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Kurzfassung

Die vorliegende Arbeit beschiftigt sich mit der Vorhersage und Verbesserung der Wérme-
dimmwirkung geschlossenzelliger PUR-Hartschaumstoffe unter Berilicksichtigung der
gesamten Nutzungsdauer. Bei diesen Schaumstoffen verschlechtert sich die Warmeddmm-
wirkung langsam durch diffusiven Austausch von Treibmittel und Umgebungsluft. Die
Simulation dieses Alterungsprozesses ermoglicht die Bereitstellung anwendungsbezogener
Entscheidungshilfsmittel bei der Optimierung von Treibmittelzusammensetzung und Schaum-
stoffdichte.

Der zeitliche Verlauf des Alterungsprozesses wird auf der Grundlage einer ausfiihrlichen
Modellbildung fiir unterschiedliche Zellstrukturen, Schaumstoffdichten und Treibmittel
vorhergesagt. Die Modellbildung berticksichtigt den Warme- und Stofftransport im Schaum-
stoff und die damit einhergehende mechanische Belastung. Darauf aufbauend wurde ein
Simulationsprogramm erstellt, welches eine numerische Losung der Modellgleichungen und
eine grafische Darstellung der Simulationsergebnisse ermoglicht.

Zur Bestimmung von Modellparametern sowie zur Modellvalidierung wurden verschiedene
MefBverfahren entwickelt, unter anderem ein Aufbau zur Bestimmung effektiver Diffusions-
koeffizienten und eine Apparatur zur Zellgasanalyse mittels Gaschromatographie.

Mit dem Simulationsprogramm werden zunédchst Parametervariationen durchgefiihrt, um die
Sensibilitdt einzelner Modellparameter abzuschdtzen und allgemeingiiltige Vorgaben
abzuleiten. Damit lassen sich jedoch noch keine sicheren Vorgaben fiir die Treibmittelzu-
sammensetzung und die Schaumdichte formulieren. Dies ist erst unter Beriicksichtigung der
speziellen, bei der jeweiligen Anwendung vorliegenden Temperaturen und geometrischen
Randbedingungen moglich.

Um diesem Umstand Rechnung zu tragen, werden die Anwendungsbeispiele Gefriertruhe,
Kiihlschrank und Steildachisolierung untersucht. Zielsetzung fiir die Optimierung ist dabei die
Minimierung der zusammengefassten Kosten fiir die Herstellung und die Nutzungsphase.
Durch Verwendung anwendungsspezifischer Kostenmodelle werden Wertepaare fiir die
bestmogliche Treibmittelzusammensetzung und Schaumdichte ermittelt.

So existieren bei Kiithlmobeln Einschriankungen fiir die Dammschichtdicke. Infolgedessen
dominieren dort die Energiekosten wéhrend der Nutzungsphase, so dafl ein guter Schutz
gegen diffusionsbedingte Alterung und Treibmittel mit niedriger Warmeleitfahigkeit wie
cyclo-Pentan zu bevorzugen sind. Im Gegensatz dazu miissen bei Anwendungen ohne
Einschrankungen bei der Ddmmschichtdicke, wie z.B. Dachisolierungen, die volumenbezo-
genen Rohstoffkosten minimiert werden. Dies ist durch Verwendung von Mischungen aus
CO; und iso-Pentan mdglich, die kostenglinstig sind und aufgrund geringer Kondensations-
neigung kleinere Schaumdichten ermoglichen.

Mischungen aus verschiedenen Pentanisomeren oder auch Sandwichkonstruktionen aus PUR-
Schaumstoffen mit unterschiedlichen Treibmitteln weisen in den Simulationsrechnungen

keine Vorteile gegeniiber einfacheren Lésungen auf.



Abstract

The present paper describes the prediction and improvement of closed cell rigid polyurethane
foam thermal conductivity in consideration of the respective applications total life time.

These foams show a continous thermal insulationtion deterioration affected by a diffusive
exchange of blowing agent and air components. The simulation of this ageing process should
provide a tool for the blowing agent composition and foam density optimization.

The ageing process is predicted by detailed modelling, including different cell structure, foam
density and blowing agent. As well the in foam occuring heat and mass transfer and its affects
on mechanical loads and deformation is involved. On this basis different computer programs
were made, providing the model equations numerical solution and a calculation results
graphic display.

In order to determine model parameters and to validate the model itself some measuring
processes and devices have been developed, e.g. a mechanical strain based technique for
determination of effective foam diffusion coefficients and a procedure for cell gas analysis by
gas cromatography.

In a first step parameter variations are caried out to estimate the models sensibility towards
these parameters and to find general trends of their influence. Nevertheless an exact predic-
tion of optimal blowing agent composition or foam density is only possible by consideration
of the respective applications temperatures and geometry.

Consegently the applications freezer, refrigerator and roof insulation are calculated. In this
calculation the optimization objective is the expense minimization of production and later on
use in total sum. The optimal blowing agent composition and foam density are determined by
using cost models considering the particular characteristics of the applications.

For example freezer and refrigerators have dimension limitations. Therefore the costs are
dominated by the expense of electric energy during use phase. Here efficient diffusion
barriers against ageing and low thermal conductivity (but usualy expensive) blowing agents
such as cyclo-pentane are required.

In contrast with this at applications with slight or no dimension limitations, like the roof
insulation, the volumetric production costs have to be minimized. This is possible by using a
mixture of CO, and iso- or n-pentane, providing low blowing agent condensation and
consequently low foam density and — simultaneously — low raw material costs.

Mixtures of different pentane isomers or sandwich structures of foams containing different

blowing agents did not show any substantial advantages in the modeled simulations.
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1 Einleitung

Man konnte diese Arbeit alternativ "Beitrag zur Verbesserung derzeitiger Warmeddmmun-
gen" nennen. Damit reiht sie sich in eine Folge von Entwicklungen mit vergleichbarer
Zielsetzung ein, die vielleicht mit der Herstellung der ersten Kleidungsstiicke oder Behausun-
gen begonnen hat. Seitdem ist der Mensch bestrebt Materialien zu finden und zu verbessern,
die ihn oder ihm wichtige Gegenstinde seiner Umgebung effektiv vor unwirtlichen Tempera-

turen schiitzen.

Das Standardmaterial fiir Warmeddmmungen ist Luft, da sie bedingt durch den Aggregatzu-
stand eine wesentlich kleinere Warmeleitfahigkeit besitzt als massive Feststoffe. Zudem ist
der Wirmelibergang fest-gasformig schlecht, was die Dammwirkung begiinstigt. Mit einem
geniigend groBen luftgefiillten Hohlraum ist es jedoch noch nicht getan, weil bei zunehmender
Déammschichtdicke der Warmetransport durch Konvektion steigt und damit einen guten Teil
des Vorteils durch die erhohte Dicke wieder zunichte macht. Man fiillt daher schon seit
langem solche Hohlrdume mit leichtgewichtigen, feinverteilten Feststoffen wie z.B. Naturfa-
sern oder Federn, die bei gleichzeitig kleinem Anteil an Warmeleitung durch den Fiillstoff die
Konvektion wirksam herabsetzen und damit die Dimmwirkung verbessern. Hinzu kommt der
Vorteil, daB durch die zusétzlichen Phasenwechsel in der Ddmmschicht der Wéarmetransport
durch Strahlung kleiner wird. Ein moderner, diesbeziiglich optimierter Ddmmstoff ist die

hauptsdchlich im Baubereich eingesetzte Steinwolle.

Bestehen erhohte Anforderungen an die mechanischen Eigenschaften, so erweisen sich
Schaumstoffe als die bessere Losung, weil sie anstelle des mehr oder weniger lose verteilten
Fiillstoffes eine feste Matrix besitzen und damit wesentlich besser zur Aufnahme von Kriften
geeignet sind. Natiirliche Schaumstoffe, die zum Zweck der Wiarmeddmmung eingesetzt
werden, sind z. B. die als Baumaterial verwendeten pordsen Gesteine vulkanischen Ur-

sprungs.

Ein wichtiger Meilenstein bei der Verbreitung synthetischer Schaumstoffe wurde in den
frithen 60er Jahren mit der groBtechnischen Herstellung vollhalogenierter Kohlenwasserstoffe
erreicht. Quasi als Nebenprodukt der damals neuen Kéltemittel war nun mit R11 (Trichlorflu-
ormethan) eine chemisch stabile, leichtsiedende Fliissigkeit erhéltlich, deren Wérmeleitfahig-
keit aufgrund des hohen Molekulargewichts nur ein Drittel des Wertes von Luft betrug und
die sich einfach als Treibmittel zur Schaumstoftherstellung einsetzen lieB. Mit PUR-
Hartschaum hatte man zudem einen Polymerwerkstoff zur Hand, der aufgrund seiner
Geschlossenzelligkeit das Treibmittel langfristig in den Zellen einschlieft. Damit lieB3 sich die
Wiarmeddmmwirkung gegeniiber herkdmmlichen Dammstoffen, deren Wirkung auf Luft
beruhte, nochmals nahezu verdoppeln. Hinzu kamen weitere Vorteile von R11-getriebenen
PUR-Hartschaumen wie flexibel einstellbare mechanische Eigenschaften, guter Flammschutz,
hohe Temperaturbestindigkeit und einfache Verarbeitung, die diesen Werkstoff noch heute zu

einer hochwertigen und vielseitigen Warmeddammung machen.



12

Nach einigen Jahren der Anwendung erkannte man, dafl die tiberdurchschnittliche Warme-
dimmung der FCKW-Schaumstoffe nicht unbegrenzt andauert, sondern vielmehr mit der Zeit
langsam schlechter wird. Norton war Anfang der 70er Jahre einer der ersten, der diese
Beobachtung durch ein langsames Eindiffundieren von Luft in den Schaum und ein nochmals
langsameres Ausdiffundieren des Treibmittels R11 erkldrte und daraus ein erstes Modell zur
Vorhersage der Langzeitwirmeddammwirkung herleitete /1/. Die Forschungen an der Vorher-
sage der Warmeleitfahigkeit bekamen weiteren Auftrieb, als Mitte der 80er Jahre FCKW
zunehmend aufgrund ihres ozonabbauenden Verhaltens in die Kritik gerieten und internatio-
nale Gremien gebildet wurden, die eine Abschaffung dieser Stoffe forderten /2/. Als Anfang
der 90er Jahre dann in nahezu allen westlichen Industrienationen der Ausstieg aus der FCKW-
Technologie iiber nationale Verbotsverordnungen /3/ festgelegt war, waren auch au3erordent-
lich intensive Forschungen an den PUR-Wiarmeddammungen zu beobachten. Damals liefen in
vielen Landern universitire und industrielle Forschungsprojekte zur Substitution der FCKW
als Treibmittel, so auch am Institut fiir Kunststoffpriifung und Kunststoffkunde (IKP) der
Universitét Stuttgart /4/.

Wenngleich der Ausgangspunkt aller Arbeiten in der Substitution des Treibmittels R11 lag,
war doch die Bandbreite der Themen sehr groB3. Dies resultierte aus der Tatsache, dal kein
Ersatzstoff bekannt war, der bei gleicher Verarbeitung sdmtliche positiven Eigenschaften der
FCKW ohne die bekannten Nachteile in sich vereinte und damit einfach als alternatives
Treibmittel hitte eingesetzt werden konnen. Beispielsweise haben Pentane als Treibmittel
eine groflere Gaswirmeleitfahigkeit, sind brennbar und neigen schon bei Umgebungstempera-
tur zur Kondensation. Fiir den Verarbeiter hatte eine Umstellung auf Pentan somit nicht nur
Investitionen fiir angepalte Anlagentechnik und ProzeBparameter zur Folge, es muflten
aufgrund der Unsicherheiten hinsichtlich der diffusionsbedingten Alterung und der Méoglich-
keit kondensationsbedingten Unterdrucks im Schaumstoff zum Teil groere Schaumstoffdich-
ten eingesetzt werden, und der Anteil teurer Flammschutzmittel stieg auch. Zudem wurde die
anfiangliche Dammwirkung schlechter, was insbesondere aufgrund vorhandener Normen zur
Energieeinsparung, die am technischen Stand der FCKW-Schdume ausgerichtet waren, zu
Konflikten fiihrte.

Im Bereich der Kiihlmdbel war bedingt durch das Okosiegel fiir halogenfreie Wirmedim-
mungen und Unsicherheiten bei der gesundheitlichen Unbedenklichkeit teilhalogenierter
Substitute der Druck besonders groB3, so daB hier sehr friih trotz der beschriebenen Nachteile
Pentan als Treibmittel eingesetzt wurde. Mit der erfolgreichen Umstellung der ersten Kiihl-
mobelproduktion auf cyclo-Pentan hielten dann sehr schnell branchenweit und auch in
anderen Bereichen pentangetriebene Schaumsysteme ihren Einzug, so dal sie heute einen
Standard bei PUR-Hartschdumen fiir Warmeddmmungen bilden. Halogenhaltige Treibmittel
haben an Bedeutung verloren und es besteht heute die Moglichkeit sie in allen Anwendungs-

bereichen durch technisch ausgereifte halogenfreie Alternativen zu ersetzen.
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Nichtsdestotrotz konnten die von R11 her bekannten Vorteile der PUR-Wiarmeddmmungen
wie niedrige Anfangswirmeleitfahigkeit, hohe Alterungsbestindigkeit und niedrige Rohstoft-
kosten bisher mit halogenfreien Treibmitteln nicht erreicht werden. Daher konzentrieren sich
derzeit die Forschungsaktivititen auf die weiterfiihrende Optimierung pentangetriebener
Schaumsysteme, um trotz der ungiinstigeren Ausgangsbedingungen den alten Standard wieder

zu erreichen oder sogar zu iibertreffen.

Hierzu soll die vorliegende Arbeit einen Beitrag leisten. Entwickler von Warmeddmmungen
sollen iiber die Modellierung und Berechnung der Vorgdnge im Schaum einen detaillierten
Einblick in den Zusammenhang der einzelnen Mechanismen und Parameter erhalten. Uber
Parametervariationen werden Zielrichtungen fiir die Optimierung ermittelt und hinsichtlich
ihres Giiltigkeitsbereiches bewertet. Die hier zusammengefafite Modellbildung kann zudem
als Hilfsmittel zur verbesserten Dimensionierung verwendet werden, da sie den zeitlichen

Aspekt der Dimmwirkung berticksichtigt.

Die Untersuchungen dieser Arbeit beschrinken sich auf technische und wirtschaftliche
Problemstellungen. Sie bilden damit eine Grundlage fiir weiterfithrende Optimierungen, wie

sie beispielsweise mit Hilfe der ganzheitlichen Bilanzierung méglich sind /4/.

Ausgangspunkt der Arbeit war eine Erhebung des technischen Stands aus der Literatur. Bisher
wurde keine iibergreifende Modellbildung verdffentlicht, welche unter Beriicksichtigung der
Kondensation des Treibmittels die verschiedenen Warme- und Stofftransportmechanismen im
Schaumstoff miteinander verkniipft. Es sind jedoch aufgrund der oben beschriebenen
Umstellungsproblematik auf halogenfreie Treibmittel in allen Teilgebieten bisweilen sogar
sehr aufwendige Untersuchungen durchgefiihrt worden, so daB3 eine gro3e Datenbasis fiir die
Zusammenfiihrung der Einzelmodelle vorhanden ist. Nebenbei erwies sich diese Arbeit als
nicht ganz einfach, da - insbesondere von Seiten der Industrie - viele Veroffentlichungen in
Fachzeitschriften oder Tagungsbdnden erfolgen und vermutlich aufgrund des begrenzt
moglichen Umfangs hdufig unvollstindig und liickenhaft sind. Infolgedessen muften
verschiedene Modellherleitungen nochmals nachvollzogen oder {iber die haufig mehrstufige
Recherche von Querverweisen abgesichert werden. Wo die vorhandene Modellbildung im
Sinne der Zielsetzung nicht ausreichend war, wurde sie durch eigene Ansitze erweitert. Dies
ist so geschehen bei der Berechnung der Kondensation bindrer Mischungen unter isochoren
Bedingungen und bei der Korrelation von Stofftransport und mechanischen Eigenschaften.
Bei letzterem waren der Literatur auch keine MeBwerte zu entnehmen, so daf3 hier eigene

Messungen durchgefiihrt werden mufiten.

Bei der Modellbildung wurde im Hinblick auf die Zielsetzung - der Optimierung der Lang-
zeitwirmedammwirkung - eine dreistufige Strategie verfolgt. Auf der untersten Stufe stehen
zundchst die Strukturmodelle. Darin wird das Zellgeriist in geometrisch einfache Struktur-
komponenten wie quaderformige Stébe (Stidbchen) oder diinne Ebenen (Fenster) zerlegt. Aus
der Form und Anordnung dieser mikroskopisch kleinen Strukturelemente kann iiber die

Modellgleichungen ein Zusammenhang zu makroskopisch mefBbaren Eigenschaften des
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Schaumstoffes wie E-Modul, Matrixwiarmeleitfahigkeit oder der Anteil des Wérmedurch-

gangs iiber Strahlung hergestellt werden.

Der grofite Anteil des Warmetransports durch den Schaumstoff erfolgt jedoch iiber die mit
Zellgas gefiillten Hohlrdume. Daher miissen die Strukturmodelle, die die Schaumeigenschaf-
ten aus der Festkorperverteilung herleiten, in einigen Punkten durch Beschreibungen der
thermodynamischen Vorgédnge in der Gasphase ergidnzt werden. Diese im folgenden als
Gasmodell bezeichneten Zusammenhédnge sind - abgesehen von der diffusionsbedingten
Alterung - unabhéngig von der Zellstruktur und werden unverdndert auch in iibergeordneten
Stufen der Modellbildung eingebunden.

Mit den Strukturmodellen erhdlt man fiir viele Problemstellungen ein brauchbares Instrument
zur Optimierung. Zudem tragen damit durchgefiihrte Parametervariationen zum Verstindnis
der Vorginge im Schaum bei. Im Grunde genommen sind sie jedoch wegen ihrer Komplexitit
nur fiir die Betrachtung einer oder einiger weniger Schaumzellen geeignet. Will man mehrdi-
mensionale geometrische Randbedingungen oder Inhomogenititen wie Temperatur- oder
Konzentrationsgradienten in die Betrachtung mit einflieBen lassen, miifiten sehr viele
Schaumzellen gleichzeitig betrachtet werden. Dies gestaltet sich mit den Strukturmodellen
nicht nur sehr uniibersichtlich, es ist auch hinsichtlich des Rechenaufwands nicht mehr
tragbar. Infolgedessen greift man bei komplexen Problemstellungen zu Kontinuumsmodellen,
die hier die zweite Stufe der Modellbildung bilden.

In einem Kontinuumsmodell wird der Schaumstoff als homogener Kdrper mit stetig verlau-
fenden Eigenschaften angenommen. Im Falle der Matrixeigenschaften ist dies ein Festkorper
mit isotropen oder bei Bedarf auch anisotropen Eigenschaften, bei den Zellgaseigenschaften
ein isotroper mit dem Zellgas gefiillter Hohlraum. Die Eigenschaften des Korpers sind dabei

Effektivwerte, die sich wie oben beschrieben aus den Strukturmodellen berechnen lassen.

Analog zur Schaumstoffdichte, die sich aus den Einzelwerten fiir Polymer und Zellgas sowie
deren Anteil im Schaum ergibt, lassen sich effektive Wiarmeleitfahigkeiten, Diffusionskoeffi-
zienten oder Loslichkeiten definieren. Allein dadurch 148t sich die Anzahl der Modellparame-
ter reduzieren und damit die Problemstellung vereinfachen. Zudem ist man durch die Annah-
me der Homogenitét und Stetigkeit von geometrischen Details der Schaumstruktur losgelost.
Dies erweist sich insbesondere bei der numerischen Integration der partiellen Differentialglei-
chungen fiir den Warme- und Stofftransport als vorteilhaft. Die {liblicherweise dafiir verwen-
dete Methoden der finiten Differenzen oder der finiten Elemente bendtigen ein Raster von
Stiitzstellen, welches iiber den zu berechnenden Korper gelegt wird. Dieses kann im Konti-
nuumsmodell ohne Einbuflen in der Genauigkeit um ein vielfaches grober gewdhlt werden,
wodurch man unter Beriicksichtigung der heutigen Rechnertechnologie erst in den Bereich

zeitlich tiberschaubarer Simulationsrechnungen gerét.
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Ein weiterer Vorteil des Kontinuumsmodells liegt in der vergleichsweise einfachen Mef3bar-
keit der Effektivwerte und in ihrer direkten Verwendbarkeit fiir technische Problemstellungen.
So ist beispielsweise die Schaumstoffdichte von PUR-Hartschaum wesentlich einfacher zu

messen und flir technische Problemstellungen einzusetzen als dessen Polymerdichte.

Aus dem Kontinuumsmodell 146t sich die zeitliche und ortliche Temperatur und Zellgaszu-
sammensetzung und somit eine vierdimensionale Verteilung dieser Groflen und daraus
abgeleiteter Werte ermitteln. Zur Angabe des Wiarmestroms - beispielsweise durch einen
Quadratmeter Schaumstoff konstanter Dicke — ist es jedoch notwendig, die Anzahl der
Dimensionen zu verkleinern und damit die Verteilung der Wirmeleitfahigkeit auf einen
reprasentativen Wert zu reduzieren. Dies erfolgt in der dritten Stufe der Modellbildung durch
eine integrale Mittelung, je nach Aufgabenstellung iiber der Temperatur, der Flache und tiber
der Zeit.

Die Modellbildung der dritten Stufe ist von der Mathematik her relativ unspektakuldr, sie ist
hauptséchlich aufgrund ihrer Konzentration der MeBergebnisse von Bedeutung, da sich nun

verschiedene Varianten iiber einen Zahlenwert vergleichen lassen.

Mit Hilfe der dreistufigen Modellbildung lassen sich die Fragestellungen zur Koppelung von
Wiérme- und Stofftransport, sowie von Stofftransport und mechanischer Verformung untersu-
chen. Im ersten Fall erhdlt man eine effektive, integrale, flichen- und zeitgemittelte
Wiarmeleitfahigkeit (die genaue Bedeutung wird im weiteren noch erldutert), im zweiten Fall
eine minimal zuldssige Dichte aufgrund der Festigkeitsanforderungen gegeniiber den
Druckverhiltnissen im Schaum. Will man die FErgebnisse dieser beiden Bereiche
zusammenfithren, so gelingt dies am elegantesten durch eine {bergeordnete
Kostenbetrachtung. Bei gegebenen Randbedingungen 146t sich die Wirmeleitfdhigkeit in
Energiekosten und die Schaumstoffdichte gemeinsam mit der Treibmittelzusammensetzung in
Rohstoftkosten umrechnen. Durch Addition der Einzelkosten kann man wirklich alle
Fragestellungen dieser Arbeit auf eine Zahl reduzieren, mit der Einschrinkung, daB3 diese
monetire Bewertung je nach aktuellen Energie- und Rohstoffpreisen unterschiedlich ausfallen
kann. Dies ist auch der Grund, warum die Kostenrechnung nicht als weitere Stufe in der
Modellbildung eingeordnet wird, sondern vielmehr als interessante Erganzung und Briicke zur

industriellen Umsetzung der Untersuchungsergebnisse.

Bei der Untersuchung der Schaumstoffeigenschaften lassen sich in der Literatur zwei
unterschiedliche Vorgehensweisen erkennen. Die erste, hdufigere und insbesondere industrie-
geprigte Methode liegt in der mdglichst ausfiihrlichen Betrachtung eines ganz speziellen
Anwendungsbeispiels mit sehr spezifischen Untersuchungen. Infolgedessen sind die Ergeb-

nisse hiufig nicht ohne Einschrinkungen {ibertragbar.

Es wurde in dieser Arbeit versucht, die zweite eher grundlagenorientierte Vorgehensweise zu
verfolgen, ndmlich eine Spezifizierung auf bestimmte Anwendungsfille moglichst spit

vorzunehmen und - wo immer moglich - allgemeingiiltige Aussagen zu treffen. Beispielswei-
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se wurden Optimierungen vornehmlich iiber Parametervariationen durchgefiihrt und nicht
mittels der schnelleren und weniger rechenaufwendigen numerischen Methoden wie Hillclim-
bing-, Suchverfahren oder genetische Algorithmen /5/. Dadurch wird ein vergleichsweise
grofler Parameterraum betrachtet, was die Transparenz der Zusammenhidnge erhoht. Der

Giiltigkeitsbereich der Aussagen 1463t sich somit wesentlich besser abschétzen.

Hierbei ergab sich, dal3 der Giiltigkeitsbereich im wesentlichen durch die Randbedingungen
der Anwendung beeinflufit wird. Die Einschrankung der Allgemeingiiltigkeit nimmt mit der
Reduktion der Modellparameter iiber die verschiedenen Stufen der Modellbildung zu.
Aussagen des Strukturmodells, wie z.B. der Einflul des Zelldurchmessers auf den Warme-
transport durch Strahlung, sind in einem groBen Bereich zuldssig, wihrend die am Ende
durchgefiihrte Reduktion auf die Kosten genaugenommen nur fiir eine spezielle Anwendung
und eine definierte Kostenstruktur giiltig ist. Es macht daher Sinn, in allen Stufen der

Modellbildung Parametervariationen durchzufiihren und fiir Optimierungen zu verwenden.

Bei der Gliederung dieser Arbeit wurde versucht, eine moglichst einfache Weiterverwendbar-
keit zu gewéhrleisten. In Kapitel 2 wird zundchst - um den aktuellen technischen Stand zu
dokumentieren - eine kurze allgemeine Einfiilhrung gehalten. In Kapitel 3 erfolgt dann
ausfiihrlich die Modellbildung. Kapitel 4 widmet sich der MefBtechnik zur Bestimmung der
Modellparameter, und dabei insbesondere der effektiven Stofftransportkoeffizienten. In
Kapitel 5 wird exemplarisch eine Parameteranpassung und Modellvalidierung durchgefiihrt.
Hierzu werden die MeBergebnisse zur Korrelation von Stofftransport und mechanischer
Verformung verwendet. Kapitel 6 beschreibt in kurzen Ziigen die Software, fiir deren
Erstellung ein guter Teil des Gesamtaufwandes angefallen ist. In Kapitel 7 wird dann das
Dreistufenmodell in Parametervariationen angewendet und zur Optimierung eingesetzt. Die
Zusammenfithrung der beiden Kontinuumsmodelle iiber die Kostenrechnung erfolgt in
Kapitel 8. Kapitel 9 beendet die Ausfilhrungen mit einer Zusammenfassung und einem
allgemeinen Ausblick. Im Anhang ist eine Zusammenstellung aller in dieser Arbeit verwende-
ten Modellparameter enthalten, die fiir weiterfilhrende Simulationsrechnungen eine gute

Datenbasis darstellt.
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2 Grundlagen zum Werkstoff PUR-Hartschaum als
Wiarmedammung

2.1 Einleitung

Aufgrund der in Kapitel 1 beschriebenen Umstellungsproblematik ist der Wandel im Bereich
PUR-Hartschaum sowohl auf der Rohstoffseite als auch bei der Verarbeitung besonders grof3.
Diese Unbestimmtheit wird durch den aktuell noch nicht abgeschlossenen europaweiten

Prozef3 der Harmonisierung im Normungswesen noch verstirkt.

In diesem Kapitel wird daher neben einer kurzen Betrachtung des untersuchten Werkstoffs im
Sinne einer Standortbestimmung der technische Stand zur Zeit der Durchfiihrung der vorlie-
genden Arbeit verkiirzt dargestellt. Desweiteren wird auf die technischen Rahmenbedingun-
gen eingegangen, die fiir die Modellierung und Simulation der Schaumstoffe von Interesse
sind. Der wissenschaftliche Stand wird in den nachfolgenden Kapiteln (Modellbildung und

MeBtechnik) genauer beschrieben.

2.2 Schaumstruktur

Die hier betrachteten Schaumstoffe fallen unter die Kategorie der Polyederschaume. Diese
sind vornehmlich bei einem groflen Verhiltnis von eingeschlossenem Hohlraum zu Matrixvo-
lumen zu finden und fiir die verschiedensten Grundstoffe von groBer Ahnlichkeit /6/. Polye-
derschdume bestehen aus einem dreidimensionalen Geriist mikroskopisch kleiner Stédbchen
des Matrixmaterials von mehr oder weniger regelméfiger Anordnung. An den Verbindungs-

stellen weisen die Stdbchen hédufig Verdickungen auf.

Bild 2.1: Mikroskopische Aufnahme eines Polyurethan-Hartschaums, Schaumstoffdich-
te 35 kg/m?, Aufschaumrichtung von unten nach oben.
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Ein weiteres Merkmal der hier betrachteten Schaumstoffe ist deren Geschlossenzelligkeit.
Diese entsteht dadurch, dal3 die Stdbchen des Zellgeriists iiber diinne Membranen verbunden
sind. Die Membranen werden im folgenden analog zur im Polyurethanbereich iiblichen
Namengebung als Fenster bezeichnet. In Bild 2.1 ist die mikroskopische Aufnahme eines

Polyurethan-Hartschaums der beschriebenen Zellstruktur dargestellt.

Bedingt durch die Herstellung oder Entstehung weisen viele Schaumstoffe anisotrope
Materialeigenschaften auf. Dies resultiert aus einer Dehnung der Schaumzellen in Auf-
schaumrichtung wéhrend der Schaumentstehung. Bei technisch hergestellten Schaumstoffen
kann von einer rotationssymmetrischen Schaumstruktur ausgegangen werden, d.h. nur in der
Ebene senkrecht zur Aufschdumrichtung ist die Schaumstruktur isotrop und die Schaumei-

genschaften sind richtungsunabhingig /7/.

2.3 Rohstoffe

Die Materialeigenschaften des Kunststoffes Polyurethan werden maflgeblich und gezielt
durch die Wahl der Reaktionskomponenten beeinflufit. Dies geschieht durch den rohstoffbe-
dingten unterschiedlichen Grad an Vernetzung und Wechselwirkung der Makromolekiile und

der daraus resultierenden Segmentstruktur /8 /.

Der Kunststoff Polyurethan entsteht dabei aus der Polyadditionsreaktion eines Polyisocyanats
und eines Polyols. Im einfachsten Fall der Reaktion eines Diisocyanats mit einem Diol kann

folgende Bruttoreaktionsgleichung formuliert werden:
NCO-R,-NCO + OH-R,-OH — NCO-R,-NH-CO-0O-R,-OH (2.1)

Im Bereich der PUR-Hartschdume werden hauptsédchlich Polyetherpolyole auf Ethylenoxid-
oder Propylenoxidbasis mit einem Molekulargewicht von 500-1000 und Hydroxylzahlen
zwischen 350 und 650 verwendet /8/.

Die  Isocyanat-Komponente  besteht  vorwiegend aus MDI  bzw. PMDI
(4,4-Diphenylmethandiisocyanat) mit einem NCO-Gehalt von ca. 30%.

Unter der Vielzahl an Additiven, die den Rohstoffen zugegeben werden, sind als mal3geb-
lichste Komponente die Polyamine zu nennen. Sie werden als Aktivator der Polyolkomponen-
te zugegeben und reagieren mit dem Isocyanat unter Bildung einer Harnstoffgruppe. Im
Hartschaumbereich wird derzeit hdufig Dimethylcyclohexylamin (DMCHA) als Aktivator
verwendet /9/.

Eine weitere Gruppe von Additiven bilden die Stabilisatoren. Als oberflichenaktive Substan-
zen beeinflussen sie den Nukleierungsprozel und die Ausbildung der Zellstruktur /10/ und
damit auch wichtige Faktoren des Wéarme- und Stofftransports. Bei der Herstellung von PUR-

Hartschaum werden hauptséchlich Polyether-Polysiloxane eingesetzt.
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Zur Erzeugung eines Schaumstoffes mufl im Reaktionsgemisch ein Treibmittel freigesetzt
werden. Hierzu gibt es prinzipiell drei verschiedene Verfahren, die im Polyurethanbereich

heute teils auch in Kombination industrielle Anwendung finden /8/:

e Physikalisches Treibverfahren: In der Polyolkomponente wird eine leichtsiedende
Fliissigkeit gelost oder eindispergiert (z.B. R11 oder Pentan). Durch die wéhrend der
chemischen Reaktion mit Isocyanat entstehende Wéarme und die im Verlauf der Reaktion
sinkende Loslichkeit fiir das Treibmittel verdampft die Fliissigkeit und bldht das Reakti-

onsgemisch wéihrend des Aushéartens auf.

e Mechanisches Treibverfahren: Ahnlich dem physikalischen Treiben wird in eine der
Reaktionskomponenten unter erhohtem Druck ein Gas eindispergiert, das teilweise auch
in Losung gehen kann. Die Treibwirkung wird durch Entspannen des Reaktionsgemisches
auf niedrigere Driicke und durch die sinkende Gasldslichkeit wahrend der Reaktion er-

zeugt. Der Ubergang von physikalischem und mechanischem Treibverfahren ist flieBend.

o Chemisches Treibverfahren: Die Polyolkomponente enthélt eine Verbindung, die mit der
Isocyanatkomponente unter Bildung eines Treibgases reagiert. Die bekannteste Treibreak-

tion ist die von Wasser mit Isocyanat zu Polyharnstoff und CO,.

In vielen Anwendungen zur Wirmeddmmung werden derzeit Rohstoffsysteme eingesetzt,
deren Treibwirkung zu etwa 50% aus der Verdampfung des Pentan und zu 50% aus der
Wasser-Isocyanat-Reaktion kommt. Bedingt durch Riihr- und Umwiélzvorgidnge sind auch
immer kleine Mengen inerter Gase, wie z.B. Stickstoff, in den Ausgangskomponenten
enthalten, so daf diese Schaumsysteme eine typische Anwendung mit einer Kombination aller

drei Treibverfahren darstellen.

Bei den hier betrachteten geschlossenzelligen Schaumstoffen bildet das Treibmittel das

anfangliche Zellgas und bestimmt somit direkt deren Eigenschaften.

2.4 Schaumstoffverarbeitung

Die Verarbeitung von PUR-Hartschaum fiir Warmeddmmungen richtet sich stark nach dem

Anwendungsfall. Die wichtigsten Grundverfahren seien hier nur kurz erwéhnt:
e kontinuierliche oder diskontinuierliche Herstellung von Blockschaum

e kontinuierliche oder diskontinuierliche Herstellung von Plattenware

e Ausschdumen von Hausgeréten

o Herstellung von geddmmten Rohrleitungen

e PUR-Ortsschaum

In den meisten Anwendungsfillen wird der Schaumstoff mit einer Deckschicht (z.B. Metall-
bleche oder Kunststoffolien) umgeben, um ihn vor Witterungseinfliissen zu schiitzen und das

urspriingliche Zellgas moglichst lange zu erhalten. Gleichzeitig wird die mechanische
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Stabilitdt derartiger Sandwichelemente durch den bei PUR gut moglichen innigen Verbund
von Schaumstoff und Deckmaterial verbessert /8/.

Durch die Rahmenbedingungen bei der Verarbeitung werden die spéteren Eigenschaften des
Schaumstoffes beeinfluit. Malligebliche Rahmenbedingungen sind u.a. Druck, Temperatur
und Vermischung der Rohstoffe bei der Reaktion sowie Temperatur und Zustand des

Untergrunds bzw. der Randschichten wéhrend des Schaumvorgangs.

Bedingt durch den Aufschdumprozel werden die Schaumstoffzellen durch die iiber den
Herstellungsprozell vorgegebene FlieBrichtung ausgerichtet. In Randzonen koénnen sich
zusitzlich Zelldurchmesser und Schaumstoffdichte dndern. All diese Groflen beeinflussen die

spateren Eigenschaften der Warmeddmmung.

Selbst bei industriell hergestellten Schaumstoffen lassen sich nicht alle Rahmenbedingungen
konstant halten, so dal bei ein und derselben Anwendung und identischen Rohstoffen

Unterschiede in der Warmedammung um mehr als 10% festgestellt werden kdnnen /11/.

"Reale" Bauteile mit PUR-Wérmeddmmungen zeichnen sich somit durch o6rtliche Inhomoge-
nitdt und Anisotropie sowie - bei Massenprodukten zusétzlich - durch Streuung der Bauteilei-

genschaften und damit eingeschrénkte Reproduzierbarkeit aus.

2.5 Zusammenfassung Kapitel 2

PUR-Hartschdume entstehen aus einem komplexen Reaktionsgemisch von Ausgangskompo-
nenten und liber verschiedene teilweise gleichzeitig angewendete Treibverfahren. Bedingt
durch den Herstellungsproze3 haben die Schaumstoffe zeitlich verdnderliche, orts- und
richtungsabhingige Eigenschaften. Simulationsrechnungen, welche alle diese Umstidnde
genau beriicksichtigen wiirden, wéren sehr komplex und mit dem derzeitigem Stand der
Technik nicht praktikabel. Zudem wére die Aussagekraft derart bauteilspezifischer Simulati-
onsrechnungen aufgrund der eingeschrinkten Reproduzierbarkeit bei der Herstellung nicht
unbedingt besser als bei Untersuchungen, in denen die Problemstellung durch sinnvolle

Vereinfachungen auf ein bearbeitbares Mal3 reduziert wird.

Es ist daher notwendig, die Komplexitit der Problemstellung zu reduzieren und damit
analytischen Betrachtungen zuginglicher zu machen. Riickschliisse aus den Betrachtungen
missen infolgedessen immer im Hinblick auf deren Giiltigkeitsbereich getroffen werden. Dies
ist am einfachsten durch die Definition eines durchschnittlichen Fixpunktes und die Betrach-
tung eines mdoglichst groBen Parameterraums um diesen Fixpunkt mdglich. Dieser Fixpunkt

wird im folgenden als Standardschaum bezeichnet.
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3 Modellbildung

3.1 Einleitung

Zur Beschreibung der Vorginge im Schaumstoff wurde eine Vielzahl unterschiedlicher
Modellbildungen durchgefiihrt. Dies reicht von mehr oder weniger statistischen Verteilungs-
ansitzen /12/ bis hin zu Analogiemodellen, beispielsweise aus dem elektrischen Bereich /13/.
Sehr verbreitet ist die Methode, iiber ein Strukturmodell, welches den Schaumstoff anhand
einer Zelle in geometrisch einfache Bestandteile zerlegt, iibergeordnete effektive Material-
kennwerte herzuleiten. Wie schon in Kap.1 beschrieben, wird auch in dieser Arbeit eine

vergleichbare mehrstufige Vorgehensweise angewendet.

3.2 Strukturmodelle

Eine sehr ausfiihrliche Einfiihrung in Strukturmodelle mit Schwerpunkt auf mechanische

Modellbildungen wurde von Gibson und Ashby herausgegeben /7/.

Grundlage aller Strukturmodelle ist die Nachbildung einer Schaumstoffzelle durch geomet-
risch einfache Strukturen. Fiir den hier beschriebenen Anwendungsfall haben sich kubische
Modellansétze bewihrt. Unter bestimmten Voraussetzungen, z.B. beim Wérmetransport durch
Strahlung, ist die Nachbildung der Schaumstoffeigenschaften durch rechtwinklige Strukturen
jedoch zu ungenau. Hier fiihren kompliziertere Ansdtze, wie das Pentagondodekaedermodell

zu besseren Ergebnissen.

3.2.1 Kubisches Strukturmodell

In kubischen Modellansdtzen werden die Schaumstoffzellen durch wiirfelférmige Elementar-
zellen nachgebildet, deren Gertist analog zu obiger Beschreibung der Schaumstoffstruktur aus

Stidbchen, Verdickungen und Fenstern bestehen kann.
3.2.1.1 Geometrische Grundlagen

Die Stidbchen befinden sich an den Kanten des Wiirfels (Kantenlénge /) und werden als
quaderformig (Ldnge ¢, Dicke t) angenommen (Bild 3.1). Sie umschliefen die Fenster
(Kantenldnge ¢, Dicke k-t) und kdnnen an den Enden wiirfelférmige Verdickungen (Kanten-
linge s't) aufweisen. Der Hohlraum des Wiirfels ist mit dem Zellgas des Schaumstoffes
gefiillt.

Die Volumina der einzelnen Elemente (V,, ., V., V, ) ergeben sich zu:

w,e> V¥s.e
V.. =kt(?-20t)xkts? 3.1)
v, =0t (3.2)

8,6

V. =(st) -Bst*-20)-Bk e (s-1) ot (s -3s+2) (3.3)

v,e
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| Verdickung ¢
Dicke s*t

| Stidbchen 4
Dicke t, Ldnge /¢

Fenster /
Dicke k*

Elementarzelle Schnitt in einer Ecke
an der Stabchenoberflache

I

Bild 3.1:  Struktur des kubischen Modellansatzes

Die Vereinfachung in der ersten Gleichung gilt dabei fiir t << /. Dies bedeutet, daf} der
Fensterdurchmesser grof3 ist gegeniiber der Stiabchendicke. In Gl. (3.3) wurde zusétzlich die
Annahme k <<'1 getroffen, d.h. die Fenster sind diinn gegeniiber der Stibchendicke. Fiir die
hier betrachteten Schaumstoffe gilt (siche Anhang): t/0 = 0.075; k=0.0375;

Der Quotient t/¢ falt zwei geometrische Groflen der Schaumstruktur zusammen und ist fiir
eine libersichtliche Darstellung der Modellgleichungen hilfreich. Er wird im folgenden als

Stdbchenformfaktor t bezeichnet:
t
T= 7 (3.4)

Zur Modellierung des Schaumstoffes werden die einzelnen Elementarzellen aneinandergefiigt.
Infolgedessen werden die Strukturelemente einer Elementarzelle nicht nur dieser allein
zugeordnet, sondern unter den jeweils angrenzenden Zellen aufgeteilt. Das Volumen der
einzelnen Strukturkomponenten im Schaumstoff ergibt sich damit durch Multiplikation mit
der Anzahl Komponenten pro Elementarzelle und Division durch die Anzahl benachbarter

Elementarzellen. Fiir die Volumina der einzelnen Elementtypen in der Elementarzelle gilt

somit:
szgVW’ez3kt£2=3kr A 3.5
12 2 2 )3
Vom oV, =300 =31 (3.6)
v, =§VV’6 ~(s?-3s+2) e =(* -3s+2)c* ¢ (3.7)

Da die Grenzlinien der Elementarzelle in den Symmetrielinien der Stdbchen (Langsachsen)
verlaufen sollen, treten beim Aneinanderfiigen der Stibchen und Fenster in den Ecken und
Kanten kleine Uberschneidungen auf, die bei der Herleitung von Gl. (3.5)-(3.7) nicht
beriicksichtigt wurden.

Das wirksame Volumen V; an Uberschneidungen pro Zelle betrigt:

12, w16, 16 ,
V,=—(kt) {+—(kt) +—t 3.8
o= (k) (k) 4 (3.8)
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Es ist im Vergleich zu V, und V wegen t << ¢ und k << 1 klein und wird deswegen im

weiteren vernachldssigt. Durch Division mit dem Zellvolumen

v, =0 (3.9)
konnen die Volumenanteile der einzelnen Elemente angegeben werden:
e, =3kt (3.10)
g, =31’ (3.11)
g, =(s-3s+2)1’ (3.12)

Das Volumen der Matrix und dessen Anteil am Gesamtvolumen ergibt sich durch Summation

der Einzelkomponenten:

V, =V, +V,+V, =3kt +3t2+(s’-3s+2)c* )72 (3.13)

und
e, =¢, Teg g, (3.14)

bzw.
g, ~3kt +312 +(s7-3s+2)c° (3.15)

Der volumetrische Hohlraumanteil &, berechnet sich analog aus dem Verhiéltnis von Gasvo-

lumen V, zu Zellvolumen V.

V, =V, -V, ~(1-3kt -312 (s -3+ 2)c* )2 (3.16)
und damit
Vg
Sg:7:1-8p (317)
g, ~1-3kt -377- (s -3s+2)¢° (3.18)

In Hinsicht auf die im weiteren durchgefiihrten Modellbildungen ist es glinstig, die verschie-
denen Einzelelemente als Volumenanteil am Matrixvolumen darzustellen.

