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Bénard-Konvektion in binaren Flussigkeitsmischungen mit Thermodiffusion

Zusammenfassung

Bei der Kristallzichtung kdnnen zeitabhangige, konvektive Transportvorgange
in der Schmelze die Eigenschaften des Kristalls mageblich beeintrachtigen. So ist
esdas Ziel dieser Arbeit, den EinfluB einer ebenen, horizontalen Eisschicht auf die
Konvektionsinstabilitat einer binaren Flussigkeitsmischung zu untersuchen, die
von unten beheizt und von oben gekuhit wird. Eine besondere Eigenschaft des
untersuchten Fluids ist sein negativer Sorét-Effekt. Darunter versteht man die
stabilisierende Wirkung, die ein Konzentrationsgradient ausibt, der von der
auBBen anliegenden Temperaturdifferenz induziert wird.

Die Berechnungen mit Hilfe der linearen Theorie zeigen, daB wegen derum
GroBenordnungen verschiedenen Zeitskalen fur thermische und molekulare
Diffusion in der Flussigkeit, die Konvektion zeitlich periodisch einsetzt. Eine
zunehmende Eisschichtdicke destabilisiert das System und fuhrt zu niedrigeren
kritischen Rayleigh-Zahlen und héheren Frequenzen.

Die Experimente werden in Athanol-Wasser-Mischungen durchgefihrt. Nach
Uberschreiten der Stabilitatsgrenze wandert ein intensitatsschwaches Konvek-
tionsrollenmuster mit konstanter Geschwindigkeit durch die MeBzelle. Dieser
transient auftretende Zustand von Wanderwellen (“traveling waves”) 1aBt sich im
Rahmen der linearen Theorie quantitativ gut beschreiben.

Im Experiment sind weitere, nichtlineare Wanderwellenzustande zu beobachten.
Wenn die Nicht-Boussinesqschen Eigenschaften im Fluid vernachlassigbar sind
und man die Eisbildung vermeidet, findet man stabile Wanderwellen in einem
weiten Rayleigh-Zahl-Bereich. Dabei kommt es zu Hystereseeffekten bei den
Ubergéangen in den Warmeleitungsgrundzustand und in den Zustand der
stationaren Konvektion.

Wenn das nichtlineare Verhalten der Flussigkeitseigenschaften anwéchst,
schrumpft der Existenzbereich der stabilen Wanderwellen zusammen und
verschwindet schlieBlich. In Gegenwart einer Eisschicht erfolgt sofort ein
Ubergang in ein stationéares, dreidimensionales Hexagonalmuster.



Bénard-Convection in Binary Liquid Mixtures with Thermal Diffusion

Abstract

In systems with a solid-liquid phase transition, it is important to know the
stability behaviour. In this paper, morphological instabilities caused by a moving
interface are excluded by quasi-steady changes in state. The aim is to study the
influence of a plane, horizontal ice-layer on the convective instability of a binary
liguid-mixture, which is heated from below and cooled from above. A special
property of this fluid is its negative Sorét effect. This means that a concentration
gradient in the liquid induced by the external temperature difference stabilizes
the system.

The numerical calculations, which are based on a linear theory, predict time-
periodic convection at onset. The reason is the big difference of thermal and
molecular diffusion time scales. In case of an ice-layer, the theoretical results
show a destabilizing effect with lower critical Rayleigh-numbers and higher
frequencies. 4

The experiments are done in mixtures of ethanol and water. At the onset of con-
vection, we find a pattern of convection rolls of low intensity traveling through
the test cell with constant velocity. The critical values of this transient traveling
wave state agree very well with the predictions of linear theory.

In the experiments we find nonlinear traveling waves. If we can neglect non-
Boussinesq effects in the fluid, and if there is no ice-layer, stable traveling waves
exist in a wide range of Rayleigh-numbers. The transitions to the heat conduct-
ing state and to the steady convection state are hysteretic.

If nonlinearities in the liquid properties increase, the range of existing stable
traveling waves shrinks until they vanish completely. The presence of a solid-
liquid interface forces a transition to a steady, three-dimensional ,hexagonal,

convection pattern.
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1. Einleitung
1.1 Problemstellung

Energie- und Massetransport in einer Flissigkeit werden entscheidend von
Stromungsvorgangen bestimmt. Der Konvektionszustand wird dabei durch die
Eigenschaften der Flassigkeit sowie durch die aufBeren Randbedingungen
bestimmt. Erfolgt zus&tzlich ein Ubergang aus der flassigen in die feste Phase
und umgekehrt, so beeinflussen sich die Stromungsstruktur und die Form der

Phasentrennflache gegenseitig.

Ein typisches Beispiel hierfurist die Zucht von Kristallen aus einer Schmelze. So
kann ein zu schnelles Ausfrieren zu lokaler Unterkuhlung vor der Grenzflache
und zur Dendritenbildung fuhren. Besteht die flissige Phase aus zweil Kompo-
nenten, sind morphologische Instabilitdten der Phasentrennflache moglich,
hervorgerufen durch die Kopplung von Temperatur- und Konzentrationsfeld in
der Flussigkeit. Zusatzlich beeinflussen Konvektionsinstabilitaten im Fluid die

Form der Grenzflache.

Zur Eingrenzung des Problemkreises werden in dieser Arbeit nur quasistationare
Zustandsanderungen betrachtet. Damit werden morphologische Instabiiitaten
der Grenzflache ausgeschlossen. Krummungseffekte der Grenzflache und eine
Unterkihlung der Flussigkeit werden daher vernachlassigt.

In die Betrachtungen wird die Thermodiffusion oder der sogenannte Soret-
Effekt (Sorét (1879)) einbezogen, die besonders in binaren Mischungen von 3He
und 4He, Alkohol und Wasser sowie Salzlosungen auftritt. Man versteht darunter
den Aufbau eines Konzentrationsprofils in einer Flussigkeitsmischung durch
einen von auf3en angelegten Temperaturgradienten. Betrachtet man eine ebene
horizontale Flussigkeitsschicht, die von unten geheizt und von oben gekihlt
wird (Bénard-Problem), so beeinfluBt der Sorét-Effekt die Stabilitédt des Warme-
leitungsgrundzustandes. Je nach Vorzeichen kann der induzierte Konzentra-
tionsgradient das destabilisierende Dichteprofil abbauen oder weiter verstarken.
Flissigkeitsmischungen wie die oben erwahnten, besitzen in bestimmten Mi-
schungsverhéltnissen und Temperaturbereichen einen negativen Sorét-Ko-
effizienten. Dies bedeutet, da3 der durch den duBeren Temperaturgradienten
induzierte Konzentrationsgradient versucht, das System zu stabilisieren. Aller-
dingssind die Zeitskalen fir thermische und molekulare Diffusionsvorgange in
realen Flussigkeiten um mehrere GroBencordnungen verschieden. Als Folge



davon ist beim Ubergang des Warmeleitungszustandes in den Konvektions-
zustand ein zeitabhangiges Stromungsverhalten méglich.

Die physikalische Ursache des Sorét-Effektes ist weitgehend ungeklart. In
neueren Arbeiten wird der Effekt mittels Gleichgewichts-Molekaldynamik
simuliert (Vogelsang et al. (1987, 1988)). Man findet, daB3 der Sorét-Koeffizient
dann besonders groe negative Werte annimmt, wenn die beiden Mischungs-
komponenten deutliche Unterschiede in ihren MolekiGImassen und den je-
weiligen Bindungsenergien aufweisen. Der Sorét-Effekt ist jedoch nahezu
unabhangig von der Wechselwirkung zwischen den beiden Molekilsorten, die
entscheidend fiur die Viskositat und Warmeleitfahigkeit der Mischung ist.
Deshalb besitzen Losungen von Salzen und Alkoholen in Wasser, das durch die
Bildung von Wasserstoffbrickenbindungen groBe Bindungsenergie besitzt,
stark negative Sorét-Koeffizienten.

Das zeitabhangige Einsetzens der Konvektion, bedingt durch negative Sorét-
Koeffizienten, ist in den letzten Jahren Gegenstand der Untersuchungen vieler
Forschergruppen (vgl. Kap. 1.2). In experimentellen und theoretischen Arbeiten
findet man eine Vielzahl von méglichen, zeitabhangigen Konvektionsstruktu-
ren. Sie reichen von linearen Wanderwellen Uber transiente, raumlich begrenzte,
amplitudenmodulierte Wanderwellen bis hin zu nichtlinearen, stabilen Wander-
wellen. Das Auftreten der einzelnen Zustande ist dabei abhangig von der ver-
wendeten Flussigkeitsmischung und den Randbedingungen, die experimentell
vorgegeben bzw. theoretisch gefordert werden.

Der experimentelle Teil dieser Arbeit beschrankt sich auf die Untersuchung der
Konvektionsstromung in zwei Athanol-Wasser-Mischungen bei verschiedenen
Temperaturen. Dabei wird auch die Wirkung eines "fest-flissig” Phasenuber-
ganges auf die Konvektion studiert.

Das generelle Ziel dieser Arbeit ist es, das dynamische Verhalten der Bénard-
Konvektion in einer Flussigkeitsmischung mit negativen Sorét-Koeffizienten und
unter der Wirkung einer horizontalen Eisschicht zu untersuchen. Die Arbeit ist
wie folgt gegliedert: Nach der Literaturibersicht in Abschnitt 1.2 wird in Kapitel
2 eine lineare Theorie zur Beschreibung des Grenzflacheneinflusses auf zeitab-
hanige Konvektionsvorgange entwickelt. Die numerische Losung erfolgt in Kapi-
tel 3. Das Kapitel 4 beschaftigt sich ausfihrlich mit den experimentellen Ergeb-



nissen und stellt Vergleiche mitder Theorie und der Literatur her. Eine kurze
Zusammenfassung der Ergebnisse folgt in Kapitel 5.

1.2 Literaturubersicht

Um Konvektionsstrukturen unter Gefrierflachen zu studieren, bietet sich als
Modell eine ebene, horizontale Schicht an, tber der ein Temperaturgradient
anliegt. Den Einflu3 der Bénard-Konvektion in einer einkomponentigen Flussig-
keit auf eine Gefrierflache untersuchen Dietsche (1984), Davis et al. (1984),
Dietsche, Muller (1985) und Grauer, Haken (1988). Es zeigt sich theoretisch und
im Experiment, daf3 der Wérmeleitungézustand nach Uberschreiten der kriti-
schen Temperaturdifferenz in einen Konvektionszustand mit Hexagonalzellen
ubergeht. Dieser wird wegen der deformierbaren, nicht perfekt warmeleitenden
oberen Berandung gegeniber der Rollenldsung bevorzugt.

Die Literatur zur Konvektionsinstabilitdt in einer bindren Mischung mit negati-
vem Sorét-Effekt ohne Phasenlubergang ist vielfaltig. Es folgt deshalb eine Zu-
sammenstellung der wichtigsten Ver6ffentlichungen, gegliedert in grundlegen-
de, experimentelle und theoretische Arbeiten.

Der Soret-Effekt ist nach Charles Sorét benannt, der bei der Untersuchung von
Salzldsungen (Sorét (1897)) den EinfluB der Thermodiffusion bericksichtigt. Es
handelt sich dabei um eine Erweiterung des Diffusionsgesetzes, die die Auswir-
kung eines zusatzlichen Temperaturgradienten beschreibt (vgl. Kap. 2.2). Eine
thermodynamische Formulierung der Sorét-Effektes findet sich in den klassi-
schen Arbeiten von DeGroot (1945) und DeGroot, Mazur (1969).

Die Forschungsarbeiten bis 1970 beschranken sich darauf, den Soret-Koeffizien-
ten als MaB fur die Starke der Kopplung von Temperatur- und Konzentrations-
gradienten fur verschiedene Flussigkeitsmischungen zu bestimmen. Erst Caldwell
(1970, 1973, 1974) erkennt die Auswirkungen eines negativen Sorét-Koeffizien-
ten auf die Konvektion. In Meereswasser findet er eine Stabilisierung des War-
meleitungszustandes durch die Thermodiffusion. Lokale Temperaturmessungen
in der Flussigkeitsschicht zeigen bei Uberschreiten der Stabilidtsgrenze zuerst in-
stabile, zeitlich periodische Schwankungen geringer Amplitude. Anschlieend
wachst die Amplitu'd'e an und die Periodendauer nimmt zu. Als stabiler Endzu-
stand stellen sich Temperaturschwankungen mit endlicher Amplitude und kon-
stanter Periodendauer ein. Das gleiche Verhalten beim Einsetzen der Konvektion



findet Caldwell auch in LiJ-Lésungen, in denen der Einflu3 der Thermodiffusion
noch groBBerist (Caldwell (1975, 1976)). Hurle, Jakeman (1971) und Platten,
Chavepeyer (1972a) untersuchen das System Alkohol-Wasser. Aufgrund der zu
geringen Auflésung ihrer MeBapparatur finden sie keine transienten Tempera-
turschwankungen, sondern nur stabile Oszillationen mit konstanter Perioden-
dauer.

Alkohol-Wasser-Mischungen haben sich als besonders geeignet erwiesen, um
periodische Stromungsvorgange zu studieren. Bei allen im nachsten Abschnitt
aufgefGhrten Arbeiten werden MeBzellen verwendet, deren unterer Rand ver-
spiegelt und deren oberer Rand durchsichtig ist. Beleuchtet man das MeBvolu-
men von oben, liefert das Streulicht ein Abbild von der raumlichen Konvektions-
struktur. AuBerdem wird die Intensitat des Streulichtes entlang einer Linie zu ver-
schiedenen Zeiten detektiert. Damit lassen sich Bewegungen des Konvek-
tionsmusters bestimmen. Aus den Experimenten lassen sich folgende generellen
Aussagen treffen:

- . Unmittelbar nach dem Einsetzen der Konvektion erfolgt eine relativ schnelle
Bewegung des noch sehr schwachen, linearen Konvektionsmustersin
horizontaler Richtung.

- Dieser schwache Wanderwellenzustand (“traveling waves”, TW) ist instabil.
Die Konvektionsintensitat nimmt kontinuierlich zu und die Wandergeschwin-
digkeit nimmt ab.

- Alsstabiler Endzustand stellt sich ein nichtlinearer Wanderwellenzustand mit
konstanter Wandergeschwindigkeit ein.

- Dieser stabile, periodische Konvektionszustand verlangsamt seine Wander-
geschwindigkeit bei weiterer Erhohung der treibenden Temperaturdifferenz,
bis das Konvektionsmuster schlieBlich zum Stillstand kommt. Es erfolgt ein
Ubergang in den Zustand stationarer Konvektion.

Die folgenden Arbeiten beschéaftigen sich vor allem mit dem Einsetzen der
Konvektion und den dabei auftretenden intensitatsschwachen, transienten
Konvektionszustanden: Steinberg et al. (1987) und Moses et al. (1987) vermuten
den Ausloser der TW in Fehlstellen in der Zelle. Sie finden dabei auch Wander-
wellen, die auf Teilbereiche der MeBzelle beschréankt sind. Raumlich begrenzte
TW mit Amplitudenmodulation beobachten auch Heinrichs et al. (1987) und
Ahlers et al. (1987). In einem Kreisring, der einem eindimensionalen System mit
periodischen Randbedingungen entspricht, detektieren Kolodner et al. (1988b)



und Bensimon et al. (preprint) gleichzeitig mehrere transiente Wanderwellen-
zustdnde. In verschiedenen Abschnitten des Kreisrings entstehen transiente TW
mit unterschiedlichen Wanderrichtungen und Geschwindigkeiten. Kolodner,
Surko (1988) und Fineberg et al. (1988a) finden in Rechteckzellen weitere,
transiente TW, deren Amplitude raumlich und zeitlich moduliert ist ("blinking
state”). Fur kurze Zeitabschnitte 1aBt sich dieses Verhalten durch Uberlagerung
von zwei gegeneinander laufenden, linearen TW mit gleichen (Kolodner (1989))
bzw. unterschiedlichen Frequenzen und Wellenzahlen (Fineberg et al. (1989))
erklaren. Fur das Langzeitverhalten scheinen jedoch nichtlineare Effekte wichtig
zu sein. Die Frage, ob die Wanderbewegung des Konvektionsmusters mit einem
Massentransport verbunden ist, versuchen Moses, Steinberg (1988) zu klaren. Bei
der Beobachtung von fluoreszierenden Farbstoffpartikeln in der Flussigkeitsmi-
schung ist kein Stofftransport feststellbar. Kolodner et al. (1986, 1987a) und
Surko, Kolodner (1987) beobachten ein exponentielles Anwachsen der Ampli-
tuden des transienten TW-Zustandes. Damit verbunden ist meist eine raumliche

Umbildung des Stromungsmusters.

Die stabilen, nichtlinearen TW-Zustande sind in der Regel gekennzeichnet durch
eine Bewegung des intensiven Konvektionsmusters senkrecht zur Rollenachse
mit konstanter Geschwindigkeit (Moses, Steinberg (1986), Steinberg, Moses
(1987)). Die TW sind auch bei weiterer Erhohung der Temperaturdifferenz stabil.
Dabei nimmt jedoch ihre Wandergeschwindigkeit kontinuierlich ab, bis das
Muster schlieBlich zum Stehen kommt. Der Ubergang in diesen Zustand der
stationaren Konvektion zeigt eine Hysterese.

Kolodner et al. (1988b) und Bensimon et al. (preprint) finden in threm gesamten
Kreisring TW, die mit konstanter Geschwindigkeit in einer Richtung wandern. In
Rechteckzellen mit groBer Erstreckung in Langsrichtung beobachten auch Hein-
richs et al. (1987) und Ahlers et al. (1987) einen regelmaf3igen TW-Zustand. Hier
entsteht an einer Seite kontinuierlich eine neue Konvektionsrolle, wahrend an
der gegeniberliegenden Seite eine Rolle verschwindet. In Rechteckzellen mit
einem Langen- zu Tiefenverhaltnis von etwa 2 erfolgt eine Verwindung der Rol-
len in der Zelltiefe. Walden et al. (1985) und Surko et al. (1986) finden Konvek-
tionsrollen, die in einer Richtung (“transition”) oder gegeneinander (“zipper”)
wandern, oder aber raumlich vollig ungeordnete Zustande (“chaos”). In langen
MeBzellen beobachten Kolodner et al. (1988a) bei einem bestimmten Langen- zu
Hohenverhéltnis TW mit Amplitudenmodulation. Dies ist darauf zurtckzufuh-
ren, daf3 gleichzeitig zwei Zustdnde angeregt werden, die sich in der Anzahl der



Rollenpaare um eins unterscheiden. Fineberg et al. (1988b) variieren die Warme-
leitfahigkeit der seitlichen Zellberandungen. Sie finden dabei keinen EinfluB auf
die Wandergeschwindigkeit der Rollen und den Warmetransport durch die
Schicht. Lediglich der Existenzbereich der stabilen TW ist abhangig von den
Randeigenschaften. Anders als im Fall der schwachen, linearen Wanderwellen
beobachten Moses, Steinberg (1988) einen Massentransport bei den intensiven,
stabilen Wanderwellen. Stofftransport findet dabei sowoh! in Richtung der Wan-
derbewegung statt, als auch aus Kontinuitatsgrinden entgegengesetzt dazu. Im
Experiment wird dies anhand der Bewegung von fluoreszierenden Farbstoffpar-
tikeln sichtbar. Kolodner et al. (1987b) untersuchen die Uberlagerung von zwei
gegenlaufigen, pulsformigen Wanderwellen. Beide Wellen laufen ohne erkenn-
bare Verzerrung oder Phasenverschiebung durcheinander hindurch. Durch ge-
eignete Modulation der éuBeren‘Temperaturdifferenz in Betrag und Frequenz
ist es moglich, stehende Wellen zu erzielen (Rehberg et al. (1988)). Dieser Zu-
stand ist charakterisiert durch ein raumlich stehendes Konvektionsmuster, bei
dem sich die Stromungsrichtung in jeder Konvektionsrolle periodisch umkehrt.

Neben der globalen Erfassung der Wanderbewegung durch das Auswerten des
Streulichtes gibt es auch Messungen der lokalen Geschwindigkeit mit Hilfe eines
hochauflésenden Laser-Doppler-Anemometers. Platten et al. (1986), Lhost et al.
(1987) und Lhost, Platten (1988, 1989) detektieren damit horizontale Wanderge-
schwindigkeiten bis zu 1 uym/s.

Der Vollstandigkeit halber sei noch auf Messungen in 3He-4He-Mischungen hin-
gewiesen. Dieses System weist bei bestimmten Temperaturen ebenfalls eine
negative Thermodiffusion auf. So schlieBen Ahlers, Rehberg (1986) und Rehberg,
Ahlers (1985, 1986) aus Messungen des Warmestromes durch die Fluidschicht auf
einen periodischen Konvektionszustand. Mit Erhéhung der reibenden Tempera-
turdifferenz wird die Periodendauer langer, bis sich ein stationarer Zustand ein-
stellt. Sullivan, Ahlers (1988a,b) beobachten neben diesen periodischen auch
nichtperiodische Schwankungen. In einer Zylindergeometrie kdnnen Gao, Beh-
ringer (1986, 1987) dagegen keine Oszillationen nachweisen.

Der EinfluB der Thermodiffusion auf den Ubergang des Wéarmeleitungszustan-
des in den Konvektionszustand wird in einigen grundlegenden Arbeiten theore-
tisch untersucht. Man findet dabei ein Stabilitatsdiagramm, das in Abb. 1.1 quali-
tativ gezeigt ist.
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Abb. 1.1: Stabilitatsdiagramm

Der Sorét-Koeffizient S ist ein Maf fur die Starke der Thermodiffusion. Es zeigt
sich, dafBB3 der Warmeleitungszustand bei Erhohung der Temperaturdifferenz AT
far S>S* in einen Zustand stationarer Konvektion ubergeht, fir S<S$* jedoch
oszillatorische Konvektion auftritt. Der Schnittpunkt $* der beiden Losungsaste
wird als Kodimension-Zwei-Verzweigungspunkt (“codimension-two-point”, CT-
Punkt) bezeichnet.

Hurle, Jakeman (1971), Velarde, Schechter (1971) und Schechter et al. (1972)
finden dieses Verhalten mit Hilfe der linearen Stérungstheorie an vereinfachten
Gleichungen. Platten (1971), Legros et al. (1972) und Platten, Chavepeyer (1972b)
verwenden ein Variationsverfahren, um eine Naherungslosung fur verdunnte
Lésungen zu finden. Zuséatzlich bestimmen sie die Lage des Kodimension-Zwei-
Punktesin Abhangigkeit von den wichtigsten Eigenschaften der Flussigkeits-
mischung. Chock, Li (1975) fihren die lineare Storungsrechnung an den exakten
Gleichungen durch und l6sen das Problem numerisch.



Die theoretischen Arbeiten der letzten Jahre versuchen die verschiedenen, in
den Experimenten gefundenen Wanderwellenzustande zu beschreiben. Gene-
rell findet man wieder stationare und periodische Losungen, die als stehende
Wellen (SW), Wanderwellen (TW) oder modulierte Wanderwellen ("modulated
traveling waves”, MTW) interpretiert werden konnen. Cross (1986a) und Ahlers,
Licke (1987) geben durchlassige, horizontale Berandungen vor, die im Experi-
ment nicht realisiert werden konnen. Bei Linz, Licke (1987, 1988), Lucke (1988),
und Linz et al. (1988) werden die Rander als undurchlassig fir den Massenstrom
angenommen. Alle diese Autoren verwenden einen 8-Moden-Galerkin-Ansatz.
Sie leiten damit ein verallgemeinertes Lorenzsystem aus den allgemeinen Glei-
chungen her. Diese Erweiterung des 5-Moden-Grundmodells von Veronis (1965)
liefert nicht nur SW, sondern auch TW und MTW als Losungen. Auch Schopf,
Zimmermann (1989) finden bei der numerischen Berechnung der nichtlinearen
Koeffizienten einer Amplitudengleichung SW und TW als Losung. Knobloch,
Moore (1988) betrachten sowohl konstante Temperatur- als auch Warmestrom-
vorgabe an der oberen Berandung. Mit Hilfe der linearen Stabilitatstheorie
erhalten sie Konvektionsrollen, die im TW-Zustand eine leicht unsymmetrische,
raumliche Struktur aufweisen.

Brand et al. (1986) und Brand, Steinberg (1984) I6sen eine nichtlineare, zeit-
abhangige Amplitudengleichung und finden eine Benjamin-Feir-instabilitat
(Benjamin, Feir (1967)) direkt beim Einsetzen der Konvektion. Es handelt sich
dabei um ein unterschiedliches Zeitverhalten der Stromung in verschiedenen
raumlichen Gebieten. Damit lassen sich raumlich lokalisierte TW-Zustdande
beschreiben.

