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Kurzzusammenfassung

Mit der vorliegenden Arbeit zum Thema ,Beeinflussung der thermomagnetischen
Konvektion in Ferrofluidschichten durch den magnetischen Soret-Effekt“ wird der
Zusammenhang zwischen dem Einsetzen von thermomagnetischer Konvektion und
der vom Magnetfeld abhangigen Thermodiffusion untersucht. Aus einer friheren
Arbeit [16] ist bekannt, dass magnetfeldunterstitzte Konvektion in Abhangigkeit
vom verwendeten magnetischen Fluid unterdrickt werden kann. Als mégliche Ur-
sache dafur wird die Thermodiffusion als thermisch und vom Magnetfeld getriebener
Prozess genannt, dessen Transportrichtung magnetfeldsensitiv [23] und vermutlich
fluidabhangig ist.

Diese Arbeit stlitzt sich auf die eingehende Untersuchung der Thermodiffusion im
Magnetfeld, sowohl theoretisch als auch experimentell. Beschrieben wird die Ther-
modiffusion theoretisch Uber das Konzentrationsprofil in Abhangigkeit von Zeit und
Ort in einer Fluidschicht. Die Experimente detektieren die Separation des Fluids
Uber die Konzentrationsdifferenz zwischen zwei Fluidkammern. Zur Bestimmung
des Soret-Koeffizienten als MaB der Thermodiffusion, sind in jedem Fall experimen-
telle Daten notwendig. Uber einen Datenfit zwischen diesen und den theoretischen
Betrachtungen kann der Koeffizient ermittelt werden. Flr das kerosinbasierte Ferro-
fluid EMG905 wurden zwei Effekte festgestellt. Bei kleinen Magnetfeldstarken wan-
dern die Partikel zum kalten Rand der Schicht, bei steigenden Feldstarken kehrt
sich diese Richtung um. Eine Anisotropie der Intensitat der Diffusion besteht zwi-
schen dem parallel und senkrecht zum Temperaturgradienten ausgerichteten Feld.
Bei jeweils einer Feldstarke von 320 kA/m ist im ersten Fall die Diffusion um eine
GrdBenordnung geringer als im zweiten Fall.

Die Ergebnisse der Untersuchungen zur Thermodiffusion gehen dann in eine line-
are Stabilitatsanalyse einer Ferrofluidschicht bei anliegendem Temperaturgradien-
ten und Magnetfeld ein. In Anlehnung an analytische wie auch numerische Arbeiten
[8, 17] wird dabei festgestellt, dass die kritische Rayleigh-Zahl als charakteristi-
sche GroBe zum Einsetzen von Konvektion von dem Soret-Koeffizienten abhangt.
Ist letzterer positiv, wird das Einsetzen von Konvektion beginstigt, ist er wiederum
negativ, so kann Konvektion vollstandig unterdrickt werden.
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1 Einleitung und Motivation

Magnetische Flissigkeiten, auch Ferrofluide genannt, sind bindre Flissigkeiten be-
stehend aus magnetischen Nanopartikeln dispergiert in einer Tragerflissigkeit. Ei-
ne dritte Komponente in diesem Stoffsystem sind Tenside, welche als Beschichtung
der Partikel flr deren stabile Verteilung im Tréagermedium sorgen [1-3]. Die Eigen-
schaften sowie das Stromungsverhalten der Ferrofluide lassen sich durch technisch
einfach zu realisierende Magnetfelder beeinflussen [4]. Besonders die letztgenann-
te Voraussetzung ermdglicht einen breiten Einsatz der Fllssigkeiten beispielsweise
zur reibungsfreien Lagerung, zum Warmeabtransport und zur Trennung von Stoffen
unterschiedlicher Dichten [2, 4-6]. Besondere Bedeutung erhalten die Ferrofluide
auch im Zusammenhang mit medizinischen Anwendungen [5-7].