Der Anteil des Fenstervolumens ergibt sich somit unter Berilicksichtigung obiger Vereinfa-

chungen zu :
\Y%
9, =~ =Sw (3.19)
VP SP
3kt
~ 3.20
O 3kt +3t2+1’(s?-3s+2) (.20
Auf gleichem Wege erhilt man den Anteil des Stdbchenvolumens:
\Y%
b === (3.21)
VP SP
37°
z 3.22
. 3k1:+312+r3(s3—3s+2) (3.22)
und den volumetrischen Anteil der Verdickungen:
b, = =S (3.23)
VP Sp
3(,3
-3s+
o, ~ T (s 3s 2) (3.24)

T3kt 3t 41l(s?-3s+2)
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Smits und Thoen /14/ bestimmten mefBtechnisch die Verteilung des Polymervolumens und
geben ein Verhiltnis fiir ¢,/¢s/¢,, von ca. 0.1/0.6/0.3 an. Diese Angaben decken sich fiir
mittlere Schaumstoffdichten (30-50 kg/m?®) ungefahr mit den MeBergebnissen von Glicksman
e.a. /15/ /16/. Deswegen wird die oben genannte Polymerverteilung in dieser Arbeit verwen-
det (siche auch Anhang).

3.2.1.2 Zusammenhang von geometrischen Grofien und Dichtewerten

Fiir viele Anwendungen der Modelle in dieser Arbeit wird eine Darstellung der Modellpara-
meter als Funktion der Schaumstoffdichte bendtigt. Im folgenden wird daher ein Zusammen-
hang zwischen geometrischen Groflen des Strukturmodells und effektiven Dichtewerten des
Schaumstoffes hergestellt.

Die volumetrischen Anteile von Matrix und Hohlraum ergeben sich aus einer Materialbilanz

Zu:
g =P Pe (3.25)
Py~ Py
£, _Pp-Pr (3.26)
Pp =Py

Fir nicht allzu hohe Genauigkeitsanforderungen kann die Gasdichte p, gegentiber p; und p,
vernachléssigt werden. Damit vereinfachen sich GI. (3.25) und (3.26) zu:

g, ~Pr (3.27)
Pp
p,-P
g, v ——— (3.28)
Pp

Der in dieser Arbeit mefitechnisch untersuchte PUR-Schaumstoff hat eine Schaumstoffdichte
von ca. 35 kg/m®. Die Polymerdichte von PUR betrigt ca. 1200 kg/m* (siche Anhang).

Hieraus berechnen sich unter Vernachlédssigung der Gasdichte die Volumenanteile g, und &,

p
zu 2.9% und 97.1% . Eine differenziertere Betrachtung der Volumenanteile unter Verwen-
dung von GI. (3.25) und (3.26) wird in Kapitel 3.3 durchgefiihrt. In jedem Fall ist der

Volumenanteil des Polymers bei den hier betrachteten Schaumstoffen sehr klein.

Aus den Volumenanteilen des Polymers ¢, und der jeweiligen Strukturkomponenten ¢y, ¢,
¢,, konnen die Modellparameter t, k, s bei bekanntem Zelldurchmesser ¢ iiber Gl. (3.20),
Gl. (3.22) und GI. (3.24) berechnet werden (siche Anhang). Als meBtechnisch zu bestimmen-
de Strukturmodellparameter verbleiben somit ¢ und p;.

3.2.1.3 Anordnungsweise der Elementarzellen

Kubische Elementarzellen lassen sich - zumindest in zwei der drei Achsrichtungen - unter-

schiedlich zu einem symmetrischen Schaumstoffgeriist anordnen (Bild 3.2).

Die synchrone Anordnung, in der die Elementarzellen an allen Eckpunkten verbunden sind,
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ist fiir viele Modellansitze von ausreichender Genauigkeit. Vergleicht man jedoch die beiden
Anordnungen mit mikroskopischen Bildern der Schaumstoffstruktur, so wird offensichtlich,
daB die asynchrone Anordnung eine wesentlich bessere Nachbildung darstellt, da die Kreu-
zungspunkte in der Stibchenmitte liegen. Nachteilig ist allerdings der Umstand, daB3 sich die
asynchrone Anordnung nicht dreidimensional verwirklichen 14Bt. Zur Ableitung effektiver

Stoffwerte ist jedoch in vielen Féllen ein eindimensionaler Ansatz ausreichend.

synchron assysnchron

Bild 3.2: Anordnungsmoglichkeiten kubischer Elementarzellen fiir eindimensionale
Modellbildung

3.2.2 Das Pentagondodekaeder-Modell

In mikroskopischen Aufnahmen der Zellstruktur stellen sich die Fenster zumeist als Fiinf-

oder Sechsecke dar, wéahrend in der kubischen Modellvorstellung von rechteckigen Fenstern

&

Bild 3.3:  Perspektivische Darstellung eines Pentagondodekaeders

ausgegangen wird.
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Ebenso unterscheiden sich die Winkel zwischen den einzelnen Fenstern von der einfachen
rechtwinkligen Struktur im kubischen Modell. Durch Annahme eines Pentagondodekaeders

(Bild 3.3) als Elementarzelle kann die Schaumstoffstruktur genauer nachgebildet werden.

In theoretischen Untersuchungen zum Wiarmetransport in Schaumstoffen am IKP /17/ konnte
jedoch nur ein geringer Genauigkeitsgewinn durch die Verwendung dieses Strukturmodells
nachgewiesen werden. Dem gegeniiber steht ein relativ hoher mathematischer Aufwand in der
Modellbildung. AuBlerdem ist es nicht moglich, eine raumfiillende Struktur aus symmetri-

schen Pentagondodekaedern zu erzeugen.

Mit Ausnahme der Modellgleichungen zur Warmeitibertragung durch Strahlung, die direkt aus
den Verdffentlichungen von Glicksman e.a. iibernommen wurden, werden in dieser Arbeit
daher keine Herleitungen aus dem Pentagondodekaedermodell verwendet. Damit eriibrigt sich

eine genauere Betrachtung der geometrischen Struktur.

3.2.3 Zusammenfassung

Die Zellstruktur von PUR-Hartschaum wurde durch ein kubisches Strukturmodell mit
Fenstern, Stdbchen und Verdickungen nachgebildet. Aufgrund vorhandener Literaturdaten
kann fir den hier betrachten Schaumstoffdichtebereich die Anzahl der mefitechnisch zu

bestimmenden Modellparameter auf zwei (p; und /) reduziert werden.

3.3 Wirmetransport in Schaumstoffen

3.3.1 Einleitung

Der Wirmetransport in Schaumstoffen ist ein seit langem intensiv untersuchtes Arbeitsgebiet
in Forschung und Entwicklung. Daher kann auf eine Fiille an Literaturdaten zuriickgegriffen
werden. Frithe Arbeiten leisteten hier u.a. die Gruppen um Mclntire /18/, Doherty /19/ und
Skochdopole /20/. Einen guten Uberblick iiber den momentanen Stand geben die Zusammen-
fassungen von Collishaw und Evans /21/, von Bomberg und Brandreth /11/ sowie von

Cunningham und Hilyard /6/.

Zur Quantifizierung der Wiarmetransportvorgidnge im Schaumstoff wird {iblicherweise eine
effektive Wirmeleitfahigkeit A; definiert und aus physikalischen Zusammenhingen hergelei-
tet. Der stationdre Warmestrom durch den Schaumstoff ergibt sich dann iiber das Fourierge-

setz der Wérmeleitung /22/ zu:
q=-Ai; or (3.29)
0z

Fiir instationdre Bedingungen folgt aus einer Energiebilanz:

a_u_[_%f a_T] 330



27

Die Komponenten des Speicherterms p; ¢, kénnen meBtechnisch oder aus den Stoffwerten
der Schaumstoffkomponenten ermittelt werden (siche Kap. 3.3.5). Haufig erfolgt die Bestim-
mung von A; durch Addition der Warmestrome verschiedener Transportmechanismen und
Herleitung derselben mit Hilfe eines Strukturmodells. Im allgemeinsten Fall setzt sich die

effektive Warmeleitfahigkeit aus vier additiven Komponenten zusammen /18/:
e Wairmeleitung in der Kunststoffmatrix (Ay;)

o Wirmeleitung im Zellgas (Ag)

e Wirmeilibertragung durch Strahlungsvorginge im Schaumstoft (Ag)

o Wirmeiibertragung durch Konvektion in den Schaumstoffzellen (Ay)

Die Bestimmungsgleichung fiir A lautet definitionsgemé0:
A=Ay tAg HAg TAg (3.31)
Die Herleitung der einzelnen Komponenten soll unter der Annahme erfolgen, da3 sich die

verschiedenen Mechanismen, d.h. Warmeleitung, Warmestrahlung und Konvektion, nicht

gegenseitig beeinflussen und somit isoliert betrachtet werden konnen.

3.3.2 Wirmeleitung

3.3.2.1 Anwendung des kubischen Strukturmodells
Die Wirmeleitung erfolgt im Schaumstoff iiber die Medien Zellgas und Polymermatrix.

Dabei sind die beiden Vorginge zunédchst teils in Reihe und teils parallel geschaltet. Mit Hilfe
des kubischen Strukturmodells wird im folgenden ein Zusammenhang hergeleitet, der die
Wirmeleitung als Funktion eines unabhédngigen Matrix- und Gasleitungsterms angibt:

Ao =Ay TAg (3.32)

Dabei werden folgende Annahmen getroffen:

1. Es existiert eine ideal ebene Temperaturverteilung, d.h. alle Flichen quer zum makrosko-

pischen Temperaturgradient sind isotherm.
2. Die Warmeleitfahigkeit des Polymers ist grofl gegeniiber der Gaswérmeleitfahigkeit.

3. Die Verdickungen an den Knotenpunkten haben keinen Einflufl auf die Warmeleitung in

Matrix und Zellgas.

Desweiteren gelten die Annahmen, die bei der Herleitung des kubischen Strukturmodells in

Kapitel 3.1 genannt wurden.

Annahme 1 trifft in realen Schaumstoffen nur bedingt zu, wie thermografische Untersuchun-
gen belegen /23/. Dies ist u.a. auf ortliche Inhomogenitdten im Schaumstoff und auf schrig

zum Temperaturgradienten verlaufende Stdbchen und Fenster zurlickzufiihren.
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Die Annahme bedeutet, dal die Stibchen und Fenster senkrecht zur Wirmestromrichtung
eine unendliche Warmeleitfahigkeit besitzen. Damit stellt die im folgenden durchgefiihrte

Modellbildung eine Obergrenze der zu erwartenden realen Matrixwéarmeleitfahigkeit dar.

Annahme 2 146t sich liber Literaturdaten belegen. Warmeleitfahigkeiten von ungefiillten
massiven Kunststoffen liegen oberhalb von 100 mW/m K, fiir Polyurethan wird in /24/ ein
Wert von 260 mW/m K angegeben. Die Wairmeleitfahigkeiten verschiedener technisch

interessanter Zellgase liegen zwischen 8 und 20 mW/m K /22/.

Damit 148t sich auch Annahme 3 begriinden. Aufgrund des groBen Unterschiedes der beiden
Wiirmeleitfahigkeiten und des hohen Volumenanteils an Gas (g, > 0.95) bei den hier betrach-
teten Schaumstoffen beeinflufit das Stdbchenvolumen den Gasleitungsterm kaum. Zusétzlich
ist im Vergleich zur Stibchenlidnge die Ausdehnung der Verdickungen relativ klein. Die
Verdickungen erh6hen damit die effektive Warmeleitfahigkeit des Zellgeriists nur unwesent-
lich. Indirekt beeinflussen die Verdickungen den Wirmetransport durch den Schaumstoff
trotzdem, da in ihnen ein Anteil der Polymermasse gebunden ist. Dies bedeutet, dall zwei
Schaumstoffe mit identischer Schaumstoffdichte, aber unterschiedlichem Polymergehalt in
den Verdickungen auch unterschiedliche Matrixwirmeleitfdhigkeiten besitzen, da sich auch
die Polymeranteile in Stdbchen und Fenstern verschieben. Dieser Umstand wird in der
Modellbildung beriicksichtigt.

Wirmestrom Wirmestrome
. durch Zellgas ... durch Matrix

|

q, = const —_— —-)

c'12=constC‘ ; = g
U U

Bild 3.4: Parallel- und Reihenschaltung der Warmestrome durch Matrix und Zellgas

Im folgenden soll der Wérmestrom in einer der Hauptachsen des synchronen kubischen
Strukturmodells erfolgen. Damit ergeben sich verschiedene Kombinationen von Reihen- und

Parallelschaltungen der einzelnen Wiarmeleitfdhigkeiten (Bild 3.4):

e Reihenschaltung von Warmeleitung im Zellgas und in der quer zur Stromrichtung
ausgerichteten Matrix (q,,A,).
e Parallelschaltung dieses Wérmestroms mit der Wiarmeleitung in der in Stromrichtung

ausgerichteten Matrix (q,,A, ) zu einem Gesamtwéirmestrom
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Fiir die Berechnung der effektiven Warmeleitfahigkeit gilt:

in der Reihenschaltung:

8 ges
7\‘Reihe = i (333)
=,
in der Parallelschaltung:
Mo = A, (334)

A

gos i
Hierbei sind 6; die maBgeblichen Dicken in bzw. A; die mafBgeblichen Flichen quer zur
Wirmestromrichtung. Der Index ges gibt die Summe iiber alle Komponenten i an.

Bei der effektiven Wirmeleitfahigkeit A; wird der Anteil der Stdbchen an der Matrix vernach-
lassigt. Durch Anwendung von Gl. (3.33) ergibt sich:

14

A A

p g

Die Vereinfachung gilt wegen A, >> A, und ¢ >> (k't). Dies bedeutet, dafl der Warmestrom
q, maBgeblich durch die Gaswérmeleitfdhigkeit bestimmt wird, da die Fenster aufgrund ihrer
hohen Wiarmeleitfdhigkeit und vergleichsweise geringen Dicke dem Warmestrom nur einen
geringen Widerstand entgegen setzen. Aus demselben Grund ist auch die Vernachlidssigung
quer zur Warmestromrichtung liegender Stédbchen zuléssig.

Der Wirmestrom ¢, setzt sich aus einem Anteil der Warmeleitung durch die Stdbchen und
einem durch die Fenster zusammen. In Wérmestromrichtung liegen vier Fenster und vier
Stidbchen. Beide Teilstrome sind entsprechend ihres Flichenanteils parallelgeschaltet .

Bei der Herleitung der effektiven Warmeleitfahigkeit des Wérmeleitungsterms muf3 analog zu
Kapitel 3.1 darauf geachtet werden, daB3 die einzelnen Strukturelemente der Elementarzelle
von angrenzenden Zellen mitbenutzt werden. Daher muf3 auch hier durch die Anzahl benach-
barter Zellen dividiert werden. Damit ergibt sich der Wéarmeleitungsterm durch Parallelschal-

tung des Wirmestroms q; und der beiden Teilstrome in q, zu:

40kt +4: %, +((0-keP - (2 (1-K)F ),

A v —2 i
¢ 02 (3.36)
_ 2£k;2+t2 "+ (2 -2kw;2 (1-2k))}bg
Die Gleichung 148t sich iibersichtlicher durch Verwendung von t darstellen:
he =2kt +12)a, +(1-2kt =12 (1-2k))a, (3.37)

3.3.2.2 Die effektive Matrixwirmeleitfiahigkeit Ay,

Durch Koeffizientenvergleich mit Gl. (3.32) ergibt sich aus (3.37):
Jog = (2T 1), (3.38)
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Mit Hilfe von Gl. (3.10) und (3.11) wird sofort ersichtlich:
2e , teg,
At :(Tj A, (3.39)
bzw. unter Verwendung von Gl. (3.19) und (3.21):

A =e [Mjk
P 3 p

(o5, )R],

Der hier hergeleitete Term der effektiven Matrixwérmeleitfahigkeit dhnelt im Grundsatz dem
des MIT-Modells (Glicksman e.a. /25/ /26/). Dort wurden verschiedene kubische Strukturmo-

dellansdtze vergleichsweise untersucht. Im Unterschied zur hier durchgefiihrten Mo-

(3.40)

dellbildung wurden nur Stibchen und Fenster als Strukturelemente zugelassen, d.h. die
Verdickungen werden den Stiabchen zugerechnet und in Form einer Erhohung der Stibchen-
dicke t beriicksichtigt. Schuetz und Glicksman /25/ geben fiir die Matrixwarmeleitfahigkeit
als obere Grenze (MIT-upper):

o =(1-eg)(2'7¢5j hy (3.41)
und als untere Grenze (MIT-lower):
ow 2- ¢s
Al =0.8(l-sg)[ . jxp (3.42)

an. Fir den Sonderfall ¢, =0 sind Gl. (3.40) und (3.41) identisch. Steigt der Anteil von ¢,
(¢f= const), so streben die Ergebnisse von Gl. (3.40) linear gegen die untere Grenze in
Gl. (3.42).

5.5

5.0

4.5

3.5

2
g . 9.
z
E 3.0 —— MIT-upper

2.5 —— MIT-lower

—IKP
20
1.5
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1

Ow

Bild 3.5: Vergleich des IKP-Modells zu Berechnung der effektiven Matrixwarmeleitfédhig-
keit mit dem MIT-Modell
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Die Wirmeleitfahigkeit des Polymers wurde von derselben Gruppe /24/ meBtechnisch zu
A, 260 mW/m K bestimmt. Diese Werte decken sich mit den MeBergebnissen von Cunning-

ham e.a. /27/. L, wird in der Modellbildung als temperaturunabhéngig angenommen.

In Bild 3.5 ist unter Verwendung der MeBergebnisse von Smits und Thoen /14/ ein Vergleich
der beiden MIT-Modellgleichungen mit dem hier hergeleiteten Ansatz (IKP-Modell) fiir
verschiedene Anteile des Fenstervolumens ¢, dargestellt. Fiir ¢,, = 0 ist der Schaumstoff
offenzellig. Bei ¢, = 1 ist die gesamte Polymermasse in den Fenstern vereinigt. Somit wird ¢,
zu 0, und die Kurve des IKP-Ansatzes schneidet die Obergrenze des MIT-Modells. Fiir
¢, = 0.3 liegt der IKP-Ansatz nahezu mittig zwischen den beiden Grenzwerten des MIT-
Modells.

3.3.2.3 Die effektive Gaswirmeleitfahigkeit A

Aus dem kubischen Strukturmodell ergab sich fiir den Anteil der Wéarmeleitung (Gl. (3.37)):
he =2kt +12), +(1- 2kt =2 (1+2k))2, (3.43)

Durch Koeffizentenvergleich mit GI. (3.32) ergibt sich:

A = (1- 2kt =12 (1+2K))2, 6.4
- ag Kg

wobel a, der mittlere wirksame Fléchenanteil des Zellgases quer zur Wirmestromrichtung
ist.

In der Literatur sind unterschiedliche Ansitze zur Gewichtung des Gasleitungsterms vorhan-
den, die sich in ihren absoluten Werten jedoch unwesentlich unterscheiden. Verschiedene
Autoren /11/ /28/ /29/ /30/ /31/ setzen A5 = A,. Hdufig wird auch der Volumenanteil des
Gases ¢, als Gewichtungsfaktor verwendet /26//32//33/ /34/.

Eine Gegeniiberstellung von Gl. (3.44) und (3.18) ergibt
1> (1-2ke —t2 (1+2K)) > (1-3kt =377 - (s> -3s + 2)x ) (3.45)

bzw.
1>a, >, (3.46)

Vergleicht man die absoluten Werte von &, mit a, , so ist der Unterschied fiir die hier
betrachteten Schaumstoffe relativ gering und liegt absolut gesehen (fiir &, > 95%) bei etwa
1%.

Aus diesem Grund wird im weiteren der etwas ungenauere Ansatz:

Ao =€, A, (3.47)
verwendet. Der Vorteil dieses Ansatzes liegt darin, da3 sich der Volumenanteil des Gases aus
Dichtewerten einfach berechnen 146t, wihrend in den Faktor a, komplizierter zur ermittelnde
Modellparameter des Strukturmodells eingehen. Wie aus Bild 3.6 ersichtlich ist, beeinflufit &,
den absoluten Wert von A gering. Viel groBer sind Unterschiede, die durch die Warmeleitfa-

higkeit des Zellgases bewirkt werden.
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Bild 3.6: Uber die Modellgleichungen berechnete effektive Gaswirmeleitfihigkeit Ag bei
20° C als Funktion der Schaumstoffdichte fiir verschiedene Zellgase

3.3.2.4 Die Wiarmeleitfihigkeit von Reingasen

Die Wirmeleitfahigkeit von Reingasen kann mit Hilfe der Eucken-Gleichung fiir mehratomi-

ge Gase aus dem Molekulargewicht, der Viskositidt und der molaren Warmekapazitit bei

konstantem Volumen berechnet werden /35/. Es gilt:
ngcv,g CV’g/ R

(3.48)

Die Ungenauigkeit der Eucken-Gleichung ist relativ hoch (bei iso-Pentan (Methylbutan) etwa
14%). Aus diesem Grund wurden aus der Eucken-Gleichung erweiterte Ansétze abgeleitet,
die geringere Abweichungen von MeBwerten gewéhrleisten. Fiir unpolare Gase erbringt ein
modifizierter Ansatz nach Stiel und Todos /35/:

% =1.15+ 2.03

ngcv,g CVag /R

gute Ergebnisse. Die Viskositét n, kann, beispielsweise nach der Methode von Chapman und

(3.49)

Enskog, aus thermodynamischen Grunddaten berechnet werden. Sie ist ebenso wie die
Wiirmekapazitét bei konstantem Volumen C, , temperaturabhéngig. Die Druckabhéngigkeit
von Gaswéarmeleitfdhigkeiten ist bei Driicken um 1 bar vernachléssigbar klein /35/.

Genauere Rechenwerte fiir Kohlenwasserstoffe (Abweichung zu MeBwerten bei iso-Pentan:
2.2%) konnen mit der Methode von Ely und Hanley /35/ erhalten werden.

Die Wirmeleitfahigkeit des Reingases berechnet sich damit zu:

hg =2 +;\14_1.32 (cv,g %} (3.50)

g
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Die Werte fiir A" und 1" sind auf Methan bezogene relative GroBen und konnen aus thermo-
dynamischen Grunddaten berechnet werden. Die so ermittelten Gaswarmeleitfdhigkeiten der

verschiedenen Pentanisomere sind in Bild 3.7 dargestellt (siche auch Anhang).

25

20 /

—

)
E 45
Z
(<w cyclo-Pentan
10 E - iso-Pentan
n-Pentan
= Tneco-Pentan
5
-20 0 20 40 60 80

T [°C]

Bild 3.7: Uber die Modellgleichung (3.50) berechnete Wirmeleitfihigkeit verschiedener
Pentanisomere in der Gasphase

3.3.2.5 Die Wirmeleitfahigkeit von Gasgemischen

Das Zellgas in den hier betrachteten Schaumstoffen besteht in der Regel aus einer Mischung
verschiedener Gase. Nach Wassiljewa /36/ gilt fiir die Warmeleitfahigkeit einer Mischung aus
n Gasen mit Reingaswirmeleitfahigkeiten 2, :

n 7\“i
Ay =Z o (3.51)
= 1+7Z \Pi,k Y«
i k=l
k#i

Hierbei sind y; die Molenbriiche der einzelnen Komponenten. Die Koeffizienten ¥;, ergeben

sich nach Lindsay und Bromley /37/ zu:

2

S
. M 2 142 1+ 2k
¥, = | 14| [—kj 1 T (3.52)
4 N \M; 1_|_Sk 1+&
T

wobei S; die Sutherland-Konstanten der Komponenten sind. Nach /38/ gilt mit guter Néhe-
rung:
S; ~0,87 T, (3.53)

und
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Sik =+/S; S, (3.54)

Die Viskosititen n; konnen mit Hilfe der Eucken-Gleichung (Gl. (3.48)) eliminiert werden

139/ /401/:
5

4 =1 (3.55)
N MM, C .+§R
p;! 4
Damit ergibt sich fiir Gl. (3.52)
1 5 2 1 1
b d -1 1+(kiJ2 Cp’k+ZR (Mij8(T+0'87Tkr,iJ2
ik o N
T4 A 5 M T+0.87T,
Gty R ‘ o (3.56)
L ) ]
T+087 (Tkr,i Thex )2
T+0.87T,,
Vereinfacht gilt /39/:
- 12
1 5 E 1
JlCL+-R :
1 )2 pk M. )¢
¥, 1+[£J ;‘ ( ] J (3.57)
4 Ay C, +ZR M,

Die Formel von Wassiljewa in Kombination mit dem Ansatz von Lindsay und Bromley
(Bild 3.8) wurde mehrfach auf die Wéarmeleitung in PUR-Hartschdumen angewendet und
erbrachte gute Ubereinstimmung mit MeBwerten /26/ /29/ /41/ /42/. Demgegeniiber konnte
eine Gruppe der BASF AG mittels Messungen an einem Wéarmeleitfahigkeitsdetektor (WLD)
Abweichungen zu obigem Ansatz feststellen /43/. Diese wurden bisher jedoch noch nicht von

anderer Stelle bestétigt.

3.3.2.6 Die Kondensation von Reingasen

Bei vielen technisch interessanten Zellgasen liegt der Siedepunkt weit unterhalb der Anwen-
dungstemperatur, so dal Kondensationseffekte nicht auftreten. Dies gilt nicht fiir die ver-
schiedenen Pentanisomere und viele Halogenkohlenwasserstoffe. Bei handelsiiblichen mit n-
Pentan getriebenen Schaumstoffen (Zellgaspartialdruck ca. 0.4 bar) tritt bei Temperaturen
kleiner 10-15°C im Schaumstoff Kondensation des Treibmittels auf (siche auch Bild 3.8).

Der EinfluB der auskondensierten Fliissigkeit auf die Wiarmeiibertragung im Schaumstoff
kann aufgrund des vergleichsweise kleinen Fliissigkeitsvolumens in den allermeisten Féllen
vernachlédssigt werden. Durch das Auskondensieren von Zellgaskomponenten dndert sich

jedoch dessen Zusammensetzung und damit die Warmeleitfahigkeit des Gasgemisches.
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Bild 3.8: Anwendung der Formel von Wassiljewa in Kombination mit dem Ansatz von

Lindsay und Bromley aus Gl. (3.52) auf ein Gemisch aus n-Pentan und CO,

Fiir die Berechnung des Sattigungsdampfdrucks reiner Fliissigkeiten erwies sich in vielen
Féllen die Wagner-Gleichung als beste Naherung zu Messwerten /35/:

:Ag Jngl'5 +Cg3 +Dg6

Inp, T (3.58)
Tkr
mit
=1.T
c=1 T, (3.59)

Die Koeffizienten A,B,C,D konnen Tabellenwerken /35/ entnommen werden. Wie aus
Bild 3.9 ersichtlich ist, iiberstreichen die so ermittelten Sattigungsdampfdriicke mehrere

GroBenordnungen.

3.3.2.7 Die Kondensation binirer Gasgemische

Die Thermodynamik von Gas-Fliissig-Gleichgewichten in Mehrstoffsystemen ist relativ
komplex. Stoffwerte aus Tabellenbiichern fiir die hier interessierenden Pentangemische sind
nicht erhiltlich und miissen meBtechnisch bestimmt oder theoretisch hergeleitet werden. Da
sowohl der theoretische, als auch der mefitechnische Aufwand zur Quantifizierung von Gas-
Fliissig-Gleichgewichten mit der Anzahl der Komponenten iiberproportional anwéchst,
beschrénkt sich die im folgenden durchgefiihrte Modellbildung auf bindre Gemische.
Im allgemeinen kann die Gaskomponente bei kleinen Driicken als ideal betrachtet werden.
Somit gilt:

pP;=Y;P j=1,2 (3.60)
Im einfachsten Fall sind die Dampfdriicke der Komponenten proportional zum Molenbruch in

der Fliissigkeit und der Sattigungsdampfdruck der Mischung berechnet sich als molanteilsge-
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wichteter Mittelwert der Séttigungsdampfdriicke der Komponenten (Raoult’sches Gesetz)
/144/:

pPs =X, pls+(l'xl)pzs (3.61)
Fiir Gemische aus n-Pentan und iso-Pentan (Methylbutan) trifft dies mit sehr guter Ndherung
zu. Dies wurde in einem einfachen Versuchsaufbau am IKP nachgewiesen /45/. Pentangemi-

sche, die cyclo-Pentan enthalten, werden iiber diesen Ansatz unpréziser, jedoch immer noch
mit vertretbarer Genauigkeit beschrieben.

1.E+04

— /
—

1.E+03

A\
AN

= c-Pentan
1.E+02 —— iso-Pentan |
n-Pentan
—— neco-Pentan
1.E+01
20 0 20 40 60 80

T [°C]
Bild 3.9: Uber die Modellgleichungen berechneter Sittigungsdampfdruckverlauf verschie-
dener Pentane als Funktion der Temperatur

Die Zusammensetzung der Gasphase erhélt man aus der zugehdrigen Taulinie.

Durch Annahme eines idealen Gases ergibt sich fiir das Verhéltnis der Molenbriiche in der
Gasphase:

TP P (3.62)
Yo Pr Xy Py
Damit 1a6t sich der Zusammenhang der Molenbriiche in den beiden Phasen beschreiben:
— X1 pls
y, = (3.63)
1 X1 pls +(1_Xl)p25
Die auskondensierte Menge an Gas ergibt sich {iber eine Massenbilanz:
n,=n, +n; (3.64)
bzw. flir die Komponente 1:
YipNp Ty, 0, TX, N, (3.65)

Der Index O bezeichnet hierbei einen Anfangszustand, in dem die gesamte Stoffmenge

gasformig ist. Damit ist die Gleichgewichtszusammensetzung von Gas- und Fliissigphase fiir
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jede Kombination von Druck und Temperatur und fiir jeden Ausgangszustand eindeutig
festgelegt.

Sieht man zunéchst von den relativ langsamen Diffusionsvorgdngen ab, verlaufen Zustands-
anderungen in der Schaumstoffzelle bei konstanter Zusammensetzung. Desweiteren ist das E-
Modul handelsiiblicher Hartschdume um etwa 2 Zehnerpotenzen grofer als der Zellin-
nendruck. Daher wirken sich temperaturbedingte Anderungen des Zellinnendrucks nur sehr
schwach auf das Zellvolumen aus. Die temperaturbedingte Ausdehnung der Polymermatrix
liegt im technisch interessanten Bereich ebenfalls bei weniger als 1%. Etwaige auskondensie-
rende Stoffmengen nehmen nur ein verschwindend kleines Volumen ein. Zustandsédnderungen
des Zellgases verlaufen daher mit sehr guter Ndherung unter isochoren Bedingungen.

Fiir die Gasphase ergibt sich aus GI. (3.64) und Gl. (3.65):

Ny Yio-X

(3.606)
n, Yy -%x
und mit dem Gesetz idealer Gase fiir die isochore Zustandsdanderung:
P _T Yie-% (3.67)
po Ty yi-%x

Durch Gleichsetzen des Druckes p mit dem der Siedelinie (py) in GI. (3.61) und mit Hilfe der
Taulinie (Gl. (3.63)) erhdlt man eine quadratische Gleichung fiir die Zusammensetzung der
Gasphase als Funktion von Temperatur und Ausgangszusammensetzung. Nur eine der beiden

Losungen ist aus thermodynamischer Sicht zuldssig:

y, =2 ];’;' 4AC (3.68)

mit: p-L P (3.69)
T, pis Pas

A=y, ~1)(py o) +(1+Pp. )P, -p2) (3.70)

B=-(Fp,. (2y,0 (b1, P2 )P, )+ (P, -P2.)) (3.71)

C=Py,,pi. (3.72)

Fiir den Sonderfall p;; = p,, wird der Koeffizient A zu Null. Die richtige (triviale) Losung
ergibt sich dann zu:

Y1~ Yo fiir (pls - p2s) (3.73)
Die Zusammensetzung der fliissigen Phase erhédlt man aus der Taulinie (Gl. (3.63)) durch

Auflosen nach x;:

_ YI p2s
X, = (3.74)
1 Y1 Do +(1'Y1)p1s

Kondensation tritt auf, wenn der mit Hilfe der Siedeline ermittelte Sattigungsdampfdruck der
Mischung kleiner ist als der Druck, der sich durch die isochore Zustandsdnderung eines
idealen Gases ergeben wiirde. Die Bedingung fiir Kondensation lautet somit:

P, T
<0 - 3.75
ps T (3.75)
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In Bild 3.10 ist ein T-x-Diagramm fiir isochore Zustandsdnderungen einer Mischung von n-
und cyclo-Pentan dargestellt. Die eingezeichnete Siedelinie bildet dabei die Verbindungslinie

der Fliissigkeitszusammensetzung beim Beginn des Tauens fiir verschiedene Anfangszusam-
mensetzungen.
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_ | ‘ t‘ ‘\ Siedétinie
SERE \ ‘ | | | “
o | 0,1 | 0.2 \“ | “‘ \
= ‘ x 03 | \ ‘\ \
‘ \ | I “ ‘
‘ | “ {05 | ‘ \ \
\ ‘\ “ ‘ ‘ i ‘ \
10 i | : x x e \ |
‘ ‘\ \ ‘ 0,8 ‘
‘ | \‘ \ | 0,9
| | “ \
| ‘ t |
5 ‘ ‘ \ |
0 0.2 0.4 0.6 0.8 !

Molenbruch n-Pentan

Bild 3.10: Uber die Modellgleichungen (3.68)-(3.75) berechnetes ausschnittweises T-x-
Diagramm eines bindren Gemisches von n- und cyclo-Pentan fiir isochore Zu-
standsidnderungen bei einem Ausgangszustand von 0.5 bar bei 100°C. Die Isocho-
ren des Dampfes sind griin, die der Fliissigkeit rot und kursiv beschriftet und be-
ziehen sich auf den molaren Anteil n-Pentan im Gesamtsystem.

Die Taulinie verbindet entsprechend die Punkte der dann vorliegenden Gaszusammensetzung.
Im Unterschied zum isobaren T-x-Diagramm ist die Gasphase unterhalb der Siedelinie
existent. Infolgedessen kann die Zusammensetzung der Phasen nicht {iber den Schnittpunkt
der entsprechenden Isotherme mit der Siede- bzw. Taulinie erhalten werden. Der Molenbruch
der Komponenten wird im isochoren T-x-Diagramm nach Bild 3.10 durch Ablesen der
Abszisse am Schnittpunkt der Isothermen mit der jeweiligen Isochoren fiir die Fliissig- oder
Gasphase bestimmt. Diese sind hier in einem Raster von 0.1 eingezeichnet (Zwischenwerte
miissen interpoliert werden) und beziehen sich auf den molaren Anteil n-Pentan im Gesamt-
system (wenn z.B. beide Komponenten gasformig sind). So hat beispielsweise eine Mischung
mit einem n-Pentangehalt von 40% im Gesamtsystem bei 15°C in der Fliissigphase einen n-
Pentangehalt von ca. 30% und in der Gasphase einen von 42%.

Der Ausgangszustand des Diagrammes in Bild 3.10 wurde auf 0.5 bar Gesamtdruck bei
100°C festgelegt. Unter diesen Bedingungen sind beide Pentanisomere gasformig. Sie

spiegeln in etwa auch den Zustand bei der Herstellung (Aushirtung) offen verschiaumter
Hartschiaume wider.
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Bei Giiltigkeit des Gesetzes idealer Gase wirken sich weitere Zellgaskomponenten (Luft,
CO») nicht auf die Lage des Kondensationsgleichgewichts aus. Desweiteren ist die auskon-
densierte Fliissigkeitsmenge vergleichsweise klein. Etwaige Losungsvorginge anderer
Zellgase konnen daher mit guter Néherung vernachldssigt werden. Diese werden daher als
vollig inert betrachtet. IThr Partialdruck tritt somit als additive Komponente fiir den Gesamt-

druck auf.

25 1000
—— 100% n-Pentan

50% n-Pentan
23 —— 0% n-Pentan - 800
—— 100% n-Pentan (Druck)

E 50% n-Pentan (Druck) —
g 21 —— 0% n-Pentan (Druck) 600 S8
= / E
2 : 3
-—G' 19 = 400 2
< / e
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Bild 3.11: Uber die Modellbildung berechnete Wirmeleitfihigkeit einer Mischung aus 0.5
bar N, und 0.5 bar einer bindren Mischung aus n-Pentan und cyclo-Pentan (bei
100°C) als Funktion der Temperatur bei isochorer Zustandsénderung. Die Legen-
de gibt den Gehalt an n-Pentan bezogen auf Gesamtpentan an.

Bild 3.11 zeigt die Temperaturabhingigkeit der Wérmeleitfahigkeit verschiedener ternérer
Gemische aus Stickstoff, n-Pentan und cyclo-Pentan unter isochoren Bedingungen. Der
Taupunkt des Pentangemischs ist durch einen Knick in der Warmeleitfahigkeits- und der
Gesamtdruck-Kurve gut sichtbar. Er verschiebt sich mit héherem n-Pentan-Gehalt zu
niedrigeren Temperaturen. Unterhalb des Taupunkts steigt die Wérmeleitfahigkeit wieder an,
da der Anteil an Stickstoff zunimmt. Erst bei sehr niedrigen Temperaturen sinkt die Warme-
leitfdhigkeit temperaturbedingt wieder ab.

Mit der bisher durchgefiihrten Modellbildung lassen sich die Komponenten des Terms der
Wiarmeleitung Ay und A eindeutig beschreiben. Es verbleiben somit die Terme Ag und Ak ,

die in den beiden nachfolgenden Kapiteln behandelt werden.

3.3.3 Wirmeiibertragung durch Strahlung

Ein nicht unerheblicher Anteil der Warmeiibertragung in Schaumstoffen (ca. 35% bei R11-
Schaumstoffen /46/) erfolgt durch Strahlung. Untersuchungen hierzu wurden u.a. am MIT
(Glicksman e.a. /47/ /16/ /24/), bei ICI (Cunningham e.a. /27//48/), der Universitit von Mar
del Plata, Argentinien /49/ und der Universitdt Wiirzburg /29/ durchgefiihrt. In dieser Arbeit
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soll das allgemein anerkannte MIT-Modell iibernommen werden. Zur Anpassung an die in
dieser Arbeit abweichende Modellbildung (Stdbchen und Verdickungen) und Nomenklatur
wird die Herleitung der Modellgleichungen verkiirzt dargestellt.

3.3.3.1 MIT-Modell

Unter der Voraussetzung, dall die betrachtete Schaumstoffdicke grof3 ist gegeniiber dem

Zelldurchmesser kann der Wérmetransport durch Strahlung als diffusiver ProzeB in einem

quasihomogenen Festkorper angenommen werden. Damit sind die Bedingungen fiir die
Anwendung der Rosseland-Gleichung /50/ erfiillt:

A do T') 160 T dT

TO3K, dz 3K, dz

K ist hierbei der Extinktionskoeffizient des Schaumstoffs.

Im folgenden wird mit dem Ansatz von Hottel und Sarofim /50/ aus dem Pentagondodekae-

(3.76)

der-Modell ein einfacher Ansatz zur Berechnung von K; aus der Schaumstoffdichte und dem
Zelldurchmesser hergeleitet. Die Stibchen sollen Prismen mit Dreiecksquerschnitt und
gleichmiBig verteilt sein. Da die Stdbchen wesentlich dicker sind als die Fenster, konnen sie
als opak d.h. strahlungsundurchléssig betrachtet werden. Gleichzeitig soll an den Stibchen
keine Streuung auftreten. Damit 146t sich der Extinktionskoeffizient der Stibchen aus rein
geometrischen Uberlegungen herleiten. Die Verdickungen werden im folgenden dem
Stabchenvolumen in Form einer gleichmiBigen Erh6hung der Kantenldnge t zugeordnet. Fiir
zufdllig im Raum verteilte opake Stdbchen wird K nun aus einem Ansatz der Form
K, =a_ 1, (3.77)

hergeleitet. Hierbei sind ag die projizierte Querschnittsfliche der Stibchen bezogen auf die
Stidbchenldnge und 1, die Gesamtlidnge aller Stdbchen pro Volumeneinheit. Rotiert man ein
Stdbchen um seine Lingsachse, so ergibt sich aus geometrischen Uberlegungen ein Korrek-
turfaktor von 0.995. Auf gleiche Weise vermindert sich die projizierte Querschnittsflache bei

senkrechter Rotation um den Faktor t/4:

a =T 0955t~ ¢ (3.78)
4 4

1, ergibt sich aus der Pentagondodekaederstruktur zu

5B

¢
d2

PD,v

1

(3.79)

wobei d, , der Durchmesser einer zum Pentagondodekaeder volumengleichen Kugel und mit
guter Ndherung gleich dem Zelldurchmesser d ist, der wiederum der Stdbchenldnge ¢ im

kubischen Modellansatz entspricht.

dpp, A2/ (3.80)

Aus Zellstrukturanalysen ermittelte Reiz /50/ einen Korrekturfaktor von 2/3 fiir die Stdbchen-
querschnittsfldche, da diese keine ideale Dreiecksform darstellen, sondern konkave Einbuch-
tungen an den Kanten aufweisen. Damit ergibt sich die Querschnittsfliche A der Stdbchen

Zu:
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AS:gtzsm602 1 2
3 2 243

Das Gesamtvolumen an Stdbchen und Verdickungen pro Volumeneinheit ist dann:

(3.81)

(e, +gv)=Lt2 1, (3.82)

243
und nach der Kantenlidnge aufgeldst:

2\/5(85 +sv)

1

S

Mit GI. (3.78), (3.83), (3.79) und (3.77) kann nun der Extinktionskoeffizient K der Stibchen

30(e, + .
KS:% | (822 8V5z4£101/88+av (3.84)

Fiir die Fenster wird ein Zusammenhang der Form
K, =¢, K, (3.85)

angegegeben. Glicksman e.a. /24/ geben fiir K, einen MeBwert von ca. 1.6-10° 1/m an,

t= (3.83)

berechnet werden:

wihrend die Gruppe um Cunningham /48/ einen Wert von umgerechnet 0.6-10° 1/m ermittel-
te. Offensichtlich ist der Extinktionskoeffizient rohstoffunabhingig und mufl daher meftech-

nisch fiir jeden Schaumstoff neu ermittelt werden.
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Bild 3.12: Uber die Modellgleichungen berechnete effektive Wirmeleitfihigkeit des

Strahlungsterms als Funktion der Temperatur fiir verschiedene Zelldurchmesser
(K, =0.6-10"1/m)

Der Extinktionskoeffizient des Schaumstoffs ergibt sich aus der Summation beider Teile zu

410

K, g, te, +K ¢, (3.86)
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Mit GI. (3.76) erhdlt man die effektive Warmeleitfahigkeit Ag des Strahlungsterms:
l6c T’

R 4.10
3(2 Ve, te, TK 8Wj
160 T

o[ M0 e To ek, -2, b |

In Bild 3.12 ist der Temperaturverlauf des Strahlungsterms fiir verschiedene Zelldurchmesser
beiK,_ =0.6-10" 1/m dargestellt.

(3.87)

3.3.4 Konvektion

Fiir eine Beurteilung des Enflusses der Konvektion kann die Grashof-Zahl verwendet werden:

AT d%p,’

o= 2P e,
N,

Sie ist das Verhéltnis von temperaturbedingter Auftriebskraft und zdhigkeitsbedingter

Widerstandskraft. Bei Werten von Gr > 1000 kann Konvektion auftreten. Damit gilt fiir den

Zelldurchmesser, bei dem Konvektion moglich ist:

1 2
az |00 (3.89)
gB, AT p,

Setzt man Stoffwerte von Luft bei 1 bar und eine Temperaturdifferenz von 10 K (pro Zelle !)

(3.88)

ein, so ergibt sich ein minimaler Zelldurchmesser von 10 mm /7/. Technische Polyurethan-
schaumstoffe zur Warmeddmmung haben Zellduchmesser kleiner 1 mm. Daher ist kaum mit
einem Konvektionsterm zu rechnen. MeBtechnische Untersuchungen bestétigen dies /20/ /51/
/52/. Fiir den minimalen Zellduchmesser wird in der Literatur eine Bandbreite von 2.5-14 mm

angegeben /52/. Es gilt somit:
A =0 (3.90)

3.3.5 Effektive Wirmekapazitit und Dichte

Zur Berechnung des instationdren Temperaturverlaufs nach GI. (3.30) ist die Kenntnis der
effektiven Warmekapazitdt ¢,y und der Schaumstoffdichte p; notwendig. Die Schaumstoft-
dichte wird in der Regel bei bekannter Temperatur und Zellgaszusammensetzung meftech-
nisch bestimmt. Die Dichte des Zellgases p, ergibt sich dabei aus der Summe der Partialdich-
ten der Zellgaskomponenten (Anzahl N) zu
N N
P, =2 PP, Y L (3.91)

Damit lassen sich mit Gl. (3.25) und GI. (3.26) bei bekannter Dichte des Polymers p, die
Volumenanteile von Polymer ¢, und Gas &, im Schaumstoff angeben. Unter der Verausset-
zung geringfiigiger Volumendnderungen im Schaumstoff bleiben diese konstant.

