steigt die Relaxationszeit stark an, da die
Verschlaufungen wie ein tempordres Netzwerk wirken und diese intermolekularen

Relaxationsvorginge deutlich langsamer sind als intramolekulare [MHH95].

Aus diesem Vergleich der Relaxationszeiten der PAMA-Molekiile mit den Verweilzeiten
in den Raubheitstdlern bzw. -Bergen lésst sich folgern, dass die Rauheiten keinen wesentli-
chen Einfluss auf die Anderung des Spannungszustandes der voriiberstrdmenden Scher-
ebenen besitzen, da die Frequenz der Beanspruchungsidnderungen, welche von den
Rauheiten auf die Scherebenen ausgelibt wird, zu hoch ist, um lokale temporire Deforma-

tionen hervorzurufen.

7.3.5 Erweiterung des Papierstapelmodells zum Folienmodell

Normalspannungen Druck

in der Scherebene “
N* Schergeschwindigkeit

Bild 88: Folienmodell

Um die Viskoelastizitdt der Scherebenen im Papierstapelmodell von Hentschel (Bild 75)
darzustellen, wird dieses Modell zu einem Folienmodell erweitert. Die Folie soll dem
elastischen Zusammenhalt in den Scherebenen Rechnung tragen und gleichzeitig die in den
Ebenen verschlauften makromolekularen Bestandteile symbolisieren. Der Spannungszu-
stand der Ebenen untereinander ist identisch. Da zusétzlich von einer konstanten Scherrate

ausgegangen wird, ergibt sich auch innerhalb einer Ebene ein gleichméBiger Spannungszu-

122



7 Fluidverhalten

stand (Bild 88). Neben diesen Spannungen, welche in den Ebenen liegen, nehmen die
Scherebenen die radialen Druckspannungen auf, die in den Ebenen zu einer Spannungsre-

aktion in y-Richtung fiihren.

Bild 89: Hauptbelastung und Deformation eines Kérpers

In Bild 89 ist exemplarisch ein Makromolekiil herausgegriffen und es ist die Zugspannung
in FlieBrichtung bzw. Hauptdeformationsrichtung durch Pfeile gekennzeichnet. Wie sich
die Spannungen in den gescherten Ebenen darstellen ist in Bild 90 gezeigt. Durch den
Schub in FlieBrichtung, entstehen in der y/x-Ebene Bereiche in denen Zug- und Druck-
spannungen vorherrschen. Wird die y)/z-Ebene betrachtet, so resultieren aufgrund der

radialen Pressung Zugspannungen in z-Richtung und Druckspannungen in y-Richtung.
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Bild 90: Spannungen der Korper in der Scherebene nach [WIE98a]

Als néchstes werden die gewonnenen Erkenntnisse iiber das Verhalten von makromoleku-
laren Bestandteilen bei konstanter Scherung auf die Scherung mit einem Scherratengra-

dienten iibertragen und diskutiert.
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7.4  Scherratengradient ungleich Null

Wird die vereinfachte Stromungsgeometrie aus Bild 74 beriicksichtigt, so ergeben sich im
Stirn- und Bodenseitenbereich Scherratengradienten. Wie ein Scherratengradient auf einen
Korper mit Ausdehnung in z-Richtung wirkt, ist in Bild 91 skizziert. Der Korper ist in dem
sich verengenden Scherspalt durch vier Eckpunkte dargestellt und fiir eine verbesserte

Anschaulichkeit ist der Scherspalt gekippt.

vy (z) = konstant v,

Y
®VK
X z ;
Y ;
________________________________________ ‘y
Ve (¥, Z147) Vy (¥, Z237)
Bild 91: Scherratendifferenzen im sich verengenden Scherspalt [WIE00b]
Y
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Bild 92:  Scherratenerhohung durch Kérperprdsenz [WIEOOD]

Fiir die Auswirkungen des Scherratengradienten werden die vorherrschenden Geschwin-
digkeiten im Scherspalt betrachtet. Es wird angenommen, dass sich der Korper mit einer
mittleren Geschwindigkeit vk = 0,5 v, in FlieBrichtung bewegt. An den Punkten 1, 2 stromt
das umgebende Fluid langsamer und in den Punkten 3, 4 schneller am K&rper vorbei, was
an den eingezeichneten Scherebenen abgelesen werden kann. Bei Beriicksichtigung des
Scherratengradienten ergibt sich folgende Ungleichung fiir die Fluidgeschwindigkeiten in

der Nihe der Korperpunkte: vy < vy <vg < vy < vy

Eine zusitzliche Belastungssteigerung erfolgt aus dem Kdorperanteil im Fluid, wie in Bild

92 gezeigt. Bei Betrachtung eines Korpers mit einer Ausdehnung in z-Richtung, ergibt sich
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ein zunehmender Korperanteil in Richtung des verengenden Spaltes inklusive einer
gesteigerten Scherbelastung. Die Differenzgeschwindigkeiten an den Korperoberflachen
sind in Bild 93 qualitativ durch dunkle Flachen fiir den Korper dargestellt. Bild 93 kann
gleichermaflen fiir einzelne Makromolekiile und auch verschlaufte Ansammlungen
angewandt werden. In verschlauften Ebenen muss beachtet werden, dass die auftretenden
Differenzgeschwindigkeiten in den Randbereichen weniger hervortreten, da hier benach-
barte verschlaufte Molekiile mit vergleichbarer Geschwindigkeit mitflieBen (seitliche
gestreifte Bereiche in Bild 93).

Vi(z) = konstant

223

Bild 93:  Differenzgeschwindigkeiten am Korper im Scherspalt
(symbolisiert durch dunkle Fldchen) nach [WIE00b]

Aus dieser ungleichmifBigen Belastung in z-Richtung resultiert ebenso ein Beanspru-
chungsunterschied, der seine Auspriagung in stirkerer Ausrichtung und Deformation im
Bereich der hoheren Scherraten besitzt. Dies ist beispielhaft an einem CFD-Modell’ in Bild
94 dargestellt. Aus dem Knduel, welches bei einer konstanten Scherrate in einen Ellipsoi-
den verformt wird, entsteht ein komplexer Korper, der sich in Abhéngigkeit seiner
Beanspruchungen verhélt. Auf der Seite mit groBerer Belastung ist die lange Halbachse des
Ellipsoids stirker in Strdmungsrichtung ausgerichtet und ldnger als auf der Seite mit
geringerer Belastung. Modellhaft kann dieser Zustand durch einen Korper dargestellt
werden, der aus zwei Halbellipsoiden besteht, die durch eine stetig angebundene Freiform-
fliche miteinander verbunden sind (Anhang Bild A 10).