Was neben dem Einfluss des Magnetfeldes auf die Fluide in vielen Anwendungen
ebenso eine Rolle spielt, ist die Temperatur der Fliissigkeit. Ist diese nicht homogen
Uber das Fluidvolumen verteilt, kann dies zu thermischen Transportprozessen im
Fluid fihren. Dazu gehoért zum Beispiel Konvektion, welche im Folgenden als reine
Konvektion bezeichnet wird, wenn sie allein durch thermisch bedingte Dichteunter-
schiede in einer Fluidschicht auftritt. Die thermomagnetische Konvektion hingegen
bezeichnet einen konvektiven Fluidtransport, welcher auch bei einer stabilen Dich-
teschichtung durch die Wechselwirkung zwischen dem Ferrofluid, Magnetfeld und
Temperaturgradienten hervorgerufen werden kann. Ein weiterer thermisch getrie-
bener Prozess in Ferrofluiden ist die Thermodiffusion. Ein Temperaturgradient be-
wirkt dabei die Separation von Tragermedium und Partikeln in einem Fluidvolumen.
Es kommt entlang des thermischen Gradienten zu einem Konzentrationsgradienten,
welcher in seiner Auspragung und Richtung maBgeblich durch ein duBeres Magnet-
feld beeinflusst werden kann.

Die Untersuchung der thermomagnetischen Konvektion findet ihren Ursprung in
einer Arbeit von Finlayson [8], welche das Phanomen zundachst theoretisch be-
schreibt. Dieser initialen Beschreibung folgen sowohl weitere theoretische als auch
experimentelle Arbeiten [9-14]. Nach diesen Untersuchungen ist davon auszuge-
hen, dass der Einfluss des Magnetfeldes auf eine Fluidschicht das Einsetzen von
Konvektion férdert. Neuere experimentelle Arbeiten [15, 16] konnten jedoch fir
unterschiedliche Fluide feststellen, dass sowohl eine konvektionsfordernde als auch
-hemmende Wirkung auftreten kann, welche nicht durch die Magnetfeldabhangig-
keit der Fluidparameter erklart werden konnte. Das kontrare Einsetzen der Kon-
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vektion muss daher seinen Ursprung in einem weiteren thermisch getriebenen Pro-
zess haben, dessen Richtung relativ zum konvektiven Strom abhdngig ist vom an-
gelegten Magnetfeld und verwendeten Fluid. Fir einen magnetfeldfreien Fall zei-
gen sowohl theoretische als auch experimentelle Arbeiten, dass das Einsetzen von
Konvektion in binaren Fluiden durch thermische Diffusion beeinflusst werden kann
[17, 18]. Daher muss auch im magnetfeldabhangigen Fall ein Einfluss der Thermo-
diffusion auf die thermomagnetische Konvektion bericksichtigt werden. Thermodif-
fusive Vorgange in Ferrofluiden mit und ohne Magnetfeld wurden in den letzten 30
Jahren von unterschiedlichen Arbeitsgruppen untersucht [19-24]. Die experimen-
tellen Arbeiten auf diesem Gebiet weisen darauf hin, dass die Separationswirkung
durch die thermische Diffusion im Magnetfeld ein anisotroper Effekt ist. Die theo-
retischen Arbeiten zu dieser Anisotropie [2, 3, 25-27] betrachten den Transport-
prozess entweder aus einer mikroskopischen oder makroskopischen Perspektive.
Allerdings lassen sich aus diesen Theorien keine eigenstandigen Vorhersagen des
Separationsmechanismus und dessen Richtung treffen, ein Vergleich der Theorie
mit experimentellen Daten ist in jedem Fall unerlasslich.