Der einzig variable Parameter fiir p; ist die Zellgasdichte p,. Deren EinfluB} ist relativ klein,
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kann jedoch bei Auftreten halogenhaltiger Treibmittel nicht vernachldssigt werden. Ein
Schaumstoff, dessen Dichte bei 20°C und 1 bar Zellgasdruck mit Stickstoff 35 kg/m?® betrigt,
hitte bei gleicher Zellgasmenge R11 eine um 13% hohere Dichte von ca. 39.4 kg/m?. Bei
Betrachtung pentan- oder CO»-haltiger Zellgase reduziert sich die Abweichung in der
Schaumstoffdichte moglicher Extremfille auf maximal +/- 2.5% .

Die spezifische Wirmekapazitit des Schaumstoffs wird in der Modellbildung aus den

Stoffwerten des Polymers und der Zellgaskomponenten nach der Formel

N
Zy. C .
€ € e
¢p=2Prg 4 LePe i (3.92)
’ Pr Ps
M,
2
berechnet. Hierbei wird die spezifische molare Warmekapazitét der Zellgasmischung
N
C,.=>.v:C, (3.93)
i=1

unter Annahme des idealen Gaszustandes berechnet. Der Stoffwert fiir das Polymer ¢, , und
die temperaturabhéngigen Reingaswarmekapazitéten C,; konnen Tabellenwerken entnommen
werden (siehe auch Anhang). Analog zur Warmeleitfahigkeit wird der Stoffwert fiir das

Polymer als temperaturunabhidngig angenommen.

3.3.6 Temperaturabhingigkeit der Transportkoeffizienten und des Wirmestroms

In der Modellbildung sind sowohl die Gaswéarmeleitfdhigkeit als auch der Strahlungsterm
Funktionen der Temperatur. Beide Grofen sind nach Kap. 3.3.2. bzw. Kap. 3.3.3. bei
bekannter Temperatur explizit berechenbar. In Wirmeddmmungen ergibt sich aus der
Temperaturabhéngigkeit der Transportkoeffizienten ein Ortlicher Verlauf der effektiven
Wirmeleitfahigkeit A von innen nach auflen. Dieser kann jedoch nicht explizit berechnet
werden, da mit Ausnahme der Randtemperaturen die ortliche Temperatur unbekannt ist (siche
auch Kap. 3.6).

Aus technischer Sicht ist insbesondere der Wéarmestrom durch den Schaumstoff von Interesse.
Er berechnet sich bei vorgegebenen Randtemperaturen (T; und T,) gemiB der Modellbildung

nach dem Fouriergesetz zu:
oT

q=-X 5, (3.94)
Integration fiir stationdre Verhiltnisse (q =const) ergibt
Tl
=1 [2,(T)dT (3.95)
L T
Mit:
1
A= A \T)dT 3.96
e U (3.96)
folgt:
q=-A, L-1 (3.97)
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Mit A; 1aBt sich eine charakteristische Kenngrofle der Warmeddmmung definieren, die im
folgenden als integrale Warmeleitfahigkeit des Schaumstoffes bezeichnet wird. Sie kann im
Gegensatz zum Ortlichen Verlauf von Temperatur und Wiarmeleitfahigkeit direkt berechnet
werden, da sowohl die Temperaturabhidngigkeit von A;, als auch die Integrationsgrenzen

bekannt sind.

3.3.7 Zusammenfassung

Die effektive Warmeleitfahigkeit von PUR-Hartschaum 148t sich bei vernachldssigbarer
Konvektion in einen Leitungs- und einen Strahlungsterm aufteilen:

Ae =Ae A4 (3.98)
Der Wirmeleitungsterm ergibt sich aus einer Parallelschaltung der Wérmestrome durch

Zellgas und Matrix zu:
20 +
Ae = (LaJ(%] A, +e, N, (3.99)

Die Wirmeleitfahigkeit des Polymers A, 1at sich Literaturdaten entnehmen. Die Gaswérme-
leitfahigkeit A, ist eine Funktion der Zellgaszusammensetzung und der Temperatur und ergibt
sich aus der Formel von Wassiljewa mit dem Ansatz von Lindsay und Bromley. Tritt
Kondensation im Zellgas auf, kann der Séttigungsdampfdruck der Gaskomponenten mit der
Formel von Wagner berechnet werden. Der Sattigungsdampfdruck bindrer Kondensatgemi-
sche wird mit Hilfe des Raoult'schen Gesetzes unter Annahme isochorer Verhéltnisse
ermittelt. Der Strahlungsterm ist eine Funktion von Temperatur und Zellstruktur und hat die

Form:
166 T

M0 e Te ek - b |

Der Volumenanteil des Zellgases €, kann einfach aus der Schaumstoffdichte ermittelt werden.

hg = (3.100)

Die Volumenanteile der einzelnen Strukturelemente ¢ ,¢ ,¢  konnen im hier betrachteten
Bereich der Schaumstoffdichte ( p, ~30-50kg/m”) mit ausreichender Genauigkeit Literatur-
daten entnommen werden (siche Kapitel 3.2).

Beim Strahlungsterm werden fiir die Berechnung von K; der Extinktionskoeffizient K, und

der Zelldurchmesser ¢ benotigt. Beide Parameter miissen mefB3technisch gewonnen werden.

Im Kontinuumsmodell lassen sich Zellstrukturdaten und Materialkennwerte nochmals

zusammenfassen. Mit

F, = 2u 10 (3.101)

m 3
Kfz# (=€, )b, +0,)+ K, (1-¢, b, (3.102)

ergibt sich fiir die effektive Warmeleitfahigkeit des Schaumstoffes:

160 T®

he =(1-8, )F, A, +e, A, + K

(3.103)
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Eine vereinfachte Parameteranpassung ist somit auch iiber die mefltechnische Bestimmung

von F,, und K; moglich.

Vergleichende Untersuchungen zur Giite von Warmeddmmungen bei konstanten Randtempe-

raturen (T;, T,) lassen sich einfach mit der integralen Wiarmeleitfahigkeit

[,(T)dT (3.104)

durchfiihren.

3.4 Stofftransport in Schaumstoffen

3.4.1 Einleitung

Die Bedeutung des Stofftransports in geschlossenzelligen Schaumstoffen liegt in der hohen

Abhingigkeit der effektiven Warmeleitfahigkeit von der Zellgaszusammensetzung.

Die erste und allgemein anerkannte Arbeit hierzu leistete Norton (1967) /1/. Seitdem wurde

eine Vielzahl von Veroffentlichungen, Modellbildungen und Messungen zu dieser Thematik

vorgenommen. Auch hier kamen in den letzten Jahren aus der Gruppe von Glicksman /53/

/42/ am MIT malgebliche Weiterentwicklungen in Hinsicht auf die Quantifizierung der

Vorginge im Schaumstoff. Weitere Gruppen mit Forschungsschwerpunkten zum Stofftrans-

port in PUR-Hartschdumen existieren in neuerer Zeit an der Universitdt von Ottawa (Bom-

berg e.a. /54/), den ACERMI Instituten in Paris /55/, der Universitit Delft /46/, verschiedenen

Universititen in Skandinavien /56/ /57/, sowie bei Rohstoftherstellern wie DOW /41/ /58/ und

Bayer /31/. In Deutschland wurden unter der Schirmherrschaft des IVPU am FIW Miinchen

verschiedene meftechnische Projekte zum Alterungsverhalten von PUR-Wirmeddmmungen

durchgefiihrt /59/ /60/. Gute Ubersichtartikel bieten /61/, /62/ und /63/.

Stofftransportprozesse in geschlossenzelligen PUR-Hartschdumen verlaufen zum Teil sehr

langsam. Fiir das bis vor kurzem noch verwendete Treibgas R11 werden Halbwertszeiten von

mehreren 100 Jahren bzgl. des Verbleibs im Schaumstoff angegeben /64/. Das am schnellsten
diffundierende, technisch interessante Zellgas ist Kohlendioxid. Die Halbwertszeiten liegen in
der GroBenordnung mehrerer Wochen bis Monate.

Analog zum Wirmetransport konnen hier mehrere gekoppelte Teilmechanismen angenom-

men werden:

o Gasdiffusion in den Schaumstoffzellen: Technische Schaumstoffe haben Zelldurchmesser
d>>1um, wihrend die freie Weglénge fiir die Luftkomponenten unter Standardbedingun-
gen bei ca. 100 nm liegt /65/. Es liegt daher freie Gasdiffusion in den Schaumstoffzellen
Vor.

e Stoffiibergang zwischen Gasphase und Polymer.

o Stofftransport durch Diffusionsvorgidnge im Polymergeriist zwischen benachbarten

Schaumstoffzellen.
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Der Diffusionskoeffizient (freie Gasdiffusion) von CO; in Luft /65/ betrdgt bei Zimmer-
temperatur ca. 1.5-10-5m?/s, wiahrend an PUR-Membranen aus hartschauméhnlichen Rohstof-
fen ein mittlerer Wert von 8.0-10-14m?/s gemessen wurde /46/. Der Unterschied in der
Diffusionsgeschwindigkeit betrdgt somit mehr als acht GréBenordnungen, weshalb im
folgenden von einer Loslichkeitsdiffusion im Polymergertist als geschwindigkeitsbestimmen-
den Schritt ausgegangen wird. Alle anderen Prozesse, wie Gasdiffusion in den Zellen oder
Stoffiibergangsvorginge sind vergleichsweise schnell und kénnen vernachlissigt werden.

Die Anwendung des kubischen Strukturmodells auf den Stofftransport gestaltet sich somit

einfacher als im Fall des Wérmetransports.

3.4.2 Anwendung des kubischen Strukturmodells auf Grundlagen des Stofftransports

Betrachtet man die einzelnen Komponenten des Zellgeriists, so nehmen die Stibchen und
Verdickungen nur einen kleinen Anteil der fiir den Stofftransport relevanten Matrixoberfldche
ein. Beispielsweise gilt fiir die Stdbchen (die einen groBeren Flachenteil als die Verdickungen

belegen) bei eindimensionalem Stofftransport durch eine kubische Elementarzelle:

(Asj __ 20t s (3.105)
Diff

A, ) P20t
PUR-Hartschdume im Dichtebereich um 35 kg/m* haben Werte fiirt von ca. 0.075.
Gleichzeitig sind Stdbchen und Verdickungen um mindestens den Faktor 10 dicker als die
Fenster. Der Fehler durch Vernachldssigung des Stofftransports durch Stibchen und
Verdickungen liegt somit in der Grofe einiger Tausendstel.
Diffusive Stofftransportvorginge werden hdufig durch das erste Fick’sche Gesetz beschrie-
ben. Ein auf thermodynamischen Grundlagen beruhender Nachweis fiir die Giiltigkeit dieses
Ansatzes bei geschlossenzelligen Schaumstoffen (Anwendungsfall Wirmeddmmungen)
wurde von Ostrogorsky /53/ gefiihrt.
In der Herleitung der Modellgleichungen wird zunédchst von einem idealen Gas in den Zellen
und konstanten Stofftransportkoeffizienten ausgegangen. Der stationdre, flichenbezogene
diffusive Stoffstrom j des Gases durch ein Fenster der kubischen Elementarzelle (Dicke k-t)
ist dann proportional zum Konzentrationsgradienten des im Polymer geldsten Gases:
% ..p % (3.106)
"oz "kt
Die im Polymer geloste Gasmenge ist eine Funktion des Druckes an den Fensteroberflachen.

j=-D

Im einfachsten Fall ergibt sich ein linearer Zusammenhang nach dem Gesetz von Henry /65/:

¢, =S, p, (3.107)
Einsetzen in Gl. (3.106) fiihrt zu:

0Py _ p OP: _ AP,
"0z "0z Pkt
Hierbei sind D, der Diffusionskoeffizient, Sp die Loslichkeit und P, der Permeationskoeffi-

zient des Gases im Polymer.

j=-D,S (3.108)
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Analog zur Einfilhrung der Loslichkeit des Gases im Polymer 148t sich iiber das Gesetz

idealer Gase ein Term fiir den gasgefiillten Hohlraum bilden. Mit:

n_g = L (3.109)
vV RT' '
folgt aus einem Koeffizientenvergleich mit Gl. (3.107):
1
S, =— 3.110
: T RT ( )

Die beiden Loslichkeiten sind fiir instationdre Vorgdnge von Bedeutung, da sie einen

Speicherterm, analog zum Produkt (1/pc;) in der Warmeleitung, darstellen.

i N i i

- CIVAT——— / ,,,,,,,, A —
‘ T oer ‘
Ji1 —--’ —--’ Ji
Zellei-1 || Zellei || zelleit1 |
Q— A— I — Z\=a
U U U U

>

Koordinate z

Bild 3.13: Strukturmodell fiir eindimensionalen Stofftransport

Im folgenden wird aus dem kubischen Strukturmodell ein Ansatz analog zum 2. Fick’schen

Gesetz
op_ .07

ot 0z’
hergeleitet. Dazu wird ein System, bestehend aus drei nacheinander folgenden Schaumstoff-

(3.111)

zellen (synchrone Anordnung) betrachtet /46/. Der Stofftransport erfolgt eindimensional

durch die quer zur Stromrichtung liegenden Fenster (Bild 3.13).

Aus Ubersichtsgriinden wird der Index g bei allen Druckangaben weggelassen. Die Stoff-

strome in die Zellen 1 und i+1 ergeben sich dann analog Gl. (3.108) zu

. Pi —D;.
Ji—l_-Dp SPTI (3112)
und
. Pi — D
Ji—-Dp Spi(—t (3.113)
Eine Materialbilanz iiber die Elementarzelle 1 fuhrt zu:
0 n, ..
Zi=(; -i)A 3.114
6 t (Jl-l Jl) w ( )

mit der Fensterflache:
A, =07-2t0=0"(1-21) (3.115)

w
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Die gesamte in der Zelle 1 befindliche Stoffmenge ist:

n,=V, p,le,S, +-¢,)s,) (3.116)
Mit
1
S, =— 3.117
T RT (3.117)
v, =70 (3.118)
ergibt sich:
=p, ° Loi-e,)s 3.119
_pi 8g ﬁ -Sg p ( . )
und somit unter isothermen Bedingungen:
om _ps g [L-s ] s 2P (3.120)
0t RT ot

Einsetzen von Gl. (3.112), (3.113),(3.115) und (3.120) in (3.114) fiihrt zu:
op; _ Dp Sp 0 (1_21)(pi+1 -2p; +py, )

ot 1
£3kt[ngT+(l—8g)Spj
D, Sp (I'ZT) (pi+l_2pi+pi-l )
1 k 0?
agﬁjt(l-gg)s T

(3.121)

p

Zur Uberleitung in ein Kontinuumsmodell erfolgt eine Taylorreihenentwicklung fiir p um den

Punkt z. In positive Richtung (d.h. steigende 1) ergibt sich:

p(z+d2) =p(2)+ > op Dzt 0 22 dz” (3.122)
oz 2
bzw. in negative Richtung:
p(z-dz)zp(z)-a—p 8_d_ (3.123)
0z oz 2
Addition beider Gleichungen fiihrt zu:
0 ’p _p(z-dz)-2p(z) + p(z +dz) (3.124)

0z° dz’
Fiihrt man in GI. (3.121) einen Grenziibergang zu infinitesimal kleinen Zellen durch, so

entspricht der letzte Term dieser Gleichung der rechten Seite in GI. (3.124), woraus folgt:

D_S - 2
op_ p O (1-2c) 0 P (3.125)
Ot L (1 )S kt 0z
€y ﬁ “€¢ )5
3.4.3 Effektive Stofftransportkoeffizienten
Durch Koeffizientenvergleich von Gl. (3.111) und GI. (3.125) ergibt sich:
D S -
D, = Ll (1-2r) (3.126)

g

€ err—'_(l'gg)sp ke

Die effektive Loslichkeit des Schaumstoffs folgt aus Gl. (3.119) und GlI. (3.107):
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S, =¢,S,+(1-¢,)S, (3.127)
Damit wird der Permeationskoeffizient (Gl. (3.108)) zu :
(1-21)
Pf = Dp Sp T (3128)
womit sich unter stationdren Bedingungen ein Stoffstrom
. op (1-2t) 0 p
=-P—=-D S ——— 3.129
Je "0z PPkt o0z ( )
ergibt.
Der Term mit den geometrischen GroBen kann als Geometriefaktor Fy definiert werden:
1-27
= 3.130
- (3.130)

Nach /46/ ergibt sich F; aus dem jeweiligen Strukturmodell oder, meBtechnisch gesehen, aus
der jeweiligen Schaumstoffstruktur, wahrend der Rest in Gl. (3.125) und (3.129) unabhingig
von der Modellbildung (und der Schaumstoffstruktur) ist.

Der aus dem kubischen Modellansatz hergeleitete Geometriefaktor fiihrt mit t << 1 zu:
1 3

Fr—=" 3.131
S (3.13D)

w

In realen Schaumstoffen steht aufgrund schrigstehender Fenster mehr als ein Drittel der
Fensterfliche fiir den Stofftransport zur Verfiigung. Desweiteren ist der Schaumstoff nicht
vollstidndig geschlossenzellig, weswegen teilweise Gasdiffusion zwischen den Zellen auftritt.
Effektive Diffusionskoeffizienten, die aus MeBdaten an Polymermembranen iiber den
kubischen Modellansatz ermittelt werden, sind deswegen zu niedrig, da der kubische Geomet-
riefaktor F; einen unteren Grenzwert bildet. Theoretische Herleitungen von Geometriefakto-
ren erwiesen sich auch fiir andere Strukturmodelle vermutlich wegen der groen Geschwin-
digkeitsunterschiede von Gas- und Ldslichkeitsdiffusion als schwierig und ungenau /66/.
Infolgedessen wird eine meBtechnische Bestimmung des Absolutwertes erforderlich. Der
Geometriefaktor ist somit ein Freiheitsgrad in der Modellbildung, welcher die Adaption der

Modellvorhersagen an meftechnische Beobachtungen ermdglicht.

Wenngleich der Absolutwert des Geometriefaktors nur ungenau ermittelt werden kann, 143t
sich doch iiber dessen Bestimmungsgleichung im kubischen Modell die Abhdngigkeit der
Stofftransportkoeffizienten von Strukturparametern abschétzen. Beispielsweise liegen die
gemessenen effektiven Diffusionskoeffizienten in einer Gréenordnung, welche nahelegt, daf3
der geschwindigkeitsbestimmende Schritt eine Loslichkeitsdiffusion durch die Fenster ist, und
es ist einfach nachvollziehbar, daB3 eine Verdoppelung der Fensterdicke eine Halbierung des

effektiven Diffusionskoeffizienten zur Folge hat.

3.4.4 Stofftransport von Gasgemischen

Besteht die Gaskomponente aus einem Mehrstoffgemisch, kann mit hinreichender Genauig-

keit jedes einzelne Gas durch Verwendung der Partialdriicke als treibende Kraft fiir sich
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betrachtet werden /53/. Diese Annahme hat sich bei den technisch interessanten Zellgasen
bewdhrt /67//68/ /42/. Es gilt somit:

2
aaptj - D,, % (3.132)
mit:
D, = PSf: (3.133)
)
P,=D,S, F (3.134)
S, =€, $+(1-(<;g)spj (3.135)

Der Loslichkeitsterm fiir den Gasraum bleibt von der Erweiterung auf ein Mehrkomponenten-
system unbertihrt:

1
=—=P,=5,p, (3.136)

3.4.5 Konzentrationsabhingigkeit der Stofftransportkoeffizienten

Fiir die meisten Zellgase (Luftkomponenten, CO,) konnen die Stofftransportkoeffizienten als
konzentrationsunabhingig angenommen werden /67/. Fiir Wasserdampf liegen widerspriich-
liche Ergebnisse vor /69/ /70/ /71/ /72/. Bei hohermolekularen Verbindungen (Pentane,
FCKW) ist die MeBungenauigkeit aufgrund der sehr niedrigen Werte der Transportkoeffizien-
ten und daraus resultierenden langen MeBzeiten hoch. Eventuelle Konzentrations-
abhingigkeiten lassen sich hier noch nicht eindeutig nachweisen. Zudem ist der Partialdruck-
bereich, in dem sich die betrachteten Stofftransportvorgéinge abspielen, mit Werten kleiner
1 bar vergleichsweise niedrig.

Deswegen wird im Rahmen dieser Arbeit von konzentrationsunabhédngigen Stofftransportko-

effizienten ausgegangen.

3.4.6 Temperaturabhingigkeit der Transportkoeffizienten

Die Temperaturabhiangigkeit von Loslichkeit und Diffusionskoeffizienten im Polymer kann
bei PUR gut durch einen Arrheniusansatz /65/ bertlicksichtigt werden. Dies wurde in vielen
Arbeiten /61//68/ /73/ /74/ meBtechnisch nachgewiesen:

-EP.

D, ,=D;, exp (R—"IP“J] (3.137)
“H_

S,; =S, exp (R—{"J] (3.138)

Hierbei sind Dj; bzw. S], Proportionalititskonstanten, die die jeweilige Grofe fiir
T — oo festlegen. E_; ist physikalisch gesehen eine Aktivierungsenergie und somit immer
postiv, d.h mit steigender Temperatur steigt grundsétzlich auch der Diffusionskoeffizient. Bei

H_., welche physikalisch gesehen einer Losungswirme entspricht, kann der Wert positiv

p.j°
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oder negativ sein /75/. Im Falle des Polyurethans wurden jedoch bisher immer negative Werte
gemessen /46/, d.h. mit steigender Temperatur sinkt die Loslichkeit der Zellgaskomponenten

im Polymer.

Zur besseren Ubersicht wird im folgenden der Index fiir die Komponente j weggelassen. Mit
GI. (3.133)-(3.135) ergeben sich die effektiven Stofftransportkoeffizienten zu:

D, =L, (3.139)
St
1 . -H
sf=sgﬁ+(1-eg)sp exp(RT"j (3.140)
P, =D S exp () F, (3.141)
P RT

Wie aus Gl (3.141) ersichtlich ist, 148t sich der Permeationskoeffizient P selbst wieder durch

einen Arrheniusansatz der Form

P, =P; exp(_EijF (3.142)
f f RT f
mit
P7 =D7 S” (3.143)
E{=E’ +E] (3.144)
darstellen.

Im Falle der effektiven Loslichkeit des Schaumstoffs und somit auch fiir den effektiven
Diffusionskoeffizienten ist dies wegen der additiven Terme der Loslichkeiten nicht direkt
moglich. Unter der Annahme, dal3 die im Polymer geldste Gasmenge klein ist gegeniiber der
im Gasraum befindlichen ist die Abweichung bei technisch interessanten Temperaturen
jedoch vertretbar. Durch Simulationsrechnungen 146t sich belegen, dafl der Fehler im
Temperaturbereich von Fiir 250K - 350K kleiner als 0.3% bleibt.

Bei vernachléssigbarer Loslichkeit des Gases im Polymer S, 148t sich somit auch der effektive
Diffusionskoeffizient des Schaumstoffs D; mit hinreichender Genauigkeit iiber einen Arrhe-
niusansatz der Form:

-EP\F
D, =D? exp| — | 3.145
£ f p[RTJSg ( )

darstellen.
Wendet man die Existenz eines Temperaturgradienten im Schaumstoff auf die Modellbildung

in Bild (3.13) an, so ergeben sich im Unterschied zum isothermen Fall zunéchst ortsabhingige
Stofftransportkoeftizienten. Die Stoffstrome in Zelle 1 und i+1 sind dann analog Gl. (3.108)

. |

e AT ‘ (3.146)
und

s pi+ _pi

i =P —i{ . (3.147)



52

Die in der Zelle 1 befindliche Stoffmenge (GI1.(3.116))

n, =V, p; S (3.148)
ergibt nun abgeleitet nach der Zeit:
‘ A 0 S;;
oMy g, 9Py p @2 (3.149)
ot ot ot

Zeitlich kann sich die Loslichkeit nur {iber die Temperatur dndern, weshalb sich die Anwen-

dung der Kettenregel anbietet:

0S; 0S8,
i _0u 0T (3.150)
ot 0T 0t
Aus der Definition der Loslichkeit
Sii =€, S, +(1'8g)sp,i (3.151)
ergibt sich mit G1.(3.140) die partielle Ableitung nach T zu:
0 S -1 H
S e Sy +(1-gg)£RT"2 )Sm (3.152)

Mit Gl. (3.120) erhélt man:

o n, 8 p, -1 H oT
~i=V |S, —t+p |e. —S +|l-¢ S |— 3.153
8‘[ z( fi at pl[ g T g ( g)(RTzJ pJ 6t] ( )

Einsetzen von GI. (3.146), (3.147) und (3.120) in (3.153) und Uberleitung in ein Konti-
nuumsmodell fiihrt zu:

t "oz S, oz S, 0t

Bei vernachldssigbar kleiner Loslichkeit des Polymers S, gegeniiber der Gasloslichkeit S,

-1
e, S, +(l-g, )| - I8
D S g T g g (RTZJ p
op_p O ( il apJ—p 0T (3.154)

vereinfacht sich der Ausdruck zu:

D_S
oP_p 0 [Zo>% Op|, pOT (3.155)
ot oz\¢g,S, 0z TOt
Die zeitliche Temperaturdnderung folgt aus der Modellbildung zum Wérmetransport:
G_T:i _xf 8_T (3.156)
ot dz\psc,; 0z

Damit erhdlt man ein gekoppeltetes System zweier partieller parabolischer DGL. Fiir die
Modellierung von Mehrkomponentensystemen bendtigt man pro Komponente eine DGL fiir
den Stofftransport und insgesamt eine weitere fiir den Warmetransport. Die effektive Warme-
leitfahigkeit ist dann eine Funktion der Gaszusammensetzung. Folglich ist die Koppelung von

Wirme- und Stofftransport in Mehrkomponentensystemen beidseitig.

Da fir die Losung der Stofftransportgleichungen nur die lokale Temperaturinderung von
Interesse ist und der Wérmetransport um mehrere Zehnerpotenzen schneller verlduft, entsteht
bei konstanten Randbedingungen nach vergleichsweise kurzer Zeit ein quasistationérer

Temperaturgradient.
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In einem Einkomponentensystem bleibt dieser liber den gesamtem Simulationszeitraum
konstant (in der Modellbildung wird die Warmeleitfahigkeit als druckunabhingig angenom-
men), weswegen die Koppelung von Wirme- und Stofftransport hier nur zur Ermittlung
geeigneter Anfangsbedingungen notwendig ist. Selbst in Mehrkomponentensystemen finden
(wie sich durch Simulationsrechnungen belegen 14t sieche Kap. 6) aufgrund von Anderungen
in der Zellgaszusammensetzung nach Ausbildung des quasistationdren Temperaturgradienten
nur geringfligige ortliche Temperaturdnderungen statt.

Dies ist fiir die Durchfithrung von Simulationsrechnungen von grof8er Bedeutung, da sich
dann die Zeitschrittweite bei der Integration des DGL-Systems nur aus der Geschwindigkeit
des Stofftransports ergibt und infolgedessen relativ gro3 (z.B. 1 Woche) gewéhlt werden
kann. Damit reduziert sich der Rechenaufwand bei Simulationszeiten von 20 Jahren oder
mehr betrachtlich. Bei zeitlich varianten Temperaturrandbedingungen richtet sich hingegen
die Zeitschrittweite nach der Geschwindigkeit des Wéarmetransports. Wird beispielsweise eine
tageszeitlich bedingte Schwankung der Randtemperaturen beriicksichtigt, so liegt die
Zeitschrittweite im Bereich weniger Minuten. Bei obengenannten Simulationszeiten steigt der
Rechenaufwand in diesem Fall erheblich an und ist mit den derzeitigen Computern nur fiir

einfache Problemstellungen praktikabel.

3.4.7 Kondensation

Die Berechnung des Gleichgewichts von Fliissig- und Gasphase bei Auftreten von Kondensa-
tion wurde in Kapitel 3.3.2 eingehend behandelt. Es ist naheliegend anzunehmen, dal3 auch
der Stofftransport von Kondensationsvorgéangen nicht unberiihrt bleibt.

Kondensierende Zellgaskomponenten werden sich relativ schnell am Polymergeriist nieder-
schlagen und dort aufgrund von Oberflichenkréften in Form kleiner Tropfen hédngenbleiben.
Beriicksichtigt man die bei der Herstellung eingesetzte Treibmittelmenge, so ist der Fldchen-
anteil der Tropfen bezogen auf die gesamte innere Oberfliche vernachlédssigbar klein. Selbst
bei Ausbildung eines gleichméfBigen Films auf der Polymeroberfliche wiirde dieser nur einen
zusdtzlichen Widerstand darstellen, welcher jedoch aufgrund der sehr langsamen Diffusion
durchs Polymer und der kleinen Filmdicke vernachléssigt werden konnte.

In beiden Fillen kann mit guter Ndherung als treibende Kraft fiir den Stofftransport der

Partialdruck in der Gasphase verwendet werden.

3.4.8 Analytische Losungen fiir spezielle Randbedingungen

Fiir den allgemeinen Fall des Stofftransports analog zum 2. Fick’schen Gesetz ist bisher keine
analytische Losung bekannt. Fiir bestimmte Anfangs- und Randbedingungen lassen sich
jedoch Niaherungslosungen angeben, durch die der prinzipielle zeitliche Verlauf des Stoff-

transportes sichtbar gemacht werden kann.

Aus Ubersichtsgriinden erfolgen die nachfolgenden Modellbeschreibungen wieder nur fiir den
Sonderfall des Reingases. Sie lassen sich jedoch einfach auf Gasgemische erweitern, wenn

anstelle der Driicke die Partialdriicke der Komponenten eingesetzt werden.
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Fiir eine ebene, diffusionsoffene Schaumstoffprobe der Liange 2L 146t sich bei konstantem
Anfangsdruck im Schaumstoff p, und konstantem AuBendruck p, der zeitliche und ortliche
Verlauf des Druckes bei konstantem Diffusionskoeffizienten angeben.
Es gilt: t=0, -L<z<L: p(z) =po

>0, z=-L,z=L: P = pa = const D = const

Der zeitliche und ortliche Druckverlauf in der Schaumstoffprobe 1483t sich unter diesen

Voraussetzungen durch eine Reihenentwicklung der Form:

P, -p(zt) _ i 2n+1 L-z , < 2n+1 JL+z (3.157)

pa_pO n=0 21/ n=0 2‘I
oder der Form:
© n 2 2
p, -p(z.1) _ iz (1) o+l zexp(-(2n+1) m D, t
P. =Py T 4o 2n+1 2L 41
berechnen /76/.

Das Verhiltnis des kumulierten Mengenstromes 1, durch die Oberflichen im Zeitbereich von

J (3.158)

0 bis t zu dem nach Einstellen des Gleichgewichtszustandes (t=cc) ist:

f, D, n’ I’
—=2 —+2 1erfc 3.159
n, L2 ( z D; t ( )
oder in Form einer Exponentialreihe:
o 8 n’D,t )
—=1-— - 2n+1 3.160
i, 2;2n+1 [ 41 ( )j (3.160)
mit
n, =2(p, -p,)LS; (3.161)

Die Gleichungen (3.157) und (3.159) konvergieren fiir kleine, die beiden anderen (GlI. (3.158)
und (3.160)) fiir groBe Zeiten schneller. Bei nur einer diffusionsoffenen Grenzflache 146t sich
Gl. (3.157) fiir kleine Zeiten (halbunendlicher Korper) weiter vereinfachen:

- t
P, P@Y _ p 7 (3.162)
pa _pO 2 Df t
Aus GI. (3.159) folgt fiir kleine t:
' D, t
N 2 ADs (3.163)
Jn L
Fiir groBBe Zeiten ergibt das erste Glied aus Gl. (3.158):
n, 1 4 n’D;t
Lt expl - 3.164
a, 2 x p( 412 G169

Haufig ist bei isothermen Stofftransportvorgdngen im Bereich kleiner Zeiten ein linearer
Zusammenhang zur Quadratwurzel der Zeit zu finden /76/, wahrend dies fiir grofle Zeiten
eher bei logarithmischen Darstellungen zutrifft /77/. In der Literatur zum Stofftransport in

Schaumstoffen treten beide Darstellungsformen begleitet von entsprechenden Modellansétzen
auf/1//78/.
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Die Parameter D,t und L koénnen in Analogie zum Wiarmetransport als Fourierzahl zusam-

mengefalit werden.
D, t

L2

Fo=

(3.165)

Die Fourierzahl wird fiir Stofftransportvorgéinge in Schaumstoffen héiufig als Scaling-Faktor
verwendet /1//54/ /34/. Fiir die Verwendbarkeit des Scaling-Faktors miissen genaugenommen
die zu Anfang erwdhnten Voraussetzungen erfiillt sein. Konstante Anfangs- und Randbedin-
gungen treten in vielen technischen Anwendungsfallen auf. Die Konstanz des Diffusionskoef-
fizienten ist jedoch allerhdchstens fiir isotherme Verhiltnisse erfiillt, welche in Warmedam-
mungen kaum vorliegen. Infolgedessen ist die Fourierzahl als Scaling-Faktor insbesondere fiir
meBtechnische Verfahren von Wert, die bei konstanten Temperaturen ablaufen. Wenn
Temperaturgradienten vorliegen, muf3 die Giiltigkeit des Skaling-Faktors durch Vergleichs-

rechnungen belegt werden.

3.4.9 Zusammenfassung

Die effektiven Transportkoeffizienten des Schaumstoffs ergeben sich aus dem kubischen

Modellansatz zu:

D, S
D, = ] £ F 3 (3.166)
€, —+(1—8 )S Ew
RT g p
1
S, =¢, ﬁ+(1-sg)sp (3.167)
P, =D, Spgi (3.168)
Dabei 1463t sich mit
F, =3/, (3.169)

ein Geometriefaktor definieren, der die Beziechung zwischen Stofftransportkoeffizienten von
Polymer und Schaumstoff iiber die Strukturparameter des kubischen Modellansatzes zusam-
menfafit.

Die Temperaturabhédngigkeit des effektivem Permeationskoeffizienten kann durch einen

Arrheniusansatz beschrieben werden:
-EP
P. =P” ex " |F 3.170
£ f p( RT J f ( )

Fir kleine Loslichkeiten S, ergibt sich die Temperaturabhingigkeit von effektivem Diffusi-

onskoeffizient und effektiver Loslichkeit zu:

-EP\F
D, =D exp| —— |—L 3.171
f f p(RTjsg ( )
1
Sf:ggﬁ (3172)

Der Volumenanteil des Zellgases 146t sich einfach aus der Schaumstoffdichte ermitteln. Fiir

die Simulation instationdrer Stofftransportvorginge im Kontinuumsmodell miissen die



56

Koeffizienten D7 und E; fiir jede Komponente meBtechnisch bestimmt werden. Zur
vollstindigen Beschreibung des Stofftransports ist zusdtzlich die Kenntnis eines weiteren
Parameters, beispielsweise S, (pro Komponente) notwendig.

Bei konstanten Anfangs- und Randbedingungen lassen sich fiir das 2. Fick'sche Gesetz

Naherungslosungen finden, die insbesondere fiir meftechnische Zwecke von Interesse sind.

3.5 Mechanik kleiner Verformungen

Die Mechanik von Schaumstoffen ist ebenso wie die Vorgidnge zum Wiarme- und Stofftrans-
port ein gut untersuchtes Themengebiet. Einen ausfiihrlichen Uberblick bieten hierzu /7/ und
/10/. Anerkannte Arbeiten zum Bereich Hartschaum wurden u.a. am IKV in Aachen (Menges
und Knippschild /79/) durchgefiihrt.

Fiir diese Arbeit sind nur durch Stofftransport bedingte Verformungen von Interesse. Dabei
kann man sich in der Regel auf den Bereich kleiner Dehnungen beschrinken, so daB3 sich

Grundlagen aus der linearen Elastizitdtstheorie anwenden lassen.

3.5.1 Grundlagen aus dem Strukturmodell

Die im folgenden dargestellten Modellgleichungen fiir den linear elastischen Bereich wurden
aus /7/ iibernommen. Sie sind auf der Grundlage vieler Arbeiten versuchstechnisch liberpriift.
Auf eine detaillierte Herleitung der einzelnen Modellansdtze wird daher im folgenden
verzichtet.

Gibson und Ashby /7/ verwenden ein kubisches Strukturmodell, das nur aus Stidbchen und
Fenstern besteht. Die Verdickungen werden daher analog zum MIT-Modell den Stibchen
hinzugerechnet. Genaugenommen gelten damit die Modellgleichungen nur fiir ¢, = 0.

Fiir die im folgenden durchgefiihrten Betrachtungen wird das asynchrone Strukturmodell
verwendet. Die synchrone Anordnung wird den Biegebeanspruchungen (Bild 3.14) der
Stabchen nur unzureichend gerecht, da diese im synchronen Ansatz nur durch Knicken der in
Beanspruchungsrichtung liegenden Stibchen auftreten konnen.

Bei einachsiger Belastung kann die Verformung in geschlossenzelligen Schaumstoffen durch

eine Kombination von drei Teilmechanismen erklért werden /7/ (Bild 3.14):

1. Biegung der Stdbchen: Die Kraft greift an einem Kreuzungspunkt des Zellgeriists an und
belastet die querliegenden Stidbchen auf Biegung. Aus der Biegelehre an diinnen Stdben
ergibt sich ein Zusammenhang zu den Grof3en des kubischen Strukturmodells:

E.,=C Er* (3.173)

2. Gasfeder-Effekt: Das eingeschlossene Zellgas wird durch eine Volumeninderung
komprimiert (oder dekomprimiert) und bewirkt seinerseits eine auf die Innenoberfliche
der Elementarzelle wirkende Kraft. Aus dem Gesetz idealer Gase folgt:

_Pe (1 -2V )

€y

(3.174)

f.g

Hierbei ist p, der Zellinnendruck im Zustand vor der Verformung.
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3. Dehnung der Fenster quer zur Belastungsrichtung: Durch Forminderung der Elementar-
zelle werden auch die Fenster belastet. MalB3gebliche Krifte entstehen hier hauptsdchlich
durch Dehnung, da die relativ diinnen Membranen einer Druckbelastung durch Knicken

ausweichen konnen. Es 146t sich ein linearer Zusammenhang von E-Modul und Matrix-
kennwerten herleiten:

E,, =C, E kt (3.175)
Y

) Tl B (
~. HEEEP T / \
\._-_'-__—' ', \‘
L] 1 { 4 i
LD !
l“ ;'

/ Q4 ¥ \

1 2 3

Bild 3.14: Verschiede Mechanismen bei der Deformation in Schaumstoffen /7/. Die Pfeile
symbolisieren die jeweils auftretenden Kréfte.
1. Biegung der Stibchen; 2. Zellgaskompression; 3. Dehnung der Fenster

Das effektive E-Modul des Schaumstoffs ergibt sich durch Addition (Parallelschaltung) der E-

Module aus den drei Mechanismen und nachfolgender Bestimung der Konstanten C; und C,
iber eine Grenzwertbetrachtung

— 2
E,=E |&g; +e, +

Ep &y

(3.176)

2
v, [[ 2] 7 Brg 4 PelN)
Py Py Ep(l_pf/pp)

In einer dhnlichen Betrachtung ermittelten Gibson und Ashby die FlieBgrenze fiir elastisches

Versagen aus einer weiteren Deformation der Schaumstoffzelle bis zum Knicken der Stéb-
chen:

2

2
oqr=E, 0.03[p—fJ [1+ /p—fJ o P 7 P (3.177)
pp pP EP
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3.5.2 Temperaturabhingigkeit mechanischer Eigenschaften

In dieser Arbeit wird eine Temperaturabhéngigkeit der mechanischen Eigenschaften vernach-
lassigt. Grundsétzlich ist dies mdoglich, wenn - wie bei der Bestimmung der effektiven
Diffusionskoeffizienten aus der elastischen Verformung - nur isotherme Verhiltnisse
vorliegen. Andernfalls, wie z.B. bei der spiteren Simulation von Anwendungsbeispielen,
werden die Untersuchungen bei einer mittleren im Schaumstoff vorliegenden Temperatur
durchgefiihrt. In beiden Fillen wird eine Parameteranpassung der mechanischen Kennwerte
iiber MeBwerte bei den vorliegenden Temperaturverhiltnissen durchgefiihrt.

Ebenfalls vernachldssigt werden Eigenspannungen, welche im Schaumstoff durch ungleich-
mafige thermische Ausdehnung entstehen. Bei PUR-Hartschdumen liegt der Ausdehnungs-
koeffizient Br bei ca. 6E-5 [1/K] /80/. Damit befinden sich temperaturbedingte Eigenspannun-
gen weit unterhalb der FlieBgrenze des Schaumstoffes. Kritische Spannungszustinde konnen
viel eher in Zusammenhang mit Deckschichten entstehen, welche einen unterschiedlichen
Wirmeausdehnungskoeffizienten aufweisen. Derartige Problemstellungen werden hier nicht
untersucht.

3.5.3 Kiriechen

Das Kriechverhalten von Kunststoffen kann durch Kombination mehrerer Feder Dampfer
Elemente nachgebildet werden. Gute Ubereinstimmung mit den in dieser Arbeit auftretenden
Kriechvorgingen erbrachte das Zener-Modell, das aus einem Voigt-Kelvin-Element (Fe-
der/Dampfer parallel) in Reihe mit einer Feder besteht. (Bild 3.15).

Die Differentialgleichung hierfiir ergibt sich aus einer Gleichgewichtsbetrachtung der Kréfte:

_l’_
N> E, Em,
E, cso(l/E1 + l/E2 )
w
"2 £, of(1/E )
mechanisches
Analogon Sprungantwort
t t —»

0

Bild 3.15: Zener-Modell zur Beschreibung des Kriechverhaltens in Schaumstoffen unter
kleinen Belastungen

Die Systemantwort auf eine rechteckformige Erregung o, ab dem Zeitpunkt ty (Bild 3.15)
erfolgt gemdll des Modellansatzes zweistufig. Durch die Alleinstellung eines Federelementes

erfolgt ein Teil der Dehnung infolge der sprunghaften Erregung ohne Zeitverzégerung:
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1
€, =0, — 3.179
1=, (3.179)
Der zweite Dehnungsvorgang tritt langsamer ein und néhert sich asymptotisch einem
Endwert. Im Zenermodell ist dieser proportional zur Kehrwertsumme beider Federkonstanten:

€,=0, L-FL (3.180)
El E2

3.5.4 Zusammenfassung

Aus dem asynchronen kubischen Strukturmodell von Gibson und Ashby /7/ kann fiir das E-
Modul von PUR-Hartschaum im linear elastischen Bereich fiir einachsige Beanspruchung ein
Term der Form

pg(l_zvf)
E (d-p;/p,)

hergeleitet werden. Mit diesem Ansatz 14Bt sich auch eine FlieBgrenze fiir elastisches

2
E, ~E, (p—fJ % +E—f¢w + (3.181)
P

p

Versagen herleiten:

2 2
Gur=E, 003 20| |14 B |, Pe Do (3.182)
pp pp Ep
Kriechvorginge werden iiber das Zener-Modell erfaf3t:
_l’_
é+—2€=ic‘ +uc (3.183)
M, E, Emn,

Das E-Modul des Schaumstoffs E; kann fiir einachsige Belastungen einfach im Druckversuch
bestimmt werden. Die Komponenten des Kriechmodells miissen bei Bedarf liber Langzeitver-
suche ermittelt werden.

3.6 Korrelation von Wirme- und Stofftransport

Wirme- und Stofftransport verlaufen nach physikalisch dhnlichen Prinzipien. Die Transport-
gleichungen haben identische Struktur und koénnen somit mathematisch gleich behandelt
werden.

Die Koppelung beider Mechanismen verlduft iiber die gegenseitige Beeinflussung der
Transportkoeffizienten und der treibenden Kréfte.