Das Verhalten der periodischen und stationéren Losung in der Nahe von S* ist
Ziel der Arbeiten von Brand et al. (1984), Zielinska, Brand (1987), Linz, Licke
(1987) und Cross, Kim (1988a,b). Sucht man nach der minimalen, kritischen
Rayleigh-Zahl fur das Einsetzen der Konvektion, so ergeben sich fir die statio-
nare und periodische Losung leicht unterschiedliche Wellenzahien. Bei der An-
ndherung an S* zeigt die Wellenzahl der oszillatorischen Losung einen signifi-
kanten Abfall mit einem anschlieBenden Sprung auf den Wert der stationéren

Losung (vgl. Kap. 7.2).

Dem EinfluB einer endlichen Zellgeometrie auf den TW-Zustand untersuchen
Deane et al. (1988) sowie Cross (1986b, 1988). Sie finden nahezu stehende
Wellen in den Endbereichen der Zelle. In einer eindimensionalen Geometrie



fuhrt Cross dies auf die Reflektion der TW an den Zellenden und der damit
verbundenen Uberlagerung der entgegengesetzt laufenden TW zuriick.

Die numerische Losung von gekoppelten Amplitudengleichungen erlaubt auch
Wellen mit Fehlstellen. Cross (1988), Coullet et al. (1987a,b,c; 1988, 1989) und Gil,
Lega (1988) finden solche "Defekt”-Losungen. Es handelt sich dabei um das Auf-
treten von UnregelmaBigkeiten in der raumlichen Konvektionsstruktur, die
Quellen oder Senken von TW oder Versetzungen von TW oder SW entsprechen.



2. Theorie

Die Stabilitat des Warmeleitungszustandes einer binaren Flassigkeitsmischung
unter einer Eisschicht ist von vielen Systemparametern abhangig. Neben den
thermischen und kinematischen Eigenschaften der Mischung spielen auch die
Zusammensetzung der Mischung und die Dicke der Eisschicht eine entscheiden-
de Rolle. In dieser Arbeit wird zusatzlich der EinfluB3 des Sorét-Effektes, d.h. die
Kopplung der Konzentration in der Flussigkeitsschicht an den duBeren Tempe-
raturgradienten, auf das Stabilitatsverhalten untersucht. Der genannte Effekt ist
auch unter dem Begriff Thermodiffusion bekannt.

2.1 Modellierung des Problems

Das theoretisch betrachtete Gebiet ist eine unendlich ausgedehnte, horizontale
Schicht. Sie ist begrenzt von zwei parallelen, festen Platten im Abstand h. Die
untere Platte befindet sich an der Position z =0 und besitzt die Temperatur T;
die obere Platte mit Temperatur T, befindet sich bei z=h. Da T, >T, gilt, handelt
es sich um ein Bénard-Problem. Damit gibt es einen festen, kritischen Wert fur
die Temperaturdifferenz AT =T-T,, bei der der Warmeleitungszustand instabil
wird und Konvektion in der Flassigkeitsschicht einsetzt.

Reduziert man die Temperatur des oberen Randes unter die Schmelztemperatur
des Fluids Tg, beginnt dieses auszufrieren. Fir den Fall Ty >Ts>T, liegt dann im
oberen Teil der Schicht feste Phase, im unteren Teil weiterhin flussige Phase vor.
Die Phasengrenzflache befindet sich im Warmeleitungsfall bei der konstanten
Hohe z = hi, im Konvektionszustand an der x,y-abhangigen Position z = (x,y),
die aufgrund der Deformation der Phasengrenzflache durch die Stromung in der
Flussigkeit entsteht. Warmeleitungs- und Konvektionszustand in der (x,y)-Ebene
sind in Abb. 2.1 schematisch dargestellt. Durch Variation der Randtemperaturen
Ty und T, kann bei gegebener Schmelztemperatur Ts die Eisdicke beliebig
eingestellt werden.

Die Eigenschaften der flussigen Phase sind charakterisiert durch Stoffparameter
bei der mittleren Temperatur T = 1/2 (T,-Ts) und der Anfangskonzentration der
Mischung Cq. Dies sind Dichte po, spezifische Warme cp, Warmeleitfahigkeit A,
Temperaturleitfahigkeit x, kinematische Viskositat v und Expansionskoeffi-
zienten aufgrund von Temperatur- und Konzentrationsdnderungen a und a'. Fir

-10-



z | z
TO TO
ST N O W N W O N WO WO W ¥ N N N . . O N N N O Y WU T L N A . Y
T_ ;ehscgze Grenzflache Grenzflache
T
.. . . 1 =
1 h, Flissigkeit ; : z:
’ o\\‘ﬁ\\\\\\\\"“" N T S S
r T X 0 X
u TU

Abb.2.1: Prinzipielle Darstellung der teilweise verfestigten Flissigkeitsschicht
bei reiner Warmeleitung und Konvektion.

die Mischung sind noch molekulare Diffusionskonstante Dy, und thermische
Diffusionskonstante und der Sorét-Koeffizient So relevant.

Die Konzentrationen der beiden Flussigkeitskomponenten sind in Gewichts-
anteilen ("mass fraction”) angegeben und auf eins normiert (Cy + C2 = 1). Zur
Vereinfachung der theoretischen Untersuchung wird angenommen, daf3 die
Komponente 1im UberschuB3 vorliegt (C1=: 1) und fur Komponente 2 gilt C2<€1.
Weiterhin wird vorausgesetzt, daf3 nur die Komponente 1 ausfriert (C2(5)=0),
wahrend Komponente 2 vollstandig in Losung bleibt.

Im folgenden sind GroBen wie Konzentration C und Massenstrom j jeweils auf
die Komponente 2 bezogen. Der Index 2 wird deshalb weggelassen.

2.2 Grundgleichungen fir feste und flissige Phasen

In der festen Phase soll der Energietransport nur durch Warmeleitung statt-
finden. Dann ergibt sich fur die Temperatur T(S) in der festen Phase

31“‘ S)
at

S g2 (2.1)

Der Index (S) bezeichnet jeweils die GroBen in der festen Phase, d/dt bedeutet die
partielle Ableitung der GréBe nach der Zeit t und V2 den Laplace-Operator.

Die flissige Phase wird durch die Bilaﬁzgleichungen far Masse, Impuls, Energie

und Massenstrom beschrieben. Fur das Fluid soll die Boussinesg-Approximation
gelten, d.h. auBerim Auftriebsterm der impulsgleichungen wird das Medium als

“11-



inkompressibel mit konstanter mittierer Dichte pp angesehen. Es gelte die Zu-
standsgleichung

p=p, (1 =all =Ty ~a(C-Cy), (2.2)

$
die eine lineare Abhangigkeit der Dichte von der Temperatur T und der Konzen-
tration C darstellt. Dies ist der typische Ansatz fur doppeldiffusive Systeme. Als
Referenztemperatur wird die Schmelztemperatur der Mischung Ts gewahlt. Fur
die Referenzkonzentration der Komponente 2 im Eis gilt nach Voraussetzung
C(S)=0 und damit auch an der Grenzflache Cs=0.a und a' bezeichnen die
Expansionskoeffizienten bei Temperatur- bzw. Konzentrationsanderungen:

Die Erhaltung der Masse wird durch die Gleichung

div v=20 (2.4a)
beschrieben. Dabei bedeutet v die Geschwindigkeit der Flussigkeit. Die Navier-
Stokes-Gleichungen fiar die Impulsbilanz lauten:

av 1 .
gt—+(vV)V:——~Vp+vV2v+ al-TY+a'C|g. (2.4b)

4]

Dabei ist p der Druck und g die in negativer z-Richtung zeigende
Erdbeschleunigung.

Bei der Bilanzgleichung fur die Energie wird im Gegensatz zur festen Phase der
konvektive Warmetransport mit bericksichtigt. Es ergibt sich
dT 5
— + (V)T =k V2T . (2.4¢)
A
Da eine Kopplung der Temperatur an den Konzentrationsgradienten (Dufour-
Effekt) in FlGssigkeiten gegenuber dem Sorét-Effekt vernachlassigbar ist (Plat-

ten, Legros (1984)), beschreibt diese Gleichung den Energietransport ausrei-
chend gut.

-12-



In einer Flissigkeitsmischung ist zusatzlich noch eine Erhaltungsgleichung fur
den Massenstrom notwendig. In Analogie zum Warmetransport ergibt sich

+ W9 C = —Vj . (2.4d)

&

Der Massenstrom j ist ebenfalls auf die Komponente 2 bezogen und hatdie Form

j=~D_[VC-8S Cu-C)vr| (2.5)

Der erste Term bericksichtigt die gewohnliche molekulare Diffusion geméaf3 dem
1. Fickschen Gesetz. Im zweiten Term kommt die Kopplung des Konzentrations-
gradienten an den duBeren Temperaturgradienten zum Ausdruck. Ein Maf3 da-
furist der Sorét-Koeffizient So, der eine StoffgroBe fur jede Flissigkeitsmischung
darstellt. Das Vorzeichen von So wird in Anlehnung an die Literatur (z.B. Legros,
Platten (1977)) uber das Stabilisierungsverhalten des Sorét-Effektes festgelegt.
So bedeutet S; >0 eine Verschiebung der dichteren Komponente zur kalteren
Berandung hin. Im Bénard-Problem fihrt dies zu einer Destabilisierung des Sy-
stems. Umgekehrt bleiben Mischungen mit So <0 im Vergleich zu reinen Flussig-
keiten langer stabil, da die dichtere Komponente verstarkt zur warmeren Wand
nach unten transportiert wird.

2.3 Randbedingungen

An der oberen Berandung beiz =h wird die Temperatur vorgegeben. Dort gilt

vl\(S) — v[\ ) (26)
Am unteren festen Rand wird die Temperatur T, aufgepragt.
T="T, . (2.7a)
Es gilt ferner:
ve0 (2.7b)
je=140 (2.7¢)

mit e =(0,0,1).
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Die Gl. (2.7b) gewahrleistet die Haftbedingung fur das Fluid am Rand. Das
Verschwinden des Massenflusses senkrecht zur Berandung in Gl. (2.7¢) stellt die
Undurchlassigkeit des Randes sicher.

An der deformierbaren Phasentrennflache zwischen fester und flassiger Phase
bei z =1 gelten folgende Randbedingungen: Vernachlassigt man Nichtgleichge-
wichtseffekte wie etwa Unterkihlung (Gibbs-Thompson-Effekt) an der Grenz-
flache, so ist der Temperaturverlauf stetig:

_mo S 2.8
T=T,; ™ =1, (2.8)
Die Schmelztemperatur Ts der Mischung ist abhangig von der Konzentration des
Fluids an der Grenzflache. Im thermodynamischen Gleichgewicht wird der
Zusammenhang durch ein Phasendiagramm beschrieben (vgl. Rosenberger
(1979)), wie es in Abb. 2.2 qualitativ gezeigt ist:

Schmelzgerade Gl.(2.9)

7]
1
|
|
|
i
i
l
]
{

Temperatur

Liquiduskurve

Soliduskurve

O b o

Konzentration
Abb.2.2: Phasendiagramm einer idealen, bindren Mischung

Die Liquiduskurve bezeichnet den Ort aller Gefrierpunkte Ts, bei der eine
Mischung der Konzentration Co auszufrieren beginnt. Fir nicht zu groB3e Kon-
zentrationen gilt in guter Ndherung der lineare Zusammenhang
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Tg =Ty, + m'C | (2.9)
Dabeiist Tg1 die konstante Schmelztemperatur der UberschuBkomponente 1.
Die GroBe m' ist durch die Steigung der Schmelzkurve einer idealen Mischung an
der Stelle C=0 gegeben und definiert als

v ) 2.10
m' = ~RT; /L. ( )

Die GroBe R ist die universelle Gaskonstante und L die Schmelzwéarme der aus-
frierenden Komponente 1. Die zu Ts gehérende Konzentration Cs des Eises wird
durch die Soliduskurve beschrieben (vgl. Abb. 2.2). Man erkennt sofort, daf fur
kleine Konzentrationen in guter Naherung gilt: Cs=0. Damitist die in Kapitel 2.1
gemachte Annahme, da3 nur die UberschuBkomponente ausfriert, bei diinnen
Eisschichten gerechtfertigt.

Die Energiebilanz an der Phasentrennflache beschreibt die Stefan-Gleichung:

SO S S v (2.17)
Sie besagt, daB die Produktion von Latentwarme an der Grenzflache zu einem

Sprung in den Warmestromen durch feste und flissige Phase fuhrt. Der normier-
te Vektor n steht senkrecht auf der Grenzflache und zeigt ins Eis hinein:

' an \? an \2 74 an an 3
n:<1+<é;> +<5;) ) - (—;, _-&;' l)A (2-12)

Da nur eine Komponente der Mischung ausfrieren soll, vereinfacht sich die
Massenbilanz an der Grenzflache zu

P(S)Caa'ﬂ =p jn. (2.13)
l ]

Sie gewdhrleistet, da3 etwa aus der flussigen Phase vom Massenstrom j antrans-
portierter Stoff an der Grenzflache ausfriert und dort zu einer Anderung des
Grenzflachenprofils n fuhrt.

Die Phasentrennflache soll zwar an der Stelle z =1 verbleiben, aber deformierbar
sein. Dies fuhrt auf die kinematische Bedingung
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s, 0
p,— pm) :)% =p, vn. (2.14)

Damit wird der Dichtesprung beim instationaren Phasentbergang durch ge-
ringfigiges Ausdehnen oder Zusammenziehen der Flassigkeitsschicht ausge-
glichen.

SchlieBlich gelte auch an der Grenzflache die Haftbedingung:

vt =0, vt =0. (2.15)

Hierbeisind t; und t die orthonormalen Tangentenvektoren an die
Phasentrennflache:

@ ) e

22 (B 3] 2 2.2) e

2.4 Stationarer Grundzustand

Bei teilweisem Ausfrieren ist es notig, die Zusammensetzung der Flussigkeits-
mischung zu bestimmen. Ohne Ausfrieren betragt die Anfangskonzentration Co.
Ist ein Teil der Zelle mit Eis gefillt, so gilt die Massenbilanz

n
C h = 1 { J C dz dA (2.17)
i A A Q

fur die in der flissigen Phase verbleibende Komponente 2. Die Integration von C
erstreckt sich in z-Richtung Uber die Héhe der Flussigkeitsschicht ) und in hori-
zontaler Richtung Gber eine raumliche Periode des Konvektionsmusters der
Grundflache A.

Der Grundzustand des betrachteten Systems ist der stationare Warmeleitungs-
zustand mit ebener Grenzflache bei z =n = h|. Die Flissigkeitistin Ruhe (v =0),
es wirkt nur der hydrostatische Druck p und die Energie wird nur durch Warme-
leitung transportiert. Als lineare, stationare Temperaturprofile ergeben sich

dann
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z—h

L
P @=Tg =" =T o (2.18a)
S L—hl
oy _m m " :
lstat(L)‘_IS—(IS——lu) h—h (2.18b)

L

die die Temperaturrandbedingungen beiz =0 (Gl. 2.7a)), z=h (Gl. (2.8)) und
z=h (Gl. (2.6)) erfillen. Ts ist die gemafR Gl. (2.9) von der Konzentration abhéan-
gige Schmelztemperatur im Grundzustand. Um das stationare Konzentrations-
profil in der Flussigkeit zu bestimmen, |6st man die GIn. (2.4d) und (2.5) zusam-
men mit der Randbedingung Gl. (2.7¢) und erhalt

aC_ aT
stat S C (-C ) stat 0 (219)
3z 0 stat

stat dz

Die Bedingung fir die Massenbilanz an der Grenzflache (Gl. (2.13)) ist dabei
automatisch erfillt. Mit dem linearen Temperaturprofil aus Gl. (2.18a) liefert Gl.
(2.19) als Losung

1-C__(h,) (T — T, o
C (= (H__fl:’i_.h cx,)( L ))) | (2.20)
stat C...0h) : 1 o T,

Die Integrationskonstante Cstat (hy), die Konzentration direkt an der Grenzfla-
che, wird aus der Massenerhaltung fur die Komponente 2 aus Gl. (2.17) ermittelt
zZu
(Tu——'l‘s)
exp< - SU h CU> -1

. L.
C. )= _ . (2.21)

Die Schmelztemperatur Ts ist dann in linearer Ndherung entsprechend Gl. (2.9)

gegeben als

T =Ty, + w' C (h) (2.22)

Damit wird ersichtlich, daB die Position der Phasentrennflache im Warmelei-
tungsfall von den duBBeren Temperaturvorgaben Ty, und To sowie von der
Schmelztemperatur Ts und der Anfangskonzentration Cq, festgelegt wird.
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Zur Verdeutlichung sind die Temperatur- und Konzentrationsprofile des
Warmeleitungszustandes in Abb. 2.3 fur S <0 qualitativ dargestelit.

z
A Ts
" fest
este
Cs=0 Phase T5tat(2)
hL
Ts
Cstat(2) Tstat(2)
Flussigkeit
0 & £
Konzentration Temperatur Ty

Abb. 2.3: Qualitative Darstellung der Temperatur- und Konzentrationsprofile
des Warmeleitungszustandes in fester und flissiger Phase fur S, <0.

Die Temperaturverldufe sind in fester und flissiger Phase linear, besitzen jedoch
unterschiedliche Steigungen. Die Konzentration Cs im Eis ist gemaB der Voraus-
setzung gleich Null (vgl. Kap. 2.2). Das durch Gl. (2.20) gegebene Konzentrations-
profil der flissigen Phase ist abhangig von Sq und Ts. Fir nicht zu grof3e Sorét-
Koeffizienten und Eisdicken ist Csiat (z) nahezu linear. Lediglich.im obersten Teil
der Flussigkeitsschicht erfolgt eine leichte Konzentrationszunahme.

2.5 Kennzahlen und dimensionslose Form der Gleichungen

Far die weitere Behandlung ist es zweckmaéBig, die Gleichungen und
Randbedingungen geeignet dimensionslos zu machen. Dazu werden folgende
Skalierungen gewahlt:

Lange: X,V,2% ~ hl ,
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Geschwindigkeit: uv,w ~kh (2.23)

. 9
Druck: p ~ pUVK/hi: ,
Temperatur: | L—Tg~T -Tg
Konzentration: C~C

. )

Das Differentialgleichungssystem fur die flissige Phase (Gl. (2.4) in
dimensionslosen GréBen lautet:

divv = 0, (2.24a)
1 [av 9
——[——+(vv)v =-Vp+Viv+Ra|T+R.CCle, (2.24b)
Prl ot S 7o
— + W) T = VT, (2.24¢)
at
aC
L [-——+(VV)C]:—Vj, (2.24d)
Le at
mit '
j= _|vc—scu -C_ 0 V'I‘i . . (2.24e)
Die Warmetransportgleichung in der festen Phase hat die Form
s
TS e g (2.25)
at '
Als Randbedingungen ergeben sich
beiz = 0:
T = 1 (2.26a)
v=o0 (2.26b)
je=0, (2.260)
nd bei z=n: o _ s~ s (2.27a)
u EIZ—)Il. 'I‘:T(S): + mC C, -
T.-T 0
S u
p* Ste 9{’- = {(vvTS Z vl oa, (2.27b)
d
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-}—p*Céﬂ =jn, (2.27(2)

Le at
G-p D = yn, (2.27d)
at
vt =0,vi, =0, (2.27e)
und beiz=1+8: e _ B (2.28)

A*

In der dimensionslosen Form der Gleichungen und Randbedingungen sind
folgende typischen Kennzahlen enthalten:

. Al nm 3
ag ('lu— ls)hl.

Rayleigh-Zahl Ra = (2.29a)
VK ’
Expansions- a' 1
verhaltnis Rg= =~ Ty (2.29b)
IPS — ’I\
Biot-Zahl B = A*- = (2.29¢)
T -,
u S
\Y
Prandtl-Zahl Pr= - (2.29d)
D
Lewis-Zahl le= — | (2.29¢)
K
p Lk
Stefan-Zahl Ste = —— | (2.29f)
I\(Tu - TS )
Sorét-Zahl S=8 (P =Ty, (2.299g)
. m
Steigungs-Zahl m = ‘_“”““(Tu —Ty (2.29h)
ptS)
Dichteverhaltnis p* = — | (2.291)
p
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Warmeleitungs- Gl

verhaltnis A* = o (2.29))
]:Fergnpfraturleit— )

anigkeitsver- PO 2 29k
héaltnis K K (2.29Kk)
Anfangskonzentration C, . (2.291)

Das klassische Bénard-Probiem einer unendlich ausgedehnten horizontalen
Flissigkeitsschicht ist durch zwei unabhangige Kennzahlen charakterisiert: Die
Rayleigh-Zahl beschreibt das Stabilitatsverhalten der Flussigkeit und die Prandtl-
Zah! gewichtet den relativen Einflu3 der nichtlinearen und instationaren Terme

in der Impuls- und Energiegleichung.

Der Phasenlibergang fest-flissig wird durch zwei weitere unabhangige Gréf3en
beschrieben: Die Biot-Zahl ist ein MaB fur den Temperaturabfall Gber der Eis-
schicht und damit fur ihre Dicke. Die Stefan-Zahl beschreibt bei transienten
Schmelz- und Gefriervorgangen den Einflu3 der Schmelzwaéarme.

Bei der Verwendung einer binaren Flassigkeitsmischung kommen weitere drei
relevante Kennzahlen hinzu: Die Kopplung von molekularen und thermischen
Diffusionsvorgangen in der Flussigkeit wird in der Lewis-Zahl berucksichtigt. in
der Massenstrombilanz sowohl fur die Flassigkeit als auch fur den Phasenuber-
gang beschreibt sie den EinfluB zeitabhangiger oder nichtlinearer Terme. Das
Expansionsverhaltnis charakterisiert die Anderung des Stabilitatsverhaltens einer
Mischung im Vergleich zu dem einer reinen Flissigkeit. In der Sorét-Zahl wird ein
zusatzlicher Kopplungseffekt zwischen Temperatur- und Konzentrationsgra-
dient bericksichtigt, der auf das Stabilitatsverhalten und die Art der Instabilitat
entscheidenden EinfluB hat.

Die Gleichungen (2.24) bis (2.29) beschreiben das gesamte nichtlineare Konvek-
tionsproblem der binaren Flissigkeitsmischung mit teilweisem Ausfrieren.

Im Warmeleitungsgrundzustand ergeben sich Temperatur- und Konzentrations-

verlauf in dimensionsloser Form zu

(2.30a)

|
|
~

stat

21-



1
'I\(S) — — (1 _ Z)’

stat ¥
l—COCﬂm(l) =1
Cotat :<Cu+ c m P S(Z—Ul) ’
. stai
mit
exp (1+B)SCH' -1
Coa V) = c
0 exp | S| —1

2.6 Lineare Stabilitatstheorie

Ziel der Untersuchung ist es, kritische Rayleigh-Zahlen, Wellenzahlen und

(2.30b)

(2.30¢)

(2.30d)

Frequenzen zu berechnen. Dafiir wird der Grundzustand der reinen Warme-

leitung auf Stabilitdt gegentuber kleinen Stérungen untersucht. Die Variablen C,

T,76), p, nund v =(u,v,w) werden dazu in erster Ordnung um den Warmelei-

tungszustand (Gl. (2.30)) entwickelt. Die StorgréBen lauten:
C=C__( + uC'(x,y,z,t)+0(£2) ,
stat
Al . Nl . 2
T = rlsm(z,) +eT'ix,y, 2,0+ 0 () ,
™ = sz:t (z) + e T'S” (x,y,z,L}+0 (82) ,
' 2
p = pstat(z) +ep' (x,y,2,00+0&) ,
n = 0 +eq (x,y,z,t)+0(82) ,

v = 0 +ev' (x,y,z,t)+0(£2) .