Sowohl aus den experimentellen Ergebnissen zur Konvektion [16] als auch de-
nen zum thermodiffusiven Verhalten von magnetischen Fliissigkeiten [23] und der
Kenntnis Uber den Zusammenhang beider im nicht-magnetischen Umfeld [17, 18]
entsteht die Notwendigkeit, den Einfluss der beiden Transportphanomene aufeinan-
der im Magnetfeld zu untersuchen. Dies ist die Aufgabe der vorliegenden Disserta-
tion, welche zur Ausarbeitung des Zusammenhangs zwischen beiden Transportpro-
zessen im ersten Teil dieser Arbeit die theoretischen Grundlagen erlautert. Dies be-
ginnt mit einem Uberblick zur chemisch-physikalischen Zusammensetzung der Flui-
de und den daraus resultierenden grundlegenden physikalischen Eigenschaften und
Methoden zu deren Bestimmung. Daran schlieBt sich eine detaillierte Betrachtung
der beiden thermophysikalischen Transportphanomene an, welche Hauptthema der
Arbeit sind. Dabei wird auf die umfangreichen bisherigen sowohl experimentellen
als auch theoretischen Arbeiten eingegangen, die im Zuge der Literaturrecherche
ausgewertet wurden. Es wird aufgezeigt, wo sich die im zweiten Teil dieser Dis-
sertation erarbeiteten Ergebnisse eingliedern. Dieser zweite Teil beginnt zunachst
mit der Charakterisierung der im Hauptsachlichen verwendeten Ferrofluide EMG905
und APG513A (Ferrotec). Zur Untersuchung des thermophysikalischen Verhaltens
der Ferrofluide sind vor allem die magnetischen und rheologischen Eigenschaften
von Interesse. Sie bestimmen den Grad der Diffusivitat der Fluide. Das flunfte Ka-
pitel dieser Arbeit widmet sich dann der Bestimmung des magnetfeldabhangigen
Soret-Koeffizienten als Charakteristikum der Intensitat und Richtung der Separa-
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tionswirkung durch den anliegenden Temperaturgradienten und das Magnetfeld.
Experimentellen Ergebnissen werden dabei analytische und numerische Untersu-
chungen gegentlibergestellt. Die Kenntnis Uber diesen thermisch-magnetisch getrie-
benen Diffusionsstrom geht in das folgende Kapitel zur theoretischen Betrachtung
der thermomagnetischen Konvektion unter Wirkung der Thermodiffusion ein. Uber
Stabilitatsbetrachtungen kann der tatsachliche Einfluss des Soret-Koeffizienten auf
das Einsetzen von Konvektion bestimmt werden. Zum Abschluss der Arbeit werden
alle Ergebnisse in zusammengefasster Form prasentiert. Es werden zudem Punkte
aufgezeigt, an denen kilinftige Untersuchungen ansetzen kénnen, um weitere inter-
essante Aspekte in diesem Themenkomplex zu bearbeiten.



7 Zusammenfassung und Ausblick

7.1 Zusammenfassung

Der Ausgangspunkt dieser Arbeit ist die Frage danach, ob méglicherweise thermo-
diffusive Transportprozesse in einem Ferrofluid thermomagnetische Konvektion un-
terdricken kdnnen. Dazu waren zwei Hauptaspekte zu kldaren, zum einen an welcher
Stelle sich der Soret-Koeffizient als charakteristische GréBe der Thermodiffusion in
der Beschreibung der Konvektion Uber die Rayleigh-Zahl niederschlagt, zum ande-
ren wie groBB der Soret-Koeffizient im untersuchten Fluid ist.

Wie sieht der Zusammenhang Ra. = Ra.(Sr) aus?

Die Einflisse sowohl von magnetischen aber besonders von thermodiffusiven Ef-
fekten auf die Stabilitatsgrenzen einer Schicht einer magnetischen Flissigkeit, Gber
welcher ein Temperaturgradient anliegt, wurden mittels einer linearen Stabilitats-
analyse qualitativ untersucht. Der Verlauf der Rayleigh-Zahl des Systems bestimmt
dabei den kritischen Punkt, an dem konvektive Transportprozesse einsetzen kén-
nen. Angestrebt wurde bei den durchgefliihrten Analysen eine Analogie zu Systemen
herzustellen, welche bereits entweder den thermodiffusiven [17] oder den magneti-
schen Einfluss [8] bewertet haben. Aus diesem Grund wurde das die Fluidschicht be-
schreibende partielle Differentialgleichungssystem unter Berlicksichtigung der bei-
den genannten theoretischen Arbeiten [8, 17] aufgestellt. Des Weiteren war das
erklarte Ziel, die theoretische Beschreibung der Fluidschicht Gber das Gleichungs-
system soweit wie mdglich mit experimentell bestimmbaren Fluiddaten zu fillen.
Zu diesem Zweck konnte die Fluidcharakterisierung des 4. Kapitels dieser Arbeit
herangezogen werden.