Der effektive Diffusionskoeffizient ist eine Funktion der Temperatur. Gleichermallen wird die
effektive Wiarmeleitfahigkeit von der Zellgaszusammensetzung beeinflu3t. Zusétzlich ist die
effektive Warmeleitfdhigkeit temperaturabhingig, wihrend die Stofftransportkoeffizienten in
den hier betrachteten Anwendungsfillen mit guter Ndherung als konzentrationsunabhingig
angenommen werden kdnnen.

In der Modellbildung wird als treibende Kraft fiir den Stofftransport eine Partialdruckdiffe-
renz zwischen einzelnen Schaumstoffzellen vorausgesetzt. Unter isochoren Bedingungen ist

der Druck iiber das Gesetz idealer Gase direkt an die Temperatur gekoppelt, welche die
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treibende Kraft fiir den Wirmetransport ist. Anderungen des Temperaturgradienten im
Schaumstoff bewirken daher Anderungen im Stofftransport und kdnnen gegebenenfalls sogar
dessen Richtung beeinflussen.

Bedingt durch die Geschlossenzelligkeit der Schaumstoffe und die verhéltnismiBig kleinen
Zelldurchmesser werden Stofftransportvorgénge aufgrund eines Gesamtdruckgefilles und
damit einhergehende Wiarmestrome (Konvektion) verhindert.

Beide Transportmechanismen sind diffusive Prozesse. Unmittelbare Koppelungen, wie sie bei
der Korrelation von Mechanik und Stofftransport zu finden sind, treten aufgrund des Zeitver-

zugs von treibender Kraft und daraus resultierender Wirkung nicht auf.

Fiir groe Zeiten und konstante Randbedingungen ist der zeitliche Verlauf des Zellin-

nendrucks in einer Schaumstoffprobe der Linge L exponentiell:

-P. D.t
Pe"P. _ 8 xp(- sz n2]=%exp(-Fodiffn2)

2

Po=Pa T (3.184)
Die Zeit ty 4, in der die Hélfte des maximal moglichen Stofftransports erfolgt, ist mit
Py Po 1 (3.185)
Po ~Pa 2
- ln( 16 j L’
hdiff 2 2
m")D;m (3.186)
Analog ergibt sich fiir den Wirmetransport die Zeit ty, g mit
Fo, =o' (3.187)
pf Cp,f L
16) Pr Cpe L’
t =ln| — | —2—— 3.188
h,cond (TE 2 j }\’f - 2 ( )
Durch Einsetzen von Zahlenwerten bei 20°C erhélt man:
t, .
nar _ M 003 25000 (3.189)

th,concl P¢ Cp,f Df - 35-350- 10_10

Der hier eingesetzte effektive Diffusionskoeftizient von CO, bildet dabei eine Obergrenze.
Instationdre Wérmetransportvorgiange in Schaumstoffen verlaufen daher vergleichsweise
schnell und konnen bei der gleichzeitigen Betrachtung des Stofftransports bei konstanten

Temperatur-Randbedingungen vernachléssigt werden.

Bei variablen Randtemperaturen ist der Wert fur t;, .,,q von Interesse. Bei einer Wérmedédm-
mung von 10 cm Dicke ergibt sich:

o= 1) 0001, 5190
In den meisten technischen Anwendungsfillen verlaufen (z.B. wetterbedingte) Randtempera-
turdnderungen wesentlich langsamer. Fiir die Temperaturverteilung im Schaumstoff kann
daher mit guter Néherung auch bei zeitlich variablen Randtemperaturen zu jedem Zeitpunkt

die Gleichgewichtslage bzgl. der aktuellen Randtemperaturen eingesetzt werden.
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Die Temperaturverteilung ergibt sich durch Integration des Fouriergesetzes:
jqdz jx (3.191)

Mit Gl. (3.97) kann der Wirmestrom durch die integrale Wéarmeleitfahigkeit berechnet

werden,

-T
q=-A; IL L = const (3.192)

woraus folgt:
T

[1,(T)dT = A, (T, -Ta)% (3.193)

T,

Aufgrund der komplexen funktionalen Zusammenhénge fiir A(T) ist das Integral analytisch
nicht 16sbar. Damit 148t sich auch keine explizite Gleichung fiir T(z) angeben. Zur Bestim-
mung der Temperaturverteilung im Schaumstoff mul daher auf numerische Verfahren
zuriickgegriffen werden.

Ahnliche Probleme ergeben sich fiir die Losung des zweiten Fick'schen Gesetzes unter
technisch interessanten Randbedingungen. Die in Kapitel 3.4.8 angegebenen Losungen gelten
nur fiir isotherme Verhiltnisse, welche in Warmedammungen nicht vorliegen. Es lassen sich
zwar auch fiir bestimmte nichtkonstante Anfangsbedingungen und temperaturabhéngige
Diffusionskoeffizienten Néherungslosungen in Form von Reihenentwicklungen angeben,
jedoch ist der damit verbundene rechnerische Aufwand nicht geringer als die direkte numeri-
sche Integration der Stofftransportgleichung, und die Darstellungsform wird nicht iibersichtli-
cher. Im Gegensatz zu mefitechnischen Verfahren, wo in der Regel einfache und konstante
Randbedingungen vorliegen, erscheint es bei technischen Wiarmeddammungen daher sinnvoll,

mdglichst bald numerische Verfahren zur Bestimmung des Alterungsverhaltens einzusetzen.

Wenn eine ebene Schaumstoffplatte mit den quer zur Wérmestromrichtung z; liegenden
Achsen 7z, und z3 und festen Abmessungen L,, L,, L; diffusionsbedingt altert, wird die
Zellgaszusammensetzung orts- und zeitabhingig. Die in Gl (3.97) definierte integrale

Wirmeleitfahigkeit A¢ gilt somit nur fiir einen Punkt (z»,z3) der Schaumstoffplatte:

1
Af(ZpZ3)=7

i

T;
[%e(2,2,, T, AT 2,,2,,t=const (3.194)
Es macht nun Sinn eine flichengemittelte integrale Warmeleitfahigkeit

At =—jA (z,,25,t)dA (3.195)

zu definieren, so dal} fiir den Warmestrom durch die Schaumstoffplatte ein dem Fouriergesetz
dhnlicher Ansatz angewendet werden kann:
: AT
ar (t)=-AY— (3.196)
Ax
Um die Darstellung in Diagrammen zu vereinfachen, kann man tiber eine quadratische Fldche

integrieren:
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L,=L,=L (3.197)
woraus folgt
L L
/\f;q(t)zi2 [ [A(z;.2,)dzdy (3.198)
L 72=0z3=0

Diese aktuelle flichengemittelte Wirmeleitfihigkeit A}® ist nur ein Momentanwert. Zur
Abschétzung der langfristigen Wirkung muf3 daher noch eine weitere Mittelwertsbildung liber
die Zeit erfolgen. Es gilt:
tS
Al _1 j AN (t)dt (3.199)
s t=0
Mit dieser Kennzahl, welche im folgenden als zeit- und flichengemittelte integrale Warme-
leitfahigkeit A% bezeichnet wird, erhilt man ein eindeutiges auf einen Wert reduziertes

Kriterium fiir die Beurteilung der Langzeitddmmwirkung des Schaumstoffs.

3.7 Korrelation von Stofftransport und mechanischer Verformung

3.7.1 Einfiithrung

Im Gegensatz zum vorherigen Kapitel sind bei der Betrachtung von Stofftransport und
mechanischer Verformung unmittelbare Koppelungen vorhanden, da auf Seiten der Mechanik
unter idealen Bedingungen (elastischer Korper) kein Zeitverzug von treibender Kraft und
daraus resultierender Wirkung besteht.

Eine Anderung des Absolutdrucks im Schaumstoff #ndert das dortige Kriftegleichgewicht
und bewirkt entsprechend der geometrischen Randbedingungen zeitgleich eine Forménde-
rung. Das effektive E-Modul des Schaumstoffes wird durch Anderungen des Zellinnendrucks
beeinflufit. Riickwirkungen des Verformungs- oder Spannungszustandes im Schaumstoff auf
Stofftransportkoeffizienten sind zwar prinzipiell moglich /81/, werden jedoch in dieser Arbeit
aufgrund der sehr kleinen betrachteten Dehnungen vernachléssigt. Hier ist die Korrelation von
Stofftransport und mechanischer Verformung insbesondere aufgrund der mefBtechnischen
Bestimmung des effektiven Diffusionskoeffizienten von Bedeutung.

Die Herleitung der Modellgleichungen erfolgt an einem abgewandelten kubischen Struktur-

modell, mit dem Ziel, die Schaumstoffdehnung in einem Kontinuumsmodell darzustellen.

3.7.2 Herleitung der Dehnung im Schaumstoff

Da der Stofftransport sehr langsam verlduft, werden Bewegungen in dieser Betrachtung
vernachléssigt. Es treten also keine Tragheitskrifte auf, das System befindet sich zu jedem

Zeitpunkt in einem stationdren Kriftegleichgewicht.

Die Belastung soll einachsig und senkrecht zu einer der Achsen im Strukturmodell erfolgen.
Die Stdabchen und Fenster in Belastungsrichtung werden durch Federn (E-Modul E ) ersetzt,

in denen die Matrixspannung c,,, wirksam wird. Senkrecht zur Belastungsrichtung werden die



63

Strukturelemente als starre, diffusionsoffene Platten symbolisiert, da zunéchst keine Querkon-

traktion erfolgen soll.

Flache A Fenster
. -
Pa pg
—> < > G
o < :
< m_5

CAARAAAAAA,

Umgebung Zelle 1 Zelle 2 Zelle 3

> Z

Bild 3.16: Prinzipskizze zur eindimensionalen Modellbildung der Korrelation von Stoff-
transport und mechanischer Verformung

Die gesamte Konstruktion befinde sich reibungsfrei in einem Zylinder. An der AuBlenflédche
herrscht Umgebungsdruck p,. Aus einem Kriftegleichgewicht folgt fiir jede Schaumstoffzelle
bei konstanter Plattenfldche A:

c,=p, to, =p, =const (3.200)
o, ist dabei eine Schnittspannung an beliebiger Stelle z. Da keine Bewegung stattfindet, muf}
diese Spannung konstant sein und gleich dem an der AuBlenfliche anliegendem Druck.
Damit ergibt sich der Zusammenhang zwischen Matrixspannung und Zellinnendruck:

Pet O ="Da (3.201)

Erfolgt nun ein Stofftransport des Gases durch die Platten nach auBlen, dann andert sich der
Innendruck pg in den einzelnen Kammern. Da der AuBlendruck konstant bleibt, muf3 die
zusitzliche Kraft durch die Matrixspannung o, aufgenommen werden, wodurch sich eine
Lingeninderung ergibt. Beide Anderungen sind orts- und zeitabhingig, d.h. mit der Zeit
ergibt sich ein Gradient des Innendrucks von innen nach auflen und damit ein Gradient der
Matrixspannung.
Zur Uberleitung in ein Kontinuumsmodell sollen die einzelnen Strukturelemente unendlich
kleine Ausdehnung besitzen. Der Spannungs- und Dehnungsverlauf im Schaumstoff wird
damit stetig.
Die Gesamtdehnung einer Schaumstoffprobe mit Anfangslidnge L, und aktueller Lénge L ist
definiert durch:

(3.202)

Sie ist gleich dem integralen Mittelwert e der orts- und zeitabhdngigen Dehnung €(z,t):
-1 1
e—EJ.e(Z,t) dz =~

0

Ly
— j e(z,t) dz (3.203)
LO 0
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Die Substitution L ~ L ist dabei nur fiir kleine Langenénderungen und physikalisch gesehen
nur fiir Ly<L zuldssig. Der Fehler ist jedoch bei den hier betrachteten Vorgéngen sehr klein.
Eine numerische Vergleichsrechnung mit Werten fiir den Standardschaumstoff ergibt relative
Abweichungen kleiner 0.01%.

Unter Annahme linearer Bedingungen (kleine Verformungen, linearelastischer Festkorper)

ergibt sich:
z,t
€ (2.t)= c (Z ) _P.— p.(z,9) (3.204)
m Em
Fiir kleine Zeiten 146t sich der Zellinnendruck nach GI. (3.162) berechnen:
- z,t
PP o 2 (3.205)
pa - pO 2 \/ Df t
Durch Einsetzen von Gl. (3.204) und GI. (3.205) in Gl. (3.203) erhilt man:
p . p° j (3.206)

) 2 J_
Das Integral ist analytisch nicht 16sbar. Fiir den zeitlichen Anfangsbereich konnen jedoch mit
Hilfe weiterer Vereinfachungen explizit berechenbare Darstellungen der Dehnung hergeleitet
werden.
Wie bereits in Kap. 3.4.8 dargestellt, 146t sich der Mengenstrom durch die Schaumstoffober-
fliche im Zeitbereich von 0 .. t fiir kleine Zeiten durch eine Linearisierung der Errorfunction

explizit darstellen:

2 (p.-po)
\/_ . N (3.207)

Mit guter Nédherung entspricht die ausdiffundierte Stoffmenge der durchschnittlichen Druck-
danderung in der Schaumstoffprobe. Diese ergibt sich mit dem Gesetz idealer Gase bei

zunichst konstantem Volumen zu:

nRT _ 2 (p,-py)
(P, -Py) ~ = . ADet (3.208)
g 0 LO ITC LO f

Durch Subtraktion von p,, Addition von p, und Multiplikation mit (-1) erhdlt man:

2 {D;t
a "Pg)™ Pa-P = (3.209)
bn - 2 0
Daraus folgt fiir die Gesamtdehnung'

( 2 ft po 2 4Dyt
e(t) = LoEm ! L Em -\/_ L (3.210)

Ein numerischer Vergleich der expliziten Darstellung der Gesamtdehnung als Funktion der

Quadratwurzel von t mit der exakten Losung ist in nachfolgendem Bild dargestellt.
Im zeitlichen Anfangsbereich und bei kleinen Diffusionskoeffizienten ist die Vereinfachung
zuldssig. Erst unterhalb ca. 50% der Anfangsdehnung beginnen Néiherungslosung und genaue

Losung auseinanderzulaufen.
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Bild 3.17: Numerischer Vergleich von Néherungslosung (Punkten) und genauer Losung
(Linien) der stofftransportbedingten zeitlichen Lingendnderung fiir verschiedene
Diffusionskoeffizienten. Probenlinge: 1cm, (P,-Py): 0.3 bar, E: 10 MPa.

In der Realitét kann je nach Probengeometrie und Querkontraktionszahl v¢ die Querkontrakti-

on des Probenkdrpers nicht vernachldssigt werden. Bei einer Probe, die allseitigem Druck

ausgesetzt ist, ergibt sich fiir die Dehnung in x-Richtung bei isotropen und linear elastischen

Werkstoffeigenschaften:

=0m(Z)(l'2Vf)
E

m

e (2) (3.211)

d.h. bei einer Querkontraktionszahl von 0.5 wire keine Dehnung mehr vorhanden. In der
Regel liegen die Querkontraktionszahlen geschlossenzelliger PUR-Schdume zwischen 0 und
0.3 /7/.

Unter der Voraussetzung, dal3 die durch den Druckgradienten verursachten Schubspannungen
senkrecht zur Diffusionsrichtung vernachlissigt werden konnen, dndert sich an den Bestim-
mungsgleichungen fiir den Diffusionskoeffizienten nichts, aufler, dal das E-Modul mit dem

Faktor

E =E, b (3.212)
1-2v,;
korrigiert werden muf3. E* wird im folgenden als scheinbares E-Modul bezeichnet.

Desweiteren ist das E-Modul mancher PUR-Schdaume bedingt durch die Elongation der
Schaumstoffzellen wéahrend des Aufschdumvorgangs stark richtungsabhingig. Auch dieser
Umstand kann durch die Annahme eines richtungsabhingigen, scheinbaren E-Moduls

ausgeglichen werden.
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3.7.3 Zusammenfassung

Bei einer diffusionsbedingten Anderung des Zellinnendrucks im Schaumstoff &ndert sich auch

dessen innerer Spannungszustand und infolgedessen -wenn die Randbedingungen es zulassen-

dessen dullere Abmessungen. Gemdll der Modellbildung kann die Lingendnderung in einer
Achsrichtung iiber das Integral

z,t

_im p() (3.213)

berechnet werden. Die zeitliche und ortliche Druckverteilung im Schaumstoff p,(z,t) ergibt

sich dabei aus der Losung der Differentialgleichungen fiir den Stofftransport. Fiir kleine

Zeiten und eine Komponente 148t sich die Gesamtdehnung {iber einen Ansatz der Form

em=®g° [ 2 ”] (3.214)

Jn L
anndhern.
Die wirkliche Dehnung des Schaumstoffes bei Zellinnendruckédnderungen wird iiber dessen
Querkontraktionszahl festgelegt. Dies wird in der Modellbildung durch eine Anpassung des
E-Moduls beriicksichtigt.
Ez@—i—
1-2v,

E" ist dabei fiir jeden Schaumstoff meBtechnisch zu bestimmen.

(3.215)

3.8 Zusammenfassung Kapitel 3

Uber verschiedene Strukturmodelle wurden Kennwerte zum Wirme- und Stofftransport und
zum mechanischen Verhalten bei kleinen Dehnungen hergeleitet, welche sich in libergeordne-
ten Kontinuumsmodellen als effektive Groflen verwenden lassen. Auf dieser zweiten Stufe
der Modellbildung erfolgte desweiteren eine Zusammenfithrung der Modellbildung des

Stofftransports mit Vorgingen des Warmetransports und der mechanischen Verformung.

In einer dritten Stufe wurden die Effektivwerte liber integrale Mittelwertsbildungen zu
KenngréBen der Warmeddmmung reduziert, welche einen anwendungsbezogenen Vergleich

unterschiedlicher Schaumstoffsysteme erlauben.

Viele der Modellparameter konnnen direkt der Literatur entnommen werden. Wo dies nicht
moglich ist, miissen meBtechnisch unterstiitzte Parameteranpassungen durchgefiihrt werden.
In einigen Féllen konnen die MeBBwerte dafiir der Literatur entnommen werden, andernfalls

werden eigene Messungen erforderlich. Dies wird in den nédchsten beiden Kapiteln diskutiert.
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4 Mefltechnik

4.1 Einleitung

Die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Messungen hatten zwei Beweggriinde:

e Validierung der Modellbildung

e cxemplarische Bestimmung eines vollstindigen Parametersatzes fiir die Simulation

Die Ausfiihrungen beschrinken sich in diesem Kapitel auf die technische Ausfithrung der
MeBtechnik. Eine Diskussion der MeBergebnisse erfolgt in Kapitel 5.

Wenn moglich, wurden standardisierte und anerkannte MeBprinzipien, wie z.B. bei der
Bestimmung der Warmeleitfdhigkeit oder der Schaumstoffdichte eingesetzt. In anderen
Féllen, wie z.B. bei der Zellgasanalyse konnten bekannte Verfahren modifiziert und an den
besonderen Anwendungsfall adaptiert werden. Bei der Messung der effektiven Diffusionsko-
effizienten wurde der Weg einer Neuentwicklung gewéhlt, insbesondere auch in Hinsicht auf
die Korrelation von Stofftransport und mechanischer Verformung, fiir welche bisher kaum

MeBwerte existieren.

4.2 Schaumstoffdichte

Die Schaumstoffdichte wurde in Anlehnung an DIN 53420 bestimmt. Hierzu wurden
zunichst jeweils 4 Schaumstoffquader mit den Abmessungen 40-40-80 mm zugeschnitten.
Die genauen Mafle fiir Hohe H, Breite B und Tiefe T wurden mit Hilfe eines MeBtasters mit
definierter Auflagekraft (Genauigkeit 0.1 mm) durch Mittelwertbildung von vier MeBwerten
ermittelt. Die Masse der Proben wurde mit einer Waage bestimmt. Beide Messungen wurden
bei Normalklima nach DIN 50014 durchgefiihrt. Die Schaumstoffdichte ergibt sich damit zu :

mProbe
R e £ S 4.1
pt (H ’ B : T)Probe ( )

4.3 Messung der Wirmeleitfihigkeit

Die im Rahmen dieser Arbeit gemessenen Wirmeleitfahigkeiten wurden mit einem Einplat-
tengerdt (Holometrix RK 80) nach ANSI C518 bzw. ISO DIS 2581 bestimmt. Mit dem Gerét
lassen sich durch einmaliges Ablesen Wirmeleitfdhigkeiten mit einer Genauigkeit von 5% des
MeBwertes bestimmen. Die Genauigkeit 146t sich durch Aufzeichnung der MeBwerte und
anschlieBende Mittelwertsbildung auf 1% erhohen. Vergleichsmessungen mit einem Zwei-
plattengerit nach DIN 52612 ergaben MeBwertunterschiede kleiner 1%. Das Gerdt wurde mit
einem Referenzmaterial (Resin-bonded glass fibre board, BCR JNO 64) der "Commission of

the European Communities" in Briissel kalibriert.
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4.4 Messung des effektiven Diffusionskoeffizienten

4.4.1 Einleitung

Da die GroBe des Diffusionskoeffizienten eines Zellgases sich direkt auf den zeitlichen
Verlauf der effektiven Wirmeleitfahigkeit und damit auf die Warmeddmmeigenschaften
auswirkt, wurden vielerorts MeBBverfahren zur Bestimmung desselben entwickelt. Aufgrund
seiner zentralen Bedeutung in dieser Arbeit wird daher im folgenden zunéchst auf den Stand

bisheriger Arbeiten eingegangen, bevor das hier angewendete MelBverfahren erlautert wird.

4.4.2 Bisherige Arbeiten

Bei Schaumstoffen lassen sich die unterschiedlichen MeBverfahren zur Bestimmung der
Diffusions- oder Permeationskoeffizienten zundchst in zwei prinzipielle Ansitze einteilen.
Eine Moglichkeit besteht darin, die Effektivwerte mehr oder weniger direkt an einer Schaum-
stoffprobe zu bestimmen. Alternativ konnen zunidchst die Stofftransportkoeffizienten des
massiven Polymers gemessen und daraus {iber ein Strukturmodell die effektiven Grofen

abgeleitet werden.
4.4.2.1 Messungen am Polymer

Bei Schaumsystemen, in denen ein Anteil der Treibwirkung chemisch - wie z.B. durch die
Bildung von CO; iiber die Wasser-Isocyanat-Reaktion - erzeugt wird, ist es nicht moglich
dasselbe Polymer als Massivmaterial herzustellen. Dies gelingt genaugenommen nur fiir
Schaumsysteme, in denen die Treibwirkung aus einem physikalischen oder mechanischen
Treibverfahren - wie z.B. bei R11-Schaumstoffen - kommt. Infolgedessen sind indirekte
Verfahren, in welchen die Alterungsbestindigkeit gegen Diffusion aus den Kennwerten fiir

das Polymer abgeleitet wird, nicht sehr verbreitet.

Bartlett e.a. /82/ erzeugten iiber ein Losungsmittelverfahren aus unterschiedlichen Rohstoff-
systemen diinne PUR-Membranen und flihrten daran vergleichende Untersuchungen zu
verschiedenen halogenhaltigen Treibmitteln durch. Kaplan e.a. /58/ und McBride e.a. /68/
korrelierten Rohstoffeigenschaften verschiedener Polyurethane mit Stofftransportvorgéngen
des Polymers anhand diinner PUR-Membranen. In diesen Arbeiten wird davon ausgegangen,
daB3 die optimale Langzeitddmmwirkung dann ereicht wird, wenn der an den Proben bestimm-
te Permeationskoeffizient des Treibmittels minimal wird. Der zeitliche Verlauf der Wérme-
leitfahigkeit und geometrische Randbedingungen werden bei der Optimierung nicht beriick-
sichtigt. Andererseits erhdlt man mit dem Permeationskoeffizienten fiir das Polymer eine auf
einen Zahlenwert reduzierte Bemessungsgrof3e, die sich zudem einfach - z.B. mittels Permea-
tionsmeBzellen /83/ - bestimmen 14Bt. Daher werden die indirekten MeBverfahren gerne zu
vergleichenden Untersuchungen verschiedener Rohstoffalternativen eingesetzt. Die Umrech-
nung der MeBwerte in effektive Transportkoeffizienten des Schaumstoffes erwies sich
hingegen als schwierig. Booth e.a. /66/ setzten MeBBwerte von Stofftransportkoeftizienten fiir

Polystyrol in ein kubisches Strukturmodell ein und berechneten daraus effektive GroBen fiir
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den Schaumstoff. Die Abweichung der so bestimmten Transportkoeffizienten zu direkt am
Schaumstoff ermittelten MeBwerten war jedoch sehr groB3. Ostrogorsky und Glicksman /84/
bestimmten am MIT die Stofftransportkoeffizienten aufwendig herzustellender PUR-
Membranen. Uber ein fotografisches Verfahren erstellten sie nachfolgend Folien mit elekt-
risch leitenden Abbildungen der Zellstruktur und schlossen iiber ein elektrisches Analogie-
modell aus deren Widerstand auf den effektiven Diffusionskoeffizienten. Auch diese Methode
wurde - vermutlich aufgrund der Schwierigkeiten bei der Ubertragung des zweidimensionalen
Ansatzes auf dreidimensionale effektive Kennwerte des Schaumstoffes - nicht weiter
verfolgt. Die Gruppe am MIT wechselte zu direkten MeBverfahren an Schaumstoffproben
/74/.

4.4.2.2 Messungen am Schaumstoff

Die verschiedenen MeBverfahren von Stofftransportparametern direkt am Schaumstoff
unterscheiden sich in der Art und Weise, wie die Anderung der Zellgaszusammensetzung

bestimmt wird.

Die einfachste und wohl auch dlteste Methode besteht in der Erfassung der effektiven Wérme-
leitfahigkeit {iber der Zeit. Sie wurde schon sehr frith von Norton /1/ angewendet und {iber die
Jahre weiter verbessert. Der Vorteil dieser Vorgehensweise liegt darin, dall die Zielgrofe,
welche man mit der Simulation des Stofftransports vorhersagen will, direkt gemessen wird.
Damit lassen sich Ungenauigkeiten und Vereinfachungen der Modellbildung einfach kompen-
sieren. Haufig werden sogar gar keine detaillierten Modellbildungen zum Stofftransport
durchgefiihrt, sondern nur Scalingfaktoren, wie z.B. die Fourierzahl ermittelt.

Zudem existieren flir die Bestimmung der Warmeleitfahigkeit standardisierte MeBverfahren,
fiir welche MeBgerite als Serienprodukte hergestellt werden. Somit kann die Meftechnik ver-
gleichsweise schnell und giinstig gekauft werden, und die MeBergebnisse sind nicht umstrit-
ten .

Der Nachteil dieser Vorgehensweise liegt in ihrem grofen Zeitbedarf. Betrachtet man ein
typisches Schaumsystem mit zwei Treibmitteln (z.B. Pentan und CO,), in welches Luft (N,
und O;) eindringt, so erhdlt man insgesamt vier Komponenten, die in zeitlich und ortlich
unterschiedlicher Konzentration im Schaumstoff vorliegen und dessen Wirmeleitfahigkeit
beeinflussen. Aus der Warmeleitfahigkeitsmessung geht jedoch nur ein MeBBergebnis hervor.
Die restliche Information muf3 aus dem zeitlichen Verlauf der Warmeleitfahigkeit ermittelt
werden. Dies ist wiederum nur mdéglich, wenn die Probe in etwa in demselben Zeitraum
vermessen wird, der auch vorhergesagt werden soll. Alterungsuntersuchungen nur {iber
einfache Warmeleitfdhigkeitsmessungen ziehen sich daher iiber mehrere Jahre hin und sind
fiir die Entwicklung und Optimierung der Schaumstoffe unpraktikabel.

Zur Beseitigung dieser Nachteile sind verschiedene Ansétze zu finden. Ergénzend zu den
Wirmeleitfahigkeitsmessungen werden haufig je nach Art der Modellbildung Zellgasanalysen
durchgefiihrt /46/, /85/, /86/, /87/, /88/, /89/, /190/, /31/. Durch diese zusétzliche Information

konnen die Freiheitsgrade der Modellbildung reduziert und somit die MeBdauer verkiirzt oder
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die Genauigkeit der Vorhersage erhoht werden. Zellgasanalysen sind jedoch mit groB3en
Streuungen behaftet /9/ und nicht zerstorungsfrei. Infolgedessen mul3 eine vergleichsweise
grofle Menge an Probenmaterial eingelagert und untersucht werden.

Alternativ kann der Stofftransport durch hohe Lagerungstemperaturen beschleunigt werden
/11/, 160/, /59/, /59/. Diese auch im ACERMI-Verfahren /55/ und im NORDTEST /56/
angewendete Methode stie3 jedoch aufgrund der Probleme bei der Extrapolation der MeBer-

gebnisse auf anwendungsbezogene Temperaturen vermehrt auf Kritik /91/.

In jiingerer Zeit wurden daher verschiedene Mel3verfahren entwickelt, die unter dem Namen
thin slicing bekannt sind /78/, /11/, /92/, /93/, /94/, /95/. Durch diinn geschnittene Schaumpro-
ben wird eine beschleunigte Anderung der Zellgaszusammensetzung in der Probe erreicht,
ohne dafl hohe Temperaturen notwendig sind. Desweiteren beschrinkt man sich durch
entsprechende Wahl der Randbedingungen auf die gleichzeitige Untersuchung nur einer
Zellgaskomponente. Die Messung der Warmeleitfahigkeit erfolgt dabei kontinuierlich bei den
untersuchten Randbedingungen fiir Warme- und Stofftransport. Hierfiir sind speziell angepal3-
te MeBaufbauten erforderlich. Zusétzlich wird noch eine Bestimmung des angeschnittenen
Porenvolumens der Probe benoétigt, da dieses im Vergleich zum Probenvolumen nicht mehr

vernachléssigt werden kann.

Alternativ dazu vereinten Bart und du Cauze de Nazelle verschiedene MefBverfahren zu einem
Vorschlag fiir ein normiertes Verfahren zur Bestimmung des Alterungsverhaltens /91/. Aus
gemahlenem PUR-Hartschaum bestimmten sie mittels gravimetrischer Verfahren (Sorptions-
waage) Diffusionskoeffizient und Loslichkeit des Polymers. Gleichzeitig ermittelten sie den
effektiven Diffusionskoeffizienten an einer Schaumstoffprobe aus Zellgasanalysewerten fiir
ein schnell permeierendes Gas (CO,). Aus dem Verhiltnis von Stofftransportparametern fiir
Polymer und Schaumstoff kann ein Geometriefaktor berechnet werden, der als unabhéngig
von der Art des Zellgases angenommen wird. Dadurch konnen die effektiven Transportkoef-
fizienten aller anderen (auch wesentlich langsamer permeierender) Zellgase durch einfache

gravimetrische Messungen am Polymer bestimmt werden.

Ebenfalls andere Wege beschritt die Gruppe um Glicksman am MIT. Sie entwickelten
verschiedene Sorptionsverfahren /73/, /74/, in denen die Eindiffusion des zu bestimmenden
Gases in eine Schaumstoffprobe iiber Druckdnderungen in einem abgeschlossenen Behilter
gemessen wird. Mit Hilfe von Nédherungslosungen des zweiten Fick'schen Gesetztes lassen

sich daraus effektive Stofftransportkoeffizienten ermitteln.

Im Gegensatz zur thin-slicing Methode, die in der ASTM STP 1320 aufgenommen wurde,
sind weder die Vorschldge von Bart e.a. noch die von Glicksman e.a. bisher in Normen
eingeflossen. Somit ist die thin-slicing Methode das aktuell anerkannteste Verfahren zur

Bestimmung der effektiven Diffusionskoeffizienten geschlossenzelliger Schaumstoffe.
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4.4.3 Ausdehnungsverfahren

Die in dieser Arbeit gemessenen effektiven Diffusionskoeffizienten wurden anhand der
zeitlichen Liangendnderung einer Schaumstoffprobe ermittelt, welche wiederum aus einer
diffusionsbedingten Anderung des Zellinnendrucks hervorgeht. Der Ansatz ist vergleichbar
mit der thin slicing Methode, nur dal3 als MaB fiir die Zellgaszusammensetzung hier die
mechanische Dehnung der Schaumstoffprobe verwendet wird und nicht die Warmeleitfahig-
keit.

Stofftransportbedingte Schrumpfungsvorgdnge sind insbesondere bei CO,-getriebenen
Schaumsystemen lange bekannt. Bedingt durch die schnelle Ausdiffusion des Zellgases
entsteht ein Unterdruck im Schaumstoff, der zu einer irreversiblen und qualititsmindernden
Schrumpfung fiihren kann. Insofern liegt die Vermutung nahe, daB3 effektive Diffusionskoef-
fizienten durch eine Quantifizierung dieses Vorgangs bei definierten Randbedingungen

gemessen werden konnen.

Die Schaumstoffproben befinden sich dabei in einem Druckbehélter B3 analog Bild 4.1.
Durch geeignete Wahl der Gaszusammensetzung im Druckbehélter wird eine treibende Kraft

fiir den Stofftransport einer Komponente in die Schaumstoffproben (oder aus ihnen heraus)

induziert.
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Bild 4.1:  Prinzipskizze des Ausdehnungsverfahrens

Dabei ist das Volumen des Druckbehilters so gro3 gehalten, dal3 stofftransportbedingte
Anderung von Gaszusammensetzung und Druck im Behilter vernachlissigbar klein bleiben

gegeniiber ihrem absoluten Wert. Die Schaumstoffproben sind auf einem Stativ gestapelt.
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Zwischen ihnen befindet sich ein hochpordser Abstandshalter, in diesem Fall retikulierter
Schaumstoff. Aufgrund des groBen Unterschieds von Gasdiffusionskoeffizienten und
effektiven Diffusionskoeffizienten im Schaumstoff ist die Gaszusammensetzung an der
Probenoberfldche nahezu gleich der im freien Gasraum. Zur Sicherstellung dieser Randbedin-
gung kann zusitzlich ein kleiner batteriegetriebener Ventilator P1 (CPU-Liifter, P=0.9W) im
Behiélter angebracht werden, der flir eine stindige Umwailzung des Gasraums und damit
konvektiven Stofftransport zur Probenoberfliche sorgt. Gleichzeitig wird dadurch ein
Entmischen aufgrund unterschiedlichen Molekulargewichts der einzelnen Gaskomponenten
vermieden.

Die Probengeometrie wird so gewéhlt, dal} der Stofftransport maBigeblich vertikal entlang der
Behélterachse erfolgt. Dies wird durch ebene Platten erreicht, die ein Lén-
gen/Dickenverhéltnis groBer gleich 10 (Abmessungen: 150-150-15 mm) haben. Die Unregel-
mafigkeiten der Kraftiibertragung im Randbereich werden durch entsprechend schmélere
Zwischenschichten ausgeblendet. Ergidnzend werden die schmalen Rénder zur Sicherstellung
des eindimensionalen Stofftransports mit einer weichen permeationshemmenden Schicht
versehen. Der Stofftransport erfolgt somit von oben und von unten in die Platten.

Aufgrund des Stofftransports ergibt sich eine zeitliche Anderung des Zellgasinnendrucks. Bei
nicht allzu ungiinstigen Querkontraktionszahlen im Schaumstoff resultiert hieraus eine
Hohenédnderung des gesamten Stapels. An dessen Oberseite befindet sich ein diinnes Alumi-
niumblech, dessen Abstand zum Behélterdeckel iiber einen induktiven Wegaufnehmer
beriihrungsfrei gemessen wird. Um den Einflull von druckinduzierten Lingenidnderungen des
Behilters (beispielsweise aufgrund von wetterbedingten Schwankungen des &ulleren Luft-
drucks) auf den MeBBwert moglichst klein zu halten, ist das Stativ ebenfalls am Behélterdeckel
befestigt. Durch die Anzahl der Proben im Stapel kann die zu erwartende Hohendnderung an
MeBempfindlichkeit und -bereich des Wegaufnehmers angepalit werden. Erfahrungsgemal
liegt die Probenanzahl zwischen 5 und 10.

Mit diesem Aufbau erfolgt in mehrfacher Hinsicht eine Mittelwertsbildung der Schaumdeh-
nung - einerseits liber die Zwischenschicht, die viele Auflagepunkte besitzt und durch ihre
Struktur eine mittlere Hohendnderung an die nichste Platte weitergibt, andererseits durch die
Verwendung mehrerer Proben fiir einen MeBBwert. Da wihrend der Messung keine Regelung
des Drucks im Behilter erfolgt, bewirken Temperaturschwankungen im System eine Ande-
rung des Behélterinnendrucks und beeinflussen damit den MeBwert. Deswegen wurde der
Behilter in einem klimatisierten Raum aufgestellt und zusétzlich mit einer Warmeddmmung
versehen. Hierdurch werden regelungstechnisch bedingte Schwankungen der Kammertempe-
ratur geglittet. Durch den Leistungseintrag des Ventilators erhoht sich dabei die Temperatur
im isolierten Behilter konstant um ca. 1°C gegeniiber der Umgebung.

Um eine Beeintrichtigung des MeBergebnisses durch Erschiitterungen zu vermeiden, wurde
der Behilter auf schwingungsddmpfenden Lagern aufgestellt. Gleichzeitig wurde die Wand-

dicke iiberdimensioniert, so da3 durch die grof3e Behéltermasse zusétzlich eine stabilisierende
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Wirkung hinsichtlich Schwingungen, Auflendruck und -temperaturschwankungen vorhanden

ist.
Die Messung eines Diffusionskoeffizenten hat nun folgenden Ablauf:

Stabilisierungsphase 1

Zusigen und Lagerung der Schaumstoffproben 3-4 Tage unter Normklima.

Stabilisierungsphase 2

Die weitere Probenlagerung erfolgt nun zur Zeitersparnis bei hoheren Temperaturen. Fiir die
vorliegenden Messungen wurden die Proben bei 70°C gelagert. Im Idealfall erfolgt die
Lagerung bis zum Angleich der Zellgaszusammensetzung an die Umgebungsbedingungen.
Bei einigen Zellgasen mit niedrigen effektiven Diffusionskoeffizienten, wie z.B. Pentan oder
R11 wiirden sich hierdurch relativ lange Lagerungszeiten ergeben. In den meisten Fillen sind
die effektiven Diffusionskoeffizienten der zu bestimmenden Gase jedoch wesentlich grofer.
Dann braucht der Schaumstoff nur bis zu einem im Rahmen der Mefzeit quasistationiren
Zustand konditioniert werden. Infolgedessen liegen die Lagerungzeiten fiir die Messung der
effektiven Diffusionskoeffizenten von Luftkomponenten und CO; bei ca. zwei Wochen. Sie
kann durch kleinere Probendicken nochmals verkiirzt werden, wodurch jedoch der Einfluf3 der

Randschichten (angeschnittenes Porenvolumen) zunimmt.

Beruhigungsphase

Die Proben werden stapelformig analog Bild 4.1 im Behélter aufgebaut. Die Meftemperatur
wird eingestellt. Der Behélter ist mit Luft gefiillt und das Entliiftungsventil bleibt gedffnet. In
der Regel muf3 nun noch 12-24h gewartet werden, bis das System gleichmifig temperiert und

keine relevante Anderung der Stapelhdhe mehr meBbar ist.

Messung

SchlieBen des Entliiftungsventils und Beaufschlagen der Probe mit einem zusétzlichen
mechanischen Auflendruck durch sprungformige Erhohung des Partialdrucks der betrachteten
Gaskomponete k, beispielsweise CO,. Der Schaumstoff verformt sich. Aufgrund von
Diffusionsprozessen findet nun im Schaumstoff ein Druckausgleich statt, so da3 die Verfor-
mung mit der Zeit schwicher wird. Der zeitliche Verlauf der Stapelhdhe wird aufgezeichnet.
Die Messdauer richtet sich nach der GroBe des effektiven Permeationskoeffizienten und
betrdgt ca. 2-3 Wochen.

Auswertung

Durch die Druckerh6hung im Behélter wird der Schaumstoff einer dreiachsigen Belastung
ausgesetzt. Wie in Kapitel 3 erldutert kann die dabei in Diffusionsrichtung auftretende
Dehnung durch einen linearen Ansatz mit nur einem mechanischen Modellparameter
(scheinbares E-Modul) beschrieben werden. Dieser wird zusammen mit dem effektiven
Diffusionskoeffizienten D nach Ende der Messung durch eine Parameteranpassung der

Modellgleichungen an den gemessenen Verlauf der Dehnung bestimmt.
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Fiir kleine Zeiten bietet sich hierzu die Naherungslosung des Stofftransports im halbunendli-

chen Kdorper unter Annahme eines linear elastischen Festkorpers an (Kap 3.7.2):

- _(p,-po) 2D (p,-p,)
e(t) E T EL Jt (4.2)

Die zeitliche Dehnung erhélt man durch Division der Dehnung des Stapels durch die Anzahl

der Probenoberflichen (doppelte Probenanzahl). Die Lénge L, entspricht damit der halben
Probenhohe abziiglich der angeschnittenen Zellgrofe.

Tragt man die Dehnung iiber der Quadratwurzel der Zeit auf, so miiflite sich eine Gerade
ergeben. E,, lieBe sich fiir t=0 aus der anfinglichen Dehnung ermitteln, der Diffusionskoeffi-
zent ergébe sich aus der Geradensteigung. Da in der Geradensteigung ebenfalls ein Term des
E-Moduls auftritt, miissen fiir die Bestimmung des Diffusionskoeffizienten immer beide
Modellparameter angepalit werden.

A

Druck

Dehnung €

Dehnung

t=0 \/r

Bild 4.2: Prinzipieller Verlauf einer im Ausdehnungsverfahren gemessenen Dehnungskurve

Y

Wie sich aus den ersten Messungen ergab, ist das elastische Verhalten des Schaumstoffs
abhédngig von der Belastungsgeschwindigkeit. Unter konstanter Last stellt sich erst nach
mehrstiindiger MefBdauer ein Gleichgewichtszustand ein. Damit kann E,, nicht aus den
MeBwerten fiir t=0 bestimmt werden. Eine Moglichkeit zur Abschédtzung von E, liegt in der

rickwartigen Extrapolation des Kurvenverlaufs aus dem iiber \Jt linearen Bereich (Bild 4.2).

Alternativ kann das Dehnungsverhalten durch das in Kapitel 3 aufgefiihrte Kriechmodell
nachgebildet werden. Bei Verwendung des Zener-Modells erhoht sich die Anzahl der aus
einer Messung zu bestimmenden Modellparameter auf vier. Dieses verhiltnisméBig grofle

Ungleichgewicht zwischen MeBwerten und Modellparametern muf3 durch Einbezug mehrerer
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Messungen mit unterschiedlichen Gasen und einer Erweiterung des betrachteten Zeitbereichs

ausgeglichen werden.

Fiir die Diffusion kann die Ndherungslosung des 2. Fick'schen Gesetzes fiir beidseitige

Diffusion in eine ebene Platte verwendet werden:

PPy $ (g erf 20D L-2 +3 (1) erf (2n+1)L+2 (4.3)

pa_pO n=0 21/th n=0 Z.Jth

Die ortliche Dehnung ergibt sich aus der Losung der Differentialgleichung des Zener-Modells

(Kap. 3.5.4):

) E 1 0 E. +E
ez t)+=2e(zt)=——(p, -pz.t)+———2(p, - p(z.t)) (4.4)
n, E, ot Em,

Die Gesamtdehnung einer Probe erhédlt man schlieBlich durch Integration:
_ 1 L 1 Ly
e=—|e(zt) dzz— | e(z,t) dz 4.5)
o]

Im Unterschied zum ersten Verfahren entspricht die Bezugsldnge Ly durch den andersgearte-
ten Losungsansatz (beidseitige Diffusion) in Gl. (4.3) nun der ganzen Probenhohe (abziiglich
der doppelten angeschnittenen Zellgrof3e).

Aufgrund der komplexen Struktur der Modellgleichungen ist eine analytische Lésung nicht
mehr moglich. Die Parameterbestimmung erfolgt durch numerische Integration des Zener-
Modells oder des linearen Ansatzes sowie der Gesamtdehnung in Kombination mit einem

iibergeordneten Regressionsverfahren.