(2.31)

Die Storgrof3en sind mit Index (“'”) bezeichnet. Der Entwicklungsparameter ¢ €1

tragt der Forderung kleiner Stérungen des Grundzustandes Rechnung. Setzt man

die Storungsansatze in die GIn. (2.24) ein, ergibt sich fir die StorgréBen

folgendes Differentialgleichungssystem fur die flissige Phase:
divv' = 0
= —Vp'+ V2v' + Ra

T + RSC“C' e,
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ar .
Tovtrive (2320

1 o' 2 1
—— = %y — ' (2.32d
. Le at e G Ve )
mit
(2.32e)
y=-|VC -8 €, 1-CC IVT — (1~ ZCUCSML) Ce

In der festen Phase gilt:

Sy
a,l;t - K* V‘.l rF(S)I ) (2'33)
Die zugehorigen Randbedingungen lauten
beiz=0:
™0, (2.34a)
Vo= 0 (2.34b)
| e = 0 (2.34¢)
beiz = 1:
VI\(S)' . I[\l — —l]'(l — ]/A*) , (2.358)
acsun )
T —q = mC (c'+ 0 ], (2.35b)
0 az L=1 ‘
an' aT(S)' 41
0 Ste 20— _dr (2.35¢)
dz I/
1o (2.35d)
P Te a ree
(1—-p) gj—z— =v' e, (2359)
vViXe =0, (2.351)
und beiz=1+8B:
T(S)' -0 . (2.36)

Die betrachtete Flussigkeitsschicht ist in horizontaler Richtung unendlich
ausgedehnt. Deshalb wird als LOsung eine in x- und y-Richtung periodische
Stromung angenommen. Fir jede StorgroBe ¢' = (C', T', T(S)', p', ', v') ist eine
Zerlegung in Eigenschwingungen in der folgenden Form maéglich:
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—wt+itk x+k_y (2373)
d'(x,y,5t) = dlge o
Dabei gilt
K= (k2 4 K212 (2.37b)
» y

fur die Wellenzahl. Die GréfBBe w ist die dimensionslose Frequenz. Man setzt die
Ansatzfunktion (Gl. (2.37a)) in Differentialgleichungen und Randbedingungen
ein, eliminiert die Geschwindigkeitskomponenten in x,y-Richtung sowie den
Druck p'. Mit der Abkirzung D =d/dz erhdlt man Beziehungen, in denen die
StorgréBen nur mehrvon z abhéngig sind.

Fur die flussige Phase ergibt sich das System der gewohnlichen Differential-
gleichungen:

M-+ T +W =0, (2.38a)
M= k)0 = K2+ ) W-k? Ra(1=R,C C) = 0 , (2.38b)
- g
J+I)C—SlC 1-C C _ybr-@a-2Cc C_)C| =0, (2.38¢)
stat 0 slat 0 stat
o w 1 dCsLaL
DJ + k-[c—s C, 1-CC IT|-—C+— W =0, (2.38d)
stat 0 stat Le Le dz

far die feste Phase entsprechend

D% - k2 + %) ™ = | (2.39)

K

Zusammen mit den Randbedingungen beiz=1und z=1+B laBtsich Gi. (2.39)
l6sen. Man erhalt das Temperaturprofil in der festen Phase zu

™ (g = IT—(l——l/,\*)H} A(f—B—-) . (2.40)

Hist der z-unabhangige Anteil der Stérung von n, und A ist gegeben durch

(“2“ %)%Bb‘(zx_sl ))I | (2.41)




Mit der Kenntnis von T(S)(1) aus Gl. (2.40) lassen sich die Randbedingungen noch
vereinfachen und man erhalt schiief3lich

beiZ:D:
T=W=DW=dJd=0, (2.42)

beiz=1:
DW =0, (2.43a)
W+l —-plw Kl (T—-mCOC) =0, (243b)

p n _
d + - w Csun(“ KI(I-—mCOC) =0, (2.43¢)
dC

stat

D’I‘+{|l+)\*mCo l—prte}KlT—mCO[Kz(l—?\*)—prte K, C=0, (2.43d)

Z 2=1

und beiz=1+8B:

™S~ o (2.44)
Dabei bedeuten Ky und K; die Abkirzungen
| B (2.45a)
K1:<1+mcocsml(1)) 45a
und
9 w \? 9 W
h2:<k —;) coth (k —K——*-) Bl_ (2.45b)

Als Ergebnis der linearen Stabilitédtsanalyse erhalt man ein Differentialglei-
chungssystem fur die z-abhangigen StorgréBen in der Flussigkeit (Gin. (2.38))
und Ausdrucke fur die zugehorigen Randbedingungen am unteren Rand (Gl.
(2.42)) und an den Phasentrennflache (Gl. (2.43)). Die weitere Behandlung
erfolgt numerisch.

2.7 Naherungslosung

Die explizite Formulierung des Massenstromes j gemafB Gl. (2.5) liefert ein
kompliziertes Profil fir die Konzentration im Wéarmeleitungszustand. In der
Literatur (Platten, Legros (1984); Legros et al. (1972); Hurle, Jakeman (1971))
wird dabei haufig der Term C(1-C) in GI. (2.5) linearisiert. Die Naherung C< 1
reicht fur einen konstanten Konzentrationsgradienten nicht aus, da C weiterhin
von z abhangig ist. Deshalb entwickelt man Cin einer Taylor-Reihe um den An-

-25-



fangswert Co. Man erhalt dann als Naherung C(1-C)=Cq (1-Co) = const. Die Vor-
aussetzung fur die Gultigkeit dieser Naherung ist, daB |So AT|<€ 1 gilt, was fur die
meisten Flussigkeitsmischungen erfillt ist. Physikalisch ergibt dies ein lineares
Temperatur- und Konzentrationsprofil im Warmeleitungszustand.

Durch diese Naherung vereinfacht sich das Differentialgleichungssystem

(GIn. (2.38)) entscheidend. Es treten nur noch Produkte der drei Kennzahlen Rs, S
und Cq auf. Sie lassen sich zu einer neuen, unabhangigen Kennzahl, dem
Separationskoeffizienten ¥ ,

W=C (1-C)RgS=C 1-CI> S | (2.46)
0 O (4] Q Q O

zusammenfassen. Das Differentialgleichungssystem far die StérgroBen (Gln.

(2.38)) reduziert sich mit der neuen Skalierung S Co (1-Co) (To-Ts) fur C auf

folgende drei Gleichungen:

. 2.47a
DK+ ) T+W =0, ( )
DX - k0% - k2 + pﬁ)w—k" Ra 'I‘+lPC’ =0, (2.47b)
r
1 . .
D2 - K2+ fi)—)C—I—W+ ME_kHT =0 . (2.47¢)
.e €

Dieses Gleichungssystem 1aBt sich exakt losen, wenn die horizontalen Beran-
dungen frei und durchlassig fur den Massenstrom angenommen werden. Man
erhalt stationdre und oszillatorische kritische Rayleigh-Zahlen sowie die Fre-
quenz als Funktion von Pr, Le und ¥ (vgl. Hurle, Jakeman (1969), (1971)). Firden
physikalisch relevanten Fall fester, undurchlassiger Berandungen wird ein
Reihenansatz fur die Variablen eingefihrt. Unter der Annahme Le <1 ergeben
sich Ndherungsausdricke far die kritischen Rayleigh-Zahlen und Frequenzen:

' W
Ra, 0=, (1K, —2— )| (2.48)
1+W+ —
5
3n -y L2
wc(l{I) = 5 K4( ) _ (2.49)
1+ Wt —
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Fur die stationare Zellularkonvektion im klassischen Béenard-Problem mit festen
Berandungen besitzt die kritische Rayleigh-Zahl R¢c den Wert 1707,8. Die kriti-
sche Kreisfrequenz wc ist mit der thermischen Diffusionszeit ty = h2/k skaliert.
Nach Kolodner et al. (1987b) haben die Konstanten K3 und Kg fr feste
Berandungen die Werte K3 = 1,05 bzw. K4 = 1,43.

Die Beziehungen (2.48) und (2.49) sind zweckmaBig fur die schnelle Abschatzung

des Stabilitatsverhaltens einer Flussigkeitsmischung und werden deshalb spater
im Sinne einer Faustformel verwendet.
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3. Numerische Losung
3.1 Numerisches Losungsverfahren

Ziel der numerischen Behandlung des Problems (GIn. (2.38) und Gin. (2.42 und
2.43)) ist die Bestimmung kritischer Rayleigh-Zahlen Rac und Wellenzahlen k¢ far
das Einsetzen der Konvektion in Abhangigkeit von den verschiedenen Stoffpara-
metern und Kennzahlen. Dabei lassen sich zwei Falle unterscheiden: die Eigen-
werte w sind reell oder komplex. Physikalisch bedeuten reelle Eigenwerte den
Ubergang des Warmeleitungszustandes in einen stationéren, zeitunabhangigen
Konvektionszustand, gekennzeichnet durch kritische Werte Rac stat und ke stat-
Bei komplexen Eigenwerten w = wr + iw; erfolgt der Ubergang in einen periodi-
schen, zeitabhangigen Konvektionszustand mit dimensionsloser Frequenz

w¢ = wj. Im folgenden wird die Forderung w,=0 gestellt. Dies bedeutet eine
Beschrankung auf neutralstabile Losungen ohne Anfachung oder Ddmpfung. Die
kritischen Kennzahlen sind hier mit Rac osc, ke,0sc Und w¢ bezeichnet.

Das Losungsverfahren ist fir das stationare und zeitabhéngige Problem gleich.
Dazu werden die Real- und Imaginérteile der Variablen W, T und C sowie ihrer
héheren Ableitungen als neue Variablen eingefuhrt. Das komplexe Gleichungs-
system (Gin. (2.38)) gehtdann in ein System von 16 gewohnlichen Differential-
gleichungen erster Ordnung Uber; entsprechend liefern die GIn. (2.42) und (2.43)
je 8 reelle Gleichungen fur die obere und untere Berandung.

Es zeigtsich, daB in der Temperaturrandbedingung an der Phasengrenzflache der
Eigenwert w explizit auftritt. Zur Losung des Rand-Eigenwertproblems wird das
Rechenprogramm SUPORE von Scott und Watts (1979) verwendet. Es basiert auf
einem Shooting-Verfahren. In Teilintervallen zwischen beiden Rdéndern wird die
Losung mit einem Runge-Kutta-Iterationsverfahren variabler Schrittweite be-
rechnet. Linear abhangige Losungsvektoren werden dabei automatisch reortho-
normalisiert und so aneinander angepaft, daB die Randbedingungen beiz=0
und z =1 erfillt sind (vgl. Watts et al. (1983)).

Im stationaren Fall (w=0) wird iterativ nach der kleinsten Rayleigh-Zahl als
Funktion der Wellenzah! gesucht, fur die noch eine Loésung des Rand-
Eigenwertproblems existiert. Das so ermittelte Zahlenpaar entspricht dann den
kritischen Werten (Rac stat, k¢ stat)-
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Bei der Suche nach der zeitabhéangigen Losung w0 werden Rayleigh-Zahl,
Wellenzahl und Frequenz als Startwerte vorgegeben. Dann werden Ra und k
sukzessive so lange variiert, bis der Realteil von w verschwindet (w,<10-4), der
Imaginarteil von w endlich bleibt und Ra gleichzeitig minimal wird. Man erhalt
so das Zahlentripel (Rac,osc, Kc osc, e ) fir den Ubergang in die oszillatorische

Konvektion.

Da bei diesem Loésungsverfahren nach einem globalen Minimum der Rayleigh-
Zahl in Abhangigkeit von zwei Parametern k und wj gesucht wird, hatsich in der
Praxis gezeigt, daB iterative Anderungen von Ra und k nichtimmer zum ge-
wiunschten Ziel fihren. Wenn die Schrittweiten nicht genau genug gewahlt
werden, besteht die Gefahr, lediglich ein lokales Minimum zu finden. Deshalb
wird ein rechenzeitaufwendigeres Verfahren gewahit, bei dem mit einem gro-
ben Raster in einem (Ra, k)-Feld nach der Losung gesucht wird. Dann wird die
Umgebung der Lésung mit immer kleiner werdendem Raster untersucht. Die
kritische Rayleigh-Zahl wird auf 0,5 genau bestimmt, wobei w, <10-4 als
Nebenbedingung gelten mufB.

3.2 Vergleich mitder Literatur

Ein Vergleich der Rechenergebnisse mit der Literatur ist nur far den Fall moglich,
daf3 kein Phasentbergang stattfindet. Der Einfluf3 einer Eisschicht (B 0) auf das
Stabilitatsverhalten einer binaren Flussigkeitsmischung ist noch nicht untersucht.
Als einzige Autoren verwenden Chock und Li (1975) das exakte Differentialglei-
chungssystem. Flr die Kennzahlen Pr=10, Sc=1000, C, =0,1 und

Ra Rg Co =1,5-107 werden mitden Computerprogrammen SAND.FORT (F) und
SANDI.FORT (D) die stationaren und oszillatorischen, kritische Loésungen fur
-6-10-4 <S<0 berechnet. Der Vergleich mitdem in Fig. 2 der Arbeit von Chock
und Li (1975) fur den gleichen Datensatz berechneten Stabilitatsdiagramm &Rt
keine Unterschiede erkennen, die Stabilitatskurven und -grenzen fallen zusam-

men.

Um die Genauigkeit des Rechenprogrammes auszutesten, wird speziell die
Umgebung der Kodimension-Zwei-Verzweigung S* untersucht. Cross und Kim
(1988a,b), Knobloch und Moore (1988), Linz und Lucke (1987, 1988) sowie
Zielinska und Brand (1987, 1988) finden einen Abfall der kritischen oszillatori-
schen Wellenzahl k¢ osc an der Stabilitdtsgrenze der zeitabhangigen Lésung far
S-S*. Dieses Verhalten ergibt sich auch mit diesem Rechenprogramm, wobei die
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Wellenzahi bis in die dritte Nachkommastelle genau ist. Ein direkter quantita-
tiver Vergleich ist jedoch nicht méglich, da die oben genannten Autorengruppen
die Kennzahl W variieren. In ihr sind implizit die GroBen Rs, Co und S verkniipft,
die bei der exakten Losung separat vorgegeben werden mussen.

Im Anhang (Kap. 7.2) wird fur ein konkretes Beispiel der Verlauf k¢ osc (S) berech-
net und mit der Literatur verglichen. Dabei zeigt sich eine gute Ubereinstim-

mung.

3.3 Numerische Ergebnisse

Ziel der Rechnungen ist es, fur einen festen Satz von Kennzahlen das Stabilitats-
diagramm zu bestimmen. Von besonderem Interesse ist der EinfluB des Phasen-
Uberganges fest-flussig. Dazu wird Uber die Variation der Biot-Zahl B der Einflu
der Eisdicke modelliert. Der EinfluB3 der Konzentrationsdnderung im Fluid bei
Ausfrieren nur einer Flussigkeitskomponente wird durch die Variation von Cq
untersucht. Rechnungen mit verschiedenen Stefan-Zahlen beschreiben far den
instationédren Fall den EinfluB der Schmelzwéarme auf die Stabilitatsgrenzen.

Die Rechnungen in diesem Kapitel werden mit Kennzahlen durchgefihrt, wie sie
fur eine organische Mischung (z.B. Benzol und Cyclohexan) typisch sind. Es gilt:
Pr=17,6,5¢=1047,Le=0,017, Rg=28,4, m' =-80, Ste = 5,91 und
K*=A*=p*=1,001.

3.3.1 Stabilitatsdiagramm, Kodimension-Zwei-Verzweigung

Die Abb. 3.1 zeigt fiir C, =0,01 und B =0 die Abhangigkeit der kritischen Ray-
leigh-Zahl, Wellenzah!l und Frequenz von der Sorét-Zahl S.

Fur S =0 verschwindet der Sorét-Effekt und der Warmeleitungszustand wird wie
im klassischen Bénard-Problem mit festen Randern bei Rac stat = 1707,8 und

ke stat = 3,117 instabil gegenlber stationarer Konvektion. Stationare Konvektion
existiert auch fur $>0. In diesem Fall wird durch die Thermodiffusion zusatzlich
dichtere Mischungskomponente nach oben zur kalteren Berandung transpor-
tiert. Dadurch wird das System bereits bei kleineren kritischen Rayleigh-Zahilen
instabil. Umgekehrt baut der Sorét-Effekt bei S<0 den destabilisierenden
Dichtegradienten ab, die Stabilitdtsgrenze Rac siat Steigt an.
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Abb. 3.1: Stabilitatsdiagramm fir Co=0,01 und B =0.

Fir S<S* <0 zeigen die Rechnungen zusatzlich eine zeitabhangige Losung. Die
kritischen Rayleigh-Zahlen Rac,osc und Wellenzahlen ke osc liegen niedriger als
die der stationaren Losung Rac stat und ke stat- Die zugehorige kritische Frequenz
wc strebt fir S55* gegen Null. Der Schnittpunkt der Trajektorien der stationaren
und oszillatorischen Lésung bei $* wird als Kodimension-Zwei-Punkt bezeichnet.
Fur die Parameter Co = 0,01 und B = 0 betragt der Wert fir S* =-0,00025.Der
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Wert von S$* ist abhangig von den Kennzahlen Pr, Scund Rs (Platten, Legros
(1984)).

Das Auftreten einer zeitabhadngigen, periodischen Ldsung fir S<S* ist die Folge
eines doppel-diffusiven Mechanismus, bei dem Temperatur- und Konzentra-
tionsgradienten entgegengesetzt gerichtet sind. Temperatur und Konzen-
trationsfelder variieren auf deutlich unterschiedlichen Zeitskalen, namlich mit
thermischer bzw. molekularer Diffusionszeit tx = h2/k und tp =h2/Dm. Da ty <1p
gilt, gleicht ein in der Fluidschicht nach oben steigendes warmes Flissigkeits-
element seine Temperatur mit der Zeitskala 1y der Umgebung an, andert aber
seine ursprungliche Konzentration kaum. Deshalb ist das Fluidelement jetzt
schwerer als seine Umgebung und sinkt in die warmere Schicht zurlick. Da der
Konzentrationsausgleich nurfangsam in der Zeit tp stattfindet, ist es jetzt
feichter als seine Umgebung und beginnt erneut nach oben zu steigen. Dieser
Mechanismus ist die Ursache fir das Auftreten eines periodischen Konvektions-
zustandes in einer Flussigkeitsmischung mit S<S*. Bei Erhéhen der Rayleigh-Zahl
wird zuerst der Zustand der periodischen Konvektion erreicht. Wie und ob ein
Ubergang in einen stationaren Stromungszustand bei weiterer Erhdhung von Ra
erfolgt, 1aBt sich durch eine lineare Stérungstheorie nicht klaren. Die Antwort
auf diese Frage wird das Experiment liefern (vgl. Kap. 4).

332 Abhangigkeit von der Anfangskonzentration

in Abb. 3.2 ist die Abhangigkeit der kritischen Rayleigh-Zahlen, die Wellenzahlen
und der Frequenz von der Sorét-Zahl S fir B =0 und den Anfangskonzentratio-
nen Co=0,01 (—) und C, =0,02 (----) dargestellt. Bei S = 0 schneiden sich die Sta-
bilitdtskurven, da dort keine Thermodiffusion vorhanden ist. Fir S>0 nimmt die
kritische Rayleigh-Zahl mit zunehmenden Werten von Cg ab, fir S<0 dagegen
Zu.

Dieser Sachverhalt ist dadurch zu erkldren, daB eine Erhohung von Cq zu einer
betragmafBig groBeren, effektiveren Sorét-Zahl Seff fihrt. An den Gin. (2.38¢,d)
sieht man, dafB S im wesentlichen in der Kombination S Cetat (1-Co Csrar) auftritt.
Fur kleine Konzentration Co, Cstat € 1 und einen kleinen Konzentrationsgradi-
enten |DCgat| < 10-3, wie er sich aus den Rechnungen ergibt, gilt naherungsweise

SC (I-CC )=SC =8 (3.1)

stat 0 slat u eff

Deshalb bedingt eine Zunahme von Cg, eine ErhGhung von |[S].

-32-



3.04

25+

20L  Rg

-3
Rac*1073, k¢, we
]
L[5
g
/
/
/
/
/
/
/

~0.005 0 ©0.005

Abb. 3.2: Stabilitatsdiagramm fir B =0 und C4 = 0,01 (—) sowie C, = 0,02 (----).
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3.3.3 Abhangigkeit von der Eisdicke

Fur die Anfangskonzentration Co = 0,01 zeigt Abb. 3.3 den Verlauf der kritischen
Werte als Funktion der Sorét-Zahl fur den Fall ohne Phasenubergang, B =0 (—)
und den Fall einer in der oberen Hélfte mit Eis gefullten Schicht. Dies entspricht

einer Kennzahl B =1 (----).

1
kC.Stat I
|

\'\\ k
NkC.osc C,stat

254

2.0 -

-3
Ra %1073, ke, we
o
o)
0
/ o
o
a2

1.0 -
0.5 4
0 '
-0.005 0 0.005
S

Abb. 3.3: Stabilitatsdiagramm fiir Co=0,01 und B=0(—) sowie B =1 (----).
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Bei verschwindendem Sorét-Effekt (S = 0) verhalt sich das System wie eine ein-
komponentige Flussigkeit. Mit zunehmender Eisdicke wird die Warmeleitfahig-
keit der oberen Berandung der Fluidschicht schlechter. Dies fihrt zu einer
Absenkung der Stabilitatsgrenze. Dieses Verhalten wird bereits von Davis et al.
(1984) gefunden. Fur den Fall B = 1 ergibt sich bei S =0 der Wert Rac siar = 1493
(vgl. Abb. 3.3).

Fur S>0 verstarkt eine zunehmende Eisdicke die destabilisierende Wirkung des
Sorét-Effektes zusatzlich. Fir S<O wird die stabilisierende Wirkung des Sorét-
Effektes durch die Bildung einer Eisschicht reduziert. Mit wachsenden negativen
Werten von S nimmt jedoch die stabilisierende Wirkung von S zu. Dies fuhrt
sogar dazu, daB sich die Kurven Rac s1at (B =0) und Rac stat (B = 1) bei S =-5-10-3
schneiden und fir S<-5-10-3 das System mit B = 1 bei groBeren kritischen
Rayleigh-Zahlen instabil wird. Ein entsprechendes Verhalten zeigt auch die
zeitabhangige Losung Rac,osc.

Dieser Effekt ist eine direkte Folge der Voraussetzung, daB8 nur die Uber-
schuBkomponente ausfrieren soll. Dadurch verdoppelt sich bei B = 1 die
Konzentration Cq in der Flussigkeitsschicht. Die Folge ist eine effektiv groBBere
Sorét-Zahl, wie bereits in Kap. 3.3.2 erldutert. Der zusatzliche Einfluf3 der Eisdicke
auf das Stabilitatsverhalten 1aBt sich aus GI. (2.30d) abschatzen. Mit der Nahe-
rung fur Csiat aus Kap. 3.3.2 ergibt sich

C, ~0+BC (3.2)

sLdl
und damit als effektive Sorét-Zahl

S, =S (1+BC . (3:3)
In einer Flussigkeitsmischung mit S<0 fiahrt also Eisbildung zu einer Desta-
bilisierung wegen der schlechten warmeleitenden, oberen Flussigkeitsberan-

dung. Dem Uberlagert ist ein Stabilisierungseffekt gemaf3 Gl. (3.3), bedingt durch

die Konzentrationserhohung in der Flussigkeit.
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3.3.4 Abhangigkeit von der Schmelzwirme

Die Schmelzwéarme L beeinfluBt das System in zweierlei Weise. Zum einen
bestimmt sie direkt Uber die Stefan-Bedingung (Gl. (2.11)) die Bewegung der
Phasengrenzflache. Zum anderen ist sie indirekt proportional zur Steigung der
Schmelzkurve (Gl. (2.10)) und beeinfluBt so die Schmelztemperatur (Gl. (2.9)).
Verdoppelt man in den Rechnungen die Latentwarme L, so dandern sich die
stationdren Losungen Rac stat und K¢ stat um weniger als 0,1 % Der Grund fir
diese geringe Veranderung ist, daB3 im stationaren Fall die Stefan-Zahl keine
Rolle spielt und sich nur die Steigung der Schmelzkurve andert. Im untersuchten
Parameterbereich 0<B<1und 0<C,<0,1 ist die resultierende Anderung von Ts
sehr gering (<1 %) und hat damit kaum Auswirkung auf die Stabilitatsgrenze.

In Abb. 3.4 sind die zeitabhangigen kritischen Werte Rac,osc, k¢, 0sc Und wc als
Funktion von B fir feste Sorét-Zahlen S =-0,001 und S =-0,005 fir die Stefan-Zah-
len Ste =5,91 (—) und Ste = 10,82 (----) eingezeichnet. Bei den kritischen Wellen-
zahlen (Abb. 3.4a) istim Rahmen der Rechengenauigkeit kein Unterschied zu er-
kennen. Auch die Stabilitatsgrenzen (Abb. 3.4¢) verschieben sich nur unwesent-
lich. Einzig in den kritischen Frequenzen w¢ (Abb. 3.4b) tritt eine merkliche Ab-
senkung auf. Der Grund dafiir ist, daB3 im Falle zeitabhangiger Konvektion an der

I’<C,QSC
3.2 4
30 ‘\
3) + $=-0.005
2.8 4 -
. S=-0.001 RGC,OSC |
0 T = ; 1700 1
0 0.5 1.0 B 1
S=-0.005
1600 T
S=-0.001 ¢
1 $=-0.001
1500 x
0 ¢ + t —+ t
0 05 1.0 B 0 05 10 B

Abb. 3.4: Kritische Wellenzahl k¢ osc (2), Frequenz w¢ (b) und Rayleigh-Zahl
Rac,osc (€) als Funktion von B fur $=-0,001 und S =-0,005 bei Verdopp-
lung der Stefan-Zah!l von Ste =5,91 (—) auf Ste = 10,82 (----).
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Phasengrenzflache lokale Ausfrier- und Abschmelzvorgange stattfinden. Wird
die Latentwarme erhoht, dauern diese Vorgange langer. Damit sinkt die
Oszillationsfrequenz w¢ ab.
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4. Experimente

Erinnert man sich an die vielen Kennzahlen, mit denen eine binare Flussigkeits-
mischung mit negativem Sorét-Koeffizienten und Phasenibergang in der line-
aren Stérungstheorie beschrieben wird, bekommt man eine Vorstellung von der
Komplexitdt des Problems und der moglichen auftretenden Effekte.