Bei der Bestimmung des Differentialgleichungssystems stand speziell die konkre-
te Darstellung der Diffusionsgleichung im Vordergrund. Der die Thermodiffusion
beschreibende Term DS;V - (c1(1 — ¢;)VT) in Gleichung 3.18 wird in einigen Dar-
stellungen [17, 89] allein Gber die Temperaturabhangigkeit bestimmt. Der die Kon-
zentration enthaltende Vorfaktor wird Gber die homogene Anfangskonzentration mit
c1(1—c1) = co(1—cp) genahert und als konstant betrachtet. Alternativ dazu kann natur-
lich die Abhdangigkeit des Terms auch von der Konzentration bericksichtigt werden.
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Vergleicht man die beiden berechneten stationdaren Konzentrationsprofile flir die-
se unterschiedlichen Annahmen miteinander, zeigt sich, dass die Zulassigkeit der
Naherung Uber die homogene Anfangskonzentration durch die in der Schicht vor-
handene Temperaturdifferenz bestimmt wird. Je groBer dabei diese Differenz wird,
desto weiter weichen die berechneten Konzentrationsprofile voneinander ab. Der
Gradient der Konzentration in der Schicht ist dabei gréBer, wenn auf die Naherung
der Konzentration verzichtet wird. Zudem pragt sich mit steigender Temperatur-
differenz der exponentielle Charakter des Profils aus. Eine Symmetrie des Profils
an der Mittelschicht der Fluidschicht ergibt sich dabei nicht. Aufgrund der Wahl der
Systemparameter kann jedoch im in dieser Arbeit untersuchten Fall davon ausge-
gangen werden, dass die Naherung der Konzentration Uber einen konstanten Wert
zu einer zulassigen Beschreibung des Konzentrationsprofils flihrt.

Die Bewertung des Magnetfeldeinflusses auf die Fluidschicht orientierte sich an der
bereits genannten Arbeit von Finlayson [8]. Hier stand im Fokus die Untersuchung
der GréBenordnung der beiden magnetischen Systemparameter M; und M5 auf Ba-
sis der Fluidparameter des EMG905-Fluids. Finlayson betrachtet in seiner Arbeit [8]
verallgemeinerte Falle der kritischen Rayleigh-Zahl und beschreibt mit A;=0 und
Ms3;=1 den magnetfeldfreien Fall. Fir den Fall groBer Magnetfelder jedoch nimmt er
an, dass beide Parameter sehr groB werden [8]. Eine genauere Untersuchung der
beiden Werte ergab jedoch, dass sich das sattigende Verhalten der Magnetisierung
der magnetischen Fllussigkeit bei groBen Magnetfeldstarken auch auf die Parameter
Ubertragt. Somit flihren diese groBen Magnetfeldstarken nicht zu sehr groBen Wer-
ten von M; und M; sondern in einen Sattigungsbereich, der sich an ein Maximum
beider Werte im Bereich zwischen 25 kA/m und 50 kA/m anschlieBt. M; bewegte
sich fur die Fluiddaten des EMG905-Fluids zwischen 0 und 3, wahrend M3 nur etwa
zwischen 1 und 1,2 variierte. Der Einfluss von M3 auf den ermittelten Verlauf der
Rayleigh-Zahl war dabei so gering, dass er vernachlassigt werden konnte, M3 wurde
in den Rechnung mit 1,1 angenommen. Eine Variation von M; dahingegen flhrte
auf Rayleigh-Zahlen, welche um einen Faktor 10 voneinander abwichen. Da jedoch
der Soret-Koeffizient eine Variation der bestimmbaren Rayleigh-Zahlen bis zu drei
GroéBenordnungen nach sich zieht, konnte auch die Abhangigkeit der Rayleigh-Zahl
von M; gegenuber dem Einfluss der Thermodiffusion vernachlassigt werden. M;
wurde daher mit einem konstanten Wert von 0,5 angenommen.