Kann eine ungleichméfige Deformation des Korpers, verursacht durch einen Scherraten-
gradient, eine Bewegung in Querrichtung (z-Richtung) hervorrufen? Diese Eigenschaft ist
fiir die Dicht- und Schmierungsfunktion von RWDR von Bedeutung.

? Continuum Fluid Dynamics Modell
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Bild 94: Deformation und Ausrichtung bei Wirkung eines Scherratengradienten

7.5 Querbewegungsanalyse

Querbewegung von Fluid beim RWDR bedeutet eine Fluidbewegung in axialer Richtung,
dies entspricht in Richtung Stirnseite — Fluidférderung und in Richtung Bodenseite —
Leckage. Wie schon zu Beginn dieses Kapitels abgeschitzt, betrdgt das Verhéltnis der
durchschnittlichen Fluidgeschwindigkeit bei Forderung zu Umfangsgeschwindigkeit der
Welle ca. 1/ 2.500. Geringste Abweichungen von der idealen Fliefrichtung in Umfangs-
richtung konnen die Dichtfahigkeit beeinflussen. Im Folgenden werden auftretende
Bewegungen quer zur HauptflieBrichtung vorgestellt und diskutiert.

7.5.1  Hydrodynamik (Newtonsch)

Bei der herkdmmlichen Vorgehensweise wird von einem reibungsbehafteten, dichtebe-
standigen Fluid ausgegangen. Die Fluidbewegung ist demnach von der Stromungsgeomet-
rie, der Umfangsgeschwindigkeit und als einziger Fluideigenschaft der Viskositit abhin-
gig. Um ein Verbleiben beziehungsweise eine Forderung von Fluid in der Dichtzone mit

allein diesen Eigenschaften beschreiben zu konnen, sind zwei Ansétze entwickelt worden:

Makro-HD: Die Makro-HD beruht auf einer makroskopischen Abweichung vom parallelen
Zustand der relativ zueinander bewegten Oberflichen. Diese Abweichung kann durch
statische, dynamische Exzentrizitdt und Schiefstellung des RWDR erzielt werden.
Aufgrund der RWDR-Geometrie (bodenseitiger Winkel < stirnseitiger Winkel) fiihrt
dies zu einer Fluidbewegung in Richtung Bodenseite (siche dazu auch Abschnitt 2.2.1,
Wave Seal [HRV87], Schwingforderer [HRMS85], VEHD-Modell [SBG90, LEN90]).
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Mikro-HD: Bei diesem Ansatz werden die Rauheiten auf der Elastomeroberfliche als
hydrodynamisch aktive Stromungsgeometrie herangezogen. Jede einzelne Rauheit
verursachte eine Ablenkung des viskosen Fluids. In Abhingigkeit der RWDR-
Makrogeometrie, der Oberflaichen-Mikro-Geometrie und unter Beriicksichtigung der
verzerrten Rauheitsstrukturen, kann eine Fluidbewegung in der Dichtzone bestimmt
werden (siehe dazu Abschnitt 2.2.2, Entwicklung der Verzerrungshypothese [KUZ69,
QIA84, KMMS86, BVL96, SHI0O0]).

Grundlage fiir diese beiden Ansdtze bilden einerseits auf der Fluidseite die Reynolds-
Gleichung (Fluidfilmdicke in Abhédngigkeit von Druckgradient, Viskositét und Relativge-
schwindigkeit) und andererseits das gekoppelte elastische Verhalten des FElastomer-
werkstoffes, dessen (Oberflichen-)Geometrie und Anpressungsverteilung sich aus dem

Speicher- und Verlustmodul und der Anregungsfrequenz ergeben.

7.5.2 Normalspannungsdifferenzen im Fluid

Wie zu Beginn dieses Kapitels vorgestellt, weisen viskoelastische Fluide unter Scherbelas-
tung zusétzlich zu den hydrodynamischen Gréfen wie Druck und Schub auch Normal-
spannungsdifferenzen auf. Diese Spannungen, welche aus dem Fluid heraus entstehen,
beeinflussen das FlieBverhalten des Fluids, wie anschaulich mit dem Weissenberg Effekt
gezeigt werden kann (Bild 95, Erlduterung siehe Tabelle 15). Um den Einfluss der
Normalspannungen auf das FlieBverhalten zu beschreiben, wird die Wirkung der Normal-
spannungsdifferenzen auf ein Molekiil bzw. eine verschlaufte Ansammlung von Molekiilen
beschrieben. Wie in Bild 82 und Bild 90 dargestellt, erfolgt die Ausrichtung und Deforma-
tion der Fluidbestandteile in FlieBrichtung. Die Aufnahme der Schubspannungen ergibt
eine Zugspannung in dieser Richtung. Durch diese Zugspannung resultiert eine Quer-
schnittsverkleinerung in der y/z-Ebene, welche zu Druckspannungen fiihrt, zusétzlich wirkt
von auflen die Anpressung des RWDR, welche in y-Richtung wirkt. Werden Adsorption
und Kohédsion vernachldssigt und verbleibt das Fluid in der Dichtzone, so muss in
z-Richtung eine Spannungskomponente im Fluid wirken, die mindestens so groB ist, wie
die von auflen wirkende Anpressung. Sonst wiirde das Fluid zu den Seiten der Dichtzone
hinausgedriangt. Wird die Anpressung von den Fluidbestandteilen aufgenommen, so ergibt
sich eine weitere Deformation in der y/z-Ebene, die in z-Richtung eine Zugspannung

hervorruft, welche versucht, die Molekiilstruktur zusammenzuzichen.
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Unter realistischeren Bedingungen bei Beriick-
sichtigung von Adsorption und Kohésion, die
einen Beitrag zum Verbleib des Fluids in der
Dichtzone leisten (Abschnitt 5.4), konnen die
Normalspannungen im Fluid geringer sein, um
trotzdem ein Verbleib des Fluids zu gewihrleis-

ten.

Die von Oliveira entwickelte Dicht-, Schmie-
rungshypothese beriicksichtigt die Normalspan-
nungsdifferenzen im viskoelastischen Fluid. Die
Bewegung des Fluids in Querrichtung ist
maBgeblich von der zugehorigen wirkenden

Normalspannung in dieser Richtung anhingig,

Bild 95:  Weissenberg Effekt die nach Oliveira, bei Forderbetrieb im bodensei-
[BOGY93] tigen Bereich integriert, ein Mal} fiir die Fluid-
bewegung darstellt (siche Abschnitt 2.2.3

[OLA96]).