4.4.4 Zellgasanalyse

Mit Hilfe der hier beschriebenen Meflmethode kann die Zellgaszusammensetzung in ebenen
Schaumstoffplatten bestimmt werden. Die Probennahme des Zellgases erfolgt dabei mittels
einer gasdichten Spritze (Bild 4.3). Alternative Verfahren, z.B. durch Auspressen wurden
untersucht /9/, fiihrten aber nicht zu reproduzierbaren Mef3ergebnissen.

Da im Zellgas auch Luftkomponenten vorhanden sein kdnnen, darf bei der Probenentnahme
keine zusitzliche Luft in die Spritze eindringen. Aus diesem Grund wurden verschiedene
Schutzvorrichtungen hergestellt und erprobt, die eine luftdichte Probenentnahme erlauben.
Die besten Ergebnisse konnten mit einer Vorrichtung geméall Bild 4.4 erzielt werden. Die
Schutzgasvorrichtung wird vor der Probenentnahme in den Schaumstoft eingestochen und mit
Helium gespiilt.

An der Unterseite des Konus befindet sich lose ein Hiitchen, das beim Einstechen der Spritze
durch das Septum und den Kanal im Konus in den Schaumstoff gedriickt wird. Das Hiitchen
besitzt einen groeren Durchmesser als die Nadel. Somit wird in den Schaumstoff ein relativ
breiter Kanal gestochen, der eine ausreichende Gasmenge fiir die Probenentnahme zur
Verfligung stellt. Eine Probenentnahme ohne das Hiitchen hat eine geringere Reproduzierbar-

keit der MeBergebnisse zur Folge.
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Bild 4.3: MeBprinzip zur Bestimmung der Zellgaskonzentrationen durch direkte Proben-
entnahme
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Bild 4.4: Schutzgasvorrichtung zur luftdichten Probenentnahme des Zellgases

Nach oben hin wird der angestochene Raum iiber einen O-Ring abgedichtet. Damit kann die
Probenentnahme im Schaumstoff unabhidngig vom Druck des Spiilgases erfolgen. Als Nadeln
fiir die gasdichten Spritzen werden Sonderanfertigungen mit seitlicher Offnung in ca. 15 mm
Abstand von der Nadelspitze verwendet. Die Methode mit dem Hiitchen wurde von einem
Verfahren zur Zellgasanalyse bei der BASF AG in der Gruppe von Volkert e.a. kopiert. Die

Schutzgasvorrichtung selbst wurde am IKP entwickelt.
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Mit der Vorrichtung kénnen die im Schaumstoff herrschenden Partialdriicke direkt gemessen
werden. Bei Verwendung einer Tracersubstanz im Spiilgas, die iiber eine druckfeste Wasch-
flasche eingebracht wird, konnen sogar Zellgasdriicke grofer als der Umgebungsdruck
bestimmt werden. Hierbei wird der Spiilgasraum unter einen definierten Uberdruck gesetzt.
Die wihrend des Druckausgleichs nach der Probenentnahme eingedrungene Menge Tracer-
substanz kann ebenfalls im GC gemessen werden und dient als MaB fiir den im Schaumstoff
vorliegenden Gesamtdruck. Die Partialdriicke der einzelnen Komponenten werden aus ihrem

Verhiltnis im analysierten Zellgas bestimmt.

Voraussetzung fiir dieses Verfahren ist jedoch eine ausreichende Abdichtung der Probenent-
nahmevorrichtung zur Spritzennadel und zum umgebenden Schaumstoff. Freie Schaum-
stoffoberfldchen miissen daher an der Probenentnahmestelle eine ebene Geometrie aufweisen
und vor dem Einstechen mit einer dichtenden Masse, beispielsweise Silikon beschichtet
werden. Es empfiehlt sich auch den Bereich des Septums am Analysegerit mit einem
Schutzgas zu spiilen, da dort beim Einstechen der Spritze ansonsten Luftkomponenten
miteingetragen werden konnen.

Die Analyse des Zellgases erfolgt in einem Gaschromatographen (HP-8590), der mit einem
Wirmeleitfahigkeitsdetektor (WLD) ausgestattet ist. Um eine moglichst grofle Anzahl
verschiedener Gase mit einer Messung bestimmen zu konnen, ist in den GC eine Séulenschal-
tung eingebaut. Hierzu wurde an dem fiir die Gasanalytik eingesetzten Gerdt ein program-
mierbares und temperierbares Sechswegeventil mit zwei verschiedenen Sdulen installiert.
Somit ist es moglich, in einer einzigen Messung die Partialdriicke der verschiedenen Luft-
komponenten, des CO; und der Pentanisomere zu bestimmen.

N

iso n cyclo

Ul U2 U3

Start CO, Luftpeaks T-Programm Pentane

Ny,
>

Zeit

Bild 4.5: Prinzipieller Kurvenverlauf eines Zellgasanalysenchromatogrammes, ermittelt mit
GC-WLD und Séulenschaltung (Umschaltpeaks U1, U2 und U3)
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Eine Messung bendtigt mit Temperaturprogramm ungefdhr 30 Minuten. Sind nur anorgani-
sche Gase (einschlieflich CO,) im Schaumstoff vorhanden, kann die Messung in ca. 15
Minuten durchgefiihrt werden. Als Ergebnis erhdlt man ein Chromatogramm analog Bild 4.5,
das automatisch von einem angeschlossenen PC mit spezieller MeBwerterfassung und

Software ausgewertet wird.

Mit Hilfe des dargestellten MeBaufbaus lassen sich Zellgasanalysen mit einer Wiederholun-

genauigkeit von 1% -5% durchfiihren.

4.5 Zusammenfassung Kapitel 4

Dieses Kapitel diente der Dokumentation der verschiedenen eingesetzten meftechnischen
Verfahren. Fiir die Schaumstoffdichte und die Warmeleitfahigkeit kamen dabei normierte
Verfahren zum Einsatz, wihrend bei der Bestimmung des effektiven Diffusionskoeffizienten
und der Zellgaszusammensetzung neue Wege beschritten wurden, welche auf vorangegange-
nen Arbeiten und Erkenntnissen aufbauten. Alle beschriebenen Verfahren lassen sich mit
vergleichsweise kleinem finanziellen Aufwand realisieren und sind damit auch fiir low budget
Anwendungen - wie z.B. bei der Qualitétssicherung in kleineren Unternehmen oder in

Forschungsprojekten mit begrenztem Finanzrahmen fiir die MeBtechnik - praktikabel.
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5 Parameteranpassung und Modellvalidierung

5.1 Einleitung

Bei der Herleitung der Modellbildung in Kapitel 3 wurden die aus Literaturdaten {ibernom-
menen Modellparameter bereits aufgefiihrt. In den Kapiteln 3 und 4 wurde auch darauf
eingegangen, daf3 die Grundlagen der Einzelmodelle fiir den Wéarme- und Stofftransport
bereits mehrfach meBtechnisch verifizert werden konnten. Infolgedessen beschrinken sich die
nachfolgenden Ausfiihrungen auf die Parameteranpassung und Modellvalidierung neuer
Elemente der Modellbildung.

In der Modellbildung zum Wirmetransport ist die bedeutendste Neuerung die Einfithrung der
Kondensation bindrer Mischungen. Die dabei verwendeten Ansdtze sind seit langem aner-
kannt und bediirfen keiner weiteren meBtechnischen Uberpriifung. Als weitere Neuerung
wurde die Aufteilung des Polymervolumens in drei (und nicht wie verbreitet zwei) Struktur-
elemente durchgefithrt. Zwar konnen sdmtliche Volumenanteile der Strukturelemente
Literaturdaten entnommen werden, eine grundsétzliche Nachpriifung des iiberarbeiteten
Modells zum Wérmetransport erscheint jedoch angebracht.

Die Modellbildung zum Stofftransport enthélt als bedeutendste Neuerung die Koppelung mit
der diffusionsbedingten mechanischen Verformung und die daraus abgeleitete MeBtechnik zur
Bestimmung effektiver Diffusionskoeffizienten. MeBergebnisse hierzu und ein Vergleich mit
Literaturdaten aus alternativen MeBverfahren werden nachfolgend aufgefiihrt.

Die Parameterbestimmungen in diesem Kapitel kdnnen zudem als exemplarische Vorlage fiir
die Anpassung der Freiheitsgrade des Modells an ein bestimmtes Schaumsystem verwendet
werden. Hierbei wurden im Hochbau {ibliche CO,- oder Pentan-CO, getriebene Schaumsys-
teme zugrunde gelegt, die in Form von Doppelband-Plattenware verarbeitet werden. Die

Proben wurden aus der Mitte der Panels entnommen.

5.2 Strukturmodellparameter

Wie in Kapitel 3 geschildert lassen sich die meisten Strukturparameter Literaturdaten
entnehmen. Als meftechnisch zu bestimmende Modellparameter verbleiben nur noch die
Schaumstoffdichte py und der Zelldurchmesser ¢. Die Bestimmung von / erfolgt dabei
gemeinsam mit den Parametern fiir den Warmetransport, die von py nach DIN 53420 durch
Vermessen und Wiegen frisch hergestellter und zugesédgter quaderformiger Schaumstoffpro-

ben. Es wurden zwei Schaumsysteme mit unterschiedlichen Treibmitteln untersucht.

Tabelle 5.1: MeBwerte der Schaumstoffdichte nach DIN 53420 kurz nach der Herstellung

System Treibmittel Schaumstoffdichte

1 rein wassergetrieben 39.2 kg/m?

2 Pentan/CO, getrieben 34.8 kg/m?
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5.3 Wirmetransport

Die Wiarmeleitfahigkeiten von Matrix und Zellgas lassen sich wie in Kapitel 3 beschrieben
aus Literaturangaben oder thermodynamischen Grunddaten bestimmen. Es verbleibt der
Strahlungsterm, in den als mefBtechnisch zu bestimmende GroB3e der Zelldurchmesser ¢ und
der Extinktionskoeffizient der Fenster K, eingehen. Die Bestimmung beider GroBen erfolgte
gleichzeitig iiber eine Parameteranpassung an MeBwerte der effektiven Warmeleitfahigkeit
fiir verschiedene Temperaturen. Dabei kam ein Regressionsverfahren nach der Methode der
minimalen Fehlerquadrate zum Einsatz.

Fiir die Berechnung der effektiven Warmeleitfahigkeit mull die Zellgaszusammensetzung
bekannt sein. Diese wurde mit dem in Kapitel 4 dokumentierten Verfahren bestimmt. Wieder
wurden die beiden Schaumsysteme mit unterschiedlicher Treibmittelzusammensetzung

untersucht. Die Ergebnisse der Zellgasanalyse sind in Tabelle 5.2 zusammengefalt.

Tabelle 5.2: Zellgaszusammensetzung der betrachteten Schaumstoffe
Komponente | Partialdruck | Partialdruck | Partialdruck | Partialdruck
neu neu gealtert gealtert
System 1 [bar] | System 2 [bar] | System 1 [bar] | System 2 [bar]
n-Pentan - 0.02 - 0.02
1so-Pentan - 0.42 - 0.38
CO, 0.72 0.38 0.01 0.02
Sauerstoff 0.03 0.00 0.20 0.18
Stickstoff 0.08 0.01 0.76 0.75

Die diffusive Alterung erfolgte durch Lagerung der zugeségten, allseits diffusionsoffenen
Proben an Umgebungsluft, 3 Monate bei 70°C und mehr als 6 Monate bei Umgebungstempe-
ratur. Bild 5.1 enthilt eine Grafik der MeB- und Rechenwerte der mittels Regression ange-
paBiten Modellbildung. Die Parameteranpassung erfolgte dabei nur iiber die gealterten Proben,
d.h. die Rechenwerte fiir die Kurven frisch nach der Herstellung wurden ebenfalls mit den
Modellparametern der gealterten Proben bestimmt. Weil mit diesen Parametern bei beiden
Kurven eine gute Ubereinstimmung mit den MeBwerten vorhanden ist, kann von einer guten
Beschreibung der Warmetransportvorginge durch die Modellbildung ausgegangen werden.
Tabelle 5.3 fasst die Ergebnisse der Parameteranpassung zusammen.

Die Standardabweichung o, wird dort aus der Summe der Abweichungen von Mef3werten

Ymess und Rechenwerten Yiech , bezogen auf den Mittelwert Y der MeBwerte ermittelt:

z (Ymess _Yrech )2
() reg =

n Y
n-1

(5.1)

* neu bedeutet hier frisch zugeségt. Die Probe wurde zum Einstellen des Losungsgleichsgewichts zwischen
Pentan und Polymer mehrere Wochen diffusionsdicht zwischengelagert.
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Die gute Ubereinstimmung von MeB- und Rechenwerten wird auch durch die sehr nahe bei 1

liegenden Korrelationskoeffizienten y  , bestétigt, welche nach der Formel

1 _ _
HZ(Xmess o X)(Ymess - Y)

GxOy

(5.2)

XXy

berechnet wurden, mit der Temperatur als Bezugswert X zu den MeBergebnissen Y /96/.
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Bild 5.1: Effektive Warmeleitfahigkeit als Funktion der Temperatur fiir zwei Schaum-
systeme kurz nach der Herstellung und an Luft gealtert

Tabelle 5.3: Ergebnisse der Parameteranpassung zum Wérmetransportmodell

Versuch / Kn Oreg Ay
[mm] [1/m]

System 1 neu 0.96 64343 1.30 % 0.99904

System 1 gealtert | 0.96 64343 1.47 % 0.99599

System 2 neu 0.52 42412 3.46 % 0.99351

System 2 gealtert | 0.52 42412 1.05 % 0.99966

5.4 Stofftransport

Die Bestimmung der effektiven Diffusionskoeffizienten erfolgt mit dem in Kapitel 4 be-
schriebenen Ausdehnungsverfahren. Wenn die Temperaturabhéngigkeit des Stofftransports
beriicksichtigt werden soll, miissen pro Komponente zwei Modellparameter bestimmt werden,
D7 und E} . Damit miissen auch jeweils mindestens zwei (besser jedoch mehr) Messungen

bei unterschiedlichen Temperaturen durchgefiihrt werden. Weil eine Einzelmessung mehrere
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Wochen dauert, beschrinken sich die Untersuchungen in dieser Arbeit auf CO, und die
Luftkomponenten N, und O,. Zudem ist der MeBaufbau bisher nicht explosionsgeschiitzt und
daher fiir den Betrieb mit Pentanen nur bedingt geeignet.

Ahnlich wie bei der Parameteranpassung des Wirmetransportmodells kommt ein Regressi-
onsverfahren nach der Methode der minimalen Fehlerquadrate zum Einsatz. Im folgenden
werden die MeBergebnisse exemplarisch fiir das Gas CO, erlautert.

Nach der Stabilisierung der Proben mit Luft wird im Behilter mit CO, sprungformig ein
Uberdruck von ca. 0.3 bar aufgebracht. Die Schaumstoffprobe wird kurzfristig zusammenge-
driickt. Durch die Eindiffusion des CO, wird der Druckunterschied zur Umgebung langsam
abgebaut und die anfiangliche Dehnung nimmt langsam wieder ab. Diesem Vorgang iiberla-
gert ist ein Kriechvorgang im Zellgertst des Schaumstoffes.

Die daraus resultierenden Dehnungskurven sind fiir drei verschiedene Temperaturen in den
Bildern 5.2 - 5.4 dargestellt. Die eingezeichneten Geraden beinhalten den rechnerischen
Verlauf bei ideal linear elastischem Verhalten. Bei der Regression an das linear elastische
Modell wird nur ein Ausschnitt der Kurve betrachtet. Alternativ kann die Anpassung grafisch
iiber einen Wurzel (t)-Plot oder durch eine Parameteranpassung des gesamten Verlaufs an das
Zener-Modell erfolgen. In der hier gewahlten Alternative 148t sich aus Steigung und Schnitt-
punkt mit der Ordinate der effektive Diffusionskoeffizient fiir jede Temperatur ermitteln.

Eine logarithmische Darstellung der so ermittelten effektiven Diffusionskoeffizienten {iber
dem Kehrwert der Temperatur mufl bei Giiltigkeit des Arrheniusansatzes eine Gerade
ergeben. Uber ein einfaches Regressionsverfahren konnen somit in einem zweiten Schritt die

Koeffizienten des Arrheniusansatzes bestimmt werden.
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Bild 5.2: Zeitliche Dehnung der Schaumstoffproben nach sprungférmiger Erhdhung des
CO,-Partialdruckes im Behdlter bei 20°C, Dehnung quer zur Aufschdumrichtung
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Bild 5.3: Zeitliche Dehnung der Schaumstoffproben nach sprungformiger Erhohung des
CO,-Partialdruckes im Behélter bei 40°C, Dehnung quer zur Aufschdumrichtung
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Bild 5.4: Zeitliche Dehnung der Schaumstoffproben nach sprungférmiger Erhdhung des
CO;-Partialdruckes im Behilter bei 60°C, Dehnung quer zur Aufschaumrichtung

Dehnung €

Das beschriebene Verfahren wurde analog fiir die Luftkomponenten Stickstoff und Sauerstoff
durchgefiihrt. Eine Zusammenstellung der MeBergebnisse ist in Bild 5.5 dargestellt. Tabelle
5.4 enthélt eine Zusammenfassung der MeBergebnisse mit statistischen KenngroBen fiir die
Giite der Parameteranpassung. Die hier angegebenen Standardabweichungen entsprechen den
Genauigkeitsangaben bei der Bestimmung effektiver Diffusionskoeffizienten durch Fan und
Kokko in Finnland /97/.
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Bild 5.5: Arrhenius-Plot mit einer Zusammenfassung der MeBergebnisse des effektiven
Diffusionskoeffizienten

Tabelle 5.4: Ergebnisse der Messung effektiver Diffusionskoeffizienten liber das Ausdeh-

nungsverfahren
Komp. | DY [m®/s| | EP [kJ/kmol] | O Lav
CO, 1.2351E-04 30981 5.17% 0.99738
O, 1.3039E-05 28915 10.61% 0.98892
N> 8.7067E-07 26571 6.04% 0.99569

In Tabelle 5.5 wird abschliefend ein Vergleich zu anderen Literaturstellen durchgefiihrt. Die
Anzahl Veroffentlichungen mit gemessenen effektiven Diffusionskoeffizizenten ist zwar sehr
grof3, hdufig wird jedoch keine Temperaturangabe gemacht oder die Messungen beschrinken
sich auf eine einzige Temperatur. Damit konnen die Koeffizienten des Arrhenius-Ansatzes

nur aus vergleichsweise wenigen Literaturangaben ermittelt werden.

Die mit dem Ausdehnungsverfahren bestimmten Diffusionskoeffizienten sind zwar grundsitz-
lich groBer als der Durchschnitt aus der Literatur, sie liegen jedoch durchaus in der Bandbreite
der bisherigen Verdffentlichungen. Dies - und auch die relativ groen Schwankungen der
verschiedenen Veroffentlichungen - 146t sich dadurch erkldren, daf3 die untersuchten Schaum-

stoffe eine unterschiedliche Geschlossenzelligkeit aufweisen.
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Tabelle 5.5: Gegeniiberstellung der MeBergebnisse des Ausdehnungsverfahrens (IKP) mit

aus Literaturgaben anderer Mefstellen berechneten Werten fiir Schaumstoft-

dichten um 30 kg/m?

Lit |Verfasser Stoff | p¢[kg/m’] | D} [m2 /s] E? [kJ/kmol] | Ds [m?¥s] (20°C)

IKP CO; 35 1,235E-04 30981 3,726E-10
/91/ | Bart, Nazelle CO, - 7,323E-06 26845 1,205E-10
/73/ | Glicksman, Page CO, 28 1,609E-05 25516 4,569E-10
/98/ | Glicksman, Brehm CO, 32 4,880E-06 26404 9,629E-11
/74/ | Glicksman, Ostrog. CO, 25 5,126E-05 30847 1,634E-10

IKP N, 35 8,707E-07 26571 1,604E-11
/91/ | Bart, Nazelle N» - 5,478E-07 28453 4,662E-12
/73/ | Glicksman, Page N, 28 3,096E-03 48091 8,347E-12
/98/ | Glicksman, Brehm N, 32 1,417E-07 25884 3,460E-12
/74 / | Glicksman, Ostrog. N, 25 1,154E-04 41019 5,661E-12
/96/ | Ball N> 30 8,602E-05 38985 9,723E-12

IKP 0, 35 1,304E-05 28915 9,182E-11
/46/ | Bart, Nazelle 0O, - 1,408E-06 26171 3,055E-11
/73/ | Glicksman, Page 0, 28 1,657E-05 29464 9,313E-11
/98/ | Glicksman, Brehm 0, 32 2,687E-05 34672 1,783E-11
/74/ | Glicksman, Ostrog. O, 25 1,043E-04 36234 3,647E-11
/96/ | Ball 0, 30 2,761E-03 46904 1,211E-11

5.5 Zusammenfassung Kapitel 5

Die Modellbildung zum Wérme- und Stofftransport wurde anhand von MeBwerten validiert,

wenn dies nicht schon aus Literaturdaten oder theoretischen Uberlegungen méglich war. Uber

die MeBtechnik zur Bestimmung effektiver Diffusionskoeffizienten wurde gleichzeitig eine

Briicke zur stofftransportbedingten mechanischen Verformung gebildet.

Die effektiven Diffusionskoeffizienten haben im Vergleich zu den anderen Modellparametern

eine groBe Schwankungsbreite. Dies liegt in den relativ hohen MeBungenauigkeiten und den

individuellen Schwankungen der Schaumstoffeigenschaften - wie deren Geschlossenzellig-

keit - begriindet. Inwiefern sich diese Schwankungen auf die Eigenschaften der Warmedam-

mung auswirken, kann anhand der in Kapitel 7 durchgefiihrten Parametervariationen unter-

sucht werden.
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6 Simulationsprogramme

6.1 Einleitung

Die nachfolgend beschriebenen Simulationsprogramme bilden neben den Modellgleichungen
und der MefBtechnik das dritte Standbein fiir die Simulation der Schaumstoffeigenschaften
und damit auch fiir die beabsichtigten Optimierungen. In ihnen ist nicht zuletzt ein mafgebli-
cher Anteil des Aufwands fiir diese Arbeit enthalten, so dafl eine kurze Beschreibung der

verwendeten Software gerechtfertigt erscheint.

Die Berechnung gekoppelter Wéarme- und Stofftransportprobleme mit komplexen Geometrien
kann heute mit verschiedenen FEM-Programmen durchgefiihrt werden. Der Autor selbst hat
am IKP den Aufbau eines solchen Simulationsprogrammes unter Verwendung der Software
MARC/MENTAT auf einer Silicon Graphics Plattform bewirkt /99/ /100/. Es gelang bisher
jedoch nicht, die komplexen Vorginge der Kondensation des Treibmittels und die damit
verbundenen Auswirkungen auf Wérme- und Stofftransport in die FEM-Software zu imple-
mentieren. Dies liegt in dem nicht stetig glatten Verhalten der Materialfunktionen um den
Kondenstationspunkt begriindet, was Probleme mit dem Intregrationsverfahren aufwirft.
Somit kénnen mit den FEM-Programmen am IKP bisher nur Schaumstoffe mit nicht konden-

sierenden Zellgaskomponenten gerechnet werden.

Zur Berechnung des gekoppelten Warme- und Stofftransports auch kondensierender Zellgase
und zur Ausgabe der Simulationsergebnisse mulliten daher eigene Wege begangen werden.
Hierzu wurden verschiedene Programmodule entwickelt, die zwar nur die Berechnung
einfacher Geometrien und Randbedingungen erlauben, dafiir jedoch transparent und variabel
in ihrer Numerik sind und letztendlich alle in Kapitel 3 hergeleiteten Modellgleichungen
beriicksichtigen. Durch die Verwendung der Programmiersprache C und die Beschrinkung
auf ANSI-konforme Befehle ist eine einfache lizenzkostenfreie Ubertragung auf verschiedene

Rechnerplattformen moglich.

6.2 Simulationsprogramm fiir gekoppelten Wiarme- und Stofftransport

Die Simulationsrechnungen werden fiir einen ebenen Quader analog Bild 6.1 mit den Achsen
x,y,z durchgefiihrt. Der Temperaturgradient und damit der Wéarmestrom liegt immer in x-
Richtung. Wirmestrome in y- oder z-Richtung werden vernachléssigt. Alle Oberflichen

konnen entweder diffusionsoffen oder -dicht sein.

Die Integration der instationdren Transportgleichungen wird nach der Methode der finiten
Differenzen mit dem Crank-Nicholson-Verfahren /101/ durchgefiihrt. In jedem Zeitschritt
werden somit die partiellen Differentialgleichungen fiir den Stofftransport von n Komponen-
ten des Zellgases in je drei Richtungen sowie fiir den Warmetransport in eine Richtung

integriert und nachfolgend alle Transportkoeffizienten sowie die Kondensation der binéren
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Mischung berechnet. Bei fiinf Stoffkomponenten sind damit 16 partielle Differentialgeichun-
gen zu integrieren, was bei einer Simulationszeit von 20 Jahren und 100 - 100 - 100 Stiitzstel-
len einen PC mit 600 MHz Taktfrequenz durchaus mehrere Stunden beschéftigt und dabei
einen Speicherplatz von iiber 150 MByte erfordert. Die dabei anfallende Datenmenge betragt
je nach Problemstellung von 2 bis mehrere 100 MByte.

Bild 6.1: Geometrie des Simulationsobjektes

Um auch komplexere Problemstellungen rechnen zu kénnen wurden zwei nachfolgend noch

beschriebene Strategien verfolgt:

1. Suche nach Moglichkeiten die Problemstellung zu parallelisieren, so daBl mehrere

Rechner gleichzeitig an einem Problem arbeiten kdnnen
2. Suche nach Vereinfachungen, um somit den Rechenaufwand zu reduzieren

Die Ausgabe der Simulationsergebnisse schlieBlich erfolgt - sofern es sich um Zahlenwerte
handelt - in ASCII-Dateien, so dal} sie einfach in Tabellenkalkulationsprogramme wie MS-
Excel eingelesen werden konnen. Desweiteren bietet es sich an, flichenbezogene, mehrdi-
mensionale Rechenergebnisse farbcodiert in Bildern darzustellen. Auch hierzu wurden
verschiedene Werkzeuge entwickelt und in die Software implementiert. Man erhélt damit z.B.
die Moglichkeit, die zeitliche Anderung der Wirmeleitfihigkeit oder Zellgaszusammenset-
zung in Form von vielen Einzelbildern darzustellen und spéter als Film zeitgerafft ablaufen zu
lassen. Die Dreiecksgrafiken und Draufsichten in den Kapiteln 7 und 8 wurden sédmtlich mit

der hier beschriebenen Software erstellt.

Zur Absicherung gegen Programmierfehler wurden die Modellgleichungen fiir einfache
Randbedingungen in MS-Excel programmiert und mit den Ergebnissen der C-Programme

verglichen.
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6.2.1 Parallelisierung der Problemstellung

Dieses Verfahren bietet sich bei der Berechnung von Dreiecksdiagrammen an. In diesen
Diagrammen werden ca. 200.000 Bildpunkte dargestellt. Bei den meisten der nachfolgenden
Diagramme reprisentiert jeder der Bildpunkte eine Simulationsrechnung entsprechend der
obigen Beschreibung. Durch Interpolation von Zwischenwerten 148t sich die Problemstellung
auf ca. 2000 Simulationsrechnungen reduzieren. Immer noch ein grof8er Rechenaufwand, so
daB3 sich ein erhohter Programmieraufwand fiir die Parallelisierung schnell rentiert. Hierzu
werden die Eckdaten und Ergebnisse der einzelnen Simulationsrechnungen in eine zentrale, in
einem Netzwerk abgespeicherte Jobliste eingetragen. In dem Netzwerk startet nun jeder der
Rechner eine eigene ausfithrbare Pogrammdatei und rechnet separat einen Job aus der
Jobliste. Die Parallelisierung wurde fiir diese Arbeit an lokalen Netzwerken mit Betriebssys-
tem Windows 98 genutzt. Eine Ubertragung des Verfahrens auf groBere Einheiten wie das

Internet ist denkbar.

6.2.2 Vereinfachung der Problemstellung durch Symmetriebetrachtungen

Als erste Maflnahme zur Vereinfachung des Rechenproblems bietet es sich bei symmetrischen
Geometrien an, nur ein Viertel des Quaders (blauer Bereich Ly-Ly-L, in Bild 6.1) zu berech-
nen und darzustellen, da sich die Eigenschaften der restlichen drei Bereiche durch Spiegelung
an Symmetrieachsen ergeben. Damit 1468t sich auch der Rechenaufwand auf ein Viertel

begrenzen.

6.2.3 Vereinfachungen der Berechnung des Wirmetransports

6.2.3.1 STEADY STATE Verfahren

Da der Wirmetransport wesentlich schneller verlduft als der Stofftransport, kann von
quasistationdren Temperaturverteilungen ausgegangen werden. Eine Vereinfachung besteht
daher darin, diesen Temperaturgradienten nur ab und zu fiir stationdre Bedingungen zu
berechnen und somit groflere Zeitschrittweiten fiir die Stofftransportrechnung zu erméglichen
und die Integration der Wiarmetransportgleichung iiber das Crank-Nicholson-Verfahren zu
umgehen. Dies geschieht iterativ iiber ein Newton-Verfahren. Dabei wird ausgehend von
einem Randwert die Temperatur der jeweils nichsten Stiitzstelle mit konstantem Wéarmestrom
berechnet, bis die gegeniiberliegende Randtemperatur errechnet ist. Diese wird mit der
eigentlichen Randbedingung verglichen. Der Warmestrom wird nun solange variiert, bis die
Differenz zwischen errechneter und eigentlicher Randbedingung einen bestimmten Grenzwert
unterschreitet. Dieses auch als STEADY STATE Methode bekannte Vorgehen ist numerisch
einfacher und weniger rechenaufwendig als das Crank-Nicholson-Verfahren und stabiler als

explizite Verfahren wie z.B. Method of Lines.
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6.2.3.2 Linearer Temperaturgradient

Eine weitere Mdglichkeit, die Simulationsrechnungen zu vereinfachen, ist die Annahme eines
linearen Temperaturgradienten im Schaumstoff. Die effektive Wérmeleitfahigkeit mul3 in
diesem Fall nur zur Ausgabe der Simulationsergebnisse berechnet werden, die Wérmetrans-
portrechnung kann komplett entfallen und die effektiven Diffusionskoeffizienten miissen nur
einmal berechnet werden, da sie nur von der Temperatur abhéngen. Eine Abschitzung der
sich durch diese Vereinfachung ergebenden Fehler 1483t sich numerisch durchfiihren. Der
maximale Fehler betrdgt bei einem Temperaturgradienten von 40°C ca. 1°C. Der daraus
resultierende Fehler in der Warmeleitfahigkeit ist unter Berticksichtigung des anders verlau-
fenden Stofftransports bei einer Simulationszeit von 20 Jahren nie grofer als ca. 0.5%. Somit
erscheint die Annahme eines linearen Temperaturgradienten eine zuldssige Vereinfachung bei

der Vorhersage der Warmeleitfdhigkeit zu sein.

6.2.3.3 Konstante Mittentemperatur

Die einschneidendste Mdglichkeit zur Vereinfachung der Temperaturrandbedingungen ist die
Rechnung mit einer konstanten Mittentemperatur. Dies wiirde z.B. bedeuten, daf3 anstelle
eines Temperaturgradienten von -20°C bis 20°C konstant mit 0°C gerechnet wiirde. Somit
konnte eine Dimension der Simulationsrechnungen entfallen, und die in Kapitel 3 angefiihrte
dimensionslose Fo-Zahl konnte auch bei Existenz eines Temperaturgradienten als Scaling-
Faktor verwendet werden. Der Fehler gegeniiber einer Berechnung mit linearem Temperatur-
gradienten liegt fiir eine Simulationszeit von 20 Jahren bei 10 cm Abstand vom offenen Ende
fiir alle Mischungen unter 2 %. Betrachtet man alle simulierten Horizonte und Simulationszei-
ten, so ergibt sich eine maximale Abweichung von ca. 6% oder ca. | mW/m K. Demgegen-

uber steht eine Reduktion der Rechenzeit um etwa den Faktor 100.

6.3 Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Arbeit wurde zur Berechnung des gekoppelten Wéarme- und Stofftransports
und zur Auswertung und Ausgabe der Simulationsergebnisse ein Programmpaket entwickelt.
Um praktikable Rechenzeiten zu ermdglichen, wurde der Softwareaufbau parallelisiert, so daf3

gleichzeitig mehrere Computer an einem Problem arbeiten konnen.

Desweiteren kann iiber Symmetriebedingungen und die Annahme eines linearen Temperatur-
gradienten mit vertretbaren Einbuflen in der Genauigkeit eine Reduktion der Rechenzeit
erfolgen. FEine weitere Moglichkeit besteht darin, isotherm mit der Mittentemperatur zu
rechnen, jedoch betragen hier die Genauigkeitsverluste bis zu 6%. Die Vertretbarkeit eines
Einsatzes der isothermen Bedingung muf3 daher fiir den Einzelfall gepriift werden, erscheint
aber aufgrund der erheblichen Reduktion der Rechenzeit beim aktuellen technischen Stand

der Computersysteme hochinteressant.
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7 Folgerungen aus der Modellbildung

7.1 Einleitung

Mit Hilfe der in den vorangegangenen Kapiteln aufgestellten Modellbildung lassen sich nun
Parametervariationen durchfiihren. Dies geschieht mit dem Ziel, die Sensibilitdt der Zielgro-
Ben gegeniiber den Modellparametern abzuschitzen, Tendenzen zu erkennen oder aber
auszuschlieBen. Wenn ein eindeutiger und in einem ausreichend grofen Parameterraum
giiltiger EinfluB3 eines Modellparameters auf die ZielgroBen gefunden werden kann, ist damit
die Optimierung eigentlich abgeschlossen. Somit kann die Anzahl der Freiheitsgrade der
Modellbildung reduziert werden, eine Fortfiihrung der Strategie, die schon bei der Uberlei-
tung von Strukturmodellen auf Kontinuumsmodelle angewendet wurde.

Die Untersuchungen dieses Kapitels beziehen sich maB3geblich auf die effektive Warmeleitfa-
higkeit. Ergédnzend werden mechanische Eigenschaften betrachtet, welche aus den diffusiven
Alterungsprozessen und der Kondensation des Treibmittels resultieren. Die Anzahl Freiheits-
grade, die fiir eine Parametervariation in Frage kommen, ist in der Tat gro. Es stehen
insgesamt vier Strukturparameter bei acht verschiedenen Zellgasen zur Auswahl. Dies zudem
bei unterschiedlichen Temperaturen, Geometrien und Anfangsbedingungen. Um die Anzahl
nicht noch weiter zu erh6hen, werden materialspezifische KenngréB3en wie Diffusionskoeffi-
zienten, Loslichkeiten oder die Polymerdichte als systemgegeben betrachtet.

Der groBte Teil der Parameter wird iiber die Definition eines Standardschaumstoffs (siehe
Anhang) festgelegt. Die Simulationstemperatur ist, wenn nicht anders angegeben, 20°C. Als
geometrische Randbedingung fiir den Stofftransport wird eine 5 cm dicke Platte der Grofe
50 - 50 cm mit zwei diffusionsoffenen Schnittkanten verwendet, wie sie in Kapitel 6 darge-
stellt ist.

7.2 Wirmetransport

7.2.1 Einleitung

Die Modellparameter des Wiarmetransports lassen sich in zwei Gruppen unterteilen, die sich
in Hinsicht auf die effektive Warmeleitfahigkeit gegenseitig kaum beeinflussen. Zunéchst
existiert die Gruppe der Zellstrukturparameter, die in Kombination mit den Polymereigen-
schaften die Grofe des Terms der Matrixwarmeleitfdhigkeit und der Wérmeiibertragung
durch Strahlung bestimmen. Davon nahezu unabhingig ist die effektive Warmeleitfahigkeit
des Zellgases, die sich hauptsidchlich aus der Zellgaszusammensetzung ergibt. Aufgrund des
hohen Gasvolumenanteils in Wirmedimmungen haben Anderungen in Zellstruktur und
Schaumstoffdichte bei den hier betrachteten Schaumstoffen nahezu keinen Einflufl auf den
Volumenateil des Zellgases und damit auch nicht auf den Term der effektiven Zellgaswarme-
leitfahigkeit (siehe auch Kapitel 3).
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7.2.2 Wirmetransport durch Matrix und iiber Strahlung

7.2.2.1 Einleitung

In den nachfolgenden Untersuchungen werden verschiedene Parameter als systemgegeben

betrachtet und nicht variiert:

e Polymerdichte Pp
o Wirmeleitfahigkeit des Polymers Ap
» Extinktionskoeffizient der Fenster Kn

Zudem ist die Anzahl unabhédngiger Modellparameter wesentlich kleiner als deren Gesamt-

menge. Aus diesem Grund beschrinken sich die Untersuchungen auf folgende Parameter:

e Schaumstoffdichte o

e Volumenanteil der Fenster im Polymer Oy

o Verhiltnis Volumenanteil Stabchen/Verdickungen dg/0y
e Zelldurchmesser (kubisches Modell) 4

Alle anderen Parameter lassen sich aus diesen sieben eindeutig berechnen.

Die Schaumstoffdichte p; kann durch den chemisch oder physikalisch gebundenen Treibmit-
telgehalt oder aber durch entsprechende Herstellungsverfahren /9/ in einem groBen Wertebe-
reich verdndert werden. Auch die Polymermassenverteilung auf einzelne Strukturelemente
148t sich durch Wahl der Rohstoffe, insbesondere des Polyols und darin enthaltener Additive
(Polysiloxane) beeinflussen /15/. Desweiteren hat die Art des Treibmittels und die Schaum-
stoffdichte einen Einflul auf die Polymermassenverteilung /24/. Der Zelldurchmesser kann
ebenso iiber die Polyolseite und gesonderte Herstellungsverfahren beeinfluflt werden, in der
Regel haben jedoch Schaumstoffe mit kleinerer Schaumstoffdichte durch den Schaumstof-
fentstehungsprozefl (Nukleierung, Zusammenlagerung von Blasen) bedingt gréBere Zell-
durchmesser. Inwiefern sich die betrachteten Schaumstoffeigenschaften unabhéngig vonein-
ander einstellen lassen, kann im Rahmen dieser Arbeit aufgrund der sehr komplexen Problem-

stellung nicht gekldrt werden.

Interessanterweise existiert keiner der variierten Parameter, der einen gleichsinnigen Einfluf3
auf Matrix- und Strahlungsterm ausiibt, d.h. bei dessen Anderung sich beide Terme gleichzei-
tig erhohen oder erniedrigen wiirden. Entweder einer der Terme bleibt von der Parametervari-
ation unberiihrt, oder aber die beiden Terme dndern sich gegenldufig. In diesem Fall besteht

die Moglichkeit eines lokalen Extrempunktes der Warmeleitfahigkeit.

7.2.2.2  Variation des Volumenanteils der Fenster im Polymer (¢,,)

Wie schon in Kapitel 3 erliutert, steigt die Matrixwarmeleitfahigkeit mit wachsendem
Volumenanteil der Fenster im Polymer an. Gleichzeitig sinkt der Effektivwert fiir die
Strahlung (Bild 7.1). Der kleiner werdende Anteil an Stibchen und Verdickungen wird von
dem erhohten Filtereffekt der Fenster zundchst mehr als ausgeglichen. Erst bei einem sehr

groBBen Volumenanteil der Fenster steigt der Strahlungsterm wieder an.
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Bild 7.1: Variation des Volumenanteils der Fenster im Polymer (T=20°C)

Insgesamt ergibt sich ein Minimum der effektiven Warmeleitfdhigkeit bei einem ¢, von ca.
23%. Die Lage des Minimums verschiebt sich bei kleineren Temperaturen T, grofBeren
Schaumstoffdichten p; und kleineren Zelldurchmessern ¢ in Richtung niedriger Werte von
¢,, , wobei der Einflul von ¢ oder T so grof} sein kann, daf} kein lokales Minimum mehr
existiert und somit der Randwert fiir ¢,,=0 (¢ < 0.46 mm bzw. T <-15°C) oder ¢,=1 (£ =2 9.0

mm !) minimal wird.

Daher kann keine allgemeingiiltige Aussage fiir eine optimale Polymervolumenverteilung
hinsichtlich der effektiven Wérmeleitfahigkeit getroffen werden. Die Optimierung ist
vielmehr von anderen Parametern, wie dem Zelldurchmesser abhingig und muf3 infolgedessen

experimentell unterstiitzt werden.

7.2.2.3 Volumenanteil der Verdickungen im Polymer

Bei konstantem Polymervolumenanteil der Fenster (¢, =const) hat das Verhiltnis ¢/¢, nur
einen geringen Einflufl auf die effektive Wérmeleitfahigkeit des Schaumstoffes. Grundsatz-
lich steigt der Matrixterm mit steigendem Anteil von ¢ aufgrund der damit verbundenen
Erhéhung der Stibchenquerschnittsfliche, jedoch bleiben die Anderungen im technisch
interessanten Bereich klein. So erhdht sich die Wirmeleitfihigkeit bei einer Anderung des
Verhiltnisses ¢ /¢, von 3 auf 12 um nur 0.3 mW/m K.

Der Anstieg wird mit groer werdendem Anteil der Fenster (¢,,) kleiner. Der grundsétzliche
Verlauf und die Spannweite der erzielbaren Warmeleitfahigkeitsénderungen dndern sich nur

geringfiigig bei anderen Zelldurchmessern oder Schaumstoffdichten.
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Bild 7.2: Variation des Verhéltnisses ¢./¢, bei konstantem ¢, (T=20°C)

7.2.2.4  Schaumstoffdichte p;

Auch bei der Variation der Schaumstoffdichte ergibt sich aus dem gegensinnigen Verlauf des

Matrix- und des Strahlungsterms ein lokales Minimum der effektiven Warmeleitfahigkeit
(Bild 7.3).
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Bild 7.3: Variation der Schaumstoffdichte (T=20°C, konstanter Zelldurchmesser )



94

Aufgrund des wachsenden Polymergehalts €, im Schaumstoff steigt bei groer werdender

Schaumstoffdichte p; die Absorption der W;rmestrahlung, wodurch der Strahlungsterm Ay
kleiner wird. Aus demselben Grund steigt jedoch die Matrixwarmeleitfdhigkeit Ay, an. Bei
hohen Schaumstoffdichten {iberwiegt der Einflul der Matrixwiarmeleitfahigkeit, so dal} es zur
Ausbildung eines lokalen Minimums fiir A; kommt. Der Anstieg der effektiven Wérmeleitfa-
higkeit links vom Minimum ist starker und betrdgt bei einer Senkung der Schaumstoftdichte
von 35 kg/m? auf 20 kg/m?® mehr als | mW/m K. Die Lage des Minimums verschiebt sich bei
kleinerem Polymeranteil der Fenster ¢,, , groleren Temperaturen T und groferen Zelldurch-

messer / in Richtung groferer Schaumstoffdichten.

Das lokale Minimum fiir A; wurde auch experimentell in diesem Bereich nachgewiesen und in
der Literatur diskutiert /8/ /102/. Glicksman e.a. geben fiir einen mit R11 getriebenen
Schaumstoff mit einem mittleren Zelldurchmesser von 0.5 mm ein Minimum von ca.
32 kg/m?® an /24/, was bei gleichen Randbedingungen gut mit den Ergebnissen der Simulati-
onsprogramme iibereinstimmt.
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Bild 7.4: Variation des Zelldurchmessers (T=20°C)

7.2.2.5 Zelldurchmesser ¢

Den weitaus groften Einflull auf die effektive Wirmeleitfahigkeit A hat der Zelldurchmes-
ser ¢ (Bild 7.4). Eine alleinige Anderung von ¢ (wenngleich dies technisch nicht einfach
umgesetzt werden kann, da mit Zelldurchmesserdnderungen real auch Umverteilungen des
Polymeranteils der verschiedenen Strukturkomponenten verbunden sind) hat keinen Einflufl
auf die Matrixwirmeleitfahigkeit. Der Strahlungsterm sinkt mit kleiner werdendem Zell-

durchmesser betrichtlich, beispielsweise bei einer Zellduchmesserdnderung von 1.0 mm auf
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0.1 mm um ca. 6 mW/m K bei 20°C und um ca. 12 mW/m K bei 100°C. Diese Spanne wird
mit zunehmender Schaumstoffdichte, abnehmender Temperatur und steigendem Polymervo-
lumenanteil der Fenster ¢,, kleiner. Der Verlauf wird mit wachsendem ¢, im Bereich

kleinerer Durchmesser zunehmend steiler.