Da, wie beschrieben, der starkste Einfluss auf die Rayleigh-Zahl aus dem thermo-
diffusiven Partikeltransport im betrachteten System herriihrte, wurde die kritische
Rayleigh-Zahl ausschlieBlich in Abhangigkeit vom Soret-Koeffizienten angegeben.
Unter Berlcksichtigung von M;=0,5 und M3=1,1 lieBen sich drei Bereiche bestim-
men. War der Soret-Koeffizient leicht negativ mit Werten um -0,001 K™%, ergab sich
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Ra.=1586,6 und k.=1,69. Bei 57=0 K~! erhielt man die analytische Lésung gemaB
Finlayson [8] mit Ra.=554,5 und k.=2,38 und fir S;y=0,2 K~ lieB sich Ra.=3,652
und k.=2,82 bestimmen.

Wie groB ist der Soret-Koeffizient des EMG905 im Magnetfeld?

Ein weiterer Schwerpunkt dieser Arbeit lag auf den Untersuchungen zur Thermodif-
fusion und der konkreten Bestimmung des magnetischen Soret-Koeffizienten. Da
die theoretischen Ergebnisse unmittelbar mit den experimentellen Erkenntnissen
verknUpft sind, konnten beide nur im Zusammenhang betrachtet werden. Die bis-
herigen Daten flr den Soret-Koeffizienten stutzten sich im Wesentlichen auf ein
einzelnes magnetisches Fluid. Um jedoch den diffusiven Transportprozess besser
verstehen zu kédnnen, musste die Datenerhebung mittels Separationsversuchen ver-
starkt werden. Daher wurden im Zuge dieser Arbeit umfangreiche Untersuchungen
sowohl zur Funktionsfahigkeit der in den Separationsexperimenten verwendeten
Thermodiffusionszelle als auch zur Abhangigkeit des Soret-Koeffizienten von Fluid,
Temperaturgradient und Magnetfeld durchgeflhrt.

Zur Uberpriifung der Funktionsfdhigkeit wurden Versuche durchgefiihrt, die das
Temperaturprofil in der Zelle bestimmten und die bei einer homogenen Tempera-
tur sowohl mit als auch ohne Magnetfeld nachwiesen, dass keine Anderung der
Spuleninduktivitat aufgrund von auBeren Einflissen hervorgerufen wurde. Der Ver-
gleich der Separationskurven des esterbasierten APG513A und des kerosinbasier-
ten EMGO905 bestétigte, dass die Intensitat des gemessenen Separationssignals di-
rekt von der Diffusivitat des jeweiligen Fluids abhangig ist. Mit der hohen Visko-
sitat des APG-Fluids und der damit gekoppelten niedrigen Diffusivitat wurde ein
um eine GréBenordnung geringeres Separationssignal als bei dem EMG-Fluid de-
tektiert. Daraufhin wurde die Entscheidung getroffen, alle weiteren Versuche mit
dem EMG905-Fluid durchzuftihren. AuBer von der Diffusivitat ist das Separations-
signal linear abhangig von der GroBe des Temperaturgradienten. Die Begrenzung
des experimentell méglichen Temperaturgradienten ergab sich aus der Isolierung
der Thermodiffusionszelle. Mit einem Anwachsen der Temperaturdifferenz an dem
Separationsspalt wuchs gleichzeitig auch die Differenz zwischen Umgebungstempe-
ratur und den beiden Wasserbadern, was zu einem starkeren Warmeabtransport an
die Umgebung fuhrte und den realen Temperaturgradienten verringerte. Versuche
bei unterschiedlichen Temperaturgradienten von 0,5 K/mm, 0,75 K/mm, 1 K/mm
und 2 K/mm machten deutlich, dass der optimale Kompromiss zwischen einem ho-
hen Separationssignal und stabiler, experimentell umsetzbarer Temperaturdifferenz
bei rund 1 K/mm lag.