Ziel der Experimente ist es deshalb, mit einer geeigneten Modelimischung die
Aussagen der linearen Theorie zu GUberpriufen. Dies gilt sowohl hinsichtlich des
zeitabhangigen Konvektionsbeginns, als auch fur den EinfluB der deformier-
baren, schlechter warmeleitenden, oberen Berandung im Falle des Phasenuber-
gangs. Zusatzlich findet man nichtlineare, zeitabhangige Zustande, die im Rah-
men der linearen Theorie nicht erklarbar sind.

4.1 Auswah! der Flussigkeitsmischung

Die Hauptforderungen an die Flissigkeitsmischung sind folgende Eigenschaften:

- genugend negativer Sorét-Koeffizient, um zeitabhangige Konvektions-
strukturen experimentell nachweisen zu kénnen;

- gute Transparenz der Mischung, um optische MeBverfahren (Differential-
interferometer) gut einsetzen zu kénnen;

- ideale Flissigkeitsmischung mit moglichst geringer Temperaturabhangigkeit
der Stoffparameter, um die Boussinesg-Approximation zu erfillen;

- Ausfrieren nur einer Mischungskomponente bei quasistationarer Tempera-
turabsenkung, um der Voraussetzung bei den theoretischen Uberlegungen
zu genugen;

- Phasenibergang im Bereich von 0 °C, um konventionelle Thermostate
verwenden zu kénnen.

Nach ersten Uberlegungen wird eine Mischung aus Cydohexan mit geringem
Anteil Benzol ins Auge gefaBt. Dies deshalb, weil bereits Experimente zu Kon-
vektionszustanden unter dem EinfluB einer Eisschicht mit reinem Cyclohexan
existieren (Dietsche, (1984)). Bei einer Benzolkonzentration von 5 % liegt der
Sorét Koeffizient bei Sg = -10-3K-1 (Story, Turner (1969), Tichacek et al. (1956)
und eigene Messungen). Die Berechnungen mit SUPORE mitden entsprechenden
Kennzahlen bei 20 °C liefern eine oszillatorische Instabilitat des Warme-
leitungszustandes bei Rac osc = 1729 mit einer Periodendauer von 11,5 Minuten.
Damit liegt man im Stabilitdtsdiagramm sehr nahe am Kodimension-Zwei-Ver-
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zweigungspunkt S*. Ursache hierfir ist weniger der betragsmaBig kleine Wert
von Sg, sondern vielmehr das relativ kleine Verhaltnis der Expansionskoeffizien-
ten a'/a. Mita'/a = 85 K ergibt sich ein Separationskoeffizient von ¥ = -0,004.
Linz et al. (1988) und Lucke (1988) haben den Existenzbereich von oszillatori-
schen Konvektionszustanden fur W » W* theoretisch abgeschatzt. Extrapoliert
man das in Fig. 2 ihrer Arbeit angegebene Stabilitatsfenster bis zu ¥ = -0.004, so
existieren zeitabhangige Losungen nur in Rayleigh-Zahl-Intervall 1729 Ra
1732.Im Experiment entspricht dies einem typischen Temperaturintervall von ca.
0,002 K. Damit ist auch einsichtig, dafl im Experiment mit Cyclohexan-Benzol-
Mischungen keinz stabilen, zeitabhangigen Konvektionszustande gefunden
werdern, sondern das System sofort in eine stationdre Konvektion Gbergeht.

irn der Literatur (vgl. Kap. 1.2) findet man im wesentlichen drei verschiedene
Flissigkeitsmischungen, bei denen zeitabhdngiger Konvektionseinsatz beob-
achtet wird: 3He-4He-Mischungen, Salzlosungen und Wasser-Alkohol-Mischun-
gen.

Um geeignete W- Werte zu erhalten, mussen die Experimente mit 3He-4He-
Mischungen bei tiefen Temperaturen von etwa 2 K durchgefuhrt werden. Dort
existiert jedoch kein Ubergang in die feste Phase, deren Einflu3 jedoch unter-
sucht werden soll.

Bei der Wahl zwischen Losungen von Wasser mit Salzen oder Alkoholen fallt die
Entscheidung fir letztere. Solche Alkohol-Wasser-Mischungen verwenden auch
eine Reihe von anderen Autoren fir ihre Untersuchungen, da dieses System sehr
leicht experimentell handhabbar ist. Neben Wasser und Methanol (Hurle, Jake-
man (1971 und 1973)) sowie Wasser und Isopropanol (Villers, Platten (1984), Plat-
ten et al. (1986) und Lhost, Platten (1988)) sind Wasser und Athano! geeignete
Mischungskomponenten. Durch Variieren der Athanolkonzentration sowie der
mittleren Experimentiertemperatur 4Bt sich der Separationskoeffizient von

Y =-0,6 bis hin zu positiven Werten beliebig einstellen (Kolodner et al. (1988)).
Damit kénnen hinreichend weite Bereiche des Stabilitatsdiagrammes untersucht
werden.

Eine Reihe von Wissenschaftlern hat sich bereits mit dem Stabilitatsverhalten von
Athanol-Wasser-Mischungen bei verschiedenen W-Werten beschéaftigt: Fir 0,01
= W= 0,10 finden Moses und Steinberg (1986) stationare Konvektion. Fur den
Bereich W = W* erhalten Moses et al. (1987), Steinberg et al. (1987), Fineberg et
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al. (1988 a,b) sowie Kolodner, Surko (1988) ein komplexes Stabilitatsverhalten.
Dort existieren transiente, raumlich begrenzte, periodische Zustande mit
raumlicher und zeitlicher Amplitudenmodulation sowie stabile, periodische
Wanderwellen . Im Bereich W = -0,1 liegen die Experimente bei verschiedenen
Zellgeometrien der Autoren Platten, Chavepeyer (1972a), Walden et al. (1985),
Kolodner et al. (1986, 1987a und 1988 a,b), Surko et al. (1986, 1987), Heinrichs et
al. (1987) sowie Ahlers et al. (1987). Ubereinstimmend finden alle einen transien-
ten Ubergang vom Warmeleitungsgrundzustand in einen stabilen Zustand nicht-
linearer, oszillatorischer Konvektion, bei dem sich das gesamte Stromungsmuster
in horizontaler Richtung bewegt.

Auf der Basis dieser Erkenntnisse wird die Flissigkeitsmischung folgendermaBen
ausgewahlt: Um Anschluf3 an die Literatur (z.B. Walden et al. (1985)) zu erhalten,
werden zunéachst Experimente in einer Mischung von 8 Gewichtsprozent Athanol
in Wasser bei T = 20 °C durchgefihrt.

Far die Untersuchungen zum Einfluf3 einer Eisschicht auf das Stabilitatsverhalten
ist diese Mischung jedoch wenig geeignet. Es zeigt sich namlich, daB die Mi-
schung bei etwa T = 2 °C ein Dichtemaximum aufweist. Diese Dichteanomalie,
ahnlich der von reinem Wasser, 1t die Boussinesq-Approximation nicht mehr
zu und verursacht unerwinschte, nichtlineare Effekte. Erhéht man die Athanol-
koynzentration, so verschwindet das Dichtemaximum aus der flissigen Phase (vgl.
Kap. 7.4). Gleichzeitig nimmt der Sorét-Effekt ab, da sich ¥ immer mehr W*
ndhert (vgl. Kolodner et al. (1988 ¢)). Hinzu kommt, daB3 mit zunehmender Alko-
holkonzentration die Schmelztemperatur der Flissigkeitsmischung immer
niedriger wird. Damit gelangt man schnell an den Rand des Arbeitsbereichs der
im Experiment eingesetzten Kihlaggregate.

So wird als Kompromif3 eine Mischung ohne Dichteanomalie aus 15 Gewichts-
prozent Athanol in Wasser mit einer Schmelztemperatur von ca. Ts =-8 °C
gewahlt.

4.2  Versuchsaufbau und Durchfuhrung der Experimente
4.2.17 Experimenteller Aufbau

Eine in horizontaler Richtung unendlich ausgedehnte Flissigkeitsschicht, wie sie
der Theorie in Kap. 2 zugrunde liegt, ist im Experiment nicht zu realisieren. Um
trotzdem ein mogichst groBes Langen- zu Hohenverhaltnis zu erreichen, werden
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folgende Abmessungen gewahlt: Lange | = 200 mm, Breite b = 20,0 mm und
Hohe h = 3,12 mm. Die Zellhohe hist auf £0,01 mm genau. Einen Querschnitt
der symmetrischen MeBkammer zeigt die Abb. 4.1.

4 Kupferblock mit
Wasserkanalen

\\§

Klemmvorrichtung

Seitenfenster

MeBvolumen

Abb. 4.1: Querschnitt der MeBBkammer

Die horizontalen Berandungen bestehen aus gut warmeleitendem Kupfer zur
Vorgabe der Randtemperaturen T, und T,. Die Begrenzung des MeB3volumens
nach vorne und hinten bilden je eine 10 mm dicke Kristallglasscheibe, abgedich-
tet mit O-Ringen. An den Stirnseiten ist das Mefvolumen mit Teflonstegen be-
grenzt. Der Konstruktion der MefBzelle liegen Rechnungen mit dem Programm
HEATING 5 (Turner et al. (1983)) zugrunde, die in Kap. 7.3 néher beschrieben
sind. Danach liegt die horizontale Inhomogenitat der oberen und unteren Flus-
sigkeitsberandung selbst am Rand unter 0,1 %. In 80 % der Zelle liegt die Ab-
weichung unter 0,01 %. Diese nahezu isotherme Temperaturverteilung ist
wichtig im Hinblick auf die zeitabhangigen Konvektionsstrukturen, die durch
horizontale Gradienten gestort werden.

Die gesamte MeBzelle ist mit Styrodur thermisch isoliert. Zusatzlich ist sie in eine
Klimakammer aus Aluminium mit fensterbewehrten Sichtschlitzen eingebaut,
die separat thermostatisiert wird. Die Temperatur der Klimakammer wird ent-
sprechend der mittleren Fluidtemperatur T = (T, + To)/2 eingestellt. Damit wer-
den Umgebungseinflisse minimiert. Dieser Aufwand ist besonders im Falle einer
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dinnen Eisschicht nétig, da bereits geringste thermische Stérungen aus der Um-
gebung die Eisdicke verandern und die Bestimmung der Rayleigh-Zahl fir das
Einsetzen der Konvektion erschweren.

Fir die Experimente in einer Mischung aus 8 Gewichtsprozent Athanol wird eine
zweite MefBzelle verwendet, deren MeBvolumen 3,05 £ 0,02 mm hoch ist. Die
horizontale Temperaturinhomogenitat liegt am Rand bei maximal 0,5 % . Mit
dieser Zelle werden die Messungen bei einer mittleren Temperatur von 20 °C
durchgefuhrt, die in erster Linie als AnschluBmessungen dienen. In diesem
Temperaturbereich ist die Genauigkeit ausreichend. Bei Temperaturen des
oberen Randes von To=Ts betragt AT, =30 K. Dieser Wert andert sich in der
Né&he der Zellenden um bis zu 0,15 K. Im Falle eines Phasenliberganges bedeutet
dieser nicht mehr isotherme Rand, daB die Phasengrenzfliche im
Warmeleitungsfall an den Enden leicht gekrimmt ist. Damit liegen lokal
unterschiedliche Rayleigh-Zahlen vor, die diese MefBzelle fir Experimente unter
dem EinfluB einer Eisschicht ungeeignet machen.

4.2.2 MeBtechnik und Fehlerabschatzung

Entscheidend fir die Qualitat der Messungen ist eine moglichst konstante Vor-
gabe der Temperaturen der oberen (Ty) und unteren (T,) Berandung Gber meh-
rere Tage. Dazu dienen je ein Badthermostat mit einer Temperaturkonstanz von
+0,01°C. Als Badflussigkeiten werden Wasser und bei tiefen Temperaturen
Athanol verwendet. Diese werden von den Thermostaten Gber isolierte Schlau-
che zur Mef3zelle geleitet. Sie durchstromen gegensinnig die in die Kupferblocke
eingelassenen Kanale (vgl. Abb. 4.1). Die so aufgepragten Randtemperaturen
werden mit Prézisionsplatihwidersténden (Pt 100) in Vierleitertechnik gemessen.
Die Auflosungen des MeBgerates liegt bei £ 0,001 °C. Wichtig fir die Bestim-
mung der Rayleigh-Zahlen ist die Temperaturdifferenz AT =Ty-To. Wird AT im
isothermen Zustand auf Null abgeglichen, betragen die Fehler bei der Messung
von AT nur noch 10,002 °C. Wenn stabile Stromungszustande in der Zelle
vorherrschen, bleibt AT Gber viele Tage auf 0,003 °C konstant.

Zur Bestimmung von lokalen Temperaturfluktuationen in der Flussigkeitsschicht
ragt genau aus der Mitte der unteren Kupferschiene ein NiCr-Ni-Thermoelement
mit 0,25 mm Durchmesser 0,90 mm weit ins Mef3volumen. Gemessen wird die

Spannungsdifferenz zwischen diesem Thermoelement und einem Referenzther-
moelement in der unteren Kupferschiene (z =0). Diese Spannungsdifferenz wird
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um den Faktor 1000 verstarkt und anschlieBend ihres Gleichspannungsanteils
bereinigt. Der verbleibende Wechselspannungsanteil wird nochmals um den
Faktor 10 verstarkt und als Schreibersignal aufgezeichnet. Rechnet man diese
Spannungsdnderungen in Temperaturschwankungen T' um, so liegt die
Auflésung bei 0,02 °C.

Treten periodische Temperaturschwankungen auf, so 1aBt sich ihre Pertoden-

dauer T aus den Mitschrieben des Schreibers durch Ausmessen von mehr als 20
Perioden auf wenigstens 1 % genau festlegen. Wenn die Periodendauer nicht
exakt konstant ist, wird sie Uber viele Perioden gemittelt. Die Amplituden der

Temperaturschwankungen T'y, werden auf 2 % genau bestimmt.

Zur Visualisierung der Stromungsstruktur wird ein Differentialinterferometer
verwendet (Bihler et al. (1978), Kirchartz (1980), Dietsche (1984)). Damit werden
die Dichtegradienten in der Flussigkeit sichtbar gemacht. Da sich das Integra-
tionsvolumen Uber die ganze Zelltiefe erstreckt, liefert dieses MefB3verfahren nur
bei Konvektionsrollen parallel zu den Stirnseiten der Zelle interpretierbare
Ergebnisse. Die Empfindlichkeit des Interferometers wird den Eigenschaften der
Flissigkeit durch geeignete Wahl der Wollastonprismen angepaft. Es werden
Prismen mit Schnittwinkeln von 2' und 10" verwendet. Wegen der geringen
Zellhohe von 3 mm wird eine horizontale Strahltrennung bevorzugt. In dieser
Strahltrennung liefert das Interferenzstreifenmuster Linien konstanter, hori-
zontaler Dichtegradienten. Da diese in grober Naherung dem Stromlinienbild
entsprechen, ergibtsich direkt ein sehr anschauliches Bild bei walzenformiger
Konvektionsstromung (vgl. Abb.4.5).

Die Aufnahme der Interferogramme erfolgt mit einer hochauflésenden schwarz-
weifB Videokamera. Die Weiterverarbeitung geschieht in einem digitalen Bild-
verarbeitungssystem, das jedes Interferogramm in einem Raster von 512x512
Bildpunkten abspeichert. Jedes Interferogramm zeigt einen Ausschnitt von 43
mm aus dem 200 mm langen MeBvolumen. Damit entspricht das Bildraster einer
Auflésung von etwa 0,1 mm in Wirklichkeit. Um alle Bereiche des MeBvolumens
untersuchen zu kénnen, wird die gesamte optische Bank mit dem Interferometer
quer zur MeBkammer verschiebbar aufgebaut. Damit kann schnell das gesamte
Zellvolumen abgefahren werden und kdnnen Rand- oder Mittenbereiche
beobachtet werden.
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Fur den Fall, daB3 keine Eisschicht vorhanden ist, 1aBt sich aus den Interferogram-
men die Wellenlange A der Konvektionszellen bestimmen. Mit der beschriebe-
nen Bildrasterung betragt der Fehler fur A etwa 4 %.

Findet eine Wanderbewegung des Konvektionsmusters in horizontaler Richtung
durch die MeBzelle statt, so 1Bt sich aus Aufnahmen zu definierten Zeiten die
Richtung und die Geschwindigkeit der Bewegung bestimmen. Zusammen mit
der Wellenldange kann man so die Periodendauer aus den Interferogrammen auf

5 % genau bestimmen.

Qualitativ einwandfreie Interferometeraufnahmen im Konvektionszustand sind
nur moglich, wenn die Dichtegradienten im MeBvolumen klein genug sind. Dies
ist bei den schwachen, transienten Wanderwellenzustanden gegeben, die direkt
nach dem Einsetzen der Konvektion auftreten (vgl. Abb. 4.6) und fur stabile TW-
Zustande bei geringen auBeren Temperaturdifferenzen (vgl. Abb. 4.16a).
Werden die Dichtegradienten im Fluid gréBer, so findet eine Beugung der Licht-
strahlen beim Durchgang durch das MefBvolumen statt. Dadurch werden die
Interferenzlinien verzerrt und die horizontalen Zellberandungen erscheinen
periodisch verformt (vgl. Abb. 4.16b,c). Die Bestimmung der Wellenldnge und
der Wandergeschwindigkeit aus den Differentialinterferometeraufnahmen ist
jedoch weiterhin moglich.

Befindet sich im oberen Teil der MeBzelle eine dunne ebene Eisschicht, so er-
scheint der obere Rand der einzelnen Differentialinterferometeraufnahmen
unscharf. Dies liegt daran, daf3 selbst im Warmeleitungszustand die Grenzflache
eine Rauhigkeit von ca. 0,02-0,05 mm in vertikaler Richtung aufweist. Die
Eisdicke hg wird mit einem in den drei Koordinatenachsen verschiebbaren
Stereomikroskop vermessen. Bei Vergrof3erung bis 22fach sind reproduzierbare
MefBgenauigkeiten von 0,02 mm bei der Hohenmessung erreichbar.

Der Fehler bei der Berechnung der kritischen Rayleigh-Zah! wird hauptsachlich
vom Fehler bei der Bestimmung der Flussigkeitshohe verursacht. Vernachlassigt
man die Fehler der StoffgréBen und der Temperaturdifferenzmessung (<0,1 %),
so laBt sich im Falle ohne Eisschicht die Rayleigh-Zahl auf etwa 1 % genau ange-
ben. Unter einer Eisschicht verdoppelt sich der Fehler, da die Eisdicke nur auf et-
wa 10,02 mm bestimmt werden kann. Bei der Biot-Zahl ist ebenfalls der Fehler
bei der Eisdickenbestimmung entscheidend. B 1&Bt sich auf £ 0,02 genau an-

geben.
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4.2.3 Klassifizierung der Wellenzustande

Im experimentellen Teil der Arbeit werden die verschiedenen Konvektionszu-
stande als Wellen bezeichnet. Der Ubersichtlichkeit wegen werden diese Zustan-
de im Rahmen der Wellenlehre charakterisiert.

Eine eindimensionale, ebene Welle 1aBtsich allgemein durch folgende Gleichung
beschreiben:
X (3,0 = a (W sintkx — pi) . (4.1)

Dabeiist a (t) die zeitabhangige Amplitude der Welle, k die Wellenzahl und ()
eine zeitabhangige Phasenverschiebung. Diese allgemeine Darstellung einer
Welle 1aBt sich in verschiedene Typen von Wellen unterteilen:
a) af(t) = konst; (,;(t) = konst.
Fur diesen Fall erhalt man eine raumlich stehende Welle mit der Wellen-
lange A = 2n/k. Physikalisch entspricht dies dem Zustand der stationaren
Konvektion.

b) a(t) = konst; l.o(t) = wt:
Fur diesen Fall erhalt man eine Welle, die in x-Richtung fortschreitet. Dabei
wird mit w die Oszillationsfrequenz an jeden Punkt x bezeichnet. Die Wan-
dergeschwindigkeit v ist konstant und gegeben durch v = w/k. Je nach Vor-
zeichen von v bewegt sich dabei die Welle nach rechts oder links. Aus der
Oszillationsfrequenz w ergibt sich die Periodendauer zu v = 2n/w. Dies ist die
Zeit, die vergeht, bis sich die Welle um ihre Wellenlange A mit der Geschwin-
digkeit v weiterbewegt hat. Der entsprechende physikalische Zustand wird
als Wanderwellenzustand (“traveling wave”, TW) bezeichnet.

¢) af(t) = am'sinwat; (P(t) = konst.:
In diesem Fall bewegt sich die Welle nicht rdumlich fort, jedoch andert ihre
Amplitude periodisch mit der Oszillationsfrequenz w, zwischen den Maxi-
malwerten * am. Physikalisch entspricht dies dem Zustand der stehenden
Wellen (“standing wave"”, SW).

d) a(t) = beliebig; y)(t) = wt:

Dieser allgemeine Fall beschreibt eine ebene Welle, die sich mit konstanter
Geschwindigkeit fortbewegt. Gleichzeitig ist eine Modulation der Amplitu-
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de zuldssig. Der entsprechende physikalische Zustand entspricht den ampli-
tudenmodulierten Wanderwellen (“modulated traveling waves”, MTW).

Fur alle raumlich oder zeitlich periodischen Konvektionszustande lassen sich die
Storungen der Zustandsgrof3en Temperatur, Konzentration und Geschwindig-
keitin Form von Wellen darstellen. Die lokal an einer Stelle des MeBvolumens
registrierten Temperaturschwankungen T', die mitdem Thermoelement
gemessen und zeitabhédngig auf den Schreiber ausgegeben werden, lassen sich
darstellen durch

T =T (U sinthx —wi) . (4.2)
Im Falle der TW ist T'y, zeitlich konstant und gibt die Maximalamplitude der

Temperaturschwankung wieder. Bei den MTW-Zustanden ist im allgemeinen die
Maximalamplitude T'y, zeitabhéngig.
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4.3 MeBergebnisse in Flussigkeitsmischungen ohne Eisschicht
4.3.1 Uberblick iber die beobachteten Phanomene

Wird die Temperaturdifferenz iiber der Flussigkeit quasistationar erhoht, bleibt
das System bis zur kritischen Temperaturdifferenz AT, im Warmeleitungszustand.
Nach dem Uberschreiten von AT, tritt ein transienter, linearer Wander-
wellenzustand mit Amplitudenmodulation (MTW) auf. Das Thermoelement in
der Flussigkeitsschicht registriert lokal zeitlich periodische Temperaturschwan-
kungen geringer Amplitude. Wird AT auf dem knapp Gberkritischen Wert kon-
stant gehalten, so wachsen die Amplituden exponentiell an.

Uberschreitet die Amplitude einen kritischen Schwellwert, folgt ein transienter
Ubergangsbereich. Der Warmeibergang durch die Flussigkeitsschicht ist jetzt
gegenuber dem im Warmeleitungszustand deutlich verbessert. Dadurch sinkt AT
unter den kritischen Wert AT, ab. In der verwendeten MefBzelle erfolgt das Uber-
schreiten des Schwellwertes zuerst im Bereich der Zellenden. Dort entsteht ein
transienter Wanderwellenzustand mit groBen Amplituden, wahrend in weiten
Bereichen der Zelle der Warmeleitungszustand vorherrscht. Das Ubergangsgebiet
Warmeleitung - Konvektion schiebt sich im weiteren Verlauf langsam als
Storfront in die MeBzelle hinein, bis das gesamte MeBvolumen mit transienten
Wanderwellen gefillt ist.

Hat diese Storung die ganze Zelle durchlaufen, stellt sich entweder ein stabiler,
nichtlinearer Wanderwellenzustand mit einer kleineren Frequenz ein, derin
einem begrenzten Rayleigh-Zahl-Bereich stabil existiert, oder die Horizontalbe-
wegung des Musters kommt zum Stillstand und das System geht in den Zustand
stationarer Konvektion tber. Die einzelnen Phanomene werden in den folgen-
den Abschnitten detailliert beschrieben.