Der grof3e Einflu3 des Zelldurchmessers auf die effektive Warmeleitfahigkeit wurde mehrfach
experimentell nachgewiesen und ausfiihrlich untersucht /46/, /48/, /103/, /104/, /105/ .

7.2.2.6 Zusammenfassung

Die effektive Wérmeleitfahigkeit der Schaumstoffe kann durch Verkleinerung des Zelldurch-
messers und durch Optimierung der Dichte reduziert werden. Anderungen an der Polymer-
massenverteilung haben keinen bedeutenden Einflu oder ihre Auswirkungen sind nicht

allgemeingiiltig prognostizierbar.

Eine Verkleinerung des Zelldurchmessers ist mit dem heute vorhandenen technischen Stand,
beispielsweise durch geeignete Wahl von Additiven, Nukleierung mit Gasbeladung oder
Uberwillzung des Reaktionsgemisches, moglich. Begrenzend wirken hier in erster Linie
mechanische Anforderungen an die Produkte, wie die Druckfestigkeit. Bei einer Verkleine-
rung des Zelldurchmessers durch bessere Nukleierung oder Additive erhoht sich der Polymer-
anteil in den Fenstern. Beim Uberwilzen (Doppelbandware) werden die Zellen quer zur
spiteren Wirmestromrichtung gedehnt. Dadurch sinkt der effektive Zelldurchmesser in
Wiaérmestromrichtung (senkrecht zur Plattenebene) und damit der Strahlungsterm. Beide
MaBnahmen senken jedoch gleichzeitig die Druckfestigkeit des Schaumstoffs, so daBl die
Optimierung in Richtung kleinerer Zelldurchmesser begrenzt wird. Durch verbesserte
Additive und Optimierung der Rohstoffe konnen jedoch weiterhin Verbesserungen erzielt
werden. Beispielsweise fiihrten Glicksman e.a. /106/ Versuche zur Veminderung des Strah-
lungsterms tliber Hinzugabe feiner, strahlungsdichter Partikel in die Polyolkomponente durch.
Dadurch wird der effektive Extinktionskoeffizient der Fenster erhoht. Infolgedessen konnte
die effektive Wairmeleitfahigkeit der Schaumstoffe nochmals um ca. ImW/m K gesenkt

werden.

Bei der Optimierung der Schaumstoffdichte muf3 die Anwendungstemperatur beriicksichtigt
werden. Hohere Temperaturen bedingen auch hohere optimale Schaumstoffdichten. Der
anwendungsbezogenen Optimierung der Schaumstoffdichte stehen hauptséichlich betriebs-
wirtschaftliche Beweggriinde entgegen. Eine Verminderung der Dichte bedeutet gleichzeitig
eine Verminderung der Rohstoftkosten. Warmeddmmungen aus Schaumstoffen liegen daher
immer rechtsseitig des Minimums (bei kleineren Dichten), es sei denn es bestehen zusétzliche
Anforderungen an die mechanischen Eigenschaften. Gibt es in der Anwendung keine
geometrischen Einschrinkungen, wird eine Optimierung nach der Schaumstoffdichte
fragwiirdig, da bei konstantem Materialeinsatz auch eine Erhdhung der Isolierdicke durchge-
fiihrt werden kann. Dieser Vergleich wird in den nachfolgenden Kapiteln unter Beriicksichti-

gung der stofftransportgebundenen Alterung nochmals aufgegriffen.
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7.2.3 Zellgas

7.2.3.1 Einleitung

Die Wirmeleitfahigkeit von CO, ist um ca. 35% niedriger als die von Luft, die von cyclo-
Pentan sogar um ca. 62% (sieche auch Anhang). Wenn das urspriingliche Treibmittel durch
Diffusion den Schaumstoff verlafit und gleichzeitig Luft eindringt, dndert sich die effektive
Wirmeleitfahigkeit der Schaumstoffe dadurch maBgeblich. Eine Parametervariation des
Zellgases sollte infolgedessen nicht nur verschiedene Treibmittelrezepturen zum Gegenstand
haben, sondern auch verschiedene Grade der Alterung durch Stofftransport beriicksichtigen.
Will man zunéchst von Randbedingungen des Stofftransports unabhingig bleiben, erscheint
die Untersuchung folgender vier Alterungsstufen als zweckméaBig:
1. Alterungsstufe 0: direkt nach der Herstellung: organisches Treibmittel und CO, im
Zellgas vollstindig vorhanden
2. Alterungsstufe 1: CO; ist vollstindig ausdiffundiert, organisches Treibmittel unverin-
dert
3. Alterungsstufe 2: Luft ist vollstindig eindiffundiert, organisches Treibmittel unverin-
dert
4. Alterungsstufe 3: Organisches Treibmittel ist vollstindig ausdiffundiert, Zellgaszu-
sammensetzung ist gleich der Umgebungslutft.
Diese Alterungsstufen liegen genaugenommen nie exakt vor. Durch die mehrere Zehnerpo-
tenzen auseinanderliegenden effektiven Diffusionskoeffizienten von CO, , den Luftkompo-
nenten und den Pentanen (sieche Kapitel 5 und Anhang) und den daraus resultierenden
Geschwindigkeitsunterschied bei der Diffusion wird jedoch ein anndhernd stufenformiger
Verlauf der Alterungskurve erreicht /107/, dessen einzelne Plateaus obigem Stufenmodell sehr
nahe kommen. Der Zeitpunkt, wann sich die jeweilige Alterungsstufe einstellt, ergibt sich aus
den Randbedingungen fiir den Stofftransport, wie Geometrie und Anwendungstemperatur der

Anwendung.

Mit diesem Ansatz 146t sich aus der Modellbildung zum Wérmetransport einfach abschétzen,
wo grundsitzlich allgemeingiiltige Trends vorhanden sind und bei welchen Modellparametern

komplexere Simulationsrechnungen erforderlich werden.
7.2.3.2 Alterungsstufen

In Bild 7.5 sind die effektiven Warmeleitfahigkeiten des Standardschaumstoffs (Stufe 0) {iber
der Temperatur aufgetragen. Es wird deutlich, dall der Beitrag des Zellgases zum Wérme-
transport weit liber 50% liegt. Sowohl Matrix- als auch Strahlungsterm sind in allen Alte-
rungsstufen gleich. Die Temperaturverldufe der Zellgaswarmeleitfahigkeit sind in Bild 7.6
dargestellt. Erwartungsgemdll hat Stufe 1 die niedrigste Warmeleitfiahigkeit, da CO, eine

grofBere Warmeleitfahigkeit besitzt als die organischen Treibmittel.

Bei den Stufen 1 bis 3 ist der Eintritt der Kondensation am Abknicken der Kurve unterhalb

von ca. 13°C gut sichtbar. Dies fiihrt in Stufe 2 zu einem leichten Anstieg des Zellgasterms
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bei sinkenden Temperaturen. Dieser Effekt wird jedoch durch den kleiner werdenden

Strahlungsterm nahezu vollstindig kompensiert, weshalb die effektive Warmeleitfahigkeit des

Schaumstoffs (Bild 7.7) nur geringfiigig ansteigt. Alterungsstufe 3, d.h. organisches Treibmit-

tel vollstdndig ausdiffundiert und nur Luft als Zellgas ist flir alle Treibmittelvariationen gleich

und stellt im Sinne einer guten Dammwirkung grundsétzlich den ungiinstigsten Fall dar.
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Bild 7.5: Effektive Warmeleitfdhigkeiten des Standardschaumstoffs in Stufe 0
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Bild 7.6: Effektive Zellgaswirmeleitfahigkeiten des Standardschaumstoffs in verschiede-

nen Alterungsstufen
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Bild 7.7: Effektive Gesamtwirmeleitfahigkeit A des Standardschaumstoffs in verschiede-
nen Alterungsstufen

7.2.3.3 Organisches Treibmittel

Aus Ubersichtsgriinden werden im weiteren nur die praxisnahen Stufen 0 und 2 betrachtet.
Stufe 0 steht dabei fiir den ideal diffusionsdicht verpackten Schaumstoff, Stufe 2 fiir die
mittlere Alterungsstufe bei ausreichendem Kontakt zur Umgebungsluft. Bild 7.8 und Bild 7.9
zeigen die Temperaturverldufe der effektiven Wiarmeleitfahigkeit verschiedener organischer
Treibmittel. Man erkennt, dafl im Temperaturbereich unterhalb 24°C (CO,+cyclo-Pentan) die

Kondensation wirksam wird.

34 |
32 +
—— (CO; + c-Pentan
30 || — CO; + n-Pentan
—r CO, + 1so-Pentan
28 | CO, + neo-Pentan
) —— CO; + n-Butan
g 26 nur COQ
=
é 24
<
22
20
18
-20 0 20 40 60 80
T [°C]

Bild 7.8: A fiir verschiedene Treibmittelsysteme, Alterungsstufe 0
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Dies filihrt bei Alterungsstufe 2 dazu, dall Treibmittel mit einem hoheren Séttigungsdampf-
druck vorteilhafter sind, auch wenn sie gleichzeitig eine hohere Reingaswarmeleitfahigkeit

aufweisen.

Oberhalb von 15 °C ist cyclo-Pentan aus technischer Sicht die beste Losung. Hier konnte

allein der relativ hohe Preis des Treibmittels Alternativen interessant erscheinen lassen.

36 / |
34

32
g 30
£
2 28
E CO; + c-Pentan
< 26 —— CO; + n-Pentan

— CO, + iso-Pentan

CO, + neo-Pentan
24 | —— CO, + n-Butan
nur C02
22 ¢ ‘

-20 0 20 40 60 80
T [°C]

Bild 7.9: Effektive Warmeleitfdhigkeit A fiir verschiedene Treibmittelsysteme, Alterungs-
stufe 2

7.2.3.4 Gesamtdruck und Anteil CO,

Als weitere Modellparameter des Zellgasterms werden der Anfangsdruck bei der Herstellung

und das Verhéltnis von organischem Treibmittel zu CO, variiert (Bild 7.10).

Der Anfangsdruck im Schaumstoff kann nur in geschlossenen Formen, wie es z.B. bei der
Herstellung von Sandwich-Panels der Fall ist, maf3geblich iiber 1 bar (absolut) hinaus erhdht
werden. Niedrige Schaumstoffdichten sind dann insbesondere bei groBflichigen Bauteilen
aufgrund der hohen Druckkrifte nicht mehr praktikabel, so daB die hier simulierte
Schaumstoffdichte von 35 kg/m?® eher von theoretischem Wert ist. Der grundsitzliche Einflufl
der Anfangsdruckerhohung auf die Wirmeleitfahigkeit bleibt jedoch auch bei groferen
Schaumstoffdichten derselbe.

Der Taupunkt verschiebt sich von etwa 13°C beim Standardschaumstoft (Anfangsdruck 1 bar
bei 100°C) auf ca. 36°C bei einem Anfangsdruck von 2 bar. Oberhalb des Taupunktes hat der
Anfangsdruck in Stufe 0 keinen Einflul auf die Wérmeleitfdhigkeit, da sich die molaren
Anteile der Zellgaskomponenten nicht d&ndern und die Gaswarmeleitfahigkeiten druckunab-
hiangig sind (siehe Kap. 3). In Stufe 2 wirkt sich der nunmehr héhere Pentananteil positiv aus.

Die effektive Warmeleitfahigkeit wird um nahezu 2 mW/m K gesenkt.
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Bild 7.10: Effektive Warmeleitfahigkeit A¢ bei einer Variation des Anfangsdrucks und des
Anteils CO,

Unterhalb des Taupunktes wird die effektive Wirmeleitfdhigkeit in Stufe 0 aufgrund des
nunmehr doppelten CO,-Partialdrucks geringfligig erhoht. In Stufe 2 ndhern sich die ver-
schiedenen Kurven asymptotisch an, da die noch in der Gasphase vorhandene Pentanmenge
zunehmend sinkt und somit der Unterschied in Sattigungsdampfdruck und Wiarmeleitfahigkeit

der einzelnen Pentankomponenten vernachlédssigbar klein wird.

Derselbe Effekt tritt sinngeméal} bei einer Verdnderung des CO,-Anteils im Treibmittel auf.
Eine Erh6hung des Pentananteils verschiebt den Taupunkt in Richtung hoherer Temperaturen.
Der kleinere CO,-Partialdruck in Stufe 0 bewirkt eine geringfiigig niedrigere effektive
Wirmeleitfahigkeit, da die Reingaswirmeleitfahigkeit von CO, groBer ist.

7.2.3.5 Zusammenfassung

Im Gegensatz zu Strukturparametern wie z.B. der Zelldurchmesser lassen sich fiir die Wahl
der Zellgaskomponenten mit dem Ziel einer moglichst niedrigen effektiven Warmeleitfahig-
keit nur wenige allgemeingiiltige Empfehlungen treffen. Vielmehr hingt die Wahl der Art und
Menge des Treibmittels hauptsidchlich von der fiir die Anwendung malgeblichen Temperatur
und Alterungsstufe ab.

Bei hohen Anwendungstemperaturen und bei diffusionsoffenen Geometrien kann die
Diammwirkung durch Uberfiillen verbessert werden. Die Absenkung des CO,-Anteils im

Zellgas bringt nur geringfligige Verbesserungen.

Grundsétzlich 146t sich bei den untersuchten halogenfreien Varianten der Trend erkennen, daf3
bei hoheren Temperaturen cyclo-Pentan aus technischer Sicht das optimale Treibmittel

darstellt. Bei niedrigen Temperaturen ist cyclo-Pentan in Reinform schon aufgrund der
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niedrigen Zellinnendriicke nur mit entsprechend groBBen Schaumstoffdichten realisierbar. In
jedem Fall wird eine weitere Zellgaskomponente benotigt, welche den durch die Kondensati-
on entstehenden Unterdruck mildert. Dies kann durch CO, geschehen, jedoch sollten dann
zumindest teilweise dichte Deckschichten gewihrleistet sein. Alternativ bieten sich organi-

sche Treibmittel mit hoheren Sattigungsdampfdriicken, wie z. B. Methylbutan an.

Mischungen aus cyclo-Pentan und einem leichter siedenden organischen Treibmittel sind
daher bei niedrigen Temperaturen aus technischer Sicht - d.h. im Sinne niedriger Warmeleit-
fahigkeit und guter Alterungsbestindigkeit - interessant. Die genaue Zusammensetzung des
Treibmittels wird dabei mafBigeblich von der Anwendungstemperatur, den geometrischen
Randbedingungen (diffusionsdichte Deckschichten, Diffusionswege) und der Festigkeit der
Schaumstoffmatrix bestimmt.

7.3 Stofftransport

7.3.1 Einleitung

Hinsichtlich des Stofftransports existieren zwei relevante Transportkoeffizienten, der
effektive Diffusionskoeftizient und die effektive Loslichkeit des Schaumstoffs. Die effektive
Loslichkeit ergibt sich aus den Loslichkeiten fiir den mit Gas gefiillten Hohlraum S, und dem
Wert fiir das Polymer S, sowie aus dem Hohlraumanteil im Schaumstoff €,.
S; =¢, S, +(1-¢,)S, (7.1)

S, ist stoffabhiingig und ¢, &ndert sich bei den hier betrachteten Dichtebereichen nur um
wenige Prozentpunkte. S, schlieBlich ergibt sich direkt aus der Temperatur. Bei einer
Parametervariation der Strukturparameter sind daher hinsichtlich St keine neuen Erkenntnisse
zu erwarten.

Der effektive Diffusionskoeffizient ist eine Funktion der Transportkoeffizienten des Polymers
D, und S,, der effektiven Loslichkeit Sy und der Strukturparameter t und k.

_ D, S, (1 - 21:)
' S, kt

Hier bietet sich analog zu den Untersuchungen in Kap. 7.1 eine Variation der folgenden

(7.2)

Parameter an:
e Schaumstoffdichte o
e Volumenanteil der Fenster im Polymer Oy

Die bei der Betrachtung der Matrixwarmeleitfdhigkeit varierten Parameter

e Verhiltnis Volumenanteil Stabchen/Verdickungen dy/0,

e Zellduchmesser (kubisches Modell) 4
haben auf die Stofftransportkoeffizienten keinen EinfluB3, da sie weder explizit noch indirekt

in deren Bestimmungsgleichungen eingehen.
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Der Einflul des Zellgases auf die Transportkoeffizienten beschrdnkt sich darauf, da3 S, und
D, und somit auch Syund D stoffabhéingig sind. Die Konzentration der Zellgaskomponenten

wirkt sich gemal der Modellbildung nicht auf die Stofftransportkoeffizienten aus.

1.E-09
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@, = 30%
@, = 60%
2 1.E-10
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Bild 7.11: Verlauf des effektiven Diffusionskoeffizienten Dr als Funktion der Schaumstoff-
dichte p; bei unterschiedlichen Fenstervolumenanteilen ¢,

7.3.2 Variation des Polymeranteils ¢,, und der Schaumstoffdichte p;

Eine Verdopplung des Volumenanteils der Fenster hat bei konstanter Schaumstoffdichte im
kubischen Modell ungeféhr eine Verdoppelung der Fensterdicke zur Folge. Dies entspricht im
elektrischen Analogiemodell einer Hintereinanderschaltung zweier gleicher Widerstéinde
sprich einer Verdoppelung des Widerstandes. Entsprechend halbiert sich hier der effektive
Diffusionskoeffizient. Das Verhalten bei unterschiedlichen Schaumstoffdichten ist vergleich-
bar. Eine Verdoppelung der Schaumstoffdichte von 30 kg/m?® auf 60 kg/m® erniedrigt im
kubischen Modell den effektiven Diffusionskoeffizienten um etwa den Faktor 2.3. Die
Ergebnisse der Parametervariation sind in Bild 7.11 dargestellt. Die Genauigkeit dieser
Vorhersagen ist aufgrund der in Kapitel 3 geschilderten Problematik bei der Herleitung von
Stofftransportkoeffizienten aus Strukturparametern und der mit Strukturdnderungen verbun-

denen Anderung der Polymereigenschaften begrenzt.

7.3.3 Zusammenfassung

Die EinfluBnahmemoglichkeiten auf die Transportkoeffizienten sind beim Stofftransport
wesentlich geringer als beim Wérmetransport, jedoch dafiir eindeutig in ihrer Wirkung. Die
Erhohung der Fensterdicke - sei es durch eine Erhohung der Schaumstoffdichte oder durch

besondere Additive oder Herstellungsverfahren - hat eine Verkleinerung des effektiven
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Diffusionskoeffizienten zur Folge. Damit wird der Schaumstoff, sofern diffusionsoffene
Schnittkanten existieren, bestdndiger gegen diffusive Alterungsprozesse, und die effektive
Wirmeleitfahigkeit bleibt ldnger auf niedrigem Niveau. Sieht man von einer Verbesserung
der Geschlossenzelligkeit ab, so bestehen weitere Mdglichkeiten zur Senkung des Stofftrans-
ports im Schaumstoff nur noch in der Optimierung der physikalischen Eigenschaften des
Polymers (D, S;).

Inwieweit sich die Senkung des effektiven Stofftransportkoeffizienten in eine Verbesserung
der Langzeitwirmeddammwirkung umsetzen 146t, hangt von der Geometrie der Anwendung

und den Temperaturen in der Nutzungsphase ab. Dies wird im folgenden Kapitel untersucht.

7.4 Korrelation von Wirme- und Stofftransport

7.4.1 Einleitung

Die Korrelation der beiden Transportmechanismen erlaubt eine genaue Vorhersage der
Schaumstoffeigenschaften Wiarmeleitfahigkeit und Zellinnendruck unter Beriicksichtigung
der Anwendungstemperatur und des Eindringens von Luftkomponenten. Im Gegensatz zu
Kapitel 7.2 werden ortlich variable Stoffeigenschaften berechnet und iiber eine definierte
Fliche und Zeit gemittelt. Die Untersuchungen werden an einer ebenen Platte mit zwei
diffusionsoffenen Schnittkanten (in Bild 7.12 links und unten) durchgefiihrt. Die simulierte
Wirmeleitfahigkeitsverteilung in der Platte nach 20 Jahren verdeutlicht Bild 7.12.

<icl Treibmittel:

1l

vl 25 %1-P, 25 % c-P, 50% CO,

180

s Mittentemperatur: 0°C

20 . .

- Isolierdicke: 5 cm

%" Tsolierfliche: 0.5m*0.5m
<] |

2B Simulationszeit: 20 Jahre
sy |

>2c@ Darstellung: A [mW/m K]

Randbedingung Stofftransport:

zwel Seiten diffusionsoffen

Bild 7.12: Verteilung der integralen Warmeleitfahigkeit Ar des Standardschaumstoffs in
einer ebenen Schaumstoffplatte nach einer Alterung von 20 Jahren

7.4.2 Zeitlicher Verlauf der integralen Wirmeleitfihigkeit

In Bild 7.13 ist die aktuelle flichengemittelte integrale Wirmeleitfiahigkeit A}® des Standard-
schaumstoffs fiir verschiedene quadratische Flachen als Funktion der Zeit angezeigt. Die
Flachenintegration beginnt immer an der linken unteren Ecke, wo sich die beiden diffusions-
offenen Schnittkanten beriihren (Bild 7.12).
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Die Kantenldnge des Quadrats wird im folgenden als Horizont bezeichnet. Kleinere Integrati-
onsflichen (oder Horizonte) haben wegen der dort weiter fortgeschrittenen Alterung auch
groBere A} . Da - abgesehen von der anfinglichen kurzen Phase des Ausdiffundierens von
CO, - A} selbst mit der Zeit ansteigt, ist der seit der Herstellung berechnete zeitliche

Mittelwert A}® zudem immer kleiner als der aktuelle Wert von A%,

26

24 —

22

20 /

——0.00 =——0.05 =—0.10 0.20
——0.30 =040 =——0.50 Horizont [m]

A [ mW/mK]

18
0 5 10 15 20

t [a]
Bild 7.13: Aktuelle flichengemittelte integrale Wirmeleitfihigkeit A} des Standard-

schaumstoffs bei unterschiedlichen Abstinden vom offenen Ende (Horizonten) als

Funktion der Zeit

24 I
—— Standard
23 — T,=14°C
—  pr=70 kg/m’
— cine Seite offen
22 1 —  Horizont 20 cm
o, =04

i

18

As [MW/mK]

0.0 0.5 1.0 1.5 20 2.5 3.0 3.5 4.0 4.5

Vi [Va]
Bild 7.14: A}® unterschiedlicher Parametervariationen des Standardschaumstoffs mit

Horizont 10 cm bei zwei diffusionsoffenen Schnittkanten und einer Mittentempe-
ratur Ty, von 0°C (Randtemperaturen -20°C, +20°C).
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In Bild 7.14 sind die A% verschiedener Parametervariationen iiber der Quadratwurzel der Zeit
aufgetragen. Eine Verdoppelung des betrachteten Horizonts auf 20 cm und damit auch der
Diffusionswege hat in etwa dieselbe Wirkung wie die Reduktion auf nur eine offene Schnitt-
kante. Durch die Verdoppelung der Dichte und die damit verbundene langsamere Alterung
verringert sich der Anstieg von A% etwa auf denselben Wert wie bei einem Horizont von 20
cm, der Absolutwert ist jedoch aufgrund der héheren Matrixwarmeleitfahigkeit grofer. Die
Anderung der Fensterdicke iiber ¢,, hat einen gleichartigen aber geringeren EinfluB auf A}9.

Eine hohere Mittentemperatur bewirkt ebenfalls einen hoheren Absolutwert. Auch hier ist der
Anstieg geringfiigig kleiner, da weniger organisches Treibmittel auskondensiert ist und somit
ein besserer Ausgleich der eindringenden Luftkomponenten ermdglicht wird. Dieser Effekt

iiberwiegt die an sich bei hoheren Temperaturen schnelleren Alterungsprozesse.

7.4.3 Anfingliche Zellgaszusammensetzung und Wirmeleitfihigkeit

In Kapitel 7.2 ergab sich, dall cyclo-Pentan fiir alle Anwendungen oberhalb des Taupunktes
unabhédngig vom Luftgehalt im Schaumstoff und damit Alterungszustand das giinstigste der
betrachteten Treibmittel darstellt. Demgegeniiber sind im Bereich um 0°C bei hohen Luftkon-
zentrationen organische Treibmittel mit hoherem Sattigungsdampfdruck, wie z.B. iso-Pentan
dem cyclo-Pentan iiberlegen. Bei niedrigerem Luftgehalt ist jedoch auch hier cyclo-Pentan die
gilinstigste Alternative. Es ist daher mit einer zeit- und geometrieabhidngigen optimalen
Treibmittelzusammensetzung zu rechnen.

Bild 7.15 und 7.16 zeigen die aktuelle flichengemittelte Wirmeleitfahigkeit A} einer
Schaumstoffplatte kurz nach der Herstellung und nach einer Alterung von 20 Jahren fiir alle

moglichen Kombinationen der drei Treibmittel cyclo-Pentan, iso-Pentan und COs.

0.0 <15 185
15.0 il 190 W
155 0 1951

16.0 | 20.0 W
165 205 W

170 210H

175m 2151
1800 >22H

X2

A

X3 X1

.c"‘-'ﬁ

@

0.4

Aq
Af

04 mw/mK]

1.0

7 7

0.0 0.2 0.4 X1: cyclo-Pentan 0.8 1.0

Bild 7.15: A}%des Standardschaumstoffs direkt nach der Herstellung fiir verschiedene
Treibmittelsysteme. Mittentemperatur 0°C, Horizont 10 cm.
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Bild 7.16: A}" des Standardschaumstoffs nach 20 a fiir verschiedene Treibmittelsysteme.
Mittentemperatur 0°C, Horizont 10 cm, zwei diffusionsoffene Schnittkanten.

Man kann gut erkennen, dafl bei einem Horizont von 10 cm nach einer Alterung von 20
Jahren das Minimum der aktuellen Wiarmeleitfdhigkeit in der oberen Ecke bei iso-Pentan
liegt, wahrend der niedrigste Wert zu Beginn rechts unten bei cyclo-Pentan lag. Die Frage ist
nun, wie sich dieser Wechsel des Minimums auf die iiber die Jahre gemittelte Wérmeleitfa-
higkeit auswirkt. In den Bildern 7.17 - 7.19 ist daher der zeitliche Mittelwert von A}® iiber
den Zeitraum von 5, 10 und 20 Jahren dargestellt.

Bei einer Simulationszeit von 5 Jahren ist bei dem betrachteten Horizont noch knapp cyclo-
Pentan die optimale Losung. Es existiert zwar ein weiteres Minimum im oberen Eck bei iso-
Pentan, dessen Absolutwert ist jedoch noch groBer. Nach 10 Jahren hat sich das Bild gewan-
delt. Das Minimum bei cyclo-Pentan ist verschwunden und somit ist iso-Pentan das giinstigste
Treibmittel. Ein dhnliches Bild ergibt auch bei einer Simulationszeit von 20 Jahren (Bild
7.19), wobei die Absolutwerte von A%® ca. 1.5-2 mW/m K héher liegen. Verdoppelt man den
Horizont auf 20 cm, so ergibt sich bei einer Zeit von 20 Jahren in ungefdhr dasselbe Bild wie
bei einem Horizont von 10 cm nach 5 Jahren. Der Trend, daf3 bei kleinen Zeiten cyclo-Pentan
und bei groBBen Zeiten iso-Pentan giinstiger ist, kann aber auch beobachtet werden, wenn im
urspriinglichen Zellgas CO, enthalten ist. Erst bei CO,-Anteilen iiber ca. 60 % dndert sich der
grundsitzliche Verlauf der Hohenlinien, da der Pentangehalt dann in den Bereich des
Taupunktes gerét.

Grundsitzlich ist CO, im Schaumstoff hinsichtlich der Warmeddmmung als ungiinstig zu
bewerten. Der Nachteil gegeniiber organischen Treibmitteln ist insbesondere fiir kleine Zeiten
beachtlich. Bei groBeren Zeiten verlaufen die Hohenlinien der Warmeleitfahigkeit (Bild 7.19)
in Richtung der unteren linken Ecke (100% CO,), und ein wesentlicher Anstieg der Warme-
leitfdhigkeit ist erst ab einen CO,-Gehalt von ca. 80% sichtbar. Der anfingliche Gehalt von
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CO, ist daher fiir grole Zeiten in einem weiten Bereich nicht mafgeblich fiir das Wéarme-
dimmvermogen des Schaumstoffes. Der Grund dafiir liegt in der groBen Fliichtigkeit des
Treibmittels aus dem Schaumstoff. Es hat dann, wenn die Luftkomponenten eindringen, den
Schaumstoff schon lange verlassen und kann somit nicht mehr stabilisierend (oder aber auch

nachteilig) wirken.

0.0 <204l 21.0
2042111
2050 2121
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207 214m
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0.0 0.2 0.4 X1: cyclo-Pentan 0.8 1.0

Bild 7.17: A} des Standardschaumstoffs nach 5 a fiir verschiedene Treibmittelsysteme.
Mittentemperatur 0°C, Horizont 10 cm, zwei diffusionsoffene Schnittkanten.
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Bild 7.18: A} des Standardschaumstoffs nach 10 a fiir verschiedene Treibmittelsysteme.

Mittentemperatur 0°C, Horizont 10 cm, zwei diffusionsoffene Schnittkanten.
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Bild 7.19: A} des Standardschaumstoffs nach 20 a fiir verschiedene Treibmittelsysteme..

Mittentemperatur 0°C, Horizont 10 cm, zwei diffusionsoffene Schnittkanten

Bei den beiden organischen Treibmitteln ist die Lage des Optimums offensichtlich zeitabhén-
gig. Die hier fiir den Horizont von 10 cm dargestellten Verldufe treten grundsatzlich genauso
auch bei anderen Horizonten auf, jedoch bei grofler werdendem Horizont entsprechend spéter.

Somit ist die Entscheidung fiir das optimale Treibmittel geometrieabhédngig.

Man kann nun aus den Simulationsergebnissen fiir jeden Zeitschritt den Horizont ermitteln,
bei welchem ein organisches Treibmittelgemisch (cyclo/iso) mit sehr kleinem Gehalt an iso-
Pentan gerade noch giinstiger ist (d.h. minimales A} iiber die gesamte Lebensdauer betrach-
tet) als die Alternative mit reinem cyclo-Pentan. Bei gréeren Horizonten (d.h. oberhalb
dieser Linie) wére dann durchweg reines cyclo-Pentan das beste Treibmittel. Genauso 148t
sich eine Grenzlinie ermitteln, welche den grofftmoglichen Horizont angibt, bei dem reines
iso-Pentan noch am glinstigsten ist. Unterhalb dieser Linie wire grundsitzlich iso-Pentan die
beste Losung. In Bild 7.20 sind diese Grenzlinien fiir den Standardschaumstoff dargestellt.
Zur weiteren Veranschaulichung ist liber die Sekundérachse fiir die Horizonte 10 cm und 20
cm der jeweils optimale cyclo-Pentangehalt im Treibmittel (bei einem konstanten CO,-Anteil
von 50%) eingetragen. Offensichtlich existiert hier - wie schon bei den Parametervariationen
des Zellgases vermutet - ein Ubergangsbereich zwischen den beiden Grenzlinien, in welchem
das optimale Treibmittel eine Mischung ist. Genaugenommen gibt es bei fester Geometrie fiir
jede Mischung nur einen einzigen Zeitpunkt und damit eine feste Lebensdauer, an dem sie
bzgl. A}* optimal ist. Diese Verginglichkeit des Optimums ist fiir die Reingase geringer, da
hier das Optimum in einem zeitlich und 6rtlich groflen Bereich gilt.

In der Umgebung der Parameterwerte des Standardschaumstoffs ist der Verlauf der Grenzli-
nien dem in Bild 7.20 grundsitzlich &hnlich. Wenn nur eine Seite diffusionsoffen ist, ist der

Anstieg der Grenzlinien kleiner, d.h. iso-Pentan ist erst zu einen spéteren Zeitpunkt optimal.
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Bild 7.20: Grenzhorizonte und Zusammensetzung fiir optimales Treibmittel (d.h. minimales
A%%) fiir den Standardschaumstoff bei einer Mittentemperatur T=0°C, zwei
diffusionsoffenen Schnittkanten und einem CO,-Gehalt im Treibmittel von 50%.

Die Grenzlinien liegen zum gleichen Zeitpunkt bei etwa 56% des Horizonts von zwei
diffusionsoffenen Schnittkanten (Bild 7.20). Bei einer Mittentemperatur von 14°C ist der
kondensationsbedingte Nachteil des cyclo-Pentan geringfiigiger. Dies hat zur Folge, dal die
iso-Pentan-Grenzlinie fiir alle Zeiten gleich der Nullinie ist, d.h. es gibt fiir keine Lebensdauer
der Anwendung eine optimale Treibmittelzusammensetzung, welche als organisches Treib-
mittel nur iso-Pentan enthélt. Die cyclo-Pentan-Grenzlinie liegt bei etwa 45% des Horizonts
in Bild 7.20 und erreicht nach 20 Jahren einen Horizont von ca. 18 cm. Wenn also nicht
extrem diffusionsoffene Geometrien vorhanden sind, ist reines cyclo-Pentan dann auch in
Hinsicht auf die langfristige Warmeddmmwirkung das optimale Treibmittel. Fiir sehr
langlebige Anwendungen ohne Deckschichten bieten sich Mischungen aus cyclo- und iso-
Pentan an, wobei der optimale Gehalt an iso-Pentan mit der Lebendauer der Anwendung
ansteigt.

Bei sehr kleinen CO,-Konzentrationen entlang der Verbindungslinie 100% cyclo-Pentan -
100% iso-Pentan (rechte Dreieckskante in Bild 7.17), wo ja auch die niedrigsten A} aller
Treibmittelvarianten liegen, zeigt sich eine andere Lage der Grenzlinien (Bild 7.21.). Die
cyclo-Pentan-Linie, oberhalb welcher sich definitionsgemafl keine Mischung mit iso-Pentan
befindet, die iiber den Zeitraum betrachtet ein niedrigeres K’?q hat, verldauft nun unterhalb der
iso-Pentan-Linie. Dieses auf den ersten Blick widerspriichliche Ergebnis 146t sich durch den
konvexen Verlauf von A% entlang der Verbindungslinie erkliren (Bild 7.17). An den
Eckpunkten fiir die Reingase der beiden Pentane kommt es wie zuvor beschrieben zur
Ausbildung lokaler Minima, so daf} alle Mischungen der beiden organischen Treibmittel

groBere A% haben als die Reingase. Bei groBeren CO,-Konzentration, wie z.B. beim
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Standardschaumstoff, ist der Verlauf von A%® im Bereich zwischen den Grenzlinien hingegen
konkav, d.h. dort ist das A} aller Mischungen kleiner als dasjenige der Reingase.

Die beiden lokalen Minima fiir K‘?q bei einem CO,-Gehalt von 0% resultieren aus der
zeitlichen Mittelwertsbildung. Die Wirmeleitfihigkeit A%® des cyclo-Pentan-Schaumstoffs ist
anfanglich kleiner, steigt mit zunehmender Zeit jedoch stirker an, so daB} sie bei einem
Horizont von 10 cm ab ca. 6.3 Jahren groBer wird als diejenige des iso-Pentan-Schaumstoffs

(Bild 7.21). Bei einem Horizont von 20 cm ist der Umschlagspunkt jenseits von 20 Jahren.
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Bild 7.21: Grenzhorizonte und Zusammensetzung fiir optimales Treibmittel (d.h. minimales
K’?q ) fiir einen CO,-Gehalt von 0 im Treibmittel bei einer Mittentemperatur
T=0°C und zwei diffusionsoffenen Schnittkanten

Der Zeitpunkt des Wechsels der optimalen Treibmittelzusammensetzung eines bestimmten
Horizonts von cyclo- nach iso-Pentan ergibt sich aus der unterschiedlichen Lage und
Anstiegsgeschwindigket der lokalen Minima, er liegt jedoch in jedem Fall zwischen den
beiden Grenzlinien. Dieses grundsitzliche Verhalten findet man auch fiir andere organische
Treibmittel als iso-Pentan, wie z.B. n-Pentan, neo-Pentan (Dimethylpropan) oder n-Butan,
jedoch bedingt durch unterschiedliche Werte von Séttigungsdampfdruck und Wérmeleitfahig-

keit bei anderen Horizonten und Zeiten und mit anderen Absolutwerten.

7.4.4 Schaumstoffdichte

In Kapitel 7.2 wurde nachgewiesen, dall bei ansonsten konstanten Bedingungen fiir die
Schaumstoffdichte ein Minimum der Wirmeleitfdahigkeit existiert. Die Schaumstoffdichte
beeinfluflt desweiteren den Stofftransport, da bei erhohter Dichte die Dicke der Fenster
zunimmt und somit die effektiven Diffusionskoeffizienten kleiner werden ( Kap. 7.3). Hieraus
lassen sich zwei unterschiedliche Problemstellungen ableiten. Die Schaumstoffdichte kann

einerseits bei konstanter Isolierdicke, d.h bei vorgegebener Geometrie, oder bei konstantem
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Rohstoffeinsatz, d.h. bei variabler Isolierdicke optimiert werden. Es 146t sich nun durch
Parametervariationen belegen, dal bei konstantem Rohstoffeinsatz in jedem Fall, d.h.
unabhingig vom Eindringen der Luftkomponenten oder von der Art des Zellgases bei
niedrigen Schaumstoffdichten eine Erhohung der Isolierdicke immer besser ist als eine
Erhohung der Dichte.

Die grundsitzliche Giiltigkeit dieses Zusammenhangs kann auch anhand theoretischer
Uberlegungen nachvollzogen werden. Bei konstantem Rohstoffeinsatz bewirkt eine Dichteer-
hohung proportional eine Reduktion der Isolierdicke. Andererseits ist die Steigung der
Wirmeleitfahigkeit am Punkt des dichtebezogenen Minimums definitionsgemdl3 gleich null.
Infolgedessen hat eine Dichteiinderung in diesem Bereich nur eine kleine Anderung der
Wirmeleitfahigkeit und damit des Warmeverlustes zur Folge, wihrenddessen der Wéarmever-
lust umgekehrt proportional zur Isolierdicke ist. Daher ist im Bereich des dichteoptimierten
Minimums immer eine Erhohung der Isolierdicke und somit Erniedrigung der Dichte giinstig.
Desweiteren ist die diffusionsbedingte Verschlechterung der Warmeleitfahigkeit bei konstan-
tem Rohstoffeinsatz nahezu unabhédngig von der Schaumstoffdichte, da die Zellgase eine
nahezu konstante Diffusionsldnge durch das Polymer haben.

Bei vorgegebener Isolierdicke stellt sich die Sachlage anders dar. Es ergibt sich ein zeit- und
ortsabhéngiges Minimum fiir die Wérmeleitfdhigkeit, wie Bild 7.22 zeigt. Fiir kleinere
Diffusionswege, groBere Zeiten, hohere Temperaturen und hohere Zelldurchmesser liegt das
Minimum bei hoheren Dichten. Die Anderung der Wirmeleitfihigkeit in der Nihe des
Minimums ist sehr klein. Beim Standardschaumstoff bewirkt eine Dichteerhéhung um 10%
eine Anderung der Wirmeleitfihigkeit um ca. 0.2%. Die Optimierung der Dimmwirkung im
hier interessierenden Dichtebereich von 20-100 kg/m?® ist somit eher von untergeordneter
Bedeutung.
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Bild 7.22: A}* des Standardschaumstoffs iiber der Schaumstoffdichte bei verschiedenen
Parametervariationen. Die jeweiligen Minima sind durch Punkte gekennzeichnet.
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7.4.5 Zusammenfassung

Bei der Variation der Treibmittelzusammensetzung zeigte sich bzgl. der Warmedammeigen-
schaften, daB3 cyclo-Pentan in vielen Fillen die giinstigste Treibmittellosung ist. Dies trifft
grundsitzlich fiir alle Anwendungstemperaturen zu, welche oberhalb des Taupunktes liegen
und fiir Anwendungen im NaBdampfgebiet mit gutem AbschluB3 durch diffusionsdichte
Deckschichten oder einer begrenzten Lebensdauer. Wenn ein geringer Abschlul3 gegentiber
der Umgebungsluft besteht und zudem kurze Diffusionswege vorhanden sind oder Wert auf
eine langfristig gute Ddmmwirkung gelegt wird, eignen sich andere organische Treibmittel
mit entsprechend hoherem Séttigungsdampfdruck besser. Der vielversprechendste Kandidat
hierbei ist iso-Pentan, da es bei geringfiigig groBerer Warmeleitfahigkeit einen hdheren
Sattigungsdampfdruck als n-Pentan hat und derzeit giinstiger zu beziehen ist als neo-Pentan.
Betrachtet man die Unterschiede der verschiedenen Alternativen, so fallt auf, dal} sich die
Lagen verschiedener Losungen oft nur um weniger als 1 mW/m K unterscheiden. Dieser
Vorsprung, umgerechnet auf die Simulationszeit von 20 Jahren, ergibt natiirlich auch nur
begrenzte Einsparungen an Energie und damit Betriebskosten. Infolgedessen kann ein
erhohter Aufwand bei der Herstellung den Vorteil der Nutzungsphase mehr als aufwiegen.
Desweiteren wurden mechanische Anforderungen, wie die Festigkeit gegeniiber diffusions-
oder kondensationsbedingtem Unterdruck im Schaumstoff bisher nicht untersucht. Gerade

kondensierende Treibmittel konnen aber eine Reduktion der Dichte limitieren.

7.5 Korrelation von Stofftransport und mechanischen Eigenschaften

7.5.1 Schidigung aufgrund von Unterdruck im Schaumstoff

Um die zuletzt genannte Unsicherheit bei cyclo-Pentan als Treibmittel genauer zu betrachten,
werden im folgenden die Auswirkungen auf mechanische Eigenschaften bei verschiedenen
Treibmittelzusammensetzungen untersucht.

Ein Risiko mechanischen Versagens ist, abgesehen von der unzuldssigen makroskopischen
Verformung, dal3 die Fenster in den Schaumstoffzellen durch ein starkes Druckgetélle oder
innere Spannungen aufreifen und somit die Luft ungehindert in den Schaumstoff eindringt.
Damit wére der Schaumstoff quasi offenzellig und die giinstige Wirkung des urspriinglichen
Treibmittels auf die Warmeddmmung ginge rasch verloren. Eine weitere bekannte Versagens-
art ist das AufreiBen von Schaumstoffplatten direkt an den (hdufig metallenen und damit
diffusionsdichten) Deckschichten mit einhergehender Schidigung oder sogar Bruch des
Zellgertsts, d.h. Stibchen und Fenster /108//97/. Dadurch kann die Luft entlang der Risse und
somit entlang der Deckschicht tief in den Schaumstoff eindringen, und die Alterung beschleu-
nigt sich erheblich.

Aus der mechanischen Modellbildung in Kapitel 3 ergab sich, daB3 der Gesamtdruck p im
Schaumstoff ein MaB fiir die das Zellgeriist belastende Matrixspannung ist:

P+ 0Om=p, (7.3)
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Diffusionsbedingte Schiaden kénnen immer dann auftreten, wenn an einer Stelle der Druck zu
niedrig wird und damit die Matrixspannung den zuldssigen Grenzwert liberschreitet. Somit ist
hierfiir der kleinste ortliche Zellinnendruck, welcher in der gesamten Nutzungsphase auftritt,
eine charakteristische Kenngrofe.
Der Druck wird im folgenden fiir die senkrecht zur Warmestromrichtung mittlere Ebene, d.h.
bei Mittentemperatur dargestellt. Bild 7.23 zeigt die Druckverteilung im Standardschaum-
stoff nach 20 Jahren. Bei gegebener Treibmittelzusammensetzung wird der ortliche Druck in
der Schaumstoffplatte durch zwei EinfluBgroen bestimmt:

1. Durch die Temperatur, welche proportional den Gasdruck beeinflufit und gegebenen-

falls verstirkte Druckdnderungen durch Kondensation bewirken kann.
2. Durch Druckidnderungen, welche aus den unterschiedliche Diffusionsgeschwindigkei-
ten der austretenden Zellgase und der eindringenden der Luft resultieren.