7.5.3 Querbewegung von Partikeln in einer Stromung

In der Vergangenheit sind die meisten Untersuchungen zur Umstromung von Partikeln mit
starren Teilchen durchgefiihrt worden, im Folgenden wird besonders auf die beobachteten
Querbewegungen bei diesen Experimenten eingegangen. Auch wenn die Ubertragbarkeit
auf deformierbare makromolekulare Fluidbestandteile nicht gesichert erscheint, konnen die
Erklarungsansétze niitzliche Anhaltspunkte fiir die weitere Untersuchung von Polymerlo-
sungen bieten. In Bezug zu Vorgédngen in der Dichtzone von RWDR bedeutet dies, dass
Querbewegungen von Fluidbestandteilen aufgrund von Stromungsgeschwindigkeits-

differenzen des voriberstromenden Fluids untersucht werden.

Magnus Effekt

Der Magnus Effekt beschreibt die bei rotierenden umstromten Korpern auftretende
Kraftkomponente quer zur Stromungsrichtung. Er kann zum Beispiel sehr deutlich bei
Tischtennisbillen beobachtet werden, wenn diesen zusitzlich zur Translationsbewegung
eine Rotation (Spin) aufgeprdgt wird. In diesen Fillen weicht die Flugbahn deutlich von
der durch die Translationsgeschwindigkeit und die Kérpermasse bestimmten Flugbahn ab.
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Bild 96: Magnus Effekt [STR79]

Fiir die auftretende Lififorce werden
iiblicherweise zwei Erklarungen
gegeben. Die einfache Variante
nutzt die Bernoulli Gleichung: Auf
der oberen Seite wird die voriiber-
stromende Luft beschleunigt bzw.
vom rotierenden Korper weniger
abgebremst als im unteren Bereich
des Korpers. Nach Bernoulli ergibt
sich daraus unten eine Druckerho-
hung und oben eine Druckminde-

rung mit einer resultierenden

Kraftkomponente quer zur Stromung, zu der Seite, wo die Richtung von Umfangs- mit

Stromungsgeschwindigkeit iibereinstimmen (Bild 96).

Eine exaktere Erkldrung zur Querbewegung einer umstromten, rotierenden Kugel liefert

die Grenzschichttheorie, welche beriicksichtigt, dass eine Ablosung der Stromung von der

Kugeloberfliche auf der stromungsabgewandten Seite stattfindet. Diese Zone der Ablo-

sung auch als Wake bezeichnet, in welcher Riickstromungen auftreten, verdndert die

Druck- und Schubspannungsverteilung auf der Kugeloberflache. Durch die Rotation des

Korpers liegt der Ablosebereich nicht symmetrisch in Stromungsrichtung und es resultiert

eine Lififorce nach Integration der Druck- und Schubspannungen.

Coanda Effekt

1: Ddise

2: Turbulente
Vermischungszone

3: Unterdruckzone

4: Anliegen und
Haften des Strahls

5: Abstrdmen entlang
der Wand

Bild 97:  Coanda Effekt nach [KPP87]

Der Coanda Effekt geht auf Henri
Coanda zuriick der herausgefunden
hat, dass ein stromendes Fluid der
Kontur einer Oberfliche folgt,
welche die Stromung begrenzt (Bild
97). Erfolgt eine unterschiedliche
Ablenkung des stromenden Fluids
auf Ober- und Unterseite eines
Korpers aufgrund seiner Geometrie,
so ergibt sich durch die Ablenkung
eine Kraftkomponente, die quer zur

Stromung wirkt.
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Bandscherapparat

Kurose und Komori fahren
g Particle injection pipe Versuche mit  Stahlkugeln

unterschiedlicher Durchmesser

(2,4-4 mm), welche sie senk-
recht in eine gleichméBig
gescherte  Fliissigkeit  fallen
lassen (Bild 98, [KUR99]). Das
Fluid besteht aus einer diinnen

900 mm

Glycerin/Wasser-Losung.  Die

o

Motor Falling particle

Kugeln werden stets zur Seite

T abgelenkt, wobei die Richtung
von der  vorherrschenden
Reynolds Zahl abhingt. Die

Autoren ermitteln experimentell

Bild 98: Bandscherapparat [KUR99]

fir R, <60 eine Ablenkung in Richtung der positiven y-Achse und fiir R, > 60 eine
Ablenkung in negativer y-Richtung. Diese Ergebnisse werden von den Autoren analytisch
bestétigt. Die Richtungsidnderung der wirkenden Querkraft wird mit Verdnderungen von
Druck- und Schubverteilungen auf der Kugeloberflache begriindet. Die geringe Rotation
der Kugeln beim Sinken in der gescherten Fliissigkeit besitzt keinen signifikanten Einfluss

auf die Querbewegung.

Platte/Platte-Scherversuch

Die Autoren Feng und Joseph fiihren Versuche durch, die radiale Bewegungen von Kugeln
(9 250-850 pm, Polystyrol) in einer reinen Torsionsstromung bei Einsatz von Newton-
schen (Silikondl, Glycerin) und nicht Newtonschen Fliissigkeiten (wissrige Polyethylen-
glykol-Losung (PGK)) untersuchen [FEN96]. Der Scherapparat in Platte/Platte-Anordnung
ist in Bild 99 gezeigt. Die Platten sind durchsichtig zwecks Beobachtung der Partikelbe-
wegungen mit einer Optik D und der Raum innerhalb des offenen Zylinders C wird mit
den Versuchsfluiden gefiillt. Im Gegensatz zu den Experimenten am Bandscherapparat von
Kurose und Komori existiert bei der Platte/Platte-Anordnung ein Scherratengradient in
radialer Richtung.
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A: Rotierende Platte

B: Grundplatte mit eingelassenem
Kreiszylinder C

D: Aufnahmeoptik

E: Motor

H: Scherspalthéhe

Bild 99: Torsionsscherapparat nach [FEN96]

Ergebnis einzelne Kugel:
Wird eine einzelne Kugel der Strdmung zugegeben, so orientiert sie sich in die Mitte
der Platten und bewegt sich im nicht Newtonschen Medium in radialer Richtung in
den Bereich hoherer Scherraten, um danach den Scherbereich zu verlassen. Wird eine
Kugel einem Newtonschen Medium zugegeben, so verdndert sie ihre radiale Position

nicht.

Ergebnis Kugelsuspension:
Das Verhalten einer Kugelsuspension aus einem nicht Newtonschen Fluid ist in Bild
100 dargestellt. Die zu Beginn durchmischte Suspension verdndert sich und es bilden
sich konzentrische Kreise mit einer hohen Anzahl von Kugeln aus, die ebenso wie
einzelne Kugeln in dem nicht Newtonschen Medium nach auflen in den Bereich hohe-
rer Scherraten wandern. In den untersuchten Newtonschen Medien ist keine Entmi-

schung der Suspension beobachtet worden.