4.3.2 Lineare, amplitudenmodulierte Wanderwellenzustande, MTW

Bei Uberschreiten der kritischen Temperaturdifferenz AT, setzt die Konvek-
tionsstrémung in Form von amplitudenmodulierten Wanderwellen ein. Die in
diesem Kapitel dargestellten MeBergebnisse stammen aus Experimenten mit
einer Flussigkeitsmischung von 15 % Athanol in Wasser. Bei den Versuchen wird
die Temperaturdifferenz unterschiedlich stark Gber den Wert AT, erh6ht und
zusatzlich die Zeit, in der die Temperaturveranderung erfolgt, variiert.
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Die Abbn. 4.2 bis 4.4 zeigen jeweils die lokale Temperaturschwankung T' des
Thermoelementes in der Fluidschicht als Funktion der Zeit kurz nach Uberschrei-
ten von AT.. Die periodischen Schwankungen kennzeichnen das Vorbeiwandern
von Konvektionsrollen mit konstanter Geschwindigkeit. Maximalausschlage in T'
entsprechen Bereichen eines lokalen, kalten Abstromes am Thermoelement. Bei
Minimalausschlagen befindet sich ein warmes Aufstromgebiet am Thermoele-
ment. Die Amplituden der Temperaturschwankung zeigen eine deutliche, zeit-
liche Modulation. Aufgrund dieser Charakteristika wird der Zustand als amplitu-
denmodulierter Wanderwellenzustand (“modulated traveling wave”, MTW)
bezeichnet. Die Bewegungsrichtung ist in allen drei Abbildungen von links nach
rechts. Aus weiteren Experimenten ergibtsich, daB mit derselben Wahrschein-
lichkeit auch MTW beobachtet werden, die in entgegengesetzter Richtung wan-
dern. Die Zufalligkeit des Auftretens ist ein Maf3 fur die Symmetrie der MeBzelle.
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Abb. 4.2: Lokale Temperaturschwankung T' am Thermoelement mit Anfachung
und Wegdampfung des MTW-Zustandes in einer Mischung mit
C=15wt % bei T=4,8°C.

Beidem in Abb. 4.2 dokumentierten Versuch wird, ausgehend von einem knapp
unterkritischen, stabilen Warmeleitungszustand, die Temperaturdifferenz AT
innerhalb von 20 Minuten kontinuierlich erhoht. Dadurch setzt an der linken
Zellseite schwache, zeitabhangige Konvektion ein. Das Muster wandert in die
Zelle, wahrend am Rand standig neue Konvektionsrollen entstehen. Die am
Thermoelement registrierten Schwankungen T' besitzen Amplituden bis maxi-
mal T'm = 0,1 Kund eine Periodendauer von t = 28 s. Dieser Effekt ist sehr
schwach, gemessen an der gesamten Temperaturdifferenz AT = 25,5 K. Etwa zur
Zeitt =103 swird die Temperaturdnderung wieder zurickgenommer:. Als Folge
davon stellt sich der urspringliche Warmeleitungszustand in der gesamten Zelle
ein und die Stérung wird weggedampft.
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Abb. 4.3 zeigt einen Ausschnitt aus dem Temperatursignal zu einem Versuch, bei
dem die Temperaturdifferenz innerhalb von 30 Minuten aus dem knapp unter-
kritischen Bereich um 0,08 K erhéht wird. Uber viele Stunden wandert ein schwa-
ches (T'm = 0,05 K bei AT = 25,6 K) Konvektionsmuster mit einer Periodendauer
vont=28 * 0,2sdurch die Zelle. Durch wiederholte kleine Korrekturen von AT
um einige hundertstel Grad 148t sich dieser Zustand beliebig lange aufrechter-
halten. Andert man die Randtemperaturen nicht mehr, so nimmt die Maximal-
amplitude der Temperaturschwankung mit der Zeit zu (vgl. Abb. 4.3). Dies be-
deutet, daB3 der Zustand amplitudenmodulierter Wanderwellen nur transient

existiert.
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Abb. 4.3: Lokale Temperaturschwankung T am Thermoelement im transienten
MTW-Zustand fur C=15wt% bei T=4,8 °C.

Eine Anderung der Temperaturdifferenz um 0,17 K in 30 Minuten bei AT=11,5K
ergibt ein zeitliches Verhalten wie in Abb. 4.4 gezeigt. Die Amplituden der an-
fanglich schwachen MTW (1= 103 s) nehmen etwa 20 Minuten nach Ende der
Temperaturanderung deutlich zu (t=1,5-103 s) und erreichen nach t = 2-103s
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Werte fir T'm von 0,5 K. Dieser Zustand ist selbst durch sofortige Reduzierung
von AT auf den Startwert nicht mehr wegzudampfen. Die Amplituden der MTW
haben einen kritischen Schwellwert Gberschritten und nichtlineare Vorgange
bestimmen das weitere Zeitverhalten (siehe Kap. 4.3.3).
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Abb. 4.4: Lokale Temperaturschwankung T' am Thermoelement beim Ubergang
des transienten MTW-Zustandes in den instabilen TW-Zustand far
C=15wt % beiT=10,0"°C.

Um einen optischen Eindruck von der Stromungsform zu vermitteln, zeigt Abb.
4.5 Differentialinterferometeraufnahmen von vier MTW-Zustanden. Alle Auf-
nahmen zeigen einen 4,3 cm breiten Ausschnitt aus der Zellmitte zu verschiede-
nen Zeiten. In Abb. 4.5a sind die Linien gleicher horizontaler Dichteunterschiede
nur sehr schwach gegenuber den vertikalen Linien im reinen Wéarmeleitungszu-
stand ausgelenkt. Sie entsprechen dem Zustand zum Zeitpunktt=210sin Abb.
4.4 Die Abbn. 4.5b und 4.5c zeigen eine zunehmende Liniendichte und -auslen-
kung. Sie entsprechen den Temperatursignalen in Abb. 4 4 zu Zeiten t=1210s
und t=1910s. Die Abb. 4.5d zur Zeit t = 2230 s schiieBlich zeigt bereits ein
intensives, voll ausgepragtes, gleichmaBiges Rollenmuster. Den zugehorigen
qualitativen Stromlinienverlauf zeigt die Abb. 4.5e.

Diese Aufnahmen liefern nur jeweils eine Momentaufnahme des Konvektions-
musters, das sich in horizontaler Richtung durch die Zelle bewegt. In Abb. 4.6
sind 14 Aufnahmen des gleichen Zellausschnitts im Zeitintervall 1700 = t=: 1830 s
in Abstanden von jeweils 10 s abgebildet. Man erkennt das Wandern des Musters
von links nach rechts. Die Periodendauer betragt t =37 s. Von links schieben sich
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Abb. 4.5: Differentialinterferometeraufnahmen des transienten MTW-Zustandes
zu verschiedenen Zeiten (bzgl. Abb.4.4): a)t=210s,b)t=1210s, )
t=1910s,d) t=2230sund e) zugehorige Stromlinien.

e

stdndig neue Konvektionsrollen ins Bild, wahrend sie rechts wieder
verschwinden. Die Modulation der Intensitat des Dichtegradienten ist ebenfalls
deutlich zu erkennen. So zeigt die geringere Liniendichte in den ersten
Interferogrammen auf der rechten Seite bzw. in den letzten Interferogrammen
auf derlinken Seite die zunehmenden bzw. abnehmenden Dichtegradienten an.
Diese Erscheinung entspricht den zeitlich anwachsenden und abfallenden
Thermoelementsignalen, die in Abb. 4.4 gezeigtsind.
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Abb. 4.6: Differentialinterferometeraufnahmen der in Abb. 4.4 dargesteliten,
nach rechts laufenden MTW im zeitlichen Abstand von jeweils At=10s.
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433 Transiente Wanderwellenzustande (TW) und Storfronten

Uberschreitet die Amplitude der Temperaturschwankung einen bestimmten
Schwellwert, so wachst sie exponentiell an. Es entsteht an einem Ende der Zelle
oder an beiden Enden gleichzeitig eine Zone starker Konvektion. Im restlichen
Bereich der Zelle fihrt die damit verbundene Absenkung von AT unter AT¢ zum
Ubergang in den Warmeleitungszustand. Das Ergebnis ist eine Stérfront. Die
Ubergangszone zwischen dem Wiarmeleitungszustand und dem Konvektionszu-
stand bewegt sich von der Seite her mit der Geschwindigkeit vgront durch die
Zelle. Die Konvektionsrollen laufen dabei entgegengesetzt zur Bewegungsrich-
tung der Ubergangszone zwischen Warmeleitung und Konvektion auf den Rand
zu. Es handelt sich dabei um einen transienten Wanderwellenzustand (TW) mit
einer Periodendauer tirans.

Die Abbn. 4.7 und 4.8 zeigen anhand von lokalen Temperaturschwankungen am
Thermoelement und von Differentialinterferometeraufnahmen das Durchwan-
dern einer Storfront von rechts nach links. Im zugehorigen Experiment wird Gber
der Mischung mit C = 8 wt % Athanol zur Zeit t =0 die Temperaturdifferenz
innerhalb von 2 Minuten von 6,88 K auf 6,98 K erhoht.

Abb.4.7: Lokale Temperaturschwankung T' beim Einsetzen der Konvektion
wéhrend des Durchlaufens der Storfront (t-2 9-103 s) und Ubergang in
den stabilen TW-Zustand (t ~21:103 ).
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Abb. 4.8: Differentialinterferometeraufnahmen von Ausbreiten des transienten
TW-Zustandes in den Warmeleitungsbereich zu Zeiten a) t = 5880 s, b)
t=6540s,¢)t=7200s,d)t=8100s nach Anderung von AT.

Das Thermoelement in der Flissigkeitsschicht registriert zuerst einige MTW-Zu-
stdnde mit geringer Amplitude, von denen der letzte zur Zeit t =~ 4-103 s das
Thermoelement passiert (vgl. Abb. 4.7). AnschlieBend herrscht der Warmelei-
tungszustand in der Zellmitte, bis zur Zeit t=9-103 s die Storfront das Thermo-
element erreicht. Die Amplituden der Temperaturschwankung wachsen expo-
nentiell an und zeigen bist = 18-103 s eine strenge Periodizitat mit einer
Periodendauer tyans = 715. Wahrend dieser Zeit befindet sich das Thermoele-
ment im Gebiet der transienten, nach rechts laufenden Wanderwellen. Die
Temperaturschwankungen liegen mit etwa 1 K bei etwa 15 % der gesamten
anliegenden Temperaturdifferenz. Erreicht die Stérfront nach der Zeit
t=16,2-103 sden linken Rand, nehmen die Temperaturschwankungen noch
zusatzlich um ca. 25 % zu. Zudem wird die Periodendauer langer und fir

1= 22-103 s stellt sich ein stabiler Wanderwellenzustand ein, wie erin Kap. 4.3.4
im Detail beschrieben ist.

Die Differentialinterferometeraufnahmen mit horizontaler Strahltrennung in
Abb. 4.8 veranschaulichen das Vorbeiwandern der Storfront. Die Aufnahmen b,c
und d zeigen die Storfrontin einem festen Bereich der MeBkammer 6605, 1320 s
und 2220 s nach der Aufnahme von a. Die Geschwindigkeit der Stérfront ergibt
sich aus diesen Aufnahmen zu vgont = 12:10-6 m/s. Der Zustand links von der
Storfront, charakterisiert durch das vertikale Streifenmuster, entspricht dem
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Warmeleitungszustand, wahrend hinter der Stérfront intensive Konvektion
sichtbar wird.

Durch geeignete Wahl der Temperaturanderung Gber AT ist es auch moglich,
gleichzeitig an beiden Zellenden Storfronten anzufachen. Ein Beispiel zeigt die
Abb.4.9.In einer 15 wt %igen Mischung bei T =5 °C wird AT innerhalb von 10
Minuten von 25,69 K auf 25,78 K geandert. Nach etwa 12,6-103 s erreichen zwei
Storfronten nahezu gleichzeitig mit fast gleichen Geschwindigkeiten veront =
(24 £ 2)-10-6 m/s die Zelimitte. Die Aufnahmen b, cund d in Abb. 4.9 zeigen das

Abb. 4.9: Differentialinterferometeraufnahmen zweier aufeinander zu lau-
fender Stérfronten im zeitlichen Abstand von b) t=180s, ¢)t=3605, d)
t =513 s nach Bild a).

Zellzentrum 180 s, 360 s und 513 s nach der Aufnahme a. Die schlechte optische
Qualitat im Bereich der intensiven Konvektion wird durch Beugungseffekte
aufgrund der groBen Temperaturgradienten verursacht. Mit der Anpassung des
Differentialinterferometers an den Warmeleitungszustand ist deshalb eine
Auflosung des TW-Bereichs nicht moglich. Nach dem Treffen der beiden Fronten
erfolgt ein Ubergang in stationare-Konvektion. In Experimenten mit hdheren
Mittentemperaturen setzt sich die geringfigig schnellere oder intensivere
Storfront durch und es erfolgt ein Ubergang in einen stabilen TW-Zustand.
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434 Nichtlineare, stabile Wanderwellenzustande (TW)

In den Experimenten mit 8 bzw. 15 wt % Athanol-Wasser-Mischungen bei

T =20°C bzw. 10 °C geht der transiente Wanderwellenzustand (vgl. Kap. 4.3.3)
nach einigen Stunden in einen stabilen Wanderwellenzustand (TW-Zustand)
tber. In diesem permanenten Zustand wandert das gesamte Konvektionsmuster
mit deutlich verlangsamter Geschwindigkeit in horizontaler Richtung durch die
Zelle.

Bei weiterer quasistationarer Erhohung der Temperaturdifferenz nimmt die
Periodendauer t des stabilen TW-Zustandes kontinuierlich zu, bis schlieBlich die
Bewegung zum Stillstand kommt (t- ). Es stellt sich ein stationarer Konvektions-
zustand ein. Verringert man AT, so setzt der TW-Zustand erst bei einer deutlich
kleineren Temperaturdifferenz ein, im Vergleich zu derjenigen, die den Uber-
gang zur stationaren Konvektion markiert. Es liegt hier ein ausgepragter
Hystereseeffekt vor.

Selbst bei Absenkung von AT unter den kritischen Wert fir den Konvektions-
beginn AT, wandert das Muster mit zunehmender Geschwindigkeit durch die
Zelle. Gleichzeitig nimmt die Amplitude der Temperaturschwankung ab. Das
bedeutet, daB auch der Ubergang vom Warmeleitungszustand in den Konvek-
tionszustand durch eine Hysterese gekennzeichnet ist.

Der Existenzbereich des stabilen TW-Zustandes mit den Ubergangen in die
Zustande der Warmeleitung und der stationaren Konvektion ist in den Abbn.
4.10 und 4.11 dargestellt. Aufgetragen ist jeweils die gemessene Periodendauer
t Gber der mit Raco normierten Rayleigh-Zahl r = Ra/Ra¢o. Dabei besitzt Raco den
Wert 1707,8, der sich im Falle einer reinen Flussigkeit als kritischer Wert ergibt.
Die MeBpunkte in Abb. 4.10 erhalt man in einer Mischung mit 8 wt % Athanol
bei T=20°C, diein Abb. 4.11 bei 15 wt % Athanol und T = 10 °C. Die graphisch
angedeuteten kritischen Rayleigh-Zahlen fir die Ubergénge zwischen den
Zustanden sind in Tab. 4.1 explizit angegeben.

Qualitativ zeigen beide Mischungen ein vergleichbares Stabilitatsverhalten.
Quantitativ unterscheiden sie sich hauptsachlich in den Periodendauern und in

der Bereichsgrenze fur den Ubergang in den Wéarmeleitungszustand.

Die Abb. 4.12 zeigt die maximalen Amplituden der Temperaturschwankungen
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Abb.4.10: Periodendauern v des stabilen TW-Zustandes als Funktion der
normierten Rayleigh-Zahl r fir C=8 wt % bei T=20°C.

T'm am Thermoelement in der Fluidschicht als Funktion von r fir die Mischung
mit C= 15wt % bei T =10 °C.
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Abb.4.11: Periodendauern t desstabilen TW-Zustandes als Funktion der
normierten Rayleigh-Zahl r furC=15wt % bei T=10°C.
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. Co=8wWt% | Co=15wt%
Ubergang T=20°C T=10°C
Warmeleitung - TW 1,35 1,27
r
! TW - stationare Konvektion 1,60 1,59
Stationare Konvektion » TW 1,54 1,42
re
TW 5 Warmeleitung 1,17 1,02

Tab. 4.1: Ubersicht der kritischen Rayleigh-Zahlen r fir die Ubergange
zwischen den physikalischen Zustanden.

Abb.4.12:
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Abb.4.13: Differentialinterferometeraufnahmen eines vom Rand weg
laufenden TW-Zustandes mit zeitlichem Abstand von At=90s.

Die Abbildung 4.13 zeigt Differentialinterferometeraufnahmen des linken
Endes der MeB3kammer, in dem die TW entstehen. Die Aufnahmen sind in Zeit-
abstanden von jeweils At =90 s gemacht. Die angelegte Temperaturdifferenz
betragt AT = 7,00 K, entsprechend einer Periodendauervon t = 315s. Man
erkennt, daB sich das Linienmuster in einem Bereich I<h vom linken Rand weg
kaum andert. Die Linien sind nur schwach gegeniber dem Warmeleitungszu-
stand ausgelenkt. Innerhalb eines Ubergangsbereiches h=1= 10 h nimmt die
Liniendichte im Interferogramm kontinuierlich zu, bis sie fur 1= 10 hihren End-
wert erreicht hat. Gleichzeitig wachst auch die Wandergeschwindigkeit der
Rollen in diesem Bereich von Null auf den Endwert an.

Die Abbildung 4.14 zeigt Aufnahmen des gleichen MeBBkammerausschnittes in
Zeitabstanden von At = 60 s zwischen den einzelnen Bildern bei AT = 6,93 K.
Hier verschwinden die Konvektionsrollen am linken Rand. Eine Anderung der
Liniendichte und der Geschwindigkeit der auf den Rand zulaufenden Rollen 3Bt
sich nicht erkennen. Lediglich die Wellenldange nimmt um weniger als 10% im
Randbereich ab.
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Abb. 4.14: Differentialinterferometeraufnahmen eines auf den Rand zu
laufenden TW-Zustandes mit zeitlichem Abstand von At =60s.

Der Zustand der stabilen Wanderwelien existiert fir die 15 %ige Athanol-
Wasser-Mischung bei T=10°Cin einem Rayleigh-Zahl-intervall von 1,02=r=1,59
(vgl. Abb. 4.11). Die Abbn. 4.15a-c zeigen die lokalen Temperaturschwankungen
T beia)r=1,10,t=240s; b)r=1,30,t=654sund ¢)r=1,49,t=1550s. Inden
Abbn. 4.16a-c sind jeweils die zugehdorigen Differentialinterferometerauf-
nahmen in Zeitabstanden Atvon 60's, 240 s bzw. 360 s abgebildet. In allen drei
Fallen wandert das Muster von links nach rechts. Ausder Abb. 4.16 erkennt man,
daB mit zunehmendem Wert von r die Liniendichte zunimmt. Die Verzerrung des
Stromungsbildes in Abb. 4.16¢ wird durch Bewegungseffekte bei groBen Tempe-
raturdifferenzen verursacht (vgl. Kap. 4.2.2). Je kleiner r wird, umso unregel-
maBiger wird das Rollenmuster. In Abb. 4.16a zeigen die Differentialinterfero-
meteraufnahmen leichte Unsymmetrien. AuBBerdem schwanken die Wellenlan-
gen um bis zu 10 %. Dieses Verhalten bestatigen auch die Temperaturschriebe in
Abb. 4.15. Je gréBer r wird, umso gleichmaRBiger ist das Thermoelementsignal
sowohl in der Amplitude als auch in der Periodendauer. Im mittleren Teil des
Existenzbereichs der stabilen Wanderwellen treten vereinzelt Konvektions-
rollenpaare mit langerer Wellenlange auf. Ein Beispiel fur das Vorbeiwandern
einer solchen Fehlstelle liefert die Abb. 4.15b. Die Wandergeschwindigkeit des
gesamten Musters bleibt dabei unverandert.
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Abb.4.15:  Lokales Temperatursignal T' von stabilen TW-Zustanden far C = 15
wt % beia)r=1,10,t=240s; b)r= 1,30,t=6545; ¢)r=1,49,
t=1550s.

Je naher man an die untere Stabititatsgrenze des TW-Zustandes kommt, umso
schneller wandert das Muster. Gleichzeitig treten lokal unterschiedliche Wellen-
langen auf.Die Abb. 4.15a zeigt, daB beir = 1,10 nach etwa 9 gleich langen
Periodendauern die Schwankungen unregelmafiger und langer werden. Nach

wie vor bewegt sich das Muster jedoch mit konstanter Geschwindigkeit durch die
Zelle.
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Abb. 4.16: Differentialinterferometeraufnahmen derin Abb. 4.15 dargestell-
ten Zustadnde in Zeitabstanden von a) At =605, b) At=2405, ¢)
At=360s.
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Bei weiterer quasistationarer Erniedrigung von AT geht der stabile TW-Zustand
beir= 1,02 in den Wéarmeleitungszustand tber. Die Zeitgeschichte fir den
Ubergang in den Warmeleitungszustand ist in den Abbn. 4.17 und 4.18
verdeutlicht. Die Differentialinterferometeraufnahmenin Abb. 4.17 zeigen
einen MeBkammerausschnitt in Zeitabstanden von At =20 s. Man sieht, wie sich
der Konvektionsbereich kontinuierlich nach links zuriickzieht und vom stabilen
Warmeleitungszustand abgeldst wird. Der Ubergangsbereich bewegt sich mit ca.
0,09 mm/s nach links, die Periodendauer der letzten detektierbaren Wanderwel-
len, die ebenfalls nach links wandern, liegt bei 68,1 5. Die Lange des
Ubergangsbereichs betragt 2-3 Wellenlangen.

t= Os
t= 20s
t= 40s
t= 60s
t= 80s

Abb.4.17: Differentialinterferometeraufnahmen vom Ubergang des TW-Zu-
standes in den Warmeleitungszustand in Zeitabstanden von
At =20s.

Die Abb. 4.18 zeigt das zugehdrige Temperatursignal. Zur Zeit t = 0 erfolgt eine
Reduzierung von AT um 0,04 K innerhalb von 1200 s. Zur Zeit t=7200 s detektiert
das Thermoelementdie letzten periodischen Signale vor dem Ubergang in den
Warmeleitungszustand. Die Periodendauer der letzten Konvektionsrollen liegt
beit=67,9 sund entspricht dem aus der Abb. 4.17 gewonnenen Wert. Der Tem-
peraturschrieb verdeutlicht, dafl t nach Unterschreiten der Stabilitatsgrenze des
TW-Bereichs kontinuierlich zunimmt. Das Muster wandert immer schneller durch
die Zelle. SchlieBlich nimmt jedoch die Amplitude der Temperaturschwankung T'
stark ab und der Strémungszustand verschwindet bei einer endlichen Perioden-
dauer. Es erfolgt ein Ricksprung in den Warmeleitungszustand. Dies bedeutet,
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Abb.4.18: Lokale Temperaturschwankung T' am Thermoelement beim -
Ubergang in den Warmeleitungszustand.

daB3 beim Ubergang vom Warmeleitungszustand in den TW-Zustand eine Hyste-

rese auftritt.

Wie aus den Abbn. 4.9 und 4.10 ersichtlich ist, tritt auch beim Ubergang des sta-
bilen TW-Zustandes in den Zustand der stationdren Konvektion eine Hysterese
auf. Erhdht man quasistationar die Temperaturdifferenz Gber der Flussigkeits-
schicht Uber einen kritischen Wert ATc,, wird die Periodendauer des stabilen TW-
Zustandes kontinuierlich langer, bis das Muster zum Stehen kommt. Bei Ernie-
drigung von AT bleibt der stationare Stromungszustand noch bei Werten
AT<ATc, stabil, bis sich das Konvektionsmuster schlieBlich langsam in Bewe-
gung setzt. Die Bewegungsrichtung ist zufallig, die Periodendauer entspricht
dem bei Erhohung von AT gefundenen Wert.