Uber die theoretischen Betrachtungen zur Bestimmung des Soret-Koeffizienten aus
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den Separationsexperimenten konnten die Fluidparameter identifiziert werden, wel-
che parallel zu den Thermodiffusionsexperimenten bestimmt werden mussten. Zu
diesen Parametern gehoérten ganz wesentlich die Partikelvolumenkonzentration, die
PartikelgréBenverteilung und ein daraus gemittelter Partikeldurchmesser, die Vis-
kositat des Fluids und fir die FFD-Theorie auch die Bestimmung des pyromagneti-
schen Koeffizienten. Zudem war die Temperaturabhangigkeit der Viskositat zu un-
tersuchen.

Als besondere Schwierigkeit im Verlauf der Experimente erwies sich vor allem die
Stabilitat des Temperaturgradienten. Die Kontrolle der Gber die Wasserbader an-
liegenden Temperatur war regelmaBig durchzufihren. Im optimalen Fall war die
Labortemperatur konstant und zeigte somit keinen Einfluss auf die Spuleninduktivi-
tat. Schwankungen bei dieser Temperatur allerdings fihrten bei der Induktivitat der
beiden Messspulen zu einem gleichgerichteten Effekt, welcher sich bei der Ermitt-
lung der Konzentrationsdifferenz herausrechnete. Der Einfluss der Schwankungen
der Labortemperatur auf die Separation ist nhachrangig. Eine weitere Schwierigkeit
bei der Experimentdurchfihrung war die Positionierung der Zelle. Um dichtegetrie-
bene Konvektion zu verhindern, war der Separationsspalt horizontal auszurichten.
Des Weiteren durfte die Zelle nach Anlaufen des Experiments nicht mehr neu po-
sitioniert werden, da ansonsten Springe in der Induktivitat nicht ausgeschlossen
werden konnten. Der Messeffekt aus der Separation Uber ein drei Tage andauern-
des Experiment betrug etwa 3 uH. Bei einer Grundinduktivitat der Spule von rund
350 uH, mussten deshalb soweit wie mdglich alle stérenden Einflisse verhindert
werden.

Unter diesen Voraussetzungen wurden magnetfeldunabhangige und -abhangige Se-
parationsversuche durchgefiihrt. Ohne den Magnetfeldeinfluss wurde der Soret-
Koeffizient mittels Gleichung 3.21 zu $7=0,169 K~!, mittels FFD-Theorie gemaB
Gleichung 3.22 zu Sy=0,29 K~ und analytisch nach Gleichung 5.24 zu S;=0,184 K1
bestimmt. Die numerische Lésung nach FFD-Theorie verzichtet dabei weitestge-
hend auf die fiir die analytischen Lésungen notwendigen Naherungen (Ve << ¢,
c1(1 — 1) = ¢1, 1-dimensional) und liefert den gréBten Soret-Koeffizienten.

Unter Magnetfeldeinfluss (Hy, = {40; 100; 320} kA/m) wurden zwei unterschied-
liche Feldpositionierungen vermessen. Zum einen war das Feld parallel zum an-
deren senkrecht zum Temperaturgradienten an der Fluidschicht orientiert. Experi-
mentell bestimmt und auf Basis von Gleichung 3.28 ausgewertet wurden die Soret-
Koeffizienten zu S = {0,167; -0,061; -0,152} K-! und Sy, = {0,084; -0,512;
-0,257} K~! bestimmt. Ein Daten-Fit auf Basis der FFD-Theorie gemaB Gleichung
3.34 lieferte fUr den parallel ausgerichteten Fall Sy = {0,11; -0,041; -0,079} K1,
Zur Bestimmung der Koeffizienten wurden die experimentell detektierten Separa-