Die Autoren schliefen aus den Beobachtungen, dass die Orientierungen und Querbewe-
gungen auf Normalspannungsdifferenzen im Fluid zuriickzufiihren sind. Wobei die
KugelgréBe in dem untersuchten GroBenbereich (o 250-850 um) keinen Einfluss auf die
Geschwindigkeit in radialer Richtung besitzt.
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N

i

Bild 100: Ausbildung von Mikrostrukturen in einer wdssrigen Losung aus 2% Polyethy-
lenglykol (PGK) mit 2% Kugeln. Aufnahmen von Beginn a) in Zeitabstdnden bis
20 min Laufdauer f) nach [FEN96]

Ergebnis der allgemeinen Betrachtung von Partikelquerbewegungen in Stromungen

Beim Magnus Effekt und Bandscherapparat-Versuch ergeben sich Querbewegungen von
einzelnen starren Partikeln in einem Newtonschen Fluid, wobei sich die Querbewegung
aus Integration von Normal- und Schubspannungen auf der Oberfliche des Partikels
ergeben. Die Bewegungsrichtung ist abhéngig von der Reynolds Zahl (Bandscherapparat)
und als Ursprung fiir die Querbewegung kann die Existenz der sogenannten Wake gesehen
werden, die einen Bereich der Stromungsablosung auf der Oberfliche des Korpers
bezeichnet.

Der ebenso vorgestellte Coanda Effekt ist mitbestimmend fiir die GroB3e dieser Ablosezo-
ne, da er eine Ablenkung eines Fluidstromes in Richtung einer gekriimmten Oberfléche
hervorruft (z. B. folgte die Stromung bedingungslos einer gekriimmten Oberfliche, so géibe
es keine Ablosezone). Durch die Ablenkung eines massebehafteten Fluidstromes resultiert
eine Reaktionskraft auf die Oberfldche, die eine Querbewegung von Partikeln hervorrufen

kann.

Dartiiber hinaus wird im Experiment von Feng und Joseph sehr deutlich die starke Auswir-
kung eines viskoelastischen Fluids auf die Querbewegung von starren Partikeln in einer
Stromung mit Scherratengradienten gezeigt. Die ziigigen Querbewegungen der Partikel
werden allein der Viskoelastizitit des Fluids zugeordnet. Wie sich deformierbare Partikel,
z. B. makromolekulare Bestandteile wie in Bild 94 in dieser Situation verhalten, ist bisher

nicht diskutiert worden und wird versuchstechnisch im nichsten Abschnitt behandelt.
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7.6 Versuch zur Querbewegung von makromolekularen Bestandtei-
len

Fiir diesen Versuch wird eine Schervorrichtung mit der Moglichkeit zur Probenentnahme
des gescherten Fluids konstruiert. Die Entnahme erfolgt an der Position der hochsten
Scherrate, um dort die Konzentration der makromolekularen Bestandteile im Vergleich zur
ungescherten Ausgangslosung zu bestimmen. Als Schergeometrie wird in Anlehnung an
den RWDR ein konisch zulaufender Spalt gewahlt, der zu seiner engsten Stelle symmet-
risch ist (Bild 101). Die Symmetrie der Schergeometrie ist Voraussetzung, um Einfliisse
unterschiedlicher Winkel auf das FlieBverhalten auszuschlieBen. Geringste Abweichungen
im Rundlauf oder Schiefstellung wiirden bei ungleichen Winkeln ein FlieBen in axialer
Richtung hervorrufen. Auf die Ausrichtung der Welle muss deshalb grolen Wert gelegt
werden. Ein gleichméfBiges radiales Spaltmall von 0,05 mm wird optisch eingestellt (siehe
Anhang Bild A 11). Ebenfalls fiihrt Drall auf der Oberfldche von Welle und Schergeomet-
rie zu einer axialen Bewegung, um dies zu verhindern, sind die Oberflaichen poliert

ausgefiihrt.
Ymax = 83.800 1/s
Yo = 8.380 1/s / Entnahmebohrung ///m
..\\\ b+ 7
Y . 4 ——
[ 3 —>| [—
= £ = 0,6 mm
Bl Bl booiBl oo . 3
~ = o
w| o 0 = :
D Welle n=1.600 1/min
v
v —

_ ™ Fluidgefuliter
Schergeometrie Scherspalt

50 mm

o -
% L

Bild 101: Schergeometrie der Versuchsanordnung

Als Versuchsfluide kommen die in Abschnitt 4.4.1 vorgestellten Losungen eines Basisols
mit einem VI-Verbesserer zum Einsatz. Es werden keine komplett additivierten Schmier-
stoffe untersucht, da hier speziell das FlieBverhalten von makromolekularen Substanzen
analysiert werden soll. Die Wirkung von hohen Scherraten auf makromolekulare Bestand-
teile ist bekannt (Deformation, Ausrichtung, Aggregation, Verschlaufung), allerdings nicht
die Wirkung eines Scherratengradienten auf Konzentrationsédnderungen in Richtung des

Gradienten.
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7.6.1 Probenanalyse

Um Konzentrationsunterschiede im Fluid nachzuweisen, muss der Anteil der makromole-
kularen Bestandteile erfasst werden. Der zum Einsatz kommende VI-Verbesserer, welcher
aus Polyalkylmethacrylate (PAMA) besteht, kann mittels der IR-Spektroskopie im Basisol
nachgewiesen werden. Die auf der Absorption von infrarotem Licht basierende Analyse-
methode wird genutzt, um die Absorption von diskreten Energiemengen zu bestimmen, die
bei der Anregung von entsprechenden molekularen Bausteinen erfolgt. Das verwendete
Basisol und PAMA unterscheiden sich im wesentlichen durch die Kohlenstoff/Sauerstoff-
Doppelbindung im PAMA-Molekiil. Die Energieabsorption steigt proportional mit der
Konzentration (Bild A 12), so dass direkt aus den Analysespektren der Ausgangslosung
und der Probe auf einen Konzentrationsunterschied geschlossen werden kann. Das

benotigte Probevolumen betrdgt 0,15-0,2 ml, um zwei bis drei Messungen durchzufiihren.