Am diffusionsoffenen Rand entsteht ein Bereich partiellen Uberdrucks, da die Luftkomponen-
ten schneller eindringen, als das organische Treibmittel den Schaumstoff verlaf3t. Blickt man
geradlinig weiter nach innen, sinkt der Druck rapide ab, bis auf einen Minimalwert weit
unterhalb des Anfangswertes bei ca. 800 mbar. Dies 148t sich durch den Verlust des schnell
ausdiffundierenden Treibmittels CO; erklédren, der noch nicht von den langsamer eindringen-
den Luftkomponenten ausgeglichen worden ist. Bewegt man sich von der linken unteren Ecke
diagonal nach innen, so ist der Druckverlauf gleichartig aber wesentlich ausgeprégter als an
einer der Symmetrielinien oben oder rechts, da der Stofftransport hier von zwei Seiten erfolgt.
Bei Existenz solcher geometrischer Randbedingungen ist daher immer in der Ndhe der Ecke

mit dem ersten Auftreten von druckbedingten Verformungen und Schiden zu rechnen.

<l Treibmittel:

o0l

a0l 25 % i-P, 25 % c-P, 50% CO,
-1-00.

s00 Mittentemperatur: 0°C
E0D
som  Isolierdicke: 5cm
:::. Isolierflache: 0.5m*0.5m
oM gimulationszeit: 20 Jahre
1100l

»2°® - Darstellung: P [mbar]

Randbedingung Stofftransport:

zwel Seiten diffusionsoffen

Bild 7.23: Druckverlauf in der Isolierplatte bei Mittentemperatur nach 20 Jahren

Bild 7.24 zeigt eine Parametervariation des Innendrucks fiir verschiedene Treibmittel.
Dargestellt ist der minimale im Schaumstoff auftretende Druck, also der Punkt des Minimums
links unterhalb der Mitte in Bild 7.23.
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Bei nicht zu groBen Konzentrationen wirkt sich CO, als Treibmittel grundsitzlich positiv auf
den Zellinnendruck aus. GemalBl der Modellbildung existert auf der linken Dreieckskante ein
lokales Maximum, welches in diesem Fall bei einem Treibmittel von ca 52% CO, und 48%

1so-Pentan liegt.

0.0 <150l z==Hl
1.0
1sofll 20l
x2
sl 375
zool 400l
225 P |
X3 X1

aso/ 450l

z7rsll 475

zoo[7 >s00[l

0.4

P
04 [mbar]

1.0

e 0.0
0.0 0.2 0.4 X1: cyclo-Pentan 0.8 1.0

Bild 7.24: Minimaler Ortlicher Absolutdruck im Standardschaumstoff bei einer Simulations-
zeit von 10 Jahren fiir verschiedene Treibmittelsysteme. Mittentemperatur 0°C,
Horizont 10 cm, zwei diffusionsoffene Schnittkanten.

Dieses Maximum stellt den in Hinsicht auf minimale innere Spannungen giinstigsten Fall dar.
Die Lage des Optimums (nicht der Absolutwert) ist nahezu zeitkonstant und dndert sich auch
bei einer Variation der geometrischen Randbedingungen (nur eine Seite diffusionsoffen) oder
bei Verdoppelung des Diffusionskoeffizienten einer Komponente im Rahmen der Rechenge-
nauigkeit nicht.

Vielmehr ist der Sattigungsdampfdruck der organischen Komponenten der maligebliche
EinfluB3faktor. Dies erklart auch den Umstand, dal3 sich das Maximum an der linken Kante des
Dreiecks befindet, wo der Anteil der Komponente cyclo-Pentan 0 ist und somit der grofBte
Séttigungsdampfdruck aller moglichen bindren Mischungen erreicht wird. Bild 7.25 zeigt die
Lage des Optimums fiir verschiedene Zellgase und Temperaturen, aufgetragen iliber dem
Séttigungsdampfdruck der jeweiligen Mischung. Fiir die Lage der Wertepaare "Séattigungs-
dampfdruck" zu "optimaler CO,-Anteil" lassen sich Isothermen angeben, auf denen alle
Treibmittel liegen. Die Schnittpunkte der Isothermen mit Abszisse und Ordinate leuchten
sofort ein: Bei einem Séttigungsdampfdruck von 0 mbar ist das organische Treibmittel nicht
mehr vorhanden und infolgedessen 100% CO, grundsétzlich optimal. Somit schneiden sich
alle Isothermen in diesem Punkt.

Bei einem Sittigungsdampfdruck grofer als dem Zellinnendruck kann aufgrund der einge-

setzten Treibmittelmenge keine Kondensation im Schaum mehr auftreten. Dagegen iiberwiegt
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nun der durch den verhéltnismifig groen Diffusionskoeffizienten bedingte schnelle Verlust
des CO,, und organische Treibmittel sind infolgedessen die bessere Losung. Somit ist der
optimale CO,-Gehalt erst dann gleich Null, wenn das organische Treibmittel bei der Nut-
zungstemperatur gerade nicht mehr auskondensiert. Der Sattigungsdampfdruck, und damit der
Schnittpunkt der Isotherme mit der Abszisse, entspricht dann dem Zellinnendruck, welcher
sich aus der isochoren Abkiihlung nach der Herstellung (bzw. von der Referenztemperatur

100° C) auf die Nutzungstemperatur ergibt.

100%
€@ cyclo-Pentan 0°C
@ cyclo-Pentan 14°C
80% @ iso-Pentan 0°C
[l iso-Pentan 14°C
A n-Pentan 0°C
ON 60% A n-Pentan 14°C
o @ neo-Pentan 0°C
Zj —— Linearisierung 0°C
j 40% — Linerarisiertung 14°C
(o]
20%
) \
0 200 400 600 800

Sattigungsdampfdruck ps [mbar]

Bild 7.25: Optimaler CO,-Gehalt bzgl. Zellinnendruck bei einer Mischung von CO, mit
versch. Treibmitteln, aufgetragen iiber dem Sattigungsdampfdruck der Treibmittel.

Die Isothermen hdherer Nutzungstemperaturen schneiden somit die Abszisse bei groBeren
Séttigungsdampfdriicken. Gemall der Modellbildung ist der Verlauf der Isothermen linear,
d.h. alle optimalen CO,-Konzentrationen liegen auf einer Geraden zwischen den beiden
Schnittpunkten. Die technische Bedeutung der Bilder Bild 7.24 und 7.25 liegt darin, daB ein
hoherer Minimalwert des Zellinnendrucks geringere Festigkeitsanforderungen an den
Schaumstoff bewirkt und somit die Schaumstoffdichte reduziert werden kann.

In Kapitel 3 wurde nach der Modellbildung von Gibson und Ashby ein Zusammenhang

zwischen Schaumstoffdichte, Innendruck und Fliegrenze zitiert:

2 05\2
64 =0.03E, (g—fj 1+[E—f] +(p.—p,) (7.4)
p p

Wenn der Schaumstoff nur durch den diffusionsbedingten Unterdruck anféngt zu schrumpfen,
mulf gelten:

c,=0 (7.5)
d.h. die Differenz zwischen Innen- und AuBlendruck ist gleich der Spannung fiir die Streck-

grenze bei 3 % .
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Bei konstantem E, und p, ist daher jedem Unterdruck im Schaumstoff und damit jedem
Treibmittelsystem eine definierte Schaumstoffdichte zugeordnet, unterhalb derer der Schaum-
stoff zu Schrumpfung neigt. Bei 100% CO; als Treibmittel ergibt sich bei einer Mittentempe-
ratur von 0° C ein minimaler Absolutdruck von ca. 235 mbar (Bild 7.24), woraus man mit
Gleichung (7.4) eine minimale Schaumstoffdichte von ca. 40 kg/m?® erhilt. Diese Vorhersage
entspricht genau den bei der Umstellung von R11 auf wassergetriebene Systeme gemachten
Erfahrungen, wo bei den fiir R11 iiblichen Schaumstoffdichten um 32 kg/m*® Schrumpfung
auftrat und infolgedessen die Schaumstoffdichte anfanglich auf ca. 40 kg/m? erh6ht werden
muBte. Die Gleichung von Gibson und Ashby kann somit auch ndherungsweise zur Ermitt-
lung der minimal zuldssigen Schaumstoffdichte bei diffusiven Alterungsprozessen verwendet
werden. Hierbei wurden fiir E, die damaligen Literaturwerte FCKW-getriebener Schaumsys-
teme verwendet. Zwischenzeitlich konnte die Festigkeit der Schaumstoffe gegentiber
Unterdruck im Schaumstoff durch Anpassung der Rohstoffe /109/ /86/ verbessert werden, so
daB nunmehr ca. 10-15% niedrigere Schaumstoffdichten méglich sind.

Bild 7.26 zeigt die Verteilung der minimal moglichen Schaumstoffdichte. Die Berechnung
erfolgte auf der Basis des jeweils minimalen Drucks in Plattenmitte iiber die gesamte

Simulationszeit und iiber die komplette Schaumstoftplatte.

0.0 ol 35
ol 3=l
x2 20l =R
/L‘ 0.2 a1 =l
08 32 S |
X3 X1 33 sl

+1 0
Y-y |

pf
[kg/m?]

1.0
0.0

0.0 0.2 0.4 X1: cyclo-Pentan 0.8 1.0

Bild 7.26: Minimale Dichte des Standardschaumstoffs fiir verschiedene Treibmittelsysteme.
Mittentemperatur 0°C, zwei diffusionsoffene Schnittkanten.

Das Bild gleicht im Verlauf der Druckverteilung bei einer Simulationszeit von 10 Jahren, was
das Untersuchungsergebnis, daf die Lage des Maximums geometrie- und zeitunabhéngig ist,
nochmals verdeutlicht. Der hier dargestellte Verlauf gilt genaugenommen nur fiir ein be-
stimmtes Rohstoffsystem, stimmt jedoch mit derzeitigen marktiiblichen Schaumsystemen gut
tiberein. Wenn erhohte Anforderungen an die Genauigkeit bestehen oder andere Randbedin-
gungen gefordert sind, kann iiber einen oder mehrere meBtechnisch ermittelte Grenzdichten

eine Parameteranpassung von E, durchgefiihrt werden.
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7.5.2 Zusammenfassung

Bei der Untersuchung diffusionsbedingter Schrumpfungsvorginge wurde aus der FlieBgrenze
ein Zusammenhang zwischen Zellgaszusammensetzung, Anwendungstemperatur und minimal
einsetzbarer Schaumstoffdichte abgeleitet. Wenn das Treibmittel aus reinem CO, oder cyclo-
Pentan (im NaBdampfbereich) besteht, treten bei Existenz diffusionsoffener Schnittkanten
lokal sehr niedrige Zellinnendriicke auf, so da3 hohe Schaumstoffdichten erforderlich werden.
Im NaBdampfgebiet ergibt sich die hinsichtlich Schrumpfung robusteste Treibmittelzusam-
mensetzung aus einer Mischung von CO; und der organischen Treibmittelkomponente mit
dem hochsten Séttigungsdampfdruck. Der optimale CO,-Gehalt kann dabei aus dem Sétti-

gungsdampfdruck der organischen Komponente ermittelt werden.

7.6 Zusammenfassung Kapitel 7
In diesem Kapitel wurden verschiedene Modellparameter variiert, mit dem Ziel einer
Reduktion der Freiheitsgrade bei der Optimierung der Warmeleitfahigkeit und der Erwartung

erste Optima schon iiber die Parametervariationen aufzudecken.

Unter den Strukturparametern ist der Zelldurchmesser die wichtigste EinfluBgroBe auf die
Wirmeleitfahigkeit. Durch eine alleinige Senkung des Zelldurchmessers kann der Strahlungs-
term reduziert werden, ohne dafl EinbuBlen der Warmeleitfahigkeit, der Alterungsbestindig-
keit oder in den mechanischen Eigenschaften auftreten. Durch eine Erhdhung der Fensterdi-
cke kann ebenfalls eine Verbesserung erzielt werden, da der Strahlungsterm kleiner und die
Diffusion verlangsamt wird. Der Vorteil wird jedoch teilweise durch einen erhohten Term der

Matrixwirmeleitfahigkeit kompensiert.

Eine Erhohung der Schaumstoffdichte (bei kleinen Schaumstoffdichten) bringt fiir die
Wirmeddmmung keine grofen Vorteile. Der erhohte Materialaufwand wire wesentlich
wirksamer, wenn er zur VergroBerung der Isolierdicke eingesetzt wiirde. Da die Schaumstoff-
dichte nahezu proportional die Rohstoffkosten widerspiegelt, sollte sie - wenn keine geomet-
rischen Einschrankungen vorliegen - bis an die Grenze der mechanischen Anforderungen
minimiert werden, auch bei diffusionsoffenen Anwendungen. Infolgedessen wird die

Schaumstoffdichte primér durch die mechanischen Eigenschaften bestimmt.

Hinsichtlich des Zellgases ist eine differenzierte Betrachtung notwendig. Grundsétzlich haben
cyclo-Pentan getriebene Schaumsysteme gro3e Vorteile. Eine aus technischer Sicht sehr gute
Wirmeddmmung ist ein cyclo-Pentan/CO;-getriebenes System mit leicht erhohter Schaum-
stoffdichte, um den kondensationsbedingten Unterdruck abzufangen. Dies ist jedoch auch ein
teures System, da sowohl Treibmittel- als auch PUR-Rohstoftkosten groB3 sind. Bei hohen
Lebensdauern der Anwendung, diffusionsoffenen Geometrien und niedrigen Anwendungs-
temperaturen verschwinden die Vorteile des cyclo-Pentan und Schaumsysteme mit niedrigerer
Schaumstoffdichte und Treibmitteln mit hoherem Sattigungsdampfdruck wie z.B. iso-Pentan

bieten eine ernstzunechmende Alternative.



118

8 Optimierungen

8.1 Einleitung

Im vorangegangenen Kapitel wurden moglichst allgemeingiiltige Randbedingungen fiir die
Lage eines Optimums in Hinsicht auf diffusionsbedingte Alterung von Warmeddmmung und
Dimensionsstabilitit abgeleitet. Anhand der durchgefiihrten Parametervariationen konnte die
Anzahl unbestimmter Modellparameter reduziert werden.

In dem nun folgenden Kapitel wird diese Reduktion durch Einfiihrung monetirer Bewer-
tungskriterien fortgesetzt. Damit kann die bisher in mechanische und thermische Gesichts-
punkte aufgeteilte Problemstellung vereinheitlicht und als zentrale Zielfunktion fiir die
Optimierung definiert werden. Zudem werden reale Anwendungsfille betrachtet, um die
Geometrie-, Temperatur- und Zeitabhingigkeit des Optimums der Zielfunktion zu bertick-

sichtigen.

8.2 Kostenfunktionen

8.2.1 Rohstoffkosten
Die hier angewendeten Kostenfunktionen beschrdnken sich auf den Vergleich unterschiedli-
cher Schaumstoffdichten und Treibmittel. Damit kénnen bei der Betrachtung der Herstellkos-
ten alle Fixkosten, wie z.B. Abschreibungen fiir Maschinen, und auch der gleichbleibende
Anteil der variablen Kosten, wie z.B. der Aufwand fiir elektrische Energie vernachlissigt
werden. Betrachtet werden einzig die Rohstoftkosten Kz, die sich aus den Kosten Kp fiir die
Erstellung der Polymermatrix und den Kosten Kr fiir das Treibmittel ergeben :
K; =K, +K; (8.1)
Die Kosten fiir das Polymer ergeben sich aus einer Massenbilanz. Polymermasse ist:
Mp =My + My =€p Pp Vi (8.2)
Mit dem Mischungsverhiltnis
Wy — M ygocvanat (8.3)
Mpj61
erhélt man mit Hilfe der massebezogenen Rohstoffpreise kpoiyor Und Kisocyanat
K, =€, pp A; d; [ﬁkPolyol +%klsocyanatj (8.4)

Die Kosten der Polyolkomponente ergeben sich dabei aus den Einzelpreisen der Bestandteile,

wie Polyole, Aktivatoren, Stabilisatoren und Flammschutzmittel:
N
kPolyol = Zwi k; (8.5)
i=1

In der Polyolkomponente sind somit alle Additive, nicht aber Wasser und organische Treib-

mittel eingerechnet. Bei den hier betrachteten Schaumsystemen muf fur k, , nur hinsicht-
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lich des Flammschutzmittels eine differenzierte Betrachtung nach Gl. (8.5) durchgefiihrt
werden. Die iibrigen Bestandteile unterscheiden sich fiir verschiedene Rohstoffsysteme im
Preis und Anteil nicht maBgeblich, oder sie werden nur in sehr kleiner Menge zugesetzt.
Somit kann hierfir ein fester Wert fiir k,, ,, angesetzt werden.

Der Flammschutzmittelanteil fiir pentangetriebene Systeme ist bei gleicher Flammschutzklas-
se hoher als derjenige fiir rein wassergetriebene Systeme. Da das Flammschutzmittel wesent-
lich teurer ist als Polyol, ergibt sich infolgedessen ein Kostenvorteil fiir das CO,, der {iber ein

niedrigeres k in der Kostenrechnung beriicksichtigt werden mufB. Der Flamm-

Polyol
schutzmittelgehalt wird in dieser Arbeit bei Anwendungen im Baubereich, wo eine besonders
hohe Flammschutzklasse erforderlich ist, iiber einen linearen Zusammenhang der Form

W Flamm = A +B (86)

Flamm Flamm Porg
beriicksichtigt. Dabel ist por, die Summe der Partialdriicke aller organischen Treibmittel bei
Referenztemperatur Tier.
Genaugenommen verdndert sich wahrend der Wasser-Isocyanatreaktion das Mischungsver-
hiltnis. Da bei der CO,-Bildung ein Kohlenstoff- und ein Sauerstoffatom aus der Isocyanat-
komponente verbraucht und nur die beiden Wasserstoffatome aus dem Wasser ins Polymerge-
rist eingebunden werden, wird das Mischungsverhaltnis im Polymer kleiner. Dieser Umstand
wird in Gl (8.4) vernachlissigt, da der Wasseranteil in der Regel bei ca. 2% liegt und somit
nur ein geringer Anteil des Isocyanats in CO, umgewandelt wird.
Desweiteren dndert sich das Mischungsverhiltnis ¥, wenn man den Wassergehalt und damit
den Anteil CO, im Zellgas &dndert. Der Zusammenhang von Mischungsverhéltnis und
Wassergehalt ist eine Funktion von Hydroxylzahl und NCO-Gehalt und damit rohstoffabhin-
gig. Fiir diese Arbeit wurde ein linearer Zusammenhang angenommen, der mit den Angaben
verschiedener Rohstoffhersteller ausreichend tlibereinstimmt /109/:

Y=A,+B, w (8.7)
Mit dem Gesetz idealer Gase und der in Kapitel 3 eingefiihrten effektiven Loslichkeit Sy erhalt

wasser

man den Wassergehalt in Abhingigkeit vom anfanglichen CO,-Druck:
— MWasser 1+‘P pCOz MCOz Sf,coz kgWasser
e MCOZ 8p pp n]-[ kg Polyol
Hierbei ist ny ein Wirkungsgrad zur Beriicksichtigung des Treibmittelverlusts bei der
Herstellung. Setzt man Gl (8.8) in G (8.7) ein und 16st nach ¥ auf, so ergibt sich:

Ay Ny, Py + By My Pco, Sf,co2
M€, Pp — By Myer Pco, Sf,co2

Die Treibmittelkosten ergeben sich durch Summenbildung {iber N Treibmittelkomponenten:
A & A, & €
Ky = f—sz p; g Mk, = ﬁzpi (_g + (1 —& )Sp,i J Mk, (8.10)
L e My = RT

Im Anhang sind die bei der Kostenrechnung eingesetzten Rohstoffpreise aufgelistet. Dabei

(8.8)

/-

(8.9)

nimmt der Preis fiir das Treibmittel CO, eine Sonderrolle ein, da CO, chemisch gebildet wird:
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M M. +M
kcoz -—— 9 K + € Ok

Wasser
M CO, CO,

(8.11)

Isocyanat

Die Kosten fiir das Wasser konnen dabei (zumindest fiir den Rohstoffhersteller) vernachlis-
sigt werden, woraus folgt
28

Co0, ~ H Isocyanat

k (8.12)

8.2.2 Energiekosten

Der zweite Block der fiir vergleichende Untersuchungen maBgeblichen Kosten sind die
Aufwendungen wéhrend der Nutzungsphase. Da es sich bei dem hier betrachten Anwen-
dungsfillen immer um Warmeddmmungen handelt, reduzieren sich die Betrachtungen auf den
Wirmetransport durch den Schaumstoff und die damit verbundenen Energiekosten. Diese

ergeben sich zu:

K,=A}0O,t,——*% (8.13)

K’? ist die liber die Nutzungsdauer t,,, flichen- und zeitgemittelte integrale Warmeleitfahig-
keit, ®, die zugehdrige Temperaturdifferenz, 1. ist ein anwendungsbezogener Wirkungsgrad

bei der Wiarme- oder Kélteerzeugung und k. sind die dafiir anfallenden Kosten pro kW h.

8.2.3 Entsorgungskosten

Nach Beendigung der Nutzungsphase miissen die Wiarmeddmmungen einer Entsorgung
zugefiihrt werden. Dies kann in Form einer Deponierung, thermischen Entsorgung oder iiber
ein Recyclingverfahren wie die Alkoholyse geschehen. In jedem Fall unterscheiden sich die
verschiedenen untersuchten Treibmittelsysteme und Schaumstoffdichten nach aktueller
Gesetzgebung nicht in den Entsorgungskosten, da keine halogenhaltigen Treibmittel wie z.B.
R11 oder R141b betrachtet werden, welche aufwendig riickgewonnen werden miiiten. Daher
kann fiir die Schaumstoffoptimierung auf eine Bilanzierung der Entsorgungskosten verzichtet

werden.

8.2.4 Kostenfunktion
Die fiir die nachfolgenden Optimierungen erforderliche Zielfunktion ergibt sich aus den

Rohstoffkosten bei der Herstellung und den Energiekosten wiahrend der Nutzungsphase
K, =K; +K; =K, +K; +K; (8.14)

Die Einheit der Zielfunktion ist €, bezogen auf ein Bauteil oder einen m? Isolierflache.

8.3 Kostenoptimierung

8.3.1 Einleitung
Aufgrund der Umkehrung des Wairmeleitfahigkeitsverlaufs pentangetriebener Systeme
unterhalb des Taupunktes bei Eindiffusion von Luft (Bild 3.11) erscheint dieser Temperatur-

bereich von besonderem Interesse. Daher wurden die nachfolgenden Kostenoptimierungen fiir
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Kiihlmdbel und Dachisolierungen durchgefiihrt, beides Anwendungen, wo eine Kondensation
des Treibmittels moglich ist und eingeschrinkt diffusionsoffene Geometrien vorliegen. Bei
den Kiihlmobeln wurde dabei mit derselben Argumentation nochmals unterschieden zwischen
vergleichsweise niedrigen (Gefriertruhe) und hohen (Kiihlschrank) Anwendungstemperaturen.
Wie sich nachfolgend zeigen wird, lassen sich die Untersuchungsergebnisse auch auf andere

Temperaturbereiche, wie z.B. Warmeddammungen fiir Warmwasserbehélter iibertragen.

8.3.2 Kiihlmébel

8.3.2.1 Simulationsobjekt Gefriertruhe

In dieser Arbeit ist die Gefriertruhe das Beispiel mit der niedrigsten Anwendungstemperatur
in der Warmeddmmung. Insofern ist hier mit dem groften EinfluB kondensationsbedingter
Verschlechterungen der Wiarmeddmmwirkung zu rechnen. Die Randbedingungen fiir die
Simulationsrechnungen sind in Tabelle 8.6 zusammengefal3t und werden nachfolgend kurz

erlautert.

Gefriertruhen werden im sogenannten Hohlraumverschdumungsverfahren hergestellt. Das
Gehduse besteht aus einem Hohlkorper, der von unten mit dem PUR-Reaktionsgemisch
gefiillt wird. Der entstehende Schaumstoff dehnt sich aus und fiillt den Hohlkdrper von unten
nach oben. An der Oberseite befinden sich Entliiftungséffnungen, so da3 die Luft aus dem
Hohlraum entweichen kann. Herstellungsbedingt tritt beim Hohlraumverschdumen ein
Uberdruck auf /8/, der hier konstant fiir alle Variationen mit 0.3 bar angesetzt wird.

Je nach Ausfiihrung kann durch das Material des Gehduses ein mehr oder weniger grof3er
diffusiver Austausch stattfinden. Daher werden im folgenden zwei Varianten gerechnet. In der
ersten Variante wird von absolut diffusionsdichten Wénden ausgegangen, so dal3 ein Stoffaus-
tausch mit der Luft einzig durch die Entliiftungsoffnungen erfolgen kann. Bei der zweiten
Variante wird von einer reduzierten Diffusionsdichtigkeit der Deckschichten und des

Verbundes von Schaumstoff und Deckschicht ausgegangen.

Die Gefriertruhe wird vereinfacht durch einen Quader mit sechs ebenen Dammflachen
konstanter Dicke nachgebildet. Als Randbedingung fiir den Stofftransport wird an der Stelle,
wo die Entiiftungsoéffnungen sind, eine diffusionsoffene Randfliche angesetzt. Dies gilt fiir
alle Seitenwénde und den Deckel. Die Bodenplatte wird aufgrund der groen Entfernung zu
den Entliftungsoffnungen als diffusionsdicht betrachtet. Das Oberflichenmaterial wird
aufgrund der wesentlich groBBeren Warmeleitfahigkeit bei der Betrachtung des Wérmetrans-

ports nicht beriicksichtigt.

Die Temperaturrandbedingungen entstammen im Grundsatz der EN 153. Dort wird fiir die
Bestimmung des Energieverbrauchs eine Innentemperatur von -18°C und eine AuBlentempera-
tur von +25°C vorgeschrieben. Ausgehend davon wird flir die &dullere Seitenwand der
Wirmeddmmung eine um 1 K erhdhte Temperatur angenommen. Da in modernen Gefriertru-
hen die Kondensationswiarme der Kéltemaschine iiber gleichméBig verteilte Rohrschlangen

unter der Aullenwand des Seitengehduses abgegeben wird, mull die Temperatur der Seiten-
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wand grofler sein als die Umgebungstemperatur. Bei einem Wéarmeiibergangskoeftizienten
von 7 W/m? K /110/ ergibt sich damit eine Temperaturerh6hung von ca. 1 K. Durch den
Wirmeiibergang dndert sich auch an den anderen Oberfldchen die Temperaturrandbedingung

um ca. 1 K, hier jedoch in Richtung kleinerer Temperaturdifferenzen.

Tabelle 8.6: Parametersatz der simulierten Gefriertruhe. Vorlage: Bosch GTS 3303

"economic super", Energieeffizienzklasse A, Energieverbrauch 259 kWh/a /111/.

Parameter Gefriertruhe Wert
Hohe (ohne Fiil3e) 84 cm
Breite 156 cm
Tiefe 61 cm
Wanddicke PUR-Schaumstoff 9.5 cm
Umgebungstemperatur 25°C
AulBentemperatur Isolierung Deckel, Boden +24°C
AuBentemperatur Isolierung Seitenwand +26°C
Innentemperatur -18°C
Innentemperatur Isolierung -17°C
Wirmeiibergangskoeffizient innen und auflen 7 W/m?K
Leistungsfaktor der Kélteanlage 1. 1.15
Nutzungsdauer 20a
Uberdruck in der Form beim Ausschiumen 0.3 bar

8.3.2.2  Gefriertruhe mit diffusionsdichten Deckschichten

Setzt man voraus, daf} die Verkleidung der Warmeddmmung bis auf die Entliiftungséffnungen
absolut diffusionsdicht ist, ergibt sich insbesondere auch aufgrund der niedrigen Temperatu-
ren und der daraus resultierenden kleinen Diffusionskoeffizienten eine sehr gute Alterungsbe-
stindigkeit gegen diffusives Eindringen von Luftkomponenten. Bei den durchgefiihrten
Parametervariationen lag die integrale flichen- und iiber 20 a zeitgemittelte Warmeleitfahig-
keit A% - verglichen mit dem Startwert - im Mittel um nur 0.3 mW/m K iiber dem Anfangs-
wert kurz nach der Herstellung.

Hierbei wurde bei den einzelnen Varianten nicht mit derselben Schaumstoffdichte gerechnet,
sondern im Sinne niedriger Rohstoffkosten iiber Gl. 7.4 die minimal zuldssige Dichte
ermittelt. Da eine Verdnderung der Schaumstoffdichte sich auf die GroBie der effektiven
Diffusionskoeffizenten auswirkt, werden auch die Zellinnendruckwerte und damit wiederum
der Wert fiir die minimale Dichte beeinflult. Somit mufl das Minimum iterativ ermittelt
werden. Es ergibt sich eine Dichteverteilung analog Bild 7.26, wobei die Absolutwerte
aufgrund der Uberfiillung (0.3 bar Uberdruck) und der nur eindimensionalen Diffusionswerte

geringfiigig niedriger sind.
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Aus den Dichtewerten und den Abmessungen der Gefriertruhe lassen sich die Kosten fiir das
Polymer ermitteln. Fiigt man die Kosten fiir das jeweilige Treibmittel hinzu, so erhidlt man die
Rohstoffkosten fiir den PUR-Schaumstoft (Bild 8.1). Der Verlauf ist gleichartig wie der der
minimalen Dichte. Dies liegt hauptsdchlich an den im Vergleich zu den Polymerkosten
niedrigen Treibmittelkosten.
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Bild 8.1: Rohstoffkosten des PUR-Schaumstoffs in der Gefriertruhe fiir verschiedene

Treibmittelsysteme.

So liegen beispielsweise die Gesamtkosten fiir das Treibmittel bei reinem cyclo-Pentan - dem
teuersten Treibmittel - bei ca. 3.50 € im Vergleich zu ca 47 € fiir die Polymerrohstoffe
Polyolmischung und Isocyanat. In der rechten Ecke treten zusitzlich die hochsten Dichtewer-
te auf, da reines cyclo-Pentan als Treibmittel den kleinsten Sattigungsdampfdruck und bei der
vorgegebenen Geometrie auch den kleinsten Minimaldruck aller Varianten hat.

Betrachtet man den {iber 20 Jahre gemittelten Energieverbrauch, so ergibt sich ein anderes
Bild (Bild 8.2). Aufgrund der bis auf die Entliiftungsoffnungen diffusionsdichten Konstrukti-
on dringen die Luftkomponenten nur langsam in den Schaumstoff ein, und die Dammwirkung
des cyclo-Pentan-Schaumstoffs verschlechtert sich nur geringfiigig. Der Vorteil gegeniiber
reinem iso-Pentan liegt bei ca. 15 % - gemittelt {iber den Zeitraum von 20 Jahren oder bei ca.
4 €/a. Demgegeniiber stehen die um in etwa denselben Betrag hoheren Kosten fiir die
Rohstoffe, so daB3 sich schon nach einem Jahr ein break even fiir das cyclo-Pentan ergibt.
Zwar liegt das Minimum der Rohstoftkosten nicht bei reinem iso-Pentan, sondern bei einer
Mischung aus ca. 40% iso-Pentan und ca. 60% CO,. Jedoch ist auch hier der break even nach
weniger als zwei Jahren erreicht. In Bild 8.3 ist die Summe aus Rohstoftkosten und Energie-
kosten tiber einen Zeitraum von 20 Jahren zusammengefalit. Der Verlauf der Kosten ist
gleichartig wie der Verlauf des Energieverbrauchs in Bild 8.2. Dies veranschaulicht nochmals

die Dominanz der Energiekosten gegeniiber den Rohstoffkosten.
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Bild 8.2: Mittlerer Energieverbrauch der Gefriertruhe fiir verschiedene Treibmittelsysteme
bei einer Lebensdauer von 20 a
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Bild 8.3: Summe aus Rohstoftkosten und Energiekosten der Gefriertruhe fiir verschiedene
Treibmittelsysteme iiber die Lebensdauer von 20 a. Diffusionsdichte Verkleidung.

8.3.2.3  Gefriertruhe mit eingeschrinkt diffusionsdichten Deckschichten

Wenn die Verkleidung der Gefriertruhe aus einem Polymerwerkstoff besteht, ist keine
absolute Diffusionsdichtigkeit mehr gegeben. Mit Sicherheit bietet das massive Polymer
einen vielfach besseren Schutz gegen das Eindringen der Luftkomponenten als der Schaum-
stoff. Zwischen den Deckschichten befindet sich jedoch nur eine im Vergleich zu den

Bauteilabmessungen kleine Schaumstoffschicht. Die Diffusionswege im Schaumstoff sind
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somit klein und damit ist eine diffusionsbedingte Verschlechterung der Wiarmeddmmung
anzunehmen. Zur Abschitzung dieses Risikos wurde beidseitig eine 1 mm dicke Randschicht
aus dem massiven Polymer des Schaumstoffes angenommen. Der Diffusionskoeffizient des
massiven Polmers 148t sich damit einfach aus dem Geometriefaktor Fr (siche Kapitel 3) des
effektiven Diffusionskoeffizienten ermitteln. Moderne Kiihimdbelverkleidungen sind zwar in
der Regel aus anderen Werkstoffen wie ABS oder PS, jedoch sollte die Verwendung der

Stofftransportkoeffizienten von PUR zumindest Tendenzen aufzeigen konnen.
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Bild 8.4: Summe aus Rohstoffkosten und Energiekosten der Gefriertruhe fiir verschiedene
Treibmittelsysteme tiber die Lebensdauer von 20 a. Eingeschréinkt diffusionsdich-

te Verkleidung

Bild 8.4 zeigt die Gesamtkosten der Gefriertruhe bei einer Nutzungsdauer von 20 a unter
diesen Randbedingungen. Der Verlauf entspricht in etwa dem der integralen Warmeleitfahig-
keit A}* in Bild 7.17 und Bild 7.18. Offensichtlich ist die Imm dicke Deckschicht nicht in
der Lage, den Alterungsprozel3 ausreichend zu verzégern. Bei Nutzungsdauern gréfer 15
Jahre ist die iso-Pentan Variante im Mittel giinstiger. Der Unterschied in den Gesamtkosten
ist jedoch marginal und betrigt bei einer Nutzungsdauer von 20 Jahren ca. 15 € d.h. weniger
als 1 € pro Jahr. In jedem Fall hétte man die ca. 5 € , welche das cyclo-Pentan System teuerer
kommt, besser in eine gute Deckschicht investiert, die den Alterungsprozel3 wirkungsvoll

verzogert.

8.3.2.4 Kiihlschrank

Der Kiihlschrank dhnelt der Gefriertruhe in den Randbedingungen der Simulationsrechnung.
Aufgrund der héheren Anwendungstemperaturen ist mit einem geringeren Einfluf3 der
Kondensation, dafiir aber mit einer schnelleren Alterung zu rechnen. Letzteres wird zudem

noch durch die kleineren Isolierwanddicken bei Kiihlschrinken begiinstigt.
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Tabelle 8.7: Parametersatz des simulierten Kiihlschranks. Vorlage: Liebherr Tischkiihl-
schrank KTe 1840, Energieeffizienzkl. A, Energieverbrauch 153 kWh/a /112/

Parameter Kiihlschrank Wert
Hohe (ohne Fiil3e) 84 cm
Breite 60 cm
Tiefe 61 cm
Wanddicke PUR-Schaumstoff 3.8cm
Umgebungstemperatur 25°C
AulBentemperatur Isolierung Deckel, Boden, Tiir, |+24°C
Seitenwinde

AulBentemperatur Isolierung Riickwand +27°C
Innentemperatur 8°C
Innentemperatur Isolierung 9°C
Warmeiibergangskoeffizient innen und auflen 7 W/m?K
Leistungsfaktor der Kélteanlage ne 1.15
Nutzungsdauer 20 a
Uberdruck in der Form beim Ausschiumen 0.3 bar

Kiihlschrinke werden ebenso wie Gefriertruhen im Hohlraumverschdumungsverfahren
hergestellt, und auch die Werkstoffe fiir die Verkleidung sind vergleichbar. Daher werden
nahezu dieselben Randbedingungen fiir den Stofftransport angesetzt und wieder zwei
Varianten gerechnet - eine mit absolut dichten Deckschichten und eine mit bedingt durchlés-
sigen. Der Kiihlschrank wird ebenfalls vereinfacht durch einen Quader mit sechs ebenen
Dammflachen konstanter Dicke nachgebildet. Die Temperatur-Randbedingungen entstammen
wieder der EN 153. Dariiber hinaus wird an der Riickwand aufgrund der Ndhe zum

Kondensator eine um 3°C erhdhte Randtemperatur angesetzt /113/.

8.3.2.5 Kiihlschrank mit diffusionsdichten Deckschichten

Das Bild der Rohstoftkostenverteilung ist beim Kiihlschrank dhnlich wie bei der Kiihltruhe.
Aufgrund des geringeren Rohstoffeinsatzes sind die Kosten grundsitzlich niedriger. Das
Minimum liegt dabei wegen der hoheren mittleren Temperatur ndher bei iso-Pentan (Bild
8.5). Aus demselben Grund und wegen der kiirzeren Diffusionswege ist der Anstieg der
Rohstoftkosten, wenn man sich in Richtung cyclo-Pentan in der rechten Ecke bewegt, grof3er.
Der Unterschied zwischen Minimum und Maximum betrdgt bei der Kiihltruhe ca. 65%,
wihrend er beim Kiihlschrank bei iiber 100% liegt. Der alterungsbedingte Anstieg von K’?q
ist etwas groBer als bei der Kiihltruhe, aber immer noch in derselben Grofenordnung. Dies

fiihrt auch beim Kiihlschrank dazu, daB die Gesamtkosten durch den Energieverbrauch

" einziger Unterschied in den Randbedingungen: Deckel und Boden werden als diffusionsdicht angenommen.
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wéhrend der Nutzungsphase malBgeblich beeinfluit werden (Bild 8.6) und daB cyclo-Pentan
das giinstigste Treibmittel darstellt.
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Bild 8.5: Rohstoffkosten fiir den PUR-Schaumstoff im Kithlschrank fiir verschiedene
Treibmittelsysteme. Diffusionsdichte Deckschichten.
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Bild 8.6: Mittlerer Energieverbrauch des Kiihlschranks fiir verschiedene Treibmittelsysteme

bei einer Lebensdauer von 20 a. Diffusionsdichte Deckschichten.

Der Vorteil in den Gesamtkosten iiber 20 Jahre von cyclo-Pentan gegeniiber iso-Pentan liegt
bei ca. 16% - gemittelt iiber den Zeitraum von 20 Jahren oder bei ca. 2.6 €/a und ist damit in

seiner Relation zu den Gesamtkosten vergleichbar mit dem der Kiihltruhe.
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8.3.2.6 Eingeschrinkt diffusionsdichte Deckschichten

Auch beim Kiihlschrank wurde eine 1 mm dicke Deckschicht aus massivem Polymer als
eingeschriankte Diffusionssperre angesetzt. Aufgrund der im Vergleich zur Kiihltruhe
grofleren Temperaturen und der kleineren Wanddicke wird das diffusionsbedingte Eindringen
der Luftkomponenten noch weiter begiinstigt. Demgegeniiber steht die geringere Kondensati-
on des Treibmittels bei den hoheren Temperaturen. Bei der hier betrachteten Lebensdauer von
20 Jahren kompensieren sich beide Effekte in etwa, so da3 auch hier nur ein kleiner Unter-
schied zwischen mit cyclo- und mit iso-Pentan getriebenen Schaumsystemen auftritt. Insge-
samt hat der cyclo-Pentan getriebene Schaumstoff einen Kostennachteil von in Summe ca.
10 € (Bild 8.7). Bemerkenswert an diesem Schaubild ist der zweimalige Knick in den
Hohenlinien. Die erste Richtungsénderung bei grofleren CO,-Gehalten ist durch die Konden-
sation begriindet, die zweite durch die Vorgabe einer minimalen Schaumstoffdichte von 30
kg/m?. Aufgrund der kurzen Diffusionswege bildet sich kein so groBler Unterdruck im
Schaumstoff aus wie bei diffusiondichten Deckschichten. Daher sind prinzipiell Schaumstoft-
dichten weit unter 30 kg/m? mdoglich, was sich jedoch aufgrund der dann zu geringen mecha-

nischen Festigkeit verbietet.
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Bild 8.7: Summe aus Rohstoff- und Energiekosten des Kiihlschranks fiir verschiedene
Treibmittelsysteme tliber die Lebensdauer von 20 a. Eingeschrénkt diffusionsdich-

te Verkleidung

Die Begrenzung der Schaumstoffdichte begiinstigt Schaumsysteme, welche eine niedrige
Wiarmeleitfahigkeit haben und kondensationsbedingt ohnehin eine groBBere Schaumstoffdichte

benotigen. Damit 148t sich der zweite Knick in Richtung cyclo-Pentan erklaren.

8.3.2.7 Sandwichkonstruktionen fiir Kiihimobel
Als Konsequenz aus den Simulationsrechnungen fiir die Kithimobel ergibt sich unter ande-

rem, daB3 bei niedrigen Temperaturen und hohem Luftgehalt im Schaumstoff iso-Pentan
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gegeniiber cyclo-Pentan zu bevorzugen ist. Die Sandwichkonstruktion bietet nun die Mdog-
lichkeit, diese Erkenntnis in eine technische Verbesserung umzuwandeln. Durch gezielte
Anordnung (beispielsweise) eines cyclo-Pentan- und eines iso-Pentan getriebenen Schaum-
stoffes sollte es moglich sein, die Warmedammwirkung gegeniiber beiden mit dem Reingas
getriebenen Schaumstoffen weiter zu verbessern (Bild 8.8). In diesem Beispiel wird der iso-
Pentan-Schaumstoff auf der kalten Seite (Variante 1) oder in der Nédhe des diffusionsoffenen
Endes (Variante 2) plaziert. Variante 1 ist dabei fiir hochgradig diffusionsdichte, metallische
Deckschichten und Variante 2 fiir eingeschrinkt dichte Deckschichten aus Kunststoffen
gedacht. Fiir die in Bild 8.8 dargestellten Sandwichkonstruktionen ergeben sich nun zwei
Fragestellungen:

1. Wie ist die optimale Treibmittelzusammensetzung der beiden Schaumsysteme ?

2. Wie ist die optimale geometrische Anordnung der beiden Schaumsysteme ?
Frage 1 146t sich anhand der bisherigen Simulationsrechnungen abschitzen, in denen das
Optimum immer bei einem der beiden organischen Treibmittel lag. Daher kann man davon
ausgehen, daB beide Schaumsysteme einen optimalen CO,-Gehalt von 0% aufweisen. Uber
Simulationsrechnungen mit verschiedenen Dicken der iso-Pentan und der cyclo-Pentan-

Dammung 148t sich fiir beide Varianten die optimale Aufteilung ermitteln (Tabelle 8.8).

///////// dif fusionsoffenes Emd@\\\\\\\

Deckschicht Deckschich®
kaolte Seite worme Seite

iso—Pentan

cyclo—
Pentan

Variante 1 Variante 2

Bild 8.8: Querschnitte moglicher Sandwichkonstruktionen aus mehreren Lagen PUR-

Schaumstoff mit unterschiedlichem Treibmittel

Danach lassen sich in den meisten Anwendungsbeispielen durch Sandwichkonstruktionen die
Gesamtkosten senken. Einzig bei der Gefriertruhe mit eingeschrénkt diffusionsdichten
Deckschichten liegt das Optimum bei reinem iso-Pentan. Insgesamt ist das Einsparpotential
jedoch sehr klein und diirfte den Zusatzaufwand fiir die Sandwichkonstruktion kaum rechtfer-
tigen.
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Tabelle 8.8: Ergebnisse des Vergleichs von Sandwichkonstruktionen mit homogenen
Wirmedammungen. Dargestellt ist die Summe aus Rohstoftkosten und Ener-
giekosten iiber 20 Jahre fiir Warmeddmmungen aus reinem iso- und cyclo-
Pentan-Schaumstoff sowie aus der Sandwichkonstruktion nach Variante 1 oder

2 mit den jeweils niedrigsten Gesamtkosten.