7 Zusammenfassung und Ausblick 105

tionskurven numerisch unter Verwendung der Parameter ¢=1,927-10"13 kgs/m3,
¢=3,033-1071° kg/(msK) und ¢ = {4; 15; 20} - 10! . D kgs/(A*m) nachgebildet.
Diese Parameter wurden dann verwendet, um Uber eine analytische Naherungsl6-
sung nach Lange [27] die Soret-Koeffizienten zu berechnen. Bei senkrechter Aus-
richtung des Magnetfelds zum Temperaturgradienten wurden samtliche bis hierhin
genannten Transportkoeffizienten beibehalten, fiir den noch verbleibenden Koeffi-
zienten ¢, wurden Werte zwischen 1-101° kgs/(Am?2) und 1,3-1071” kgs/(Am?2) ein-
gesetzt, jedoch konnte nur fir die Feldstarke von 40 kA/m ein entsprechender Fit
der Messdaten mit der theoretischen Separationskurve fiir ¢, =1.10"/ kgs/(Am?)
durchgeflhrt werden. Eine Richtungsumkehr, wie experimentell bestimmt, konnte
numerisch nicht berechnet werden.

Die Zusammenfihrung dieser beiden thematischen Schwerpunkte lasst die Aus-
sagen zu, dass die thermomagnetische Konvektion maBgeblich von thermodiffusi-
ven Prozessen in den magnetischen Flissigkeiten abhangig ist. Ein positiver Soret-
Koeffizient tragt dazu bei, dass das Einsetzen der Konvektion beglnstigt wird. Es
sind im Vergleich zum magnetfeldfreien Fall geringere Temperaturdifferenzen an
einer Fluidschicht ndtig, um den konvektiven Warmetransport anzustoBen. Leicht
negative Soret-Koeffizienten flihren zunachst zu einer Behinderung und ab einem
Soret-Koeffizienten Sy <-0,001 K1 auch zur Unterdriickung der Konvektion. Uber
die experimentelle Bestimmung der Abhangigkeit des Soret-Koeffizienten vom Ma-
gnhetfeld konnte nachgewiesen werden, dass der Koeffizient sowohl positive mit
steigendem Magnetfeld allerdings auch negative Werte annehmen kann. Eine Un-
terdriickung der Konvektion bei bestimmten Magnetfeldstarken bei einem kerosin-
basierten Ferrofluid ist somit nhachgewiesen und erklart das experimentell bereits
von Engler [16] beobachtete Phanomen.

7.2 Ausblick

7.2.1 Thermomagnetische Konvektion

Die bisher untersuchten Stabilitatsgrenzen beziehen sich ausschlieBlich auf ein Sys-
tem mit einem negativen Temperaturgradienten. Die Schicht ist von unten geheizt,
so dass in jedem Fall dichtegetriebene Konvektion in der Schicht auftreten kann.
Ein positiver oder negativer Soret-Koeffizient férdert oder behindert dabei die Aus-
bildung eines positiven destabilisierenden Dichtegradienten. Die Bestimmung der
Stabilitatsgrenzen ist allerdings auch in einer von oben geheizten Schicht (positiver
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Temperaturgradient) denkbar. Der ohne Thermodiffusion entstehende Dichtegradi-
ent ist negativ und somit zunachst stabil. Dies wird zum Beispiel im Thermodiffusi-
onsexperiment ausgenutzt. So lange der Soret-Koeffizient positiv ist und die Partikel
in die Richtung des ohnehin stabilen Dichtegradienten wandern, ist Konvektion nicht
maoglich. Bei einem negativen Soret-Koeffizienten, wie in den magnetfeldabhangi-
gen Separationsexperimenten, wandern allerdings die Partikel gegen die Richtung
des Dichtegradienten. Dabei wird es, wenn der Dichtegradient durch Thermodiffu-
sion groB wird, zu Konvektion kommen, die der temperaturbedingte Dichtegradient
nicht ausgleichen kann. Der kritische Arbeitspunkt, der hier zu Konvektion fiihren
kann, sollte gerade im Bezug auf die Separationsuntersuchungen bestimmt wer-
den.