7.6.2 Vorversuche

Bild 102: Montierte Schervorrichtung

In Bild 102 ist die Schervorrichtung abgebildet. Es sind Wellendrehzahlen von 50-
3000 1/min moglich, wobei fiir die folgenden Versuche eine feste Drehzahl von
1600 1/min ausgewdhlt wird, da bei dieser Geschwindigkeit die Vorrichtung vibrationsarm
lauft und Sekundireinfliisse auf das FlieBverhalten moglichst ausgeschlossen werden
sollen. Die Scherraten bei dieser Geschwindigkeit liegen im Bereich von 8.380-83.800 1/s,

respektive am weitesten und engsten Spalt. Vorversuche mit dem Scherapparat ergeben,
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dass eine Abdichtung des Scherspaltes in axialer Richtung nicht notwendig ist, das Fluid
verbleibt bei exakter Justierung der Schergeometrie zur Welle im Spalt. Um eine Fluidpro-
be an der Stelle der hochsten Scherrate zu entnehmen, wird eine abgeflachte Kaniile in die
Entnahmebohrung gefiihrt und mit einer feindosierbaren Spritze eine geringe Menge Fluid
entnommen (0,01-0,02 ml). Die Entnahmemenge von 0,01 ml entspricht im idealen Fall,
einer Entnahmebreite von 1,2 mm an der engsten Stelle der Geometrie (Bild A 14). Diese
Entnahmeweise soll sicherstellen, dass wirklich nur Fluid aus dem am stérksten gescherten
Bereich entnommen wird. Da die Gesamtfiillmenge der Schergeometrie 2,17 ml betrédgt
(Bild A 13, Tabelle A 1), wird nur ca. 1-2% des Fluids bei einer Probe entnommen. Fiir die
Probenanalyse mittels IR-Spektroskop wird ca. die zehnfache Menge bendtigt, so dass fiir

eine Analyse mindestens zehn einzelne Fluidproben notwendig sind.

Fluide unterliegen drei wesentlichen Abbaueffekten: mechanischer, chemischer und
thermischer Abbau, deren Einfluss auf die Ergebnisse bei der gegebenen Schervorrichtung

betrachtet werden muss.

Mechanischer Abbau:

Molekiilsegmente werden durch mechanische Uberbelastung getrennt, das heift, durch
die Scherung des Fluids werden die Schubbelastungen im Fluid so grof3, dass Bindun-
gen aufgebrochen werden. Beim vorliegenden Versuchsfluid besteht die Moglichkeit
des mechanischen Abbaus nur fiir den VI-Verbesserer. Das Basisol mit kleinem Mole-
kulargewicht und einer ca. 100fach geringeren Viskositét ist viel kleineren Beanspru-
chungen als der VI-Verbesserer ausgesetzt. Beispielhaft konnen die Viskosititen bei
100°C herangezogen werden, wobei beriicksichtigt werden muss, dass der VI-
Verbesserer zwecks Verarbeitbarkeit einen 40%igen Anteil von niedrigviskosem Ol
enthélt. (Mpasissr 100°c = 0,003 Pa's, Npania 100°.c = 0,81 Pa's). Ein mechanischer Abbau
wiirde bei der Analyse der Proben mit einem IR-Spektroskop nicht festgestellt, da sich
die Anzahl der C-O-Doppelbindungen nicht verdndert.

Nach Fischer [FSH95] besteht der mechanische Abbau bei Polyalkylmethacrylaten
hauptsdchlich in der Abtrennung der Seitenketten (R;, z. B. C;H;s) von der Hauptkette
(Bild 33). Dadurch nimmt die Flexibilitidt des Makromolekiils zu und das mittlere Mo-
lekulargewicht verringert sich. Um den Einfluss des mechanischen Scherabbaus fiir
die Schervorrichtung und Versuchsfluide zu bewerten, werden Viskosititswerte von
ungescherten Proben mit gescherten Proben verglichen. Eine Verringerung der Visko-
sitdt kann nach 6 h Scherung bei einer Drehzahl von 1600 1/min nicht festgestellt wer-
den (Bild A 15).

Chemischer Abbau:
Ein chemischer Abbau des Fluids ist in der gegebenen Schervorrichtung nicht gege-

ben. Die freie Oberflache ist sehr klein (zwei Ringspalte mit einer Hohe von 1 mm)
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und Wechselwirkungen zwischen der polierten Stahlwelle bzw. polierten Aluminium-
Schergeometrie mit dem Fluid sind in dem zu betrachtenden Temperaturbereich

(< 100°C) zu vernachldssigen.

Thermischer Abbau:

Eigentlicher thermischer Abbau besteht in der Zersetzung der Substanz, wenn eine
Temperatur erreicht wird, bei welcher der Energieeintrag in die chemischen Bindun-
gen so grof} ist, dass diese nicht mehr stabil sind. Zersetzungstemperaturen sinken mit
steigendem Molekulargewicht, liegen aber fiir den eingesetzten VI-Verbesserer iiber
250°C [RMXO00], eine Temperatur, die in der Schervorrichtung nicht erreicht wird,
wie Messungen zeigen.

Temperaturmessungen an der Aluminiumoberfliche der Schergeometrie ergeben im
stationdren Betrieb bei 1600 1/min Temperaturen im Bereich von 37-40°C fiir die Ver-
suchsfluide, wobei keine signifikanten Temperaturunterschiede in Abhéngigkeit der
Polymeranteile gemessen werden. Dies wird einerseits auf die Messgenauigkeit der
Thermometer (Messung mit Kontakt-Thermometer und kontaktlosem Infrarot-
Thermometer) und andererseits auf eine verstiarkte Strukturviskositidt bei hoherem Po-
lymeranteil zurtickgefiihrt.

Ob die Fluidtemperatur im Scherspalt einen Einfluss auf die Konzentrationsmessun-

gen besitzt, soll im Folgenden abgeschétzt werden.

Fluidtemperatur in der Schervorrichtung

Der Wiarmestrom aus der Fluidreibung wird nur iiber die Schergeometrie aus Aluminium
abgefiihrt. Die Abgabe der Wiarme an die Umgebung erfolgt durch freie Konvektion und
Strahlung, wobei Wéirmestrahlung mit einer geringen Temperaturdifferenz von 20 K
zwischen Umgebung und Oberfliche und einem Strahlungskoeffizienten von
0,45 W/(m” K) vernachlissigt werden kann (Tabelle A 2). Der wesentliche Anteil der
Wirme wird durch freie Konvektion an die Umgebungsluft (ca. 20°C) abgegeben. Die
hohe Wirmeleitfahigkeit des Aluminiums fiihrt bei einer Abschidtzung des Temperaturgra-
dienten innerhalb der Schergeometrie zu einem sehr kleinen Wert von nur < 0,1°C (Tabelle
A 3). Selbst bei einer groben Abschétzung, die eine gewisse Ungenauigkeit birgt, ist dieser
Wert so klein, dass von keiner signifikanten Temperaturdnderung in der Schergeometrie

ausgegangen wird.