Die Rayleigh-Zahlen, bei denen in beiden Mischungen die Ubergéange stattfin-
den, sind in Tab. 4.1 angegeben. Fir die Mischung mit C =8 % Athanol zeigen
die Abbn.4.19 und 4.20 das Verschwinden des zeitabhangigen Stromungszu-
standes sowie dessen Einsetzen anhand des lokalen Thermoelementsignales T'.
Nach der Erh6hung der Temperaturdifferenz um 0,18 K zur Zeitt =0 (Abb. 4.19)
wird vimmer langer und geht bei t=23-103 s gegen unendlich. In Abb. 4.20
wird AT beit=0um 0,3 Kerniedrigt. Nach der Zeitt= 104 s deutet sich die Be-
wegung des Musters an und erreicht furt>2,4-104 s den stabilen TW-Zustand
mit konstanter Periodendauer.

Die Experimente in diesem Parameterbereich erfordern bei Periodendauern von
vielen Minuten lange MefB3zeiten. So braucht eine Konvektionsrolle Giber einen
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Abb.4.19: Temperatursignal T' beim Ubergang des TW-Zustandes in den Zu-
stand stationarer Konvektion nach Anderung von AT zur Zeitt=0
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Abb.4.20: Temperatursignal T' beim Einsetzen des TW-Zustandes aus dem Zu-
stand stationarer Konvektion nach Anderung von AT zur Zeit t =0.

Tag, umdurch die gesamte Zelle zu wandern. Dies bedeutet, daB Gber viele Tage
die Temperaturvorgaben der horizontalen Berandungen besonders exakt kon-
stant bleiben missen und keine Stérungen aus der Umgebung auftreten dirfen.

4.3.5 Stationdre Konvektionszustande

Die Experimente mit einer Flussigkeitsmischung bestehend aus 15 wt% Athanol
und Wasser bei T = 10 °C zeigen, dafB im Rayleigh-Zahl-Bereich 1,02=r= 1,59 ein
stabiler Wanderwellenzustand méglich ist. Erniedrigt man bei den Messungen
die mittlere Fluidtemperatur T, so wird der Bereich, in dem stabile TW auftreten
konnen, immer kleiner. Gleichzeitig wird das Konvektionsmuster unregelmaBiger.
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Es treten vermehrt Konvektionsrollen mit unterschiedlichen Wellenlangen und
Amplituden auf. Fiir T= 5 °C existiert der Bereich der stabilen Wanderwellen
nicht mehr.

Erhoht man im Experiment, das bei einer mittleren Temperatur von T=5°C
durchgefihrt wird, die Temperaturdifferenz Gber der Fluidschicht Gber den
kritischen Wert fir das Einsetzen der Konvektion, so tritt bei r = 1,89 zuerst der
transiente MTW-Zustand auf (vgl. Kap. 4.3.2). Anschlief3end folgt ein
Ubergangsbereich, in dem sich der transiente Wanderwellenzustand in der
gesamten MeBBkammer ausbreitet (vgl. Kap. 4.3.3). Hat sich im ganzen
MeBvolumen eine gleichmaBige Konvektionsstruktur ausgebildet, kommt das
Muster zum Stehen.

4.4 Diskussion der MeBergebnisse ohne Eis
441 Entstehungsmechanismus der Wanderwellen

Bei einer Flassigkeitsmischung mit negativer Thermodiffusion, wie sie in den
Experimenten verwendet wird, existiert ein vertikales Konzentrationsprofil in
der Fluidschicht, das den Warmeleitungszustand stabilisiert. Uberschreitet die
von aufBen angelegte Temperaturdifferenz AT tber der Flissigkeitsschicht einen
kritischen Wert AT, so beginntsich eine schwache Konvektionsstromung aus-
zubilden. Wenn der EinfluB der endlichen Zellgeometrie vernachlassigt werden
kann, erfolgt der Beginn der Konvektion gleichzeitig im gesamten MefBvolumen.

In den Aufstromgebieten steigt warmes, leichtes Fluid nach oben und in den
Abstromgebieten sinkt kaltes, schweres Fluid nach unten. Wegen der raumlichen
Periodizitdt der Stromungsstruktur in horizontaler Richtung kann das
zugehorige Temperaturprofil in Form einer Temperaturwelle mit Wellenlange A
beschrieben werden (vgl. Kap. 4.2.3).

Entscheidend fur das Auftreten eines zeitabhangigen Konvektionsbeginns sind
jetzt die unterschiedlichen Zeitskalen fir Warme- und Massentransport in der
Flassigkeitsschicht. Die Temperaturwelle bildet sich relativ schnell mit der
thermischen Diffusionszeit 1, = h2/x aus. Der Stofftransport aufgrund der
molekularen Diffusion verlauft wesentlich langsamer mit der molekularen
Diffusionszeit tp = h2/Dn, als charakteristischem ZeitmaBstab.
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Steigt etwa ein warmes Fluidelement mit einer bestimmten Anfangstemperatur
und -konzentration im Aufstrom nach oben, so gleicht sich seine Temperatur
wahrend der Bewegung weitgehend der Umgebungstemperatur an. Es findet
jedoch kaum ein Konzentrationsausgleich statt. Dadurch baut sich ein Konzen-
trationsgradient zwischen dem Fluidelement und seiner Umgebung auf.

Beschreibt man die gesamte, horizontale Konzentrationsverteilung in Analogie
zur Temperaturverteilung ebenfalls als Welle, so resultiert daraus eine Phasen-
verschiebung {1c¢ zwischen der Temperatur- und der Konzentrationswelle. Dies
istdie Ursache fur eine Wanderbewegung des gesamten Konvektionsmustersin
horizontaler Richtung.

Das Auftreten der Phasenverschiebung zwischen Temperatur- und Konzentra-
tionswellen beim Wanderwellenzustand finden Linz et al. (1988) auch bei ihren
theoretischen Uberlegungen. Sie 16sen das Problem mit Hilfe eines 8-Moden
Galerkin-Verfahrens. Dabei wird Haftbedingung und Undurchlassigkeit an den
horizontalen Berandungen angenommen und damit die Kopplung von Tem-
peratur- und Konzentrationsgradient ermoéglicht. Als Ergebnis finden sie Phasen-
unterschiede zwischen den Feldern von Temperatur (T'), Konzentration (C') und
Vertikalgeschwindigkeit (W') im TW-Zustand. So lauft die Temperaturwelle der
Geschwindigkeitswelle nach (ywr), wahrend die Konzentrationswelle dieser

vorauseilt (Pwc).

Die Abb. 4.21 zeigt qualitativdie raumliche Lage der drei Wellen mit ihren
relativen Phasenverschiebungen zu einem festen Zeitpunkt.
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T'(x)=T_ sin(kx—wt-—-gp,.)

W'(x)=W'_ sin(kx—wt)

wi \ \% 5. > %

L C(x)=C', sin(kx—wt+p,)

Abb.4,21: Phasenverschiebung zwischen den Wellen fur Temperatur (T'), Verti-
kalgeschwindigkeit (W') und Konzentration (C') im
Wanderwellenzustand.

4.4.2 Lineare, amplitudenmodulierte Wanderwellenzustande (MTW)
4.42.1 Entstehungsmechanismus

In den Experimenten treten als erste zeitabhangige Strémungsformen lineare,
amplitudenmodulierte Wanderwellen (MTW) auf. thre Struktur wird wesentlich
von der endlichen Geometrie der Zelle und den nicht perfekt warmeleitenden,
horizontalen Kupferberandungen beeinflu3t.

Die Teflonberandung an der Stirnseite der MefB3zelle hat mit A =0,25 W/mK eine
geringere Warmeleitfahigkeit als die Flussigkeit (Af = 0,50 W/mK). Aligemein gilt,
daB Rander mit verminderter Warmeleitfahigkeit die kritische Rayleigh-Zah!
herabsetzen (Frick, Clever (1980)). Liegt also Uber der gesamten Zellange die
Temperaturdifferenz AT an, so wird der Wéarmeleitungszustand zuerst am
schlechter warmeleitenden Rand instabil. In diesem Endbereich bildet sich ein
schwacher Konvektionszustand aus. Aufgrund der in Kapitel 4.4.1 beschriebenen
Phasenverschiebung zwischen Temperatur- und Konzentrationswelle wandern
die Konvektionsrollen mit konstanter Geschwindigkeit in das benachbarte
Warmeleitungsgebiet.

Durch die Anfachung der Konvektion wird gleichzeitig lokal der Warmeibergang
besser. Wegen der nicht perfekt warmeleitenden Kupferberandung der
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Zelle wird in der Folge ein leichter Abfall in der anliegenden Temperaturdiffe-
renz beobachtet. Diese kann sogar wieder unter den kritischen Wert fur das
Einsetzen der Konvektion absinken. Damit nimmt die Amplitude der Tempe-
raturschwankung T' wieder ab. Der vertikale Warmetransport durch die Fluid-
schicht verschlechtert sich. So kann sich wieder der Gberkritische Temperatur-
gradient aufbauen, der fur das Einsetzen der Konvektion im Endbereich ver-
antwortlich ist. Die Konvektion wird erneut angefacht.

Das Ergebnis ist ein Konvektionsmuster, das in die MeBkammer hineinwandert.
Dabei besitzen die Temperaturschwankungen der einzelnen Konvektionsrollen
unterschiedliche Amplituden, hervorgerufen durch raumlich und zeitlich leicht
unterschiedliche Temperaturdifferenzen tber der Fluidschicht. Ein typisches
Beispiel fur die Amplitudenmodulation des MTW-Zustandes zeigt das Tempera-
tursignal in Abb. 4.3.

Die Durchmischung der Flassigkeit wahrend der Konvektion baut den stabili-
sierenden Konzentrationsgradienten des Warmeleitungszustandes immer weiter
ab. Damit sinkt der kritische Wert AT, fur das Einsetzen der Konvektion ab. Bei
gleichbleibender Temperaturdifferenz AT> AT, liegt somit eine zunehmend
hohere, Gberkritische Temperaturdifferenz Gber der Flissigkeitsschicht an. Die
Folge ist eine Zunahme der Maximalamplituden der Temperaturschwankungen
mit der Zeit (vgl. Abb. 4.3).

Dieser MTW-Zustand existiert so lange, bis die Amplitude der Temperea:.r-
schwankung einen bestimmten Schwellwert Uberschreitet. Ein Wegdampfen der
Konvektion ist jetzt nicht mehr méglich (vgl. Abb. 4.4). Es erfolgt der Ubergang
in einen transienten Ubergangszustand.

Die Zeit, die bis zum Erreichen der Schwellamplitude vergeht, ist abhangig von
der anfanglichen Temperaturstorung in AT beim Einsetzen der Konvektion. Bei
knapp Uberkritischen Werten von AT findet nur eine sehr schwache Durchmi-
schung der Flussigkeit im MTW-Zustand statt. Damit wird das stabilisierziids
Konzentrationsprofil auch nursehr langsam abgebaut. Je kieiner also die AT-
Anderung zu Beginn ausfallt, um so langer existiert der transiente MTW-
Zustand.
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4.42.2 Vergleich mitder Theorie

Da bei den amplitudenmodulierten Wanderwellen die Konvektion sehr schwach
ist, liegt es nahe, den Vergleich mit den Aussagen der linearen Stérungstheorie
(Kap. 2) zu suchen. In Tab. 4.2 sind fir 8 und 15 %ige Athanol-Wasser-Mischung
bei 5°C, 10 °C bzw. 20 °C die kritischen Rayleigh-Zahlen und die mit t, dimen-
sionslos gemachten Periodendauern t eingetragen. Gegenubergestellt sind
jeweils die experimentell ermittelten Werte, die Ergebnisse aus den Naherungs-
I6sungen (Gl. (2.48) und Gl. (2.49)) sowie die mit SUPORE numerisch berechneten
Werte.

. X 8wt % 15wt %
Athanolkonzentration C
Temperatur T
20°C 10°C 5°C
Experiment 2306 2166 3320
Rac,osc Néaherungslosung 2550 2669 2985
SUPORE 2601 2673 2940
Experiment 0,507 0,401 0,362
T/t N&herungslosung 0,432 | 0,381 0,352
SUPORE 0,442 0,399 0,376

Tab. 4.2::Vergleich der kritischen Rayleigh-Zahlen und der dimensionslosen
Periodendauern v/t von Theorie und Experiment

Es fallt auf, daB die Naherungslosung und die mit dem Programm SUPORE
berechneten Werte gut Gbereinstimmen. Die Unterschiede liegen darin be-
grindet, daf fur die Naherungsl&sung ein lineares, stationadres Konzentrations-
profil im Warmeleitungszustand angenommen wird und wegen der Voraus-
setzung Le < 1 der EinfluB3 der Lewis-Zahl vernachlassigbar ist.

Die Unterschiede in den kritischen Rayleigh-Zahlen und die Periodendauern
zwischen den Rechnungen und den Experimenten lassen sich durch folgende Ein-
flisse erklaren: Eine wichtige Fehlerquelle ist die Unsicherheit bei der Bestim-
mung von W. Der Sorét-Koeffizient 1aBt sich nur schwer experimentell bestimmen
und Unterschiede in Sq bis zu einem Faktor 2 sind keine Seltenheit (vgl. Kolodner
etal. (1988¢)). Haufig wird ¥ deshalb indirekt aus der kritischen
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Rayleigh-Zahl fur den Konvektionsbeginn Uber die GIn. (2.48) und (2.49)
bestimmt (vgl. z.B. Walden et al. (1985)). Dabei wird die Gultigkeit der linearen
Naherung (vgl. Kap. 2.7) vorausgesetzt und der Einfluf3 der endlichen Abmessun-
gen der verwendeten MeBzellen vernachlassigt. Verwendet man etwa bei

8 %iger Mischung und T = 20 °C den Wert ¥ =-0,27 anstelle von ¥ =-0,35, so
stimmen Rac osc und t von Experiment und Naherung besser als auf 2 % Uberein.

Die unterschiedlichen Werte von Ra und tin Experiment und Rechnung sind auch
aufden EinfluB der Stirnseiten der Zelle zurackzufihren. Im Experiment zeigt
sich, daf3 immer zuerst am Rand die Instabilitat ausgeldst wird. in einer unendlich
ausgedehnten Schicht lage damit auch Rac osc hoher. Dies ist ein Grund dafr,
daB in den Experimenten bei T=10°C und T = 20 °C die gemessenen Werte

Rac osc niedriger liegen als die berechneten, wahrend gleichzeitig die gemesse-
nen t-Werte gréBer sind.

Bei den Experimenten bei T =5 °C spielen Nichtlinearitaten in der vertikalen
Dichteverteilung eine entscheidende Rolle (vgl. Kap. 7.1.3). Allgemein gilt
(Veronis (1963), Musman (1968), Antar (1987)), daf3 dies zu einem vertikalen
Dichteprofil in der Flassigkeit fihrt, das das System stabilisiert. Deshalb liegen
die kritischen Rayleigh-Zahlen Ra¢ osc im Experiment héher als von der linearen
Theorie unter Annahme der Boussinesq-Approximation vorhergesagt.

4.4.3 Transiente Wanderwellen und Storfront

Ursache fur die Aushildung der Stérfront ist die Tatsache, dafBB die Amplitude der
Temperaturstérung im Endbereich der Zelle einen bestimmten Schwellwert
Gberschreitet. Es bildet sich ein Bereich starker Konvektion aus. Damit hat der
Randbereich keinen entscheidenden EinfluB auf den Stromungszustand in der
Flussigkeit mehr. Dagegen wird jetzt die Ubergangszone zwischen Warme-
leitung und Konvektion wichtig.

In dieser Ubergangszone existieren relativ groBe horizontale Temperatur-
gradienten, die einen horizontalen Warmeaustausch bedingen. Dieser Uber-
gangsbereich stellt einen quasi-freien seitlichen Rand fur den Konvektionszu-
stand dar. Der Warmeleitungsbereich ist wegen der Wirkung des Sorét-Effektes
stabilisiert. Deshalb gelingt ein Vordringen der gesamten Ubergangszone in den
Warmeleitungsbereich nur langsam. Gleichzeitig lauft das Konvektionsmuster
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von der Ubergangszone weg und als TW mit konstanter Geschwindigkeit durch
die MeBkammer.

Zur Verdeutlichung der Vorgange im Kopf der Stérfront dienen die Differen-
tialinterferometeraufnahmen in Abb. 4.22. Sie zeigen eine von links mit der
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Abb. 4.22: Differentialinterferometeraufnahmen und zugehoriges, qualitati-
ves Stromlinienbild der nach rechts laufenden Storfront und den
nach links wandernden, transienten TW in Zeitabstanden von
At=8s.

Geschwindigkeit viront= 10-5 m/s kommende Storfront mit regelmaBigen, nach
rechts laufenden TW. In der 15 wt %igen Athanol-Wasser-Mischung bei T = 10 °C
betrdgt die Periodendauer tirans =~ 86 5. Die Aufnahmen liegen jeweils 8 s



auseinander und dokumentieren etwas mehr als eine Periode der TW. Im rechten
Teil von Abb. 4.22 sind die qualitativen Strémungskonfigurationen eingezeich-
net, wie sie sich aus der Interpretation von Differentialinterferogrammen nach
Buhler (1979) ergeben. Man erkennt, daB3 abwechselnd im unteren bzw. oberen
Teil der Zelle Konvektionsrollen in der Ubergangszone zwischen Konvektion und
Warmeleitung angefacht werden. Sie nehmen an GroBe zu, bis sie die gesamte
Zellhdhe ausfullen. Durch Scherstromung wird im Ubergangsbereich zum War-
meleitungszustand immer mehr ruhendes Fluid in die Konvektionsbewegung
einbezogen und die nachste, gegensinnig drehende Konvektionsrolle erzeugt.
Dieser Mechanismus breitet sich mit der Geschwindigkeit vgront langsam in den
stabilen Warmeleitungszustand hinein aus, wahrend die erzeugten Rollenpaare
von der Storfront weglaufen.

Solange im Ubergangsbereich zwischen Warmeleitungs- und Konvektionszu-
stand ein quasi-freier Rand existiert, ist die Periodendauer der transienten
Wanderwellen konstant. Erreicht die Storfront das gegeniberliegende Ende der
MeBkammer, kommt es zu einer Erhéhung der Reibung der Konvektionsrolien
an der festen Berandung. AuBBerdem existiert kein angrenzender Warmelei-
tungszustand mehr, der ruhendes Fluid far die Erzeugung von Rollenpaaren zur
Verfligung stellt. Die Folge ist eine Verlangerung der Periodendauer, wie sie
etwa in Abb. 4.7 im Zeitintervall 18-103 s<t1<21-103 s beobachtet wird.

444 Nichtlineare, stabile Wanderwellen (TW)

Im AnschluB3 an den transienten Ubergangsbereich, der durch das Auftreten
einer Stérfront charakterisiertist (vgl. Kap. 4.3.3), geht das System in einen
stabilen, nichtlinearen Wanderwellenzustand dber. Bei konstant gehaltener
Temperaturdifferenz AT existiert er beliebig lang. Die Ursache fir die Aus-
bildung des stabilen TW-Zustandes ist das in Kap. 4.4.1 beschriebene Auftreten
einer Phasenverschiebung zwischen der Temperatur- und der Konzentrations-
welle. Es handelt sich dabei um einen Effekt, der im gesamten MefBBvolumen
auftritt und nicht etwa durch die endliche Zellgeometrie bedingt ist.

Den EinfluB der festen Berandungen an den Stirnseiten des MeBvolumens auf
den TW-Zustand zeigen die Abbn. 4.13 und 4.14. Ausder Abb. 4.13 erkennt man,
dafB sich das Konvektionsmuster in Laufrichtung der TW nach eine Lauflange von
I= 10 h voll ausgebildet hat und mit konstanter Geschwindigkeit in die MeBkam-
mer wandert. Am entgegengesetzten Ende des MeBvolumens verschwinden die
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TW. Die Interferogramme lassen keine Anderung der Liniendichte erkennen. Nur
die Wellenlange der Konvektionsrollen nimmt zum Rand hin um etwa 10 % ab.

Diese Ergebnisse stimmen gut mit theoretischen Aussagen Uberein: Cross (1986b,
1988) untersucht das Reflektionsverhalten von langsamen TW an seitlichen Réan-
dern. Bei der Uberlagerung von rechts- und linkslaufenden Wanderwellen in
langen MeBBkammern ergibt sich fast in der gesamten Zelle ein TW-Zustand mit
ausgezeichneter Wanderrichtung. Nur in den Endbereichen fihrt die Uberla-
gerung der Wellen zu teilweiser Ausloschung bis hin zu stehendem Muster direkt
am Rand. An der Seite, an der die TW entstehen, ist die Wanderwelle etwa nach
einer Lauflange von | =10 h voll ausgepragt, wahrend der Randeinfiu3 des
gegenulberliegenden Endes typischerweise 5 h in die Zelle hineinreicht. Dieses
Verhalten wird im Experiment bestatigt (vgl. Abbn. 4.13 und 4.14).

Diese expermimentell gefundenen Ergebnisse stimmen ebenfalls gut mitden
theoretischen Aussagen von Deane et al. (1988) Uberein. Zweidimensionale
Rechnungen in Zellen mit groBem Langen- zu Hohenverhaltnis sagen die Ent-
stehung von Rollen in einer Zone am Rand vorher, die fast in Ruhe ist. Von ihr aus
wandern die Konvektionsrollen durch die Zelle zur gegenuberliegenden Beran-
dung, an dersie reflektiert werden und in einer kleinen Randzone stehende
Wellen bilden kénnen.

Fir die Abschatzung der typischen Zeitskala des TW-Zustandes liefern weder
thermische noch molekulare Diffusionszeiten die richtige GréB8enordnung. Des-
halb wird hier eine physikalische Modellvorstellung entwickelt, die auf Arbeiten
von Rhines, Young (1983) und Shraiman (1987) basiert. Fur die Fluidbewegung
innerhalb einer Konvektionsrolle ist die Umlaufzeit ty = h/U entscheidend. Hierin
sind U die mittlere Stromungsgeschwindigkeit und h die Zellhéhe als charak-
teristischer Langenmafstab. Fir den molekularen Stofftransport ist dagegen die
molekulare Diffusionszeit tp = h2/Dpy, typisch. Aus beiden ZeitmafBstaben, die sich
um GroBenordnungen unterscheiden, 1Bt sich als Kennzahl die Peclet-Zah!

=

U
D

m

(4.3)

o
[¢]
i
[ et
o

bilden, wobei gilt: Pe> 1. Dies bedeutet, daf3 der konvektive Stofftransport viel
schneller ablauft als der diffusive.
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Rhines, Young (1983) und Shraiman (1987) finden, daB sich im Berihrungsbe-
reich zweier benachbarter Konvektionsrollen eine Art Grenzschicht ausbildet.
Die Dicke der Grenzschicht § 1aBt sich aus der Transportgleichung (Gl. (2.4d))
abschatzen. Vernachléssigt man den EinfluBB des Temperaturgradienten auf den
molekularen Stoffaustausch zwischen den benachbarten Konvektionsrollen, so
wird der Stofftransport in der Grenzschicht beschrieben durch die Gleichung

C.uvE-p v, (4.4)
at oz m

Nimmt man an, daf3 sich am Rande der Grenzschicht der konvektive und diffusive

Stofftransport die Waage halten, ergibt sich folgende Abhéangigkeit der

normierten Grenzschichtdicke §/h von der Péclet-Zahl:

& .
© pe-l?
h

(4.5)

Die Zeitskala fur die Vermischung innerhalb der Grenzschicht ergibt sich aus der
Losung von Gl. (4.4). Rhines und Young (1983) erhalten eine charakteristische
Zeitabhangigkeit der Konzentration der Form

L t )" | (4.6)

U 1.
D mix

Dabei ist Vermischungszeit tmix gegeben durch

l’mix = Pel/3 LU = Pe-‘zf& LD ' (47)
Fir die vorherrschenden grof3en Peclet-Zahlen wird also das Zeitverhalten des
durch die Beziehung (4.6) beschriebenen Stofftransports fast ausschlieBlich von
der Zeit vy, bestimmt.

Wie bereits bemerkt, ist es gerade der horizontale Konzentrationsgradient an
den Rollengrenzen, der in bindren Mischungen fir die Wanderbewegung ver-
antwortlich ist. Deshalb wird tmix als relevanter ZeitmaRBstab fur die
Periodendauer der Wanderwellen vorgeschlagen.

Die im Experiment mit Tracern bestimmte typische Umlaufzeit in einer Konvek-
tionsrolle liegt bei den hier verwendeten Flussigkeitsmischungen bei ty=102s.
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Die mit der Schichthéhe h gebildete molekulare Diffusionszeit liegt bei
tp=~1,5.1045s, die Péclet -Zahl bei 150. Damit ergibt sich als ZeitmafBstab
tmix = 8,9 Minuten. Dies entspricht der GréB8enordnung der im Experiment
detektierten Periodendauern der stabilen TW-Zustande (vgl. Abb. 4.11).