Anwendung 100% 100% Kosten Anteil iso
iso-Pentan |cyclo-Pent. | Optimum |Optimum

Gefriertruhe 616.00 € 537.90€ |536.30 € 7%

diffusionsdichte Deckschichten (Var. 1)

Gefriertruhe 712,60 € 738.00 € |712,60 € 100%

eingeschr. diffusionsd. Deckschichten (Var. 2)

Kiihlschrank 326.30 € 374.00 € [325.80€ 5%

diffusionsdichte Deckschichten (Var. 1)

Kiihlschrank 453.20 € 44330 € |440.70 € 89%

eingeschr. diffusionsd. Deckschichten (Var. 2)

8.3.3 Steildach

Die Randbedingungen bei der Simulation des Steildaches unterscheiden sich mafigeblich von
denen der Kiihlmobel, da hier die AuBentemperatur nicht konstant ist. Bei konstanter
Innentemperatur schwankt die Aufentemperatur jahreszeitbedingt, wobei nur in den kalten
Monaten geheizt werden mu3 und somit Kosten auftreten. Zur Beriicksichtigung dieser
Faktoren wurden die monatlichen, iiber fiinf Jahre gemittelten Gradtagszahlen des Wetteram-
tes Frankfurt verwendet. Die Gradtagszahlen wurden auf den fiir Vergleiche iiblichen Wert
von 3500 normiert und fiir die Simulation auf eine mittlere Monatslinge von 30.42 Tagen
korrigiert (siche Anhang). Die Energiekosten pro Quadratmeter Warmeddimmung ergeben

sich damit abweichend von Gl. (8.13) aus der Formel:

.k
K, =q* < (8.15)
My
mit
_ N 12
TA A kW h
4} =0.0024n, > GTZ Kk}, i [WA] (8.16)

Monati=1
Hierbei ist np ein fiir Steilddcher iiblicher Reduktionsfaktor /114/ und GTZi die fir den
Monat giiltige Gradtagszahl. k’zi (t) ist der tiber die Flache der Dammplatte und {iber einen
Monat gemittelte aktuelle Warmedurchgangskoeffizient:

o L As L (8.17)
’ ai Af(t) a‘a

Als Temperatur fiir die Berechnung von A", wird der Sjihrige Mittelwert der durchschnittli-
chen Monatstemperatur des Wetteramtes Frankfurt verwendet. Die Simulationsrechnungen

erfolgen somit im Monatsraster.
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Tabelle 8.9: Parametersatz der simulierten Steildachwirmedammung

Parameter Steildachdimmung Wert
Plattenldnge 240 cm
Plattenbreite 100 cm
Wanddicke (Standardschaumstoff mit Dichte 35|10.5 cm
kg/m?)

Innentemperatur 20°C
AuBlentemperatur monatl. mittl. AuBBentemperatur
Wiarmeiibergangskoeffizient innen und auflen 7 W/m*K
Wirkungsgrad der Heizung nj 0.9
Reduktionsfaktor fiir Steildach np 0.8
Nutzungsdauer 20 a
Uberdruck beim Schiumen 0 bar

Als Simulationsobjekt wird eine handelsiibliche aluminiumkaschierte Ddmmplatte mit den
Abmessungen 2.4 - 1.0 m verwendet /115/. Die diffusionsbedingte Alterung erfolgt damit
zweidimensional {iber die vier Schnittkanten der Platte, wihrend die groen Flichen aufgrund
der Aluminiumfolie (typische Dicke 50 um) als diffusionsdicht betrachtet werden. Die

Simulationsdaten sind nochmals in Tabelle 8.9 zusammengefal3t.

In einem ersten Schritt wird analog zu den Kiihlmdbeln die minimale Schaumstoffdichte
ermittelt. Es ergibt sich der aus Bild 7.26 bekannte Dichteverlauf, wobei aufgrund der
geringeren Uberfiillung und dem aus der zweidimensionalen Diffusion resultierenden
groBeren Unterdruck in den Ecken die Absolutwerte grofler werden.

Im Unterschied zu den Kiihlmdbeln liegen bei Dachisolierungen keine geometrischen
Vorgaben, wie z.B. Aulenabmessungen vor. Es macht daher keinen Sinn, mit fester Isolierdi-
cke zu rechnen. Vielmehr bietet es sich an, bei bekannter minimaler Dichte einen konstanten
Materialeinsatz vorzugeben. Alternativ kann man als Ausgangspunkt konstante Rohstoffkos-
ten ansetzen, d.h. man sucht bei vorgegebenem Invest fiir die Warmeddmmung nach den
geringsten laufenden Heizkosten.

Da bei Dachisolierungen erhdhte Anforderungen an den Flammschutz existieren, werden bei
der kostenorientierten Sichtweise wassergetriebene Schaumsysteme gegeniiber pentangetrie-
benen geringfligig bevorzugt. Bild 8.9 zeigt die Gesamtkosten (Rohstoffkosten + Energiekos-
ten tiber 20 a) fiir konstante Rohstoftkosten. Bezugspunkt ist der Standardschaumstoff (Dichte
35 kg/m®) mit der handelsiiblichen Ddmmschichtdicke von 105 mm. Die Da@mmschichtdicke
der anderen Treibmittelvarianten wird so angepafit, dafl die Rohstoftkosten gleich bleiben.

Im Gegensatz zu den Kiihimdbeln ist cyclo-Pentan nun nicht mehr das optimale Treibmittel.
Vielmehr werden die Gesamtkosten mallgeblich durch die Rohstoffkosten beeinflult und

Treibmittelsysteme, welche eine niedrige Schaumstoffdichte ermdglichen, sind giinstiger.
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Dies hat mehrere Ursachen:

e die Kosten fiir die Bereitstellung der Heizenergie (Ol, Gas) sind kleiner als die fiir
elektrische Energie.

e in den warmen Jahreszeiten treten kaum Heizkosten auf, so dafl die Nutzungsphase
bezogen auf die Lebensdauer kleiner wird.

e die Rohstoffkosten sind gréBer, da Flammschutzmittel benétigt wird und unterdruckbe-
dingt groBere Dichten erforderlich werden.

e Es bestehen keine Restriktionen bei der Dammschichtdicke, daher werden im Sinne
niedriger Energiekosten grundsitzlich solange groflere Dicken — und damit pro Quadrat-
meter ein groBBerer Rohstoffeinsatz - bevorzugt, wie die dadurch erzielbare Energieerspar-
nis dies gegeniiber dem Anschaffungspreis rechtfertigt.

Vergleicht man die Steildachddmmung mit der Kiihltruhe, so treten selbst bei gleicher

Démmschichtdicke um etwa den Faktor 10 kleinere flichenbezogene Energiekosten auf.

Dies verstérkt den Einflu8 der Rohstoffkosten. Der Verlauf der Kosten in Bild 8.9 unterschei-

det sich daher auch nur geringfiigig von der Simulation mit konstantem Materialeinsatz oder

fester Dammschichtdicke. Das Minimum ist nidher bei iso-Pentan, und bei konstanter DAmm-

schichtdicke werden die Unterschiede innerhalb des Diagramms kleiner.

/K 0z
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0.0 <16.0M17.75 M
16.00g18.00 g
16.2518.25 |
16.50 g 18.50 I
16.75 18.75
17.00.19.00 g
17.25p19.25 @
17.505>19.5

0.8
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1.0

0.0 0.2 0.4 X1: cyclo-Pentan 08 1.0

Bild 8.9: Summe aus Rohstoftkosten und Energiekosten der Steildachisolierung iiber 20 a
fiir verschiedene Treibmittelsysteme. Konstante Rohstoftkosten, (Referenz: Stan-
dardschaumstoff mit 35kg/m? Dichte bei 105 mm Dammschichtdicke)

Der Ansatz konstanter Rohstoffkosten und damit gréBerer Ddmmschichtdicken bei niedrige-
ren Schaumstoffdichten hat aufgrund des in Kapitel 7 bereits angesprochenen Vorrangs der
Dammschichtdickenerhohung gegeniiber anderen Optimierungsmoglichkeiten zwangslaufig

einen gleichartigen Verlauf von Rohstoffkosten und Energieverbrauch zur Folge.
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Der Verlauf des Energieverbrauchs bei der Steildachdimmung ist somit ganz anders als bei
den Kiihlmdbeln (Bild 8.2). Aus Bild 8.10 wird nochmals ersichtlich, dal die hinsichtlich
Polymer- und Treibmittelkosten optimale Treibmittelzusammensetzung gleichzeitig auch den
niedrigsten Energieverbrauch hat und das Optimum daher auch bei ldngeren Nutzungsphasen,

wie sie bei Steilddchern durchaus vorkommen, stabil bleibt.

0.0 <115 13.250
11.50 i 13.50
11.75 0 13.750
12.00 jJ 14.00
12.25 14.251
12,50 14.50 M
12.75 0 14.750
13.00 [ >15.00

X2

/K 02

X3 X1

0.4

.o"‘-'ﬁ

@

Qy
[kWh/m?a]

1.0

0.0 0.2 0.4 X1: cyclo-Pentan 0.8 1.0

Bild 8.10: Mittlerer jahrlicher Warmeverlust der Steildachisolierung iiber 20 a fiir verschie-

dene Treibmittelsysteme. Konstante Rohstoffkosten.

8.3.4 Zusammenfassung

Fiir die drei Anwendungsfalle Kiihlschrank, Kiihltruhe und Steildach wurde eine abschlieen-
de Optimierung auf Kostenbasis durchgefiihrt. Hierbei wurden die Rohstoffkosten den
Einsparungen wihrend der Nutzungsphase gegeniibergestellt. Dabei wurden die iiber die
Modellbildung hergeleiteten Koppelungen von Wérmeleitung und mechanischer Verformung

mit dem diffusiven Stofftransport im Schaumstoff berticksichtigt.

Bei Kiithlmdbeln mit ausreichendem Schutz gegen das Eindringen von Luft erwies sich cyclo-
Pentan als die giinstigste Treibmittelvariante. Dies ist durch den begrenzten Platz fiir die
Wiérmeddmmung, den Dauerbetrieb der Anwendung und die vergleichsweise teuere Energie-
form elektrischer Strom begriindet. Dadurch tiberwiegen die Energiekosten in der Nutzungs-
phase gegeniiber den Rohstoftkosten, und teuere, hocheffektive Warmeddmmungen werden
bevorzugt. Wenn jedoch kein ausreichender Schutz gegen das Eindringen der Luftkomponen-
ten vorhanden ist, verliert das cyclo-Pentan getriebene Schaumsystem mit zunehmendem
Alter an Dammwirkung und Rohstoffsysteme mit iso-Pentan, welche zudem im Anschaf-
fungspreis billiger sind, sind im langjdahrigen Mittel giinstiger. Durch die Simulationsrech-

nungen lief sich belegen, daB3 beim Einsatz von Polymerwerkstoffen als Deckschicht dieses
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Risiko durchaus vorhanden ist. Die Verwendung nicht absolut diffusionsdichter Deckschich-
ten sollte daher unbedingt durch Messungen der Permeabilitdt der Deckschichten oder der
Alterungsbestdandigkeit des gesamten Ddmmsystems abgesichert werden. Sandwichkonstruk-
tionen aus Schaumstoffen mit unterschiedlichen Treibmitteln, welche den Temperaturgradien-
ten oder die Diffusionsrichtung der Luft beriicksichtigen, konnen den diffusionsbedingten
Alterungsprozel nur geringfiigig mildern. Sie bieten daher keine sinnvolle Alternative
gegeniiber einem guten Diffusionsschutz, wie er beispielsweise durch metallische Deck-

schichten moglich ist.

Beim Steildach existieren keine geometrischen Einschrankungen flir die Dammschichtdicke.
Setzt man konstante Rohstoffkosten an, so ermdglichen Treibmittelkombinationen aus einer
Mischung von iso-Pentan und CO,, welche eine geringere Schaumstoffdichte bendtigen, eine
grofBere Ddmmschichtdicke als cyclo-Pentan getriebene Schaumstoffe. Die dadurch erzielba-
ren Verbesserungen der Dammwirkung {iberwiegen den Vorteil der niedrigen Wérmeleitfa-
higkeit von cyclo-Pentan. Hinzu kommt, dal3 die Energieform billiger ist als bei Kithim6beln
und die Warmeddmmung nicht die ganze Zeit bendtigt wird. Daher dominieren bei Warme-
didmmungen im Hochbau die Rohstoffkosten die Zusammensetzung des optimalen Treibmit-

tels - auch bei Nutzungsphasen weit iiber 20 Jahre.

8.4 Schluflfolgerungen

Betrachtet man die Parametervariationen in den Kapiteln 7 und 8, so lassen sich folgende
Optimierungsrichtlinien fiir ein gutes Warmeddmmvermogen von PUR-Hartschaum definie-

ren:

1. Die anteilsméBige Verteilung der Polymermasse sollte so beeinfluit werden, dal mog-
lichst viel Polymermasse in den Fenstern liegt. Dadurch wird die Wérmeleitfahigkeit zwar

tendenziell erhoht, die Alterungsbestdndigkeit verbessert sich jedoch maBigeblich.

2. Eine Optimierung der Schaumstoffdichte macht nur Sinn, wenn geometrische Vorgaben
fiir die Wanddicke existieren und die Gesamtkosten von der Nutzungsphase dominiert
werden. Selbst dann ist die Verbesserung der Ddmmwirkung vergleichsweise gering. In
den meisten Féllen ist immer die Dichte zu minimieren und die dadurch erzielbare Einspa-

rung in eine Ddmmschichtdickenerh6hung oder bessere Deckschichten zu investieren.

3. Der Zelldurchmesser ist grundsétzlich zu minimieren. Von allen Verbesserungen an der

Zellstruktur ist die Verkleinerung des Zelldurchmessers am wirkungsvollsten.

4. Bei Anwendungstemperaturen oberhalb des Taupunktes kann die Ddmmwirkung und
Alterungsbestindigkeit durch Uberfiillen (d.h. Uberdruck beim Aushirten) mit dem orga-

nischen Treibmittel verbessert werden.

5. Cyclo-Pentan mit mdglichst niedrigem CO,-Anteil als Treibmittel bietet im Sinne guter

Wirmeddmmwirkung pro cm Wanddicke die beste Alternative, wenn ein ausreichender
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Diffusionsschutz gewihrleistet ist (mittlerer Diffusionsweg > 20 cm). Die vergleichsweise
hohen Rohstoffkosten sind jedoch nur gerechtfertigt, wenn geometrische Vorgaben fiir die

Wanddicke existieren und die Gesamtkosten von der Nutzungsphase dominiert werden.

Wenn die Diammschichtdicke variiert werden kann oder diffusionsoffene Geometrien
vorliegen, sind die beiden anderen Pentan-Isomere die bessere Wahl, wobei aufgrund des
Unterschiedes in Dampfdruck und Warmeleitfahigkeit n-Pentan bei hoheren Anwen-
dungstemperaturen und iso-Pentan bei niedrigeren Anwendungstemperaturen geringe
Vorteile hat. Der optimale CO, Gehalt ergibt sich aus der Anwendungstemperatur und den

Anforderungen an den Flammschutz und liegt bei ca. 30-60%.

Obwohl Wiarmeleitfahigkeit und Taupunkt bei niedrigen Temperaturen vielversprechend
sind, haben Treibmittelmischungen aus Pentanisomeren praktisch keine Vorteile gegen-
iiber den Reingasen. Es existiert nur ein kleiner Parameterraum mit eng umgrenzten geo-
metrischen und zeitlichen Randbedingungen, in dem ein bindres Gemisch aus Pentaniso-
meren im Treibmittel Vorteile bietet. Diese Mischungen kommen daher allenfalls fiir
Sonderfille in Betracht.

Dieselbe Grundaussage 1aBt sich auch fiir Sandwichkonstruktionen aus verschiedenen
Schaumsystemen treffen. Zwar ist der Parameterraum fiir eine optimierte Sandwichkon-
struktion grofer als bei den Treibmittelmischungen, die Ersparnis ist jedoch nur sehr klein

und rechtfertigt aktuell nicht den zusitzlichen Aufwand fiir die Herstellung.

Grundsitzlich ist in allen Anwendungsbereichen - auch bei niedrigen Temperaturen - auf
bestmdglichen Schutz gegen das Eindringen der Luftkomponenten zu achten. Die damit
mogliche langfristige Energieeinsparung rechtfertigt auch groflere Aufwendungen bei der

Herstellung.

Abgesehen von den Optimierungsrichtlinien fiir die Schaumstoffe 146t sich auch ein Potential

zur Verbesserung normativer und gesetzlicher Rahmenbedingungen erkennen:

10. Bei Kiihlmébeln sind die geltenden Normen nicht ausfiihrlich genug, da nicht der {iber die

11

Lebensdauer gemittelte Energieverbrauch sondern nur derjenige kurz nach der Herstellung
bewertet wird. Damit wird nicht nur dem Kaufer eine unsichere Kostenrechnung fiir die
Amortisation seines neuen Kiihlmdbels aufgemacht, auch die Hersteller sind Rahmenbe-
dingungen unterworfen, welche dem Kundeninteresse und dem nachhaltigen Umgang mit

Energie entgegenwirken konnen.

. Bei Dachisolierungen gibt es derzeit noch keine genaue fiir den Verbraucher zugingliche

Angabe des Energieverbrauchs, wie sie bereits fiir Kithimdbel erhiltlich ist. Die aktuell
vorgeschriebene FEinteilung in Warmeleitfahigkeitsgruppen mit einem Raster von
5SmW/mK ist eher kontraproduktiv, da kleinere Optimierungen innerhalb des Rasters
untergehen oder - wenn man den Sprung in die nichstbessere Gruppe erreicht — iiberbe-

wertet werden.
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9 Zusammenfassung und Ausblick

Mit der umweltbedingten Substitution von FCKW 11 als Treibmittel haben sich die Eigen-
schaften von PUR-Hartschaum und dabei insbesondere dessen gute Wéarmedimmung bei
vergleichsweise niedrigen Rohstoffkosten verschlechtert. FCKW 11 besitzt eine sehr niedrige
Gaswirmeleitfdhigkeit und bewirkt neben gutem Flammschutz eine hohe Bestidndigkeit gegen
diffusive Alterungsprozesse und kondensationsbedingten Unterdruck im Schaumstoff. Bei
Verwendung des gegeniiber halogenhaltigen Ersatzstoffen umweltfreundlicheren Pentan als
Treibmittel kann dieses Eigenschaftsprofil derzeit nicht erreicht werden. Deshalb strengt man
sich an, dieses Defizit durch Verbesserungen der Schaumstoffeigenschaften auszugleichen.

Diese Arbeit tragt dazu bei, indem die langzeitige Warmeddmmwirkung - bei Beriicksichti-
gung der Schaumstoffeigenschaften und damit der Rohstoffrezeptur - vorhergesagt und unter
technischen und monetiren Gesichtspunkten bewertet wird. Damit lassen sich Optimierungs-
richtlinien fiir die Weiterentwicklung der Dammstoffe formulieren und das Potential, welches
in daraus resultierenden Verbesserungen liegt, abschétzen.

Als Grundlage der Untersuchungen wird eine austiihrliche Modellbildung zu den die Prob-
lemstellung betreffenden Vorgédngen in geschlossenzelligen Schaumstoffen durchgefiihrt.
Uber verschiedene Strukturmodelle kann auf der Basis von Literaturdaten ein Zusammenhang
zwischen den Strukturkomponenten des Zellgeriists und den Mechanismen des Wérme- und
Stofftransports sowie der mechanischen Verformung hergestellt werden.

Der Wirmetransport wird dabei aufgeteilt in Wiarmeleitung durch die Polymermatrix,
Wirmeleitung durch das Zellgas und Warmetransport durch Strahlung. Im Hinblick auf die
Verwendung von Pentan als Treibmittel wird ein Ergdnzungsmodell entwickelt, welches die
Kondensation bindrer Mischungen unter isochoren Bedingungen, wie sie in den Schaumstoff-
zellen ndherungsweise vorliegen, beschreibt. Damit 146t sich die Temperaturabhédngigkeit der
Zellgaszusammensetzung im Schaumstoff auch fiir bindre Mischungen verschiedener
Pentanisomere und in Kombination mit nichtkondensierenden Gasen, wie Luftkomponenten
oder CO; beschreiben.

Wenn der Schaumstoff — wie es in den allermeisten technischen Anwendungen der Fall ist -
nicht vollstindig durch diffusionsdichte Deckschichten eingeschlossen ist, findet ein langsa-
mer diffusiver Austausch von Zellgas und Luftkomponenten statt. Da die Warmeleitfahigkeit
des Treibmittels, welches gleichzeitig auch das anfiangliche Zellgas bildet, niedriger ist als die
der Luftkomponenten, wird die Wirmedammwirkung des Schaumstoffes mit der Zeit
schlechter. Die Beschreibung dieser diffusionsbedingten Alterung erfolgt durch die Modell-
bildung zum Stofftransport.

Da die Geschwindigkeit des Stofftransports fiir die verschiedenen Zellgase stark variiert,
kommt es zu Druckinderungen im Schaumstoff. Diese bewirken genauso wie temperaturbe-
dingte Druckdnderungen, welche durch die Kondensation des Pentans verstirkt werden
konnen, innere Kréfte im Schaumstoff, welche zu Forménderungen oder sogar zur Zerstorung
der Zellstruktur fiihren kénnen. Die Beriicksichtigung dieser Vorgéinge macht eine Erweite-
rung der Modellbildung auf stofftransportbedingte mechanische Verformungen notwendig,
wobei sich die Untersuchungen auf die Bestimmung der in Hinsicht auf Alterungsstabilitit
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minimalen Schaumstoffdichte und die Beschreibung eines Mellverfahrens zur Bestimmung
effektiver Diffusionskoeffizienten beschrinken.

Die Anwendung des thermodynamischen Ergédnzungsmodells auf die Strukturmodelle erlaubt
einen detaillierten Einblick in die Zusammenhénge von Zellstruktur, Treibmittelzusammen-
setzung und Langzeitwirmeddmmwirkung, sie erweist sich jedoch fiir die beabsichtigten
Simulationsrechnungen als zu komplex. Zur Vereinfachung der Problemstellung erfolgt daher
eine Uberleitung in sogenannte Kontinuumsmodelle. Darin wird der Schaumstoff als quasi-
homogener Feststoff angesehen. Die Modellparameter der Strukturmodelle werden in
makroskopisch meBbaren Schaumstoffeigenschaften wie Schaumstoffdichte und Warmeleit-
fahigkeit zusammengefaflt. Dadurch 146t sich die Anzahl der Modellparameter deutlich
reduzieren. Eine weitere Reduktion wurde durch eine integrale Mittelwertsbildung tiber Ort
und Zeit ermdglicht.

Viele MeBergebnisse zur Bestimmung von Modellparametern und auch zur Modellvalidie-
rung konnten der Literatur entnommen werden. Wo dies nicht mdglich war, sind eigene
MefBverfahren aufgebaut worden, wie bei der Bestimmung der Wéarmeleitfahigkeit, der
Zellgaszusammensetzung und der effektiven Diffusionskoeffizienten. Letzteres beinhaltet
eine Neuentwicklung mit preiswerter Mef3technik und vertretbaren Mefzeiten.

Die weitaus wichtigste Hardware dieser Arbeit sind jedoch schnelle Rechner, welche eine
ausfiihrliche Auswertung der Modellansitze erlauben. Waren fiir die hier durchgefiihrten
Rechnungen vor 15 Jahren noch teure Workstations oder Rechenzeiten an Supercomputern
notwendig, so konnen nun kleine PC-Netzwerke eingesetzt werden. Hierzu mufite zunéchst
eine entsprechende Software entwickelt werden, welche durch Parallelisierung der Problem-
stellung eine Verteilung des Rechenaufwands auf mehrere PCs ermdglichte. Die Software
bietet zudem eine komfortable grafische Schnittstelle zur Visualisierung der Ergebnisse.
Beispielsweise lassen sich iiber Dreiecksdiagramme die Auswirkungen verschiedener
Treibmittelsysteme auf die Langzeitwirmeddmmwirkung gut veranschaulichen, was derzeit
mit kommerziell erhiltlicher Software in dieser Form nicht moglich ist.

Die Untersuchungen sind mit dem Ziel, moglichst allgemeingiiltige Aussagen zu erhalten,
angelegt. Infolgedessen wird auf uniibersichtliche Optimierungsverfahren weitgehend
verzichtet und vielmehr der Weg beschritten, einen moglichst groen Parameterraum um das
Optimum abzubilden und damit ein Kriterium fiir dessen Sensibilitét zu erhalten.

Aus den Strukturmodellen 148t sich ableiten, da3 sich eine Verkleinerung des Zelldurchmes-
sers und eine Erh6hung des Polymeranteils in den Fenstern grundsitzlich positiv auf die
Wirmeddmmung auswirkt. Demgegeniiber hat eine Optimierung der Schaumstoffdichte in
Richtung besserer Warmeddmmung kaum einen Sinn, auch wenn die Ddmmschichtdicke
vorgegeben ist und eine Dichteerhohung zu geringfiigig niedrigeren Warmeleitfahigkeiten
fiihrt. Die Schaumstoffdichte sollte vielmehr bei Beriicksichtigung der mechanischen
Anforderungen wie z.B. des kondensations- und stofftransportbedingten Unterdrucks im
Schaumstoff in Hinsicht auf niedrige Rohstoftkosten minimiert werden. Die daraus resultie-
rende Ersparnis 148t sich effektiver in einen verbesserten Schutz gegen diffusionsbedingte
Alterung investieren.
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Aus der Modellbildung zur Treibmittelkondensation und den Berechnungen im Kontinuums-
modell ergibt sich, dall die beziiglich kleinstmoglicher Warmeleitfahigkeit optimale Treibmit-
telzusammensetzung anwendungsspezifisch ist. Sie wird maB3geblich von der Anwendungs-
temperatur und den geometrischen Randbedingungen fiir den Stofftransport bestimmt. Fiir die
meisten Anwendungen bietet reines cyclo-Pentan die besten Ergebnisse, da es unter allen
relevanten halogenfreien Treibmitteln die niedrigste Gaswérmeleitfahigkeit besitzt. Bei
niedrigen Temperaturen und gleichzeitig kurzen Diffusionswegen oder langen Nutzungspha-
sen sind jedoch Treibmittel mit hdherem Sittigungsdampfdruck, wie z.B. iso-Pentan giinsti-
ger, da sie eine bessere Bestidndigkeit gegen den diffusionsbedingten Anstieg der Warmeleit-
fahigkeit ermoglichen. Mischungen aus den beiden Pentanisomeren erweisen sich in den
Simulationsrechnungen nur fiir genau bekannte Randbedingungen und eng umgrenzte
Nutzungsdauern als optimal und sind somit kaum von technischer Bedeutung.

Erginzend zu der rein technischen Optimierung in Richtung niedrige Warmeleitfdhigkeit wird
die Modellbildung durch eine vereinfachte Kostenrechnung erweitert, welche die Rohstoft-
kosten bei der Schaumstoffherstellung den Energiekosten wihrend der Nutzungsphase
gegeniiberstellt. Die Kostenrechnung wird auf drei typische Anwendungsfille — eine Gefrier-
truhe, einen Kiihlschrank und eine Steildachisolierung angewendet.

Bei der Steildachisolierung erweist sich eine Mischung von n- oder iso-Pentan und CO, als
das beste Treibmittel, da aufgrund der nur saisonbedingt anfallenden Energiekosten, des
vergleichsweise niedrigen Energiepreises (Brennstoff Ol oder Gas) und insbesondere der
fehlenden Vorgabe fiir die Ddimmschichtdicke die Rohstoftkosten das Treibmittel bestimmen.
Diese sind bei cyclo-Pentan-getriebenen Schaumstoffen aufgrund des teuren Treibmittels und
der erforderlichen groBen Schaumstoffdichten besonders hoch. Bei konstanten Investitions-
kosten fiir die Warmeddmmung 148t sich eine Einsparung in den massebezogenen Rohstoft-
kosten in eine Erhohung der Ddmmschichtdicke umwandeln, was insgesamt zu niedrigeren
Energickosten in der Nutzungsphase fiihrt.

Bei den Kiihlmdbeln ist hingegen eine eindeutige Dominanz der Nutzungsphase vorhanden.
Vergleichsweise hohe Energiepreise (elektr. Strom), Dauerbetrieb {iber das ganze Jahr und
nicht zuletzt der begrenzte zur Verfiigung stehende Raum begiinstigen teure, hocheffektive
Wirmeddmmungen, wie sie cyclo-Pentan-getriebene Schaumsysteme bieten. Dabei muf3
jedoch ein ausreichender Schutz gegen die diffusionsbedingte Alterung gewéhrleistet sein.
Der Einsatz von Deckschichten aus Polymerwerkstoffen ist hier unsicher und bedarf eines
meBtechnischen Nachweises der Wirksamkeit.

Die in dieser Arbeit aufgebaute Modellbildung bietet eine gute Basis fiir weiterfithrende
Simulationsrechnungen. Beispielsweise lassen sich durch Einbindung in kommerzielle FEM-
Programme wesentlich komplexere Problemstellungen rechnen. Wenn die geometrischen
Randbedingungen exakter nachgebildet werden und zudem eine umfassende Kopplung mit
mechanischen Berechnungen erfolgt, konnten Schaumstoffdichte und Treibmittelzusammen-
setzung anwendungsspezifisch noch genauer dimensioniert werden.

Eine weitere Moglichkeit bietet die Eingliederung der Modellansétze in Rechenprogramme
zur Ganzheitlichen Bilanzierung. Damit lieBen sich Problemstellungen wie z.B. die Suche
nach der optimalen Dadmmschichtdicke bei Dachisolierungen auf der Grundlage einer breiten
Datenbasis und damit umfassenden Sichtweise beantworten.
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11 Anhang: Rechenwerte der Simulation

Entnommen oder hergleitet aus /22//35//110/, wenn nicht anders angegeben.
Standardschaum

Zugrundegelegt wurde eine Zellgaszusammensetzung (Trer = 100°C) von 500mbar CO2, 250
mbar cyclo-Pentan und 250 mbar Methylbutan., Materialkennwerte bei 20°C.

Modellparameter Bez. Wert Einheit
Schaumdichte Pq 35 kg/m?
Polymerdichte Pp 1200 kg/m?
Gasdichte Pg 2.38 kg/m’
Volumenanteil der Stdbchen im Polymer g 60 %
Volumenanteil der Fenster im Polymer by 30 %
Volumenanteil der Verdickungen im Polymer | ¢, 10 %
Volumenanteil der Stdbchen im Schaum & 1.63 %
Volumenanteil der Fenster im Schaum €y 0.82 %
Volumenanteil der Verdickungen im Schaum |g, 0.27 %
Volumenanteil des Polymers im Schaum & 2.72 %
Volumenanteil des Zellgases im Schaum &g 97.28 %
Stabchenldnge im kubischen Modell ¢ 0.5 mm
Stidbchendicke im kubischen Modell t 0.0369 mm
Stabchenformfaktor T 0.0738 -

Faktor fiir Fensterdicke im kubischen Modell |k 0.0369 -
Fensterdicke im kubischen Modell S 1,36 um
Faktor fiir Verdickungen im kubischen|s 2,26 -
Modell

Wirmeleitfahigkeit des Polymers Ap 260 mW/mK
E-Modul des Polymers E, 1600 N/mm?
Anisotropiefaktor a Evtl. 2 -
Spezifische Wiarmekapazitéit des Polymers Cp.p 1.5 kJ/kg K
Spezifische Wirmekapazitdt des Schaums Cp.f 0.35 kJ/kg K
Extinktionskoeffizient der Stibchen und|K| 1141 1/m
Verdickungen

Extinktionskoeffizient der Fenster K, 60000 1/m
Extinktionskoeffizient des Schaums K¢ 1638 I/m
Wirmeausdehnungskoeff. o 1E-4 /K




Thermodynamische Grunddaten verschiedener Zellgase

Stoff Mw Tf Ts Tc Pc Ve Zc Omega |Dipm
kg K K K bar cm’ debye
kmol m_ol
Argon 39.948| 83.8| 87.3| 150.8| 48.7 749 0.291] 0.001 0
Helium 4.003 425 5.19| 2.27 57.4| 0.302| -0.365 0
Stickstoff 28.013| 63.3| 77.4| 126.2] 33.9 89.8 0.29] 0.039 0
Neon 20.183| 24.5| 27.1| 44.4| 27.6 41.6| 0.311| -0.029 0
Sauerstoff 31.999| 54.4| 90.2| 154.6] 504 73.4| 0.288| 0.025 0
Wasserstoff 2.016 14| 20.4| 332 13 65.1] 0.306| -0.218 0
Wasser 18.015| 273.2| 373.2| 647.3| 221.2 57.1] 0.235| 0.344 1.8
Kohlendioxid 44.01| 216.6 304.1| 73.8 93.9] 0.274| 0.239 0
R11 137.368| 162| 296.9| 471.2| 44.1| 247.8] 0.279| 0.189 0.5
cyclo-Pentan 70.135| 179.3| 322.4| 511.7| 45.1 260 0.275| 0.196 0
n-Pentan 72.151| 143.4| 309.2| 469.7| 33.7 304 0.263] 0.251 0
7iso-Pentan 72.151) 113.3| 301| 460.4| 33.9 306 0.267| 0.227 0.1
neo-Pentan 72.151| 256.6] 282| 433.8 32 303 0.269| 0.197 0
n-Butan 58.124| 134.8| 272.7| 425.2 38 2551 0.274| 0.199 0

Spezifische molare Wiarmekapazitiit verschiedener Zellgase

berechnet nach: ¢, = CPA + CPBT + CPC T + CPD T

TinK; (o in kJ/kmol K

Stoff CPA CPB CPC CPD Wert bei 20°C
Argon 2.080E+01 20.80
Helium 2.080E+01 20.80
Stickstoff 3.115E+01 |-1.357E-02 |2.680E-05 -1.168E-08 |29.18
Neon 2.080E+01 20.80
Sauerstoff 2.811E+01 |-3.680E-06 |1.746E-05 -1.065E-08 |29.34
Wasserstoff 2.714E+01  |9.274E-03 -1.381E-05 |7.645E-09 28.87
Wasser 3.224E+01  |1.924E-03 1.055E-05 -3.596E-09 |33.62
Kohlendioxid 1.980E+01 |7.344E-02  |-5.602E-05 |1.715E-08  [36.94
R11 4.098E+01 [1.668E-01 -1.416E-04 |4.146E-08 78.75
cyclo-Pentan -5.362E+01 |5.426E-01 -3.031E-04 |6.485E-08 81.03
n-Pentan -3.626E+00 |4.873E-01 -2.580E-04 |5.305E-08 118.39
iso-Pentan -9.525E+00 |5.066E-01 -2.729E-04  |5.723E-08 116.97
neo-Pentan -1.659E+01 |[5.552E-01 -3.306E-04 |7.633E-08 119.67
n-Butan 9.487E+00 |3.313E-01 -1.108E-04 |-2.822E-09 |97.02
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Wirmeleitfihigkeit verschiedener Zellgase

berechnet nach der Formel: kg =LA+ILBT+LCT>+LDT

TinK; Xg n W/mK

Stoff LA LB LC LD Wert bei 20°C
Argon -1.1915E-03 |8.5090E-05 |-8.8210E-08 |5.7966E-11 0.0176
Helium 2.4196E-02 |4.6102E-04 |-4.0798E-07 |2.6346E-10 0.1309
Stickstoff -1.3679E-04 |1.1677E-04 |-1.3031E-07 |1.0025E-10 0.0254
Neon 6.4499E-03 |1.8913E-04 |-2.0445E-07 |1.4783E-10 0.0480
Sauerstoff -1.6376E-03 [1.1800E-04 |-1.0645E-07 |(8.2195E-11 0.0259
Wasserstoff 2.6951E-03 |8.1824E-04 |[-1.2810E-06 |1.1793E-09 0.1622
Wasser 7.3410E-03 |-1.0130E-05 |1.8010E-07 |[-9.1000E-11 | 0.0176
Kohlendioxid 8.4719E-04 |(2.1077E-05 |1.3677E-07 |-6.6437E-11 | 0.0171
R11 7.2050E-05 |1.0888E-05 |[7.6005E-08 |-5.9228E-11 | 0.0083
cyclo-Pentan 3.6025E-03 [-5.9654E-05 |3.5361E-07 |-2.2325E-10 | 0.0109
n-Pentan 5.3834E-04 |-9.4484E-06 (2.1627E-07 |-9.6740E-11 | 0.0139
iso-Pentan 2.8223E-05 |-6.7258E-06 |[2.1379E-07 |-9.0630E-11 | 0.0141
neo-Pentan -1.3757E-03 [4.7662E-06 |1.9742E-07 |-6.5188E-11 | 0.0153
n-Butan -1.7118E-03 |1.9578E-05 |(1.4057E-07 |-4.5710E-12 | 0.0160

Dynamische Viskositiit verschiedener Zellgase

berechnet nach der Formel: m, = VA + VBT + VC T+ VDT

TinK;nginPas

Stoff VA VB VC VD Wert bei 20°C
Argon 8.53708E-10 [9.31761E-08 |-5.99965E-11(1.54324E-14 | 2.129E-05
Helium 3.10079E-06 [5.90807E-08 |-5.22831E-11(3.37633E-14 | 1.603E-05
Stickstoff -4.01155E-07 [8.03276E-08 |-8.20531E-11(5.27074E-14 | 1.649E-05
Neon 4.16756E-06 |1.22203E-07 |-1.32106E-10(9.55188E-14 | 2.964E-05
Sauerstoff -1.48911E-06 [9.78593E-08 |-1.01336E-10(6.65591E-14 | 1.904E-05
Wasserstoff 1.38352E-06 |2.93540E-08 |-2.78661E-11(1.88947E-14 | 7.708E-06
Wasser 1.32401E-06 |2.42320E-08 (3.03170E-11 |-2.39036E-14| 9.718E-06
Kohlendioxid -6.79845E-07|5.25791E-08 (5.77322E-12 |-2.94743E-14| 1.351E-05
R11 6.27562E-07 [2.88944E-08 |2.97324E-11 |-3.14751E-14| 1.010E-05
cyclo-Pentan 6.91133E-07 [1.68620E-08 |2.53246E-11 |-2.51298E-14| 6.674E-06
n-Pentan 4.59799E-07 |1.72475E-08 |2.09843E-11 (-2.23970E-14| 6.280E-06
iso-Pentan 5.18652E-07 [1.68176E-08 |2.39189E-11 |-2.61398E-14| 6.364E-06
neo-Pentan 2.44496E-07 |2.03624E-08 |1.70907E-11 |-2.01376E-14| 6.671E-06
n-Butan 2.98676E-07 |2.00974E-08 [1.98665E-11 |-2.38191E-14| 6.785E-06
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Sattigungsdampfduck verschiedener Zellgase

berechnet nach der Formel: Inp, = VPA - vPB TinK; pginPa
VPC+T

Stoff VPA VPB VPC Wert bei 20°C
Wasser 23.3413 3906.69 -42.4854 2.34E+03
Kohlendioxid 22.8321 2260.6906  [{17.9102 5.75E+06
R11 20.8455 2459.7742  |-32.8654 8.89E+04
cyclo-Pentan 20.9299 2686.0777  |-36.8458 3.45E+04
n-Pentan 20.8130 2528.3842  |-37.0371 5.64E+04
iso-Pentan 20.8059 2495.1483  |-32.1182 7.67E+04
neo-Pentan 20.7146 2351.9667 |-26.6706 1.46E+05
n-Butan 21.1165 24441930  |-17.6541 2.08E+05

Effektive Diffusionskoeffizienten verschiedener Zellgase
fiir den Standardschaum

D
berechnet nach der Formel: D, = DY exp(' E% Tj

Stoff - m?> ED[ J } Wert bei 20°C
! {T} " | kmol [m?/s]
Stickstoff 5.4778E-07 2.8453E+07 4.66E-12
Sauerstoff 1.4076E-06 2.6171E+07 3.06E-11
Kohlendioxid 7.3229E-06 2.6845E+07 1.20E-10
R11 3.7486E-04 5.8350E+07 1.50E-14
n-Pentan 6.3370E-06 4.6586E+07 3.17E-14
iso-Pentan 6.3370E-06 4.6586E+07 3.17E-14
neo-Pentan 6.3370E-06 4.6586E+07 3.17E-14
cyclo-Pentan 3.3695E-05 5.1225E+07 2.51E-14
n-Butan 6.3370E-06 4.6586E+07 3.17E-14
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Loslichkeit im Polymer fiir verschiedene Zellgase im Standardschaum

berechnet nach der Formel: S =S exp(_ H%TJ

Stoff g {m} H { J } Wert bei 20°C

* |m’®Pa " | kmol [kmol/m? Pa]
Stickstoff 5.1590E-10 -1.1023E+07 4.7504E-08
Sauerstoff 5.4480E-09 -6.1851E+06 6.8923E-08
Kohlendioxid 5.7473E-11 -2.4125E+07 1.1437E-06
R11 9.0694E-10 -2.2758E+07 1.0300E-05
n-Pentan 1.4362E-09 -2.0626E+07 6.8003E-06
iso-Pentan 1.4362E-09 -2.0626E+07 6.8003E-06
neo-Pentan 1.4362E-09 -2.0626E+07 6.8003E-06
cyclo-Pentan 2.8418E-08 -1.4860E+07 1.2633E-05
n-Butan 1.4362E-09 -2.0626E+07 6.8003E-06

Rohstoffkosten fiir PUR-Hartschaum /116//117/

Komponente der Formulierung Preis [€/kg]
MDI 1.45
Polyolformulierung ohne Flammschutz 1.35
Flammschutzmittel 4.30
n-Pentan 0.55
iso-Pentan 0.55
cyclo-Pentan 1.30
Koeffizienten fiir Rohstofformulierungen
Koeffizient | Bedeutung Einheit Wert
A, Mischungsverhéltnis K 1coeyanat 0.95
kg Polyol
B, Mischungsverhéltnis K 1qoeyanat 20
KE yasser
A Flammschutzmittelgehalt ~ (Baube- | kg, 0.15
reich) Kelyol
B Flammschutzmittelgehalt K romm 0.1
(Baubereich) Kgpyy0 DAr
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Weitere Kostenfaktoren

Koeffizient | Bedeutung Einheit |Wert
NH Wirkungsgrad fiir Berticksichtigung des - 0.90

Treibmittelverlust bei der Herstellung
ke Stromkosten €/kWh 0.12
kp Heizolkosten €/kWh 0.04
Ne Leistungsfaktor der Kilteanlage - 1.15
Nh Wirkungsgrad der Warmeerzeugung - 0.9
Gradtagsszahlen
Monat GTZ Frankfurt MW | zuséitzliche Normie-

1996-2000, normiert rung auf 12/365 Tage
auf 3500

Jan 623 608
Feb 500 541
Mar 432 422
Apr 295 297
Mai 114 111
Jun 32 32
Jul 13 13
Aug 8 7
Sep 96 97
Okt 326 318
Nov 482 486
Dez 579 566

Physikalische Konstanten

Bezeichnung Zahlenwert Einheit
Stefan Boltzmann Konstante |5.770 E-8 W/ m2 K4
Universelle Gaskonstante 8314 J/ kmol K




153
Lebenslauf

Personliches

Kai-Erhard Wagner, geboren am am 11.11.1963 in Goppingen

Schulbildung

1970-1974 Grundschule in G6ppingen

1974-1983 Freihof-Gymnasium in G6ppingen

Wehrdienst

1983-1984 Grundwehrdienst

Studium

1984-1990 Studium der Verfahrenstechnik an der Universitit Stuttgart. Vertie-
fungsfiacher: Chemische Verfahrenstechnik und Bioverfahrenstech-
nik

1990 Diplomarbeit am IKP (Institut fiir Kunststoffpriifung). Thema:
Simulation und Optimierung einer Anlage zur chemisorptiven
Abscheidung von Schwefelwasserstoff aus der Abluft

Berufliche Titigkeiten

Dez. 1990 bis Wissenschaftlicher Mitarbeiter am IKP.

Nov. 1994 Forschungsschwerpunkte: Polyurethan-Hartschaum- und -RRIM-
Verarbeitung in Hochbau und Automobilindustrie

Feb. 1995 bis Mitarbeiter der Sinis Verfahrenstechnik GmbH

Dez. 2001 zuletzt: Technischer Leiter Priifstandsbau

Arbeitsgebiete: Abluft- und Abwasserreinigung
Anlagen- und Priifstandsbau mit dem Schwerpunkt Heiztechnik-
und KFZ-Industrie

seit Jan. 2002 Selbstidndiger Unternehmensberater

fiir die Bereiche Priiftechnik, Fertigungsplanung und PUR



154