Die Wérmeiibertragung vom Fluid im Scherspalt auf die Schergeometrie stellt eine
erzwungene Konvektion mit hohen Fluidgeschwindigkeiten auf der Oberfliche dar, die in
einem sehr guten Warmeiibergang resultiert. Aufgrund der geringen Dicke des Fluidfilmes
wird von einer gleichméfBigen Temperatur im Scherspalt ausgegangen und es wird keine

Uberhdhung der Fluidtemperatur iiber die der Schergeometrie angenommen.
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Einfluss von Wiarme auf die Polymerkonzentration

Um einen moglichen Temperatureinfluss auf die Polymerkonzentration zu erfassen,
werden die Versuchsfluide tiber 24/48 h auf 88°C erhitzt, um anschlieBend die Viskosi-
tatswerte der erhitzten Proben mit den unbehandelten zu vergleichen (Bild A 16). Viskosi-
tdtsinderungen der erhitzten Proben sind mit dem verwendeten Rheometer nicht zu
erfassen. Auch die Ergebnisse mit dem IR-Spektroskop ergeben nur eine geringen
Konzentrationszunahme nach 24 h von 1,2% und nach 48 h eine gesamte Erhdhung von
2,2%. Aufgrund der hohen Temperatur und der geringen Viskosititserhohung wird eine

Konzentrationserh6hung durch Warmeetfekte ausgeschlossen.

7.6.3 Versuchsdurchfihrung und -Ergebnisse

Es werden jeweils drei Versuche pro Versuchsfluid gefahren (2,5; 5; 10; 15% PAMA-
Anteil) und die Konzentration der Proben an der Stelle des hochsten Schergefilles
analysiert. Die Ergebnisse sind in Tabelle 19 aufgefiihrt [MSS01]. Die angegebenen Werte
sind ein Mal} fiir die Adsorption bei einer Wellenzahl von 1733 1/cm (Kehrwert der
Wellenldnge), die charakteristisch fiir die im PAMA enthaltene C-O-Doppelbindung ist.

Tabelle 19: IR-Konzentrationsergebnisse fiir Polyalkylmethacrylat-Proben

2,5% PAMA 0,0626 0,0003 0,0605 3,5%
5% PAMA 0,1257 0,0047 0,1193 5,4%
10% PAMA 0,2849 0,001 0,2766 3%
15% PAMA 0,4193 0,012 0,4187 0,1%

Die Ergebnisse zeigen eine leichte Konzentrationssteigerung der Proben mit 2,5; 5 und
10% PAMA-Anteil, wohingegen ein 15%iger Polymeranteil in diesem Scherversuch keine

Erh6hung der Konzentration ergibt.

Um den Einfluss der Scherdauer auf die Konzentrationsdnderung zu bestimmen, wird bei
einem Versuchsfluid (5% PAMA) die Scherdauer von 30 min auf 6 h fiir die Probenent-
nahme heraufgesetzt. Die Analyseergebnisse ergeben Konzentrationsdnderungen von 7%
im Vergleich zu 5,4% bei der Kurzzeitprobe. Die Steigerung der Konzentrationséinderung

um 1,6% ist verstandlich, da das Fluid mehr Zeit fiir eine Umordnung besitzt.
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7.6.4 Diskussion der Versuchsergebnisse

Dass Querbewegungen von starren Partikeln in viskoelastischen Fluiden in Strémungen
mit Scherratengradient existieren, ist versuchstechnisch von Feng und Joseph gezeigt
worden (Abschnitt 7.5.3). Der vorliegende Versuch gibt Hinweise darauf, dass ebenfalls
makromolekulare Bestandteile, welche die Viskoelastizitit eines Fluids hervorrufen, sich
unter der Wirkung eines Scherratengradienten orientieren. Diese Orientierungsneigung ist
starker als die des natiirlichen Konzentrationsausgleiches im Fluid (Entropiemaximum)
und der zufdlligen Bewegungen molekularer Bestandteile (Brownsche Bewegungen). Die
Querbewegungen von viskoelastischen makromolekularen Bestandteilen werden im
Gegensatz zu starren kugelsymmetrischen Korpern zusidtzlich durch Deformation,

Ausrichtung, Aggregation und Verschlaufung beeinflusst.

Die Anpassung der Korperform an einen wirkenden Belastungsgradienten ldsst aus einem
Ellipsoiden bei gleichméBiger Belastung (Bild 89, S.123) einen komplexen Korper
entstehen, wie es in Bild 94 dargestellt ist. Weicht ein Korper von der Rotationssymmetrie
ab, sind Querbewegungen aufgrund der dufleren Form mdglich (Druck- und Schubspan-
nungen erzeugen Krifte und Momente auf den Kdrper, da die Kraftwirklinien nicht mehr
durch den Korperschwerpunkt laufen), falls der Korper keine chaotischen Bewegungen in
der Stromung ausfiithrt. Zusétzlich existiert in und um den belasteten Korper ein komplexer
Spannungszustand. Dieser Spannungszustand ist fiir die makromolekularen Bestandteile in
Umfangsrichtung identisch, wohingegen in axialer Richtung der Belastungsgradient wirkt.
Die unterschiedlichen Spannungszustinde in axialer Richtung kénnen ebenfalls zu einer
Fluidbewegung fiihren.

Die Orientierung der polymeren Bestandteile zum Bereich der hochsten Scherrate ist bei
den vorliegenden Ergebnissen von der Konzentration abhédngig, was an der Abschwichung
mit zunehmender Konzentration erkennbar wird. Eine Erklarung dieses Verhaltens kann in
dem zunehmenden Knéuelerfiillungsgrad gesehen werden (Tabelle 16). Der Knéuelerfiil-
lungsgrad ist ein Maf} fiir das von den makromolekularen Bestandteilen eingenommene
Volumen in der Losung. Die 15%ige PAMA-Losung liegt im Grenzbereich zu einer
konzentrierten Losung. In einer konzentrierten Losung liegen keine einzelnen makromole-
kularen Bestandteile vor, da die maximale Packungsdichte ohne Uberlappung einzelner
Knéuel tiberschritten ist. Somit ist eine Ausbildung von einzelnen Scherebenen, die
aufeinander abgleiten und durch das Losungsmittel getrennt werden, behindert (Bild 88).
Ebenso wird die Ausbildung von viskoelastischen Scherebenen erschwert, wenn der
Polymeranteil zu gering ist, da nicht ausreichend hohe Verschlaufungsdichten in den
Scherebenen erreicht werden. Die 2,5%ige Losung liegt mit einem Knéauelerfiillungsgrad
von ¢ = 0,75 im Bereich der verdiinnten Losung (; < 1), welches die geringere Polymer-