Die Periodendauer t des stabilen TW-Zustandes nimmt bei Erhéhung der treiben-
den Temperaturdifferenz zu (vgl. Abbn. 4.10 und 4.11). Dieses Verhalten wird
auch von Walden et al. (1985), Surko et al. (1986), Kolodner et al. (1988b) und
Steinberg, Moses (1987) experimentell beobachtet. Theoretisch finden Knobloch
(1985, 1986a) und Knobloch et al. (1986) bei Erhéhung der Rayleigh-Zahl einen
monotonen Abfall der Wandergeschwindigkeit auf den Wert Null. Grundlage
ihrer Uberlegungen ist ein zweidimensionales Modell mit nicht verschwinden-
dem Massenstrom an den horizontalen Berandungen, sowie Translations- und
Reflektionssymmetrie beziglich der horizontalen Richtung. Keiner der Autoren
gibt eine Erklarung fur die Abhangigkeit der Periodendauer t von der Rayleigh-
Zahl. Hier wird folgende Interpretation gegeben:

Auf der Basis der Uberlegungen von Linz et al. (1988) ist die Ursache fir eine
Bewegung des Rollenmusters die relative Phasenverschiebung von Temperatur-,
Konzentrations- und Geschwindigkeitsfeld. Die Phasenverschiebungen sind
direkt beim Einsetzen der Konvektion am gréBten. Je weiter man die Rayleigh-
Zahl erhéht, umso geringer werden die Phasenunterschiede. Gleichzeitig nimmt
die Amplitude der Konzentrationswelle ab. Die langsamere Wanderbewegung
des Konvektionsmusters erlaubt einen zunehmenden Konzentrationsausgleich
in horizontaler Richtung. Dadurch reduzieren sich auch die treibenden, horizon-
talen Gradienten an den Randern der Konvektionsrollen, die die Wanderbewe-
gung verursachen. Grenzfall ist der Ubergang in die stationare Konvektion. Dort
oszillieren das Temperatur- und das Geschwindigkeitsfeld exakt in Phase. Die
Konzentrationsunterschiede in horizontaler Richtung sind wegen der guten
Durchmischung der FlUssigkeit nur noch sehr gering.

Bei R‘eduzierung der Rayleigh-Zahl unter den kritischen Wert fur den Beginn der
Konvektion werden die Phasenunterschiede immer gréBer, das Muster wandert
schneller, bis schlieBlich der Sprung in den Warmeleitungszustand stattfindet.

Zur quantitativen Einordnung der MefB3ergebnisse in Abb. 4.10 sei ein Vergleich

mit Experimenten von Walden et al. (1985) angefiigt: Beide Experimente wer-
den mit 8 % Athanol-Wasser-Mischung bei T = 20 °C durchgefiihrt. In beiden Ex-
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perimenten tritt Hysterese bei den Ubergangen vom Warmeleitung in den TW-
Zustand und vom TW-Zustand in den Zustand der stationaren Konvektion auf.
Die MeBkammer von Walden et al. ist 49 mm lang, 23 mm breit und 5,2 mm
hoch. Damit ist sie deutlich kirzer und hoher als die hier verwendete MeBBkam-
mer. Dies fuhrt aufgrund der Randeinflisse zu einer héheren kritischen Ray-
leigh-Zahl r. = 1,48. Die Randvorgabe des Warmestromes anstelle konstanter
Temperatur liefert unterschiedliche Transienten beim Einsetzen der Konvektion
(vgl. Villers, Platten (1984)). Der TW-Zustand existiert im Bereich 1,17 <r<1,44.
Die Ursache dafirist die dreidimensionale Stromungsstruktur bei Walden et al.
Die Konvektionsrollen laufen von einer Ecke quer durch die Zelle zur gegeniber-
liegenden Ecke und nicht parallel zu den seitlichen Berandungen.

Die Periodendauern des TW-Zustandes in den Experimenten von Walden et al.
(1985) und in diesen Experimenten sind vergleichbar. Bei Walden et al. liegen sie
im Rayleigh-Zahl-Intervall 1,2 =r= 1,44 zwischen 1000 s und 4000 s. In diesem
Experiment werden im Rayleigh-Zahl-Bereich 1,2=r:= 1,54 Periodendauern von
240 s =1= 900 sgemessen. Um die Periodendauern der beiden unterschiedlich

" hohen MeBkammern vergleichen zu konnen, werden sich mit den entsprechen-
den thermischen Diffusionszeiten t, der beiden Mef3volumina skaliert. Die so
normierten Periodendauern liegen bei Walden et al. im Bereich 4,6 = t/1x *~ 18,3
und in diesem Experiment im Intervall 3,4 =1 /tx= 12,7. Diese grobe Abschatzung
in einem Bereich, in dem Nichtlinearitaten eine entscheidende Rolle spielen,
fihrt zu einer guten Ubereinstimmung der normierten Periodendauern in bei-
den MeBkammern. Daraus ist zu schlieBen, daf3 Periodendauern, die in Experi-
menten mit unterschiedlichen Flissigkeitshdhen gemessen werden, bei entspre-
chender Skalierung mit den thermischen Diffusionszeiten 1, vergleichbar sind.

Die Abbn. 4.15a-c zeigen die lokalen Temperaturschwankungen T' fir stabile
TW-Zustande bei verschiedenen Rayleigh-Zahlen. Dabei fallt auf, da3 die Tempe-
ratursignale T' mit abnehmender Rayleigh-Zahl unregelmaBliger werden. Je
groBer jedoch der Wert der Rayleigh-Zahl wird, um so gleichméfBiger wird das
Temperatursignal.

Die Erklarung far dieses MefBBergebnis ist in den Phasenverschiebungen von
Temperatur-, Konvektions- und Geschwindigkeitswelle zu suchen. Je groBer die
Rayleigh-Zah! r wird, umso kleiner werden die Phasenunterschiede und umso
langsamer bewegt sich das Muster. Damit bleibt bei Periodendauern von vielen
Minuten fur die Strémung ausreichend Zeit, ein gleichmaBiges und regelmaBi-
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ges Konvektionsmuster auszubilden. Wird r kleiner, nehmen die Phasenunter-
schiede zu. Gleichzeitig bedeutet dies ein immer schnelleres Wandern des
Musters durch die Zelle. Entsteht aufgrund lokal unterschiedlicher Gradienten
ein etwas kirzeres oder langeres Konvektionsrollenpaar, bleibt wahrend der
Wanderung durch die Zelle zu wenig Zeit, die Wellenlange anzupassen. Bei
r=1,10 bendtigt eine Konvektionsrolle lediglich 2,1 Stunden, um durch die
gesamte MeBkammer zu laufen. Die molekulare Diffusionszeit tp, gebildet mit
der Zellhohe h, ist jedoch fast dreimal so lange. Damit ist naheliegend, daB sich
Temperaturfluktuationen im ZeitmaBstab der thermischen Diffusionszeit T,
zwar wegdampfen, nicht jedoch Konzentrationsschwankungen.
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Abb.4.23: Abhangigkeit der TW-Frequenz f von der Rayleigh-Zahl r nahe dem
Ubergang in stationare Konvektion.

Erhoht man die Rayleigh-Zahl, so wird die Periodendauer t immer langer. Die
Abb. 4.23 zeigt die Frequenz f = 1/t der Wanderwellen als Funktion der normier-
ten Rayleigh-Zahl r fir den Ubergangsbereich zur stationaren Konvektion. Man
findet ein lineares Verhalten der Form f(r) = a - br fir beide Mischungen. Fur
C=8% ergibtsicha=16,49,b=9,8, fur C=15 % erhalt man a =8,44 und
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b=5,19.In den Experimenten erfolgt nach dem quasistationarem Erhohen vonr
Uber den jeweils letzten eingetragenen MeBpunkt hinaus ein transienter Uber-
gang in den stationaren Zustand (vgl. Abb. 4.19). Dieser Sprung ist nicht auf
aufBBere Storungen zurickzufihren, sondern systeminhéarent. Hystereseverhalten
und linearer Zusammenhang von f und r werden auch von Moses, Steinberg
(1986) experimentell fir ¥ =-0,1 bestatigt. In theoretische Arbeiten von
Knobloch (1986b), Knobloch et al. (1986) und Deane et al. (1987) wird dies
ebenfalls vorhergesagt.

445 Verzweigungsdiagramm

Aufgrund der experimentellen Beobachtungen in der Mischung mit 15 % Atha-
nol in Wasser bei T = 10 °C wird ein Verzweigungsdiagramm vorgeschlagen, wie
esdie Abb. 4.24 zeigt. Aufgetragen sind qualitativ die maximalen Amplituden
der Temperaturstdrungen der stabilen Zustande als Funktion der bezogenen
Rayleigh-Zahlr.

Maximalamplitude der
Temperaturstorung

l Warmeleitung\\

Fc,osc

Abb.4.24: Verzweigungsdiagramm fur 15 wt %ige Athanol-Wasser-Mischung
bei T=10°C.
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Im Warmeleitungszustand existieren a priori keine Stérungen. Die Zustdnde der
stabilen Wanderwellen und der stationaren Konvektion konnen durch eine Tem-
peraturwelle der Form T'(x,t) = T'm sin (kx-wt) beschrieben werden (vgl. Kap.

4.2 3), wobei die maximale Amplitude der Temperaturstérung durch den Wert
T'm gegeben ist.

Der Ubergang des Warmeleitungszustandes in den Zustand der stabilen,
nichtlinearen Wanderwellen zeigt eine deutliche Hysterese. Bei quasistationarer
Erhéhung der Rayleigh-Zahl erfolgt bei r¢ osc = 1,27 der Ubergang in den TW-
Zustand. Erniedrigt man den Wert von r, bleibt der TW-Zustand bis zu r = 1,02
erhalten. Erst hier erfolgt der Ricksprung in den Warmeleitungsgrundzustand.
Dies bedeutet, daB3 die periodische TW-L6sung im Hopfpunkt r¢ osc unterkritisch
aus der Warmeleitlosung abzweigt. Nach Hopf (1942) existiert an dieser Stelle
ein konjugiert komplexes Eigenwertpaar mit verschwindendem Realteil. Nach
genau dieser Losung wird bei der numerischen Losung (vgl. Kap. 3) gesucht, da
dort als Nebenbedingung w,=0 gilt. Die Abzweigung ist unterkritisch, weil
wegen des auftretenden Hystereseeffektes auch fur r<r¢ os¢ noch stabile,
periodische Wanderwellen existieren. Die untere Stabilitatsgrende des TW-
Zustandes (r = 1,02) wird als Umkehrpunkt (“turning point”) bezeichnet (vgl.
Shirer (1987)).

Auch der Ubergang des stabilen Wanderwellenzustandes in den Zustand der
stationdren Konvektion ist durch eine Hystereses gekennzeichnet. Beir=1,59
reicht eine kleine Stérung aus,um das sehr langsam wandernde Konvektions-
muster zum Stehen zu bringen. Bei Reduzierung der Rayleigh-Zahlim Zustand
der stationaren Konvektion bedarf es eines deutlich niedrigeren Wertes fir r, um
eine Wanderbewegung des Rollenmusters auszulésen. Der Ubergang erfolgt erst
beir=1,42. Die kritische Rayleigh-Zahl fur die stationare Lésung, die mit der
linearen Theorie ermittelt werden kann, liegt bei weit gréBeren Werten vonr.
Um den AnschluB der Stabilitatskurve der stationdren Konvektion an diese
kritische Rayleigh-Zahl herzustellen, muB3 beir = 1,42 ebenfalls ein Umkehrpunkt

existieren.

446 Stationdre Konvektionszustande

In den Experimenten mit einer 15%igen Athanol-Wasser-Mischung wird unter-
halb einer Mittentemperatur von T = 5 °C kein stabiler Wanderwellenzustand
gefunden (vgl. Kap. 4.3.5). Als Ursache fur die Unterdrickung eines stabilen TW-
Zustandes werden nichtlineare Effekte vermutet. Erniedrigt man die Experimen-

-81-



tiertemperatur, so wird die Abhéngigkeit der Dichte von der Temperatur zuneh-
mend nichtlinear (vgl. Kap. 7.1.3). Damit spielen nicht-Boussinesqsche Eigen-
schaften eine Rolle. Dadurch wird der Aufbau einer gleichméaBigen Phasenver-
schiebung zwischen der Temperatur- und Konzentrationsverteilung in der ge-
samten MeBkammer verhindert. Eine einheitliche Wanderbewegung des Kon-
vektionsmusters ist nicht mehr méglich und der stationare Konvektionszustand
wird bevorzugt.

45 MeBergebnisse in Flussigkeitsmischungen unter der Wirkung dinner
Eisschichten
451 Lineare, amplitudenmodulierte Wanderwellenzustande (MTW)

In diesen Experimenten wird das Einsetzen der Konvektion in einer 15 wt%igen
Athanol-Wasser-Mischung in Abhidngigkeit von verschiedenen Eisdicken an der
oberen Berandung der MeBkammer untersucht.

Ausgehend vom Warmeleitungszustand wird die Temperatur To der oberen Be-
randung quasistationar unter den Schmelzpunkt abgesenkt und so eine homo-
gene, ebene Eisschicht im oberen Teil der Zelle erzeugt. AnschlieBend wird T in
Stufen von 0,4 °Cinnerhalb von 30 Minuten erhoht. Zwischen den einzelnen
Temperaturanderungen liegen immer einige Stunden Wartezeit, um wieder
thermisches Gleichgewicht im MeBvolumen herzustellen. Bei Uberschreiten von
AT in der Flussigkeitsschicht beginnt dort zeitabhangige Konvektion in Form
von MTWs. Die Temperatur des oberen Randes wird dabei im Bereich
Ts=-7,6°C>To>-16,65 °C variiert. Die Eisdicke im Warmeleitungszustand kurz
vor Konvektionsbeginn liegt zwischen 0<hg<0,87 mm.

Die Abb. 4.25 zeigt das Temperatursignal eines typischen MTW-Zustandes unter
einer Eisschicht. Bis zur Zeit t =0 liegt der stabile Warmeleitungszustand in der
Flassigkeitsschicht vor. Die Eisdicke im oberen Teil der Zelle betragt fur dieses
Beispiel hg = 0,11 £ 0,02 mm. Zur Zeit t =0 wird innerhalb von 30 Minuten die
Temperatur des unteren Randesvon Ty = 16,49 °C auf 16,97 °C erh6ht. Die Tem-
peraturdifferenz Uber der gesamten Zelle steigt dabei von AT = 25,58 °C auf

AT = 26,02 °C an. Nach 30 Minuten erreicht bereits die erste periodische Tempe-
raturstérung das Thermoelement in der Zellmitte und der erste schwache MTW-
Zustand wird detektiert. In Abb. 4.25 sind noch weitere MTW mit zunehmenden
Maximalamplituden zu erkennen. Die Periodendauer t betrdagt 29,3 s.
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Einen optischen Eindruck vom Strémungszustand liefern die finf Differential-
interferogramme in Abb. 4.26. Sie zeigen einen festen Zellausschnitt im Zeit-
abstand von jeweils At = 5s. Die Dicke der Eisschicht betragths=0,3010,02 mm;
die Randtemperaturen liegen bei T, = 19,20 °C und To=-10,38°C. Die Perioden-
dauer, die sich sowohl aus der Auswertung des zugehorigen Thermoelement-
signals als auch aus der mit dem Differentialinterferometer sichtbar gemachten
Bewegung des Musters nach rechts ergibt, liegt bei t = 26,3 s.

Die Liniendichte ist im linken Teil der Abb. 4.26 gréBer als im rechten Teil. Dies
deutet darauf hin, daB sich ein MTW-Zustand mit zunehmender Amplitude von
links her in den Bildausschnitt schiebt.
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Abb.4.25: Lokale Temperaturschwankung T' am Thermoelement in der
Flussigkeit beim Einsetzen der MTW als Funktion der Zeit t unter
einer Eisschicht von 0,11 mm Dicke.
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t= Os

t= 5s

t=10s

t=15s

t=20s

Abb. 4.26: Differentialinterferometeraufnahmen eines MTW-Zustandes bei
hs =0,30 mm und AT = 29,53 K im zeitlichen Abstand von At="5s.

In einer Reihe von Experimenten wird der zeitabhangige Konvektionsbeginn bei
verschiedenen Eisdicken hs untersucht. Dazu werden fur unterschiedliche Eis-
dicken die kritischen Temperaturdifferenzen fir das Einsetzen der Konvektion
und die Periodendauern tdes MTW-Zustandes gemessen. Graphisch aufgetra-
gen werden schlieBlich die mit Gl. (2.29a) berechnete kritische oszillatorische
Rayleigh-Zahl Rac,osc,exp und die gemessene Periodendauer texp als Funktion der
Biot-Zahl B. Die Bestimmung der GroBen Rac osc,exp und B erfolgt mittels eines
Computerprogrammes aus den Mef3groBen T, To und hg in folgender Weise:

Neben den MeBwerten Ty, To, hs und texp werden die gesamte Zellhthe h, die
Anfangskonzentration Co, und die konstanten Stoffdaten S, A und ¢p vorgege-
ben. Daraus werden die Flussigkeitshohe h = h-hs und die mittlere Konzentra-
tion C = Co-h/h| berechnet. Dabei wird vorausgesetzt, daf3 reines Wasser aus-
friert und daB der Athanolanteil in der Flussigkeit mit dicker werdender Eis-
schicht anwaéchst. Da die Athanolkonzentration an der Grenzflache und die
Schmelztemperatur Gber den Sorét-Koeffizienten gekoppelt sind, werden beide
iterativ bestimmt. Dazu wird die Konzentration an der Grenzfidache gemaB Gl.
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(2.21) und die zugehorige Schmelztemperatur Ts aus der Gleichung fir die
Schmelzkurve (siehe Kap. 7.1.3) berechnet. Abbruchkriterium dieses lterations-
prozesses ist eine Anderung der Schmelztemperatur von weniger als 0,001 °C.

Vorgegeben werden auBBerdem die temperaturabhangigen Stoffdaten p(T) und
a(T) in der Flussigkeit, sowie die temperaturabhéngige Wéarmeleitfahigkeit
A(S)X(T) des Eises. Diese Stoffdaten werden bei der mittleren Temperatur der
Flassigkeit T = (Ty + Ts)/2 bzw. des Eises T(S) = (Ts + To)/2 berechnet. Die Biot-Zahl
B berechnet sich nach GI. (2.29¢).

Die Kurvenverliufe Rac,osc,exp (B) und texp (B) sind in Abb. 4.27 und Abb. 4.28
wiedergegeben. Die Symbole @ kennzeichnen die MeBpunkte bei den verschie-
denen Eisdicken. Gestrichelt ist eine Regressionskurve 3. Ordnung durch die
MeBpunkte eingezeichnet. Man erkennt, daB3 sowohl Rac,osc,exp als auch texp mit
zunehmender Eisdicke abnehmen.

4572 Stationare Konvektionszustande

Unter der Wirkung einer ebenen Eisschicht im oberen Teil der MeBkammer
bildet sich kein stabiler, nichtlinearer TW-Zustand aus. Uberschreitet die Ampli-
tude der Temperaturstérung im Bereich der Zellenden den Schwellwert, kommt
es sofort zur Ausbildung einerdreidimensionalen Stromung in der Flissigkeit in
Form von Polygonzellen. Die Phasengrenzflache zeigt einen deutlichen Abdruck
von den 3-4in der Zelltiefe gestaffelten Reihen von Polygonzellen mit mittigem
Aufstrom. Dieses dreidimensionale Polygonmuster ist stationar. Lediglich am
Ubergangsbereich zum Warmeleitungsgebiet erfolgt durch Scherstrémung
standig die Bildung neuer dreidimensionaler Zellen bis die gesamte MeB3kammer
damit gefallt ist.

Einen qualitativen Eindruck von der Grenzflachenstruktur liefert die Abb. 4.29.
Beide Bilder zeigen einen Ausschnitt aus der MeBzelle mitdrei in der Tiefe
gestaffelten Polygonreihen. Der Blick ist schrag von unten auf die Grenzflache
gerichtet. Die VergroBerung ist 5,3- bzw. 8,8-fach. In Abb. 4.29a ist die Eisschicht
nicht geschlossen. Lediglich in den Bereichen kalten Abstromes sind Eisrander bis
maximal 0,1 mm Hohe ausgebildet. Dazwischen erkennt man die obere Kupfer-
berandung der Zelle. In Abb. 4.29b betragt die Eisdicke hg =0,45%0,11 mm. Bei
der auf die vorderste Polygonreihe fokussierten Aufnahme erkennt man deutlich
die tiefen Abdricke eines hexagonalen Stromungsmusters in der Eisschicht. Bei-

-85-



35-0 LRI LR R AL ] LR IREBE R l TTTTiPirted l TTTTTTTTI l TTrririviid
= ] Texp -
- G—© Tih -
0 ]
iy .
10.0 4 —
5.0 -

0.0 THTTTT T 1T l FrvyrtryrTt l TTTTV T T l Ty rirtrrrld I rTTTrrTiyried

0.0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5
B

Abb.4.27: Berechnete( © )und gemessene( @ )Periodendauertdes MTW-
Zustandes als Funktion der Biot-Zahl B.
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b)

Abb.4.29: Mikroskopaufnahmen der Phasengrenzflache mit Blickwinkel schrag
von unten bei Eisdicken von a) hg =0-0,1 mm; b) hs =0,34-0,56 mm.

de Muster sind, abgesehen von lokalen Verschiebungen aufgrund der seitlichen
Zellberandungen, stationar.

4.6 Diskussion der MeBergebnisse mit Eisschicht
4.6.1 Lineare, amplitudenmodulierte Wanderwellenzustande (MTW)

Die aus den Messungen gewonnenen Kurvenverlaufe Rac,osc,exp (B) und texp (B),
dieinden Abbn. 4.27 und 4.28 wiedergegeben sind, zeigen eine Abnahme der
kritischen Rayleigh-Zahlen und Periodendauern mit zunehmender Biot-Zah! B.
Dies ist auf den EinfluB3 des schlechter thermisch leitenden und deformierbaren,
oberen Randes zurickzufihren (vgl. Kap. 3.3.3). Die Reduzierung der kritischen
Rayleigh-Zahl fur das Einsetzen der Konvektion unter einer Eisschicht wird bereits
in einkomponentigen Flissigkeiten beobachtet (vgl. Dietsche (1984)).

Ahnlich wie im Falle ohne Eisschicht liegt es nahe, fur die kritischen Werte von
Rayleigh-Zahl und Periodendauer einen quantitativen Vergleich mitden Ergeb-
nissen der linearen Theorie zu suchen. Dabei ist die Abhangigkeit von der Biot-
Zahl zu berucksichtigen.

Mittels des Computerprogrammes SUPORE werden kritische Rayleigh-Zahlen und
Frequenzen fardie 15 % Athanol-Wasser-Mischung unter einer Eisschicht



ermittelt. Aus den Stoffdaten (vgl. Kap. 7.1) ergeben sich folgende Kennzahlen:
Co=0,15, Pr=30,0, Sc =8900, Ste = 24,7, Rs =173,4,5=-0,019, m=-14,4. Die
Dicke der Eisschicht wird mit der Biot-Zah! B erfal3t.

Um einen direkten Vergleich der Werte fur die kritische Rayleigh-Zahl fir den
Beginn der oszillatorischen Konvektion und die Periodendauer t aus Rechnung
und Messung zu erhalten, werden die Rechenergebnisse umskaliert. Bei den
Rechnungen erstreckt sich die Flussigkeitsschicht unabhangig von der Dicke der
Eisschicht Uber das Einheitsintervall [0,1]. Im Experiment dagegen ist die gesamte
Zellhohe h fest vorgegeben, wahrend die Hohe der Flussigkeitsschicht hy variiert.
Deshalb werden die numerischen Ergebnisse auf die Hohe h umgerechnet. Da
im Warmeleitungsgrundzustand B = hs/h| gilt, ergibt sich als Skalierung fur die
Flussigkeitshohe

hy=h/(1+B). (4.8)

Die mit der tatsachlichen Flussigkeitshohe h gebildete kritische Rayleigh-Zahl
Rac osc,th ergibtsich dann aus der numerisch bestimmten Rayleigh-Zah! Rac osc

gemanf
Rac osc,th = Rac,osc /(1+8)3. (4.9)

Die dimensionslose Frequenz w¢ aus der Rechnungen wird mit den thermischen

Diffusionszeit

h” (4.10)

skaliert und schlie3lich ahnlich der kritischen Rayleigh-Zahl auf die tatsachliche
Flussigkeitshohe bezogen. Man erhalt aus den Rechnungen dann als Perioden-

dauer

2n h” 1

411
w oK (1 4£B)? ( )

Die beiden Kurven Ra¢ os¢th (B) und tyh (B) sind zum besseren Vergleich mitden
experimentellen Werten in den Abbn. 4.27 und 4.28 eingezeichnet.

Aus Abb. 4.27 erkennt man, da3 die gemessenen Periodendauern, abgesehen

vom Wert bei B =0, durchweg langersind, als nach den Rechnungen zu erwarten
ist. Eine Eisschicht an der oberen Berandung der Flussigkeitsschicht besitzt eine
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groBere Rauhigkeit (typisch 0,02 mm) als die polierte Kupferberandung, die
ohne Eis die Fluidschicht nach oben begrenzt. Dadurch wird der Einflu3 der
Wandreibung vergroflert. Die Konvektionsrollen wandern langsamer und mit
langeren Periodendauern durch die Zelle. In der Abb. 4.27 erkennt man die
Auswirkung des verstarkten Reibungseinflusses auf texp fur diinne Eisschichten.
Far kleine Werte von B nimmt die gemessene Periodendauer deutlich langsamer
mit zunehmender Eisdicke ab, alsin der Theorie vorhergesagt.

Bei den instationaren Vorgangen ist zusatzlich der EinfluB der Schmelzwarme zu
bericksichtigen (vgl. Kap. 3.3.4). Im Bereich des warmen Aufstromes findet in
geringem MafBe lokal ein Abschmelzen der Eisschicht statt, wahrend im Bereich
des kalten Abstromes lokal die Eisschicht anwachst. Diese mikroskopisch kleine,
horizontale Inhomogenitat der Eisschicht bewegt sich simultan mit den Konvek-
tionsrollen des MTW-Zustandes mit. Dadurch verzogertsich die Ausbreitung der
Rollen durch die MeBkammer zusatzlich und fuhrt so zu gréoBeren
Periodendauern.

Die aus den MeBwerten berechneten kritischen Werte der oszillatorischen
Rayleigh-Zahlen liegen generell hher als die theoretisch gewonnenen Werte
(Abb. 4.28). Hauptursache daflr ist die bei diesem mittleren Temperaturniveau
und dieser Konzentration nicht mehr lineare, vertikale Dichteverteilung des
Grundzustandes. Hinzu kommt der EinfluB3 der endlichen Abmessung der Mef3-
kammer. So erhéhen seitliche Berandungen generell die kritische Rayleigh-Zahl
fir den Konvektionseinsatz (vgl. Frick, Clever (1982)). Die Diskrepanz zwischen
Rac,osc,exp Und Rag,osc,th wird mit steigendem B kleiner. Das Verhalten wird da-
durch bedingt, daB das Verhaltnis von Zellhohe zu Zelltiefe kleiner wird. Da-
durch reduziert sich der relative Seitenwandeinfluf3 auf die kritische, experi-
mentell ermittelte Rayleigh-Zahl.

Insgesamt 1&Bt sich sagen, daB die theoretischen und experimentellen Ergeb-
nisse gut tibereinstimmen. Die Diskrepanzen zwischen Theorie und Experiment
sind hauptsachlich auf zwei Ursachen zurickzufuhren: Es bleibt der EinfluB
endlicher, horizontaler Abmessungen der MeBzelle im verwendeten Bénard-
Modell unberiicksichtigt, und die Boussinesg-Approximation ist nicht mehr
gerechtfertigt.
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46.2 Stationare Konvektionszustande

Unter der Wirkung einer Eisschicht im oberen Teil der Mef3kammer stelltsich als
stabiler Endzustand ein stationarer Konvektionszustand ein. Er ist gekennzeich-
‘netdurch eine dreidimensionale Polygonstruktur, wie sie sich auch im Falle der
Konvektion einer einkomponentigen Flissigkeit unter der Wirkung einer Eis-
schicht einstellt (vgl. Dietsche (1984), Davis et al. (1984) und Dietsche, Miller
(1985)). Sowohl Experimente als auch schwach nichtlineare Storungsrechnungen
liefern eine Polygonstruktur als erste Konvektionsinstabilitat. Ursache dafir ist,
daRB eine deformierbare Phasengrenzflache die gleiche Wirkung auf die
Flussigkeit austbt, wie die nicht-Boussinegsche Eigenschaft des Fluids. Hat sich
die Konvektionsstruktur in der Mischung der Eisschicht aufgepragt, ist der
vergleichsweise schwache Sorét-Effekt nicht mehrin der Lage, eine Wanderung
des Konvektionsmusters auszulosen. Das Muster bleibt stationar. AuBerdem
existiert aufgrund der Polygonstruktur keine Vorzugsrichtung parallel zur
seitlichen Berandung mehr, wie im Falle von Konvektionsrollen.
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5. Zusammenfassung

In dieser Arbeit wird das Stromungsverhalten in einer binaren Flussigkeits-
mischung untersucht, die von unten beheizt und von oben gekuhlt wird. Dabei
wird der EinfluB der Thermodiffusion im Fluid bertcksichtigt. Die Thermodiffu-
sion (oder Sorét-Effekt) bewirkt, daB3 die von aul3en angelegte Temperatur-
differenz in der Flussigkeitsschicht eine Konzentrationsverteilung induziert. Ist
die Thermodiffusion negativ, so stabilisiert dieses Konzentrationsprofil den
Warmeleitungszustand. Der Ubergang in den Konvektionszustand erfolgt erst
bei einer hoheren, kritischen Temperaturdifferenz.

Wegen der um GréBenordnungen unterschiedlichen Zeitskalen fur thermische
und molekulare Diffusion in der Flussigkeit ist ein Ubergang des Warmelei-
tungsgrundzustandes in einen zeitabhangigen Konvektionszustand moglich.
Diese Konvektionsinstabilitat wird in einer Bénard-Schicht mit zwei ebenen,
perfekt warmeleitenden Berandungen und unter dem EinfluB einer nicht ideal
warmeleitenden, oberen Berandung untersucht.

Die Experimente werden in Athanol-Wasser-Mischungen mit 8 bzw. 15 Gewichts-
prozent Alkohol durchgefihrt.

Fir den Fall ebener, perfekt warmeleitender horizontaler Berandungen zeigt
sich, daB nach Uberschreiten eines kritischen Wertes fur die Temperaturdifferenz
ein periodischer Wanderwellenzustand auftritt. Das gesamte Konvektionsmuster
wandert dabei mit konstanter Geschwindigkeit in horizontale Richtung durch
die MeBBkammer. Die lokalen Temperaturschwankungen sind zusatzlich
amplitudenmoduliert.

Zur theoretischen Beschreibung dieses Vorganges wird das physikalische Pro-
blemim Rahmen einer linearen Stabilitatsanalyse untersucht. Die numerischen
Ergebnisse stimmen in den Stabilitdtsgrenzen und in der Wandergeschwindig-
keit gut mit den experimentellen Werten uberein. Der so charakterisierte Zu-
stand wird deshalb als linearer, amplitudenmodulierter Wanderwellenzustand
(MTW) bezeichnet.

Uberschreitet die Amplitude der Temperaturstérung einen bestimmten Schwell-

wert, so treten weitere transiente und stabile Zustande auf. Diese lassen sich im
Rahmen der linearen Theorie nicht mehr beschreiben und werden daher als
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nichtlinear bezeichnet. Wenn nicht-Boussinesgsche Eigenschaften in der
Flussigkeit vernachlassigbar sind, folgt dem linearen Wanderwellenzustand eine
Storfront mit einem weiteren transienten Wanderwellenzustand. Die Intensitat
der Konvektion ist deutlich hoher und die Periodendauer langer. Der Grund fir
das Auftreten dieses Ubergangsbereichs im Experiment liegt darin, daf3 zuerstim
Randbereich der MeBkammer ein kritischer Schwellwert fur das Anfachen der
nichtlinearen Konvektion Gberschritten wird. Dieses Konvektionsgebiet breitet
sich anschlieBend durch die gesamte MeBkammer aus. In der Literatur findet
man keine vergleichbaren MefBBergebnisse. AuBerdem fehlen bislang theore-
tische Uberlegungen, die etwa die charakteristischen Zeitskalen dieses Phano-

mens beschreiben konnten.

Abgelost wird dieser Ubergangszustand von einem stabilen Wanderwellen-
zustand (TW). Dieser ist in einem ganzen Rayleigh-Zahl-Bereich stabil. Die Uber-
gange des Warmeleitungszustandes in den TW-Zustand und des TW-Zustandes
in den Zustand der stationaren Konvektion sind durch Hystereseeffekte gekenn-
zeichnet. Die Wandergeschwindigkeit nimmt mit Erhéhung der Rayleigh-Zahl
ab, bis das Muster schieBlich zum Stillstand kommt.

Auch andere Wissenschaftler (vgl. Kap. 4.4.4) finden ein qualitativ dhnliches
Verhalten. Es fehlen bislang jedoch Theorien, die die Periodendauer des nicht-
linearen Wanderwellenzustandes quantitativ beschreiben. Deshalb wird in
dieser Arbeit die Periodendauer auf der Basis der relevanten Zeitskalen fir den
konvektiven und molekularen Stofftransport in einer Konvektionsrolle abge-
schatzt. Die so berechnete Periodendauer liefert eine gute, quantitative Ab-
schatzung fur die im Experiment gemessenen Periodendauern.

Eine nicht perfekt warmeleitende obere Berandung der Flissigkeitsschicht wird
in den Experimenten durch teilweises Ausfrieren des Fluids im oberen Teil der
MeBkammer realisiert. Auch unter dem EinfluB dieser Eisschicht treten beim
Ubergang des Warmeleitungszustandes in den Konvektionszustand lineare,
amplitudenmodulierte Wanderwellen (MTW) auf. Mit zunehmender Eisdicke
nehmen die kritischen Werte fir die Rayleigh-Zahl und die Periodendauer ab.

Die lineare Theorie, die in dieser Arbeit entwickelt wird, beriicksichtigt den
EinfluB einer deformierbaren, nicht perfekt warmeleitenden Berandung der
Flussigkeitsschicht auf die kritische Rayleigh-Zahl. Vergleicht man die theoretisch
und experimentell gefundenen Werte fur die kritischen Rayleigh-Zahlen und
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Periodendauern bei verschiedenen Eisdicken, so stellt man eine gute, quanti-
tative Ubereinstimmung fest.

Uberschreitet die Amplitude der Temperaturschwankung einen bestimmten
Schwellwert, so bildet sich unter der Eisschicht eine dreidimensionale Polygon-
struktur im Fluid aus. Da dieser Konvektionsform eine Vorzugsrichtung fehlt,

bleibt das Muster stationar.
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7. Anhang
7.1 Stoffdaten

7.1.1 Stoffdaten fir Athanol-Wasser-Mischungen

Wert bei
Stoffparameter Abk.| Einheit [8wt% 15wt %
20°C { 10°C | 5°C

m
Dichte p kg/m3 985 978 1979,2
Spez. Warme ¢p |103Ws/kgK| 4,22 | 4,35 | 4,35
Warmeleitfahigkeit A W/mK 0,546 | 0,48 | 0,48
kin. Viskositat % 10-6 m2/s 1,41 3,35 | 3,34
Temperaturleitfahigkeit K 10-7m2/s | 1,31 | 1,06 | 1,13
molek. Diffusivitat Dm | 10-10m2/s | 9,6 4,5 3,25
therm.Expansionskoeffizient | a 10-4/K 2,13 | 2,38 | 1,88
konz. Expansionskoeffizient a' 1 0,176 | 0,11 | 0,10
Sorét-Koeffizient So 10-3 /K -7,6 -6,2 -6,8

7.1.2 Kennzahlen fur Athanol-Wasser-Mischungen

Wert bei
Kennzahl Abk.{ 8wt % 15wt %
20°C 10 °C 5°C
W
Prandtl-Zahl 1 Pr 10,7 31,6 29,6
Schmidt-Zahl Sc 1470 7430 1030
Lewis-Zahl Le |7,310-3 | 4,310-3 2,9-10-3
Separationskoeffizient p -0,35 -0,36 -0,43
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7.1.3 Temperatur- bzw. konzentrationsabhéangige Stoffdaten fur die feste und

flissige Phase

Darstellung in Form von Regressionspolynomen

y(x,z=const) = a + bx + <x2 + dx3 + ...,

berechnet aus Stoffdaten aus der entsprechenden Literatur.

physik. Variable Konstante Koeffizienten
GroBe Literatur-
y X z a b C d zitat
p, kg/m3 T,°C | C,=0,15 980,0 -0,144 |-3,7 10-3 | -5.10-5> }D’'ans, Lax{1967)
p, kg/m3 [Cwt% | T=5°C 999,6 -1,848 4,44 .102 |-7,76.10-4 | D'ans, Lax (1967)
Sa, 10-3/K T,°C |Co=0,14757 -7,62 0,191 |-5,5.10-3 | 7,6 -10-5> | Tab.l Kolodner
Wy T,°C |C,=0,14757 -0,5288 {2,18.10-2{-5,24.10-% |5,37 .10-6 [ Fig. 8 etal.
D, 10-10m2/s| T,°C [C,=0,1475| 2,0 0,25 - - Fig. 7 (1988c¢)
AlS) W/mK T,°C |C=0,0 2,216 {-1,05.10-2{1,67 -10-5 |-6,4 . 10-8 | VDI-Warmeatlas
Ts, °C Cwt % - -3,82.10-2| -0,3967 |-3,27-10-3 |-2,28.10-4 | Pickering (1893)
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7.1.4 Schmelzdiagramm

280.

r

| LA I A
0.4 0.6 0.8 1.0

g |
0.0 0.2
Mol Wasser / Mol Mischung

Abb.7.1: Schmelzdiagramm fur Wasser-Athanol-Mischung

7.1.5 Weitere Stoffparameter

Schmelzwarme von Wasser Q=334 kl/kg
von Athanol Q=108 kl/kg

Warmeleitfahigkeit  von Kristallglas A=1,17 W/mK

von Teflon A=0,25 W/mK
von Durmetall A=0,81 W/mK
von Kupfer A=384 W/mK

von Wasser (20 °C) A=0,60 W/mK
von Athanol (20 °C)A=0,167 W/mK
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7.2  AnschluBBrechnung an Literatur fur S-»S*

Die Genauigkeit des Computerprogrammes wird an der Grenze des Stabilitats-
bereiches des zeitabhangigen Konvektionszustandes, also fir S-S*, untersucht.
Far die Kennzahlen Pr=10, Sc =200, Le = 0,05, C, =0,01, Rs = 84,25 ergibt sich die
in Abb. 7.2 dargestellte S-Abhéangigkeit von k¢, osc.

3.12—"llll"ll'll[ll!llllll_l'llllII]‘llllﬁllllll]llllr"Tlllllllllll_
3.1 .
0 - ]
[ - -
S 3.10- -
u -
= i i
3.09 —:
3.08—‘lllllllllllllllllTl]lllIllllllrIllIl‘lll[ll![lllllll)lllllf
~12 -10 -.08 -06 -.04 —.02 0.00
s

Abb. 7.2: Kritische ozillatorische Wellenzahl k¢ gsc in der Nahe der Stabilitéts-
grenze fir Pr=10, Le =0,05. Vergleich eigener Rechnungen (—) mit
Ergebnissen von Cross und Kim (1988a), Fig. 2 (----).

Zum Vergleich ist die aus Fig. 2 der Arbeit von Cross und Kim (1988a) ubernom-
mene Kurve far Pr =10, Sc =200, Le =0,05 eingezeichnet. Die Umrechnung von ¥
und S erfolgt gemaB Gl. (2.46). In beiden Fallen zeigt sich der Abfall der kriti-
schen Wellenzahl bei Annéherung an den Kodimension-2-Punkt.

7.3 EinfluB der Zellberandungen auf das Temperaturprofil im

Warmeleitungszustand

Bei den Experimenten ist es wichtig, moglichst isotherme, horizontale Berandun-
gen vorzugeben. Nur so ist gewahrleistet, dal3 uberall im MeBvolumen lokal die
gleiche Rayleigh-Zah! vorherrscht, was besonders beim Einsetzen der schwachen,
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linearen Wanderwellenzustande wichtig ist. Noch starker beeinflussen horizon-
tale Temperaturgradienten in den Berandungen das Verhalten bei endlicher
Eisdicke. Selbst kleine, lokal unterschiedliche Temperaturdifferenzen im Warme-
leitungszustand fihren zu Variationen in der Eisdicke und damit zu groBen
Differenzen in der Rayleigh-Zahl fur die Flussigkeitsschicht (Ra~hy3).

Da Warmestrome von der unteren zur oberen Berandung nicht nur Gberdie
Fluidschicht, sondern auch Gber die Zellbegrenzungen flieBen, gilt es, die Fenster
und Stege geeignet zu dimensionieren. Ziel ist dabei eine moglichst gute
Temperaturhomogenitdt der oberen und unteren Kupferberandung im Bereich
des MeBBvolumens sowie ein moglichst lineares Temperaturprofil an der Innen-
seite der Glasfenster im Warmeleitungszustand. Die Optimierung geschieht mit
Hilfe des Wéarmeleitungs-Rechenprogrammes HEATING 5 von Turner et al.
(1983).

7.3.1 Optimierung der Seitenfenster

Die vertikale Temperaturverteilung an der Innenseite der Kristallglasfenster wird
fir verschiedene Glasdicken berechnet. Die Warmeleitfahigkeit A betragt dabei
fur Kupfer 384 W/mK, fur Glas 1,1 W/mK und fur die Flussigkeit (Wasser)

0,6 W/mK. In Abb. 7.3 ist fir 2 mm, 5 mm und 10 mm dicke Glasfenster die mit AT
normierte Abweichung der lokalen Temperatur Tsf an der Fensterinnenseite
vom linearen Temperaturprofil T)j5 im Zellzentrum aufgetragen.

Die Rechnungen liefern die geringsten Abweichungen fur die im Experiment ein-
gesetzten Kristallglasfenster mit 10 mm Dicke. Die Rechnungen zeigen weiter-
hin, daB bereits 1 mm im Innern der 20 mm breiten Fluidschicht die Abweichun-
gen auf unter die Halfte des Randwertes gesunken sind. Die gegeniiber der
Flussigkeit bessere Warmeleitfahigkeit des Randes wirkt sich nurin einem
schmalen Randbereich aus und fuhrt im Falle einer dinnen Eisschicht zu einer
etwas groBeren Eisdicke direkt am Fenster.

7.3.2 Optimierung der Randtemperaturvorgabe

Um eine moglichst gleichmaBige Randtemperaturverteilung tber die gesamte
Zellange | zu erzielen, ist die Auslegung der Stirnseiten der Zelle von besonderer
Wichtigkeit. In Warmeleitungsrechnungen mit HEATING 5 hat sich folgende
Konstruktion als optimal herausgestellt: Das symmetrische, 200 mm lange Mef3-
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Abb.7.3: Relative Abweichung der Temperatur an der Innenseite der Seiten-
fenster Tsp vom linearen Temperaturprofil L, Gber die Zellhdhe.

volumen wird rechts und links von 5 mm langen Teflonblécken begrenzt. Daran
schlieBtsich ein 45 mm langer Vorraum an, der ebenfalls mit der Flussigkeits-
mischung gefulit wird. Den endgultigen AbschluB bildet eine 13 mm lange
Klebeschicht aus Durmetall, gefolgt von einem 12 mm langen Kupfersteg, unter-
brochen von einer 1 mm dicken Durmetall-Schicht zur thermischen Isolation. Der
Aufbau istin Abb.7.4 skizziert.

Meflvolumen Teflon Vorraum  Durmetall

.

Zellmitte

3mm

Abb. 7.4: Langsschnitt einer Halfte der Mefzelle.

Die Abweichung der Randtemperatur Tg (x/l) vom Wert im Zellzentrum
Tr(x/I =0,5), normiert mit der vertikalen Temperaturdifferenz AT, istin Abb. 7.5
fur das gesamte MeBvolumen 0= x/I = 1 dargestellt (¢ ). Die grof3ten Inhomogeni-
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Abb.7.5: Relative, horizontale Temperaturdifferenzen der Kupferberandung fur
zwei Stegvariationen.

taten finden man erwartungsgemaf am Rand. Sie liegen unter 0,1 %. Wird die
Durmetallisolation komplett weggelassen und als Zellabschiuf3 ein 12 mm
langer, durchgehender Kupfersteg angenommen (x ), so liegen die maximalen
Abweichungen am Rande bei ca. 0,8 % und reichen weiter ins MeBvolumen
hinein. Der Vorzeichenwechsel kommt durch die gegeniber der Fluidschicht
bessere bzw. schiechtere thermische Leitfahigkeit des Randbereichs zustande.

7.4 Auswahl der Athanolkonzentration

Fur die Experimente wird eine Mischung aus 8 bzw. 15 Gewichtsprozenten
Athanol in Wasser verwendet. In Abb. 7.6 sind die Schmelztemperaturen (nach
Pickering (1893)) sowie die Temperatur bei der maximalen Dichte (nach
DeCoppet (1892)) aufgetragen.

Man erkennt, daB fur Athanol-Konzentrationen groBer als 14 Gewichtsprozent

die Temperatur bei der maximalen Dichte unterhalb der Schmelztemperatur
liegt und deshalb die Dichteanomalie aus der flissigen Phase verschwindet.
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Abb. 7.6: Abhangigkeit der Schmelztemperatur Ts und der Temperatur Tp max
bei der maximalen Dichte von der Athanolkonzentration C.
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Verzeichnisder Formelzeichen

Das Verzeichnis enthalt nur die haufig gebrauchten Formelzeichen. Symbole, die
nur an einer Stelle vorkommen, sind aus Grinden der Ubersichtlichkeit nicht mit
aufgefiuhrt. Vektoren sind durch Fettdruck gekennzeichnet.

1. Lateinische Buchstaben

(m)m
MTW

Pe
Pr

Ra

Grundflache eines Konvektionsrollenpaares
Biot-Zahl

Breite der MeRzelle
Flassigkeitskonzentration
Anfangskonzentration der Mischung
Konzentration an der Grenzflache
Konzentration der Komponenten 1,2
spezifische Warme

molekulare Diffusionskonstante

Dicke

Einheitsvektor in z-Richtung

Frequenz

Gravitationsvektor

Hohe der Bénard-Schicht bzw. MeBzelle
Hohe der Fluidschicht im Warmeleitungsfall
Hohe der Eisschicht im Warmeleitungsfall
Massenstrom

Wellenzahl

Wellenzahlvektor

Schmelzwarme der UberschuBkomponente
Lewis-Zahl

Lange der MefB3zelle

(dimensionslose) Steigung der Schmelzkurve

amplitudenmodulierte Wanderwelle (“modulated traveling wave")
normierter Vektor, senkrecht zur Phasengrenzflache

Péclet-Zahl
Prandtl-Zahl
Druck

universelle Gaskonstante
Rayleigh-Zahl
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Ste

TOI TU
Ts, Tsy

Tu
T'm
AT

0, t2
TW
@)

Expansionsverhaltnis

normierte Rayleigh-Zahl

Sorét-Zahl

Sorét-Koeffizient
Kodimension-Zwei-Verzweigungspunkt

Schmidt-Zahl

Stefan-Zahl

Temperatur

Temperatur des oberen, unteren Randes
Schmelztemperatur der Mischung, der UberschuBkomponente
mittlere Fluidtemperatur

lokale Temperaturschwankung

Maximalwert der lokalen Temperaturschwankung
Temperaturdifferenz

Zeit

normierte Vektoren, tangential zur Phasengrenzflache
Wanderwelle (“traveling wave"”)
Umlaufgeschwindigkeit

v = (u,v,w) Geschwindigkeitsvektor

X,y.,2

globales Koordinatensystem

2. Griechische Buchstaben

o

(4]

Expansionskoeffizient aufgrund von Temperatur- bzw. Konzentra-
tionséanderung

Dicke der Grenzschicht

Entwicklungsparameter in der Stérungsrechnung
Position der Phasengrenzflache
Temperaturieitfahigkeit

Warmeleitfahigkeit

kinematische Viskositat

mittiere Fluiddichte

Periodendauer

physikalische Variable

Separationskoeffizient

dimensionslose Kreisfrequenz
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3. Indizes

C kritisch

co kritischer Wert furS, ¥ =0
D molekular

eff effektiv

exp experimentell

F Flassigkeit

i Imaginarteil

L flassige Phase

fin linear

mix Vermischung

o oben

0sc oszillatorisch

r Realteil

] Wert am Schmelzpunkt
stat stationar

(s) feste Phase

th theoretisch

trans transient

U Umlauf

u unten

K thermisch

1,2 Komponente 1, 2

' StorgroBe

* normierte Stoffkonstanten

4. Differentialoperatoren

a a8 o & partielle Ableitungin die Koordinatenrichtungen
ox'dy '@ a Dbzw.nacht

\4 :( 2 ) 3 ) _a_) Gradienten-Operator
ax dy oz
.2 2 2
. 3 3 9
v? :( — + —+ ——) Laplace-Operator
. ayd ol
D= d totales Differential in z-Richtung
Z
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