konzentrationserhdhung der Probe im Bereich der hochsten Scherrate erkldren kann.
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Die Analyseergebnisse aus Tabelle 19 ergeben keine groBen Konzentrationserhohungen.
Die gemessenen Werte liegen an der Nachweisgrenze flir die eingesetzte Technik (IR-
Spektroskopie). Allerdings sind die ermittelten Konzentrationsangaben aus allen Proben
(jeweils drei) und fiir jede Probe mit ein bis drei Messungen bestitigt. Ein systematischer
Fehler, der die Konzentrationsmesswerte verkleinert, liegt in der Art der Probenentnahme
vor. Die Entnahme erfolgt mit einer Kaniile an nur einer Position am Umfang. Wird in der
Kantile ein Unterdruck erzeugt, so gelangt nicht nur Fluid aus dem zentralen Bereich der
Schergeometrie mit der hochsten Scherrate, sondern auch Fluid aus den angrenzenden
Randbereichen mit in die Probe. Dieses Fluid ist kleineren Scherraten ausgesetzt und
enthdlt einen geringeren Polymeranteil, was zu einer systematischen Abschwichung des
Messergebnisses fiihrt.

In bezug zur RWDR-Anwendung ist anzumerken, dass die eingesetzten Versuchsfluide in
thren Eigenschaften herkdmmlichen Schmierfluiden entsprechen, allerdings befinden sich
die im Versuch erzielten Scherraten um Grofenordnungen unter den Scherraten in der
Dichtzone von RWDR. Ergibt sich unter diesen Versuchsbedingungen ein Konzentrations-
gradient, so ist anzunehmen, dass dieser bei stirkerer Scherung und ausgeprigteren

Normalspannungsdifferenzen starker hervortritt.

Die vorliegenden Ergebnisse sind mit einem gewohnlichen VI-Verbesserer erzielt worden,
der nicht fiir diese Art von Scherversuch optimiert ist. Fiir weiterfilhrende Versuche
besteht die Mdglichkeit, die Einfliisse von Fluidparametern auf die Querbewegung der
makromolekularen Bestandteile zu untersuchen, um dieses Phdnomen zu quantifizieren. In

Tabelle 20 sind diese Parameter mit Erlduterung vorgestellt.

Tabelle 20.: Fluidparameter mit Einfluss auf Querbewegungen nach [WIEOQOb]

Fluidparameter

0] [ ] o > o=
Zusammensetzung des Fluids ® O i .O & O
e0® o « 05"

Die einzelnen Fluidkomponenten, wie Lésungsmittel (z. B. Basis6l) und Zusatze bestimmen
entscheidend das Fluidverhalten.

Konzentration der Fluidkomponenten (@) OOO ©)
O O o
(@) © @] Q O

Die Konzentration ¢ der Fluidbestandteile besitzt ebenso wie die einzelnen Fluidkomponenten
einen wesentlichen Einfluss auf das FlieRverhalten.
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Molekulargewicht @
(@]

Das Molekulargewicht dient als Grofeninformation fir einen Fluidbestandteil.

Verzweigungsgrad @ m

Um die Ausmalie eines Molekils exakt beschreiben zu kénnen, ist es wichtig, den Verzwei-
gungsgrad zu kennen. Eine hohe Verzweigung ergibt bei gleichem Molekulargewicht ein
kompakteres Gesamtmolekil als bei niedriger Verzweigung.

Loslichkeit/Staudinger Index/Intrinsische Viskositat @ O O

o @)

Die Loslichkeit beeinflusst, in welcher Form und Grofie die Additive im Lésungsmittel vorliegen.
Léslichkeit (Eindringen von Lésemittel in den Aufenthaltsbereich des Makromolekls) und
Temperatur besitzen einen wesentlichen Einfluss auf das insgesamt vom Makromolekdl
umschlossene Volumen, was an der Wirkungsweise von VI-Verbesserern beispielhaft gesehen
werden kann.

o ol |T &
Deformationsfahigkeit, Ausrichtung O O &
4 4

Das Deformationsverhalten eines Molekuls wird durch die Beweglichkeit seiner Bindungen
(Bindungswinkel) und Struktur (Verzweigungsgrad) bestimmt. Hentschel [HNT87] hat eine
aufschlussreiche Arbeit vorgestellt, in der unterschiedliches Reibungsverhalten auf die molekula-
re Struktur zurtckgefiihrt werden kann. Die Flexibilitdt von Seitenketten besitzt einen wichtigen
Einfluss. Ebenso hat das Molekulargewicht einen entscheidenden Effekt auf das Deformations-
verhalten, denn ein grof3es Molekiil besitzt erheblich mehr Méglichkeiten auf eine Beanspruchung
zu reagieren, als ein Kleines. Das Deformationsverhalten in Abhangigkeit von der Scherrate
besitzt Einfluss auf die Normalspannungseigenschaften.
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Verschlaufungsneigung

Einen besonders wichtigen Einfluss auf das Verhalten im Scherspalt hat die Interaktion der
Makromolekile untereinander. Tabor [TAB82] erwahnt, dass Verschlaufungen zwischen
Molekulen ab einer Kettenlange von 500 C-Atomen vorkommen, das entspricht einem Molekular-
gewicht einer Kohlenwasserstoffkette von ca. 6.000 g/mol. Handelsubliche VI-Verbesserer
besitzen Molekulargewichte im Bereich von 5.000 — 1.000.000 g/mol [KDA90, LUB94]. Die
Verschlaufungen beeinflussen stark das viskoelastische Verhalten des Fluids, da sie eine
viskoelastische Verbindung zwischen den einzelnen Makromolekdlen sind. Der viskose Anteil
kann anschaulich mit dem Entschlaufen erklart werden. Hierbei werden Kettensegmente aus
anderen Makromolekiilen herausgezogen. Dieser Vorgang ist stark geschwindigkeitsabhangig.
Der bei jeder belasteten Verschlaufung auftretende elastische Anteil besteht in der Deh-
nung/Streckung der kovalenten Bindungen/Ketten.

Benetzung

o P
77777 72227

Der Grad der Benetzung besitzt entscheidenden Einfluss auf die Existenz von Fluid in kleinen
Spalten. Eindringen von Fluid kann durch nicht benetzende Fluide verhindert werden. Benetzte
Oberflachen kénnen an sich eine Normalbelastung aufnehmen und erleichtern den Aufbau eines
tragenden Fluidfilmes.

7.6.5 Indiz fur die Funktionshypothese von Oliveira

Die Dicht- und Schmierungshypothese von Oliveira geht im Forderzustand von einer
Akkumulation der Normalspannungsdifferenzen auf der Bodenseite der Dichtzone aus, die
zu einer Fluidbewegung in Richtung Stirnseite fiihrt (Abschnitt 2.2.3). Durch den vorge-
stellten Versuch ist es gelungen, Hinweise fiir die Giiltigkeit dieser Hypothese zu finden.
Die Konzentrationsdnderungen werden durch Kréfte quer zur FlieBrichtung, resultierend
aus den Normalspannungsdifferenzen, hervorgerufen, die in einer asymmetrischen
Versuchsanordnung zu einer kompletten Fluidbewegung fiihrten. Dies wird anschaulich,
wenn die Summen der Normalspannungsdifferenzen der boden- und stirnseitigen Bereiche

miteinander verglichen werden.

In Bild 103 ist ein vereinfachter Querschnitt einer Dichtlippe dargestellt. Deutlich sind die
unterschiedlichen Kontaktwinkel der Seitenbereiche zu erkennen (Stirnseite: a = 45°,
Bodenseite: = 15°). Um die unterschiedliche Wirkung der Kontaktwinkel anschaulich
hervorzuheben, werden nur die Randbereiche der Dichtzone betrachtet. Fiir diese Betrach-

tung wird deshalb im eigentlichen Dichtzonenbereich eine gleichméfige Fluidfilmdicke
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angenommen. Um zu zeigen, welche elastischen Kréfte sich wihrend eines Fordervorgan-
ges auf der Bodenseite im Verhiltnis zur Stirnseite akkumulieren, werden identische
minimale und maximale Fluidfilmdicken fiir die beiden Seitenbereiche festgelegt (minima-
le Fluidfilmdicke in den Seitenbereichen am Ubergang zur Dichtzone und fiir die Abgren-
zung des Bereiches in Richtung kleiner Scherraten, eine maximale Fluidfilmdicke iiber die
hinaus keine signifikanten Normalspannungsdifferenzen auftreten). So ergibt sich hieraus
in Abhingigkeit der Kontaktwinkel ein unterschiedliches Volumen der Seitenbereiche. Bei
den gegebenen Winkeln betrdgt der Quotient der Volumina auf Boden- und Stirnseite
VBose ! Vsise=tan @/ tan S=3,7. Da die gescherten Volumina auf Boden- und Stirnseite
identische Geometrien besitzen und die Normalspannungen als proportional zum Quadrat

des Kehrwertes der Fluidfilmdicke angenommen werden, gilt ndherungsweise fiir die

akkumulierten Normalspannungsdifferenzen: jNi dz / .[N .dz = (tana /tan B)’ =14

BoSe StiSe

(dazu F 12, S. 111).

Bild 103: Boden- und stirnseitige Bereiche mit Normalspannungsdifferenzen wdihrend des
Férderbetriebs

Auf der Bodenseite existieren wiahrend der Forderung um ein Vielfaches héhere Normal-
spannungsdifferenzen als auf der Stirnseite. Wenn davon ausgegangen wird, dass Normal-
spannungsdifferenzen eine Querbewegung von Fluid in Richtung einer hoheren Scherrate
verursachen, resultiert aus der Betrachtung der Normalspannungsdifferenzen bei einem
Fluidvorkommen auf der Bodenseite eine Fluidbewegung in Richtung Stirnseite, bis sich
ein Gleichgewicht zwischen den beiderseitig aufsummierten Normalspannungsdifferenzen

einstellt.

7.6.6 Erweitertes Folienmodell

Aus den vorgestellten Versuchsergebnissen und Diskussion ldsst sich das erweiterte

Folienmodell mit Beriicksichtigung eines Scherratengradienten ableiten. Die hdhere
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Belastung des Fluids in der Mitte der Geometrie fiihrt zu stirkeren elastischen Kriften
(Normalspannungsdifferenzen), welche zu einem Konzentrationsgradienten in Richtung
des Scherratengradienten fiihrt (schwarze Pfeile). Dies ist schematisch in Bild 104 fiir fiinf
Scherebenen in Anlehnung an Bild 87 dargestellt. In der eingesetzten Schergeometrie
betragt der Spaltéffnungswinkel ca. 1° (Winkeldarstellung in Bild 104 ist stark {iberhoht).
Ist der Winkel klein und existiert nur eine geringe Anzahl von Fluidschichten (RWDR-
Dichtzone), so wird die Anzahl der Scherebenen in den Bereichen hoher und kleinerer
Scherraten nicht wesentlich variieren, da eine Anpassung der Hohe von einzelnen Fluid-
schichten durch Deformation und Ausrichtung der Fluidbestandteile in der Stromung
erfolgt (Abschnitt 7.1). Die einzelnen Ebenen konnen wie aufeinander abgleitende

elastische Folien betrachtet werden, wobei die Dicke der Folie umgekehrt proportional der

Belastung ist.

y .
Schergeometrie
= @8l ==
——— e <~

X z ———_ 2 e Scherspalt
—_——
Scherebenel/ —— S

Qv

Bild 104: Erweitertes Folienmodell

® F>F,

0) @ F> Fi

Molekilform

Bild 105: Plastische Verformung einer zugbelasteten Folie

Ein sehr anschauliches Beispiel stellt die Zugbelastung einer einzelnen rechteckigen Folie
dar, die an ihren Enden eingespannt ist (Bild 105). In Zustand 1 ist die Kraft so gering,

dass keine plastische Verformung auftritt. Uberschreitet die Kraft eine kritische Grenze, so
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beginnt die plastische Verformung und eine leichte Einschniirung wird in den Seitenberei-
chen sichtbar (Zustand 2). Wirkt diese Kraft {iber einen ldngeren Zeitraum bzw. wird sie
noch gesteigert, so folgt eine stirkere Einschniirung (Zustand 3). Die Art der Folienver-
formung ldsst auf die Deformation der makromolekularen Bestandteile in der Folie
schlieBen. Durch die Einschniirung der Folie erfolgt eine Ausrichtung der molekularen
Struktur wie in Bild 105 angedeutet. Diese Molekiilformen konnen analog zu den makro-
molekularen Bestandteilen in viskoelastischen Fluiden gesehen werden, die ebenso mit

zunehmender Belastung eine verstirkte Deformation und Ausrichtung erfahren.
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