Neben der Untersuchung zum Einfluss linearer Stérungen auf die Fluidschicht ist
eine Erweiterung fur nichtlineare Konvektionsmuster vorzunehmen. Dazu werden
die Stérungen an der Schicht gemaB [17, 74] mit beispielsweise

T(z,z,t) = To(z) + O(2,t)cos(kz) (7.1)

fir ein 2-dimensionales Konvektionsmuster, periodisch in der z-Richtung, darge-
stellt. Mit Ansatzfunktionen Uber der Schichtdicke (z) des Systems und der Zeit
(t), welche die Randbedingungen erflllen, eingesetzt in die Grundgleichungen der
Fluidschicht, ergibt sich ein nicht-lineares Gleichungssystem. Dieses kann mit un-
terschiedlichen numerischen Methoden gelést werden. Nach der Galerkin-Methode
[111, 112, 128, 129] wird fir die Stérungen der hydrodynamischen Variablen ein
Multimodenansatz

T(x,2,t) = > Tyn(t)eXP(ighso) fn(2) (7.2)

an
gewahlt [112].

Eine zusatzliche Erweiterung der Stabilitdtsuntersuchung bietet eine Veréanderung
des zugrundeliegenden Gleichungssystems. In den bisherigen Analysen ist der ma-
gnetfeldabhangige Diffusionsstrom in Gleichung 6.3 nicht explizit, sondern Uber die
Magnetfeldabhangigkeit der Transportkoeffizienten berlcksichtigt. Anstelle dieses,
in Anlehnung an die Separationsexperimente entstandenen Ansatzes kann die Dif-
fusionsgleichung allerdings auch auf Basis des Massenstroms der FFD-Theorie nach
Gleichung 3.34 angewandt werden. Es ist jedoch zu erwarten, dass die lUber den
Magnetfeldgradienten zusatzlich entstehende Kopplung zwischen der Diffusionsglei-
chung und der Impulsdichte eine analytische Ndherung der Stabilitatsgrenze un-
maglich macht.
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7.2.2 Thermodiffusion

Die Ergebnisse sowohl der experimen-
tellen als auch der theoretischen Un-
tersuchungen zur Thermodiffusion fih-
ren zu weiteren interessanten Fragestel-
lungen in diesem Themenkomplex. Als
ein zentrales Thema bei der Bestimmung
des Soret-Koeffizienten hat sich im Ver-
lauf dieser Arbeit der Diffusionskoeffizi-
ent als Fluidparameter herausgestellt. Zu
seiner experimentellen Ermittlung im ma-
gnetfeldfreien Fall wurden erste Versu-
che durchgefihrt. Dazu wurde an den ge-
wodhnlichen Separationsprozess eine Pha-
se V der Rehomogenisierung angeschlos-

T
0,020 AR
1
—0,015 :
:“E h
80,010 |
2 |
§ ]
20,005 |
S |
< |
0,000
T [ |
0 2000 4000 6000 8000
Zeit [min]

Abb. 7.1: Verlauf der Separation von
EMG905 bei grad(7)=1 K/mm (Phase
IV) und der sich anschlieBenden Reho-
mogenisierung bei 7;,=298 K (Phase V).

sen. Dazu wurde der Temperaturgradient

abgeschaltet und die homogene Anfangstemperatur der Zelle (298 K) angeschaltet.
Der Verlauf dieser Messung ist in Abbildung 7.1 dargestellt. Deutlich zu erkennen
ist eine Umkehr des in Phase IV detektierten separierenden Signals. Eine grobe
Auswertung dieser Messung inklusive der Bestimmung des Diffusionskoeffizienten
befindet sich im Anhang B. Diese experimentelle Methode erscheint vielverspre-
chend zur Bestimmung des Koeffizienten, sollte aber an weiteren Fluiden getestet
werden. Eine Nutzung dieser Messmethode im magnetfeldabhdngigen Fall ist eben-
so denkbar.

Um zudem die Datenbasis zur Anisotropie des Soret-Koeffizienten im Magnetfeld zu
verbreitern, mussen weitere Versuche mit anderen Fluiden durchgeflihrt werden.
Von speziellem Interesse ist dabei, herauszufinden, ob der Soret-Koeffizient unter
Einfluss eines Magnetfelds zu einem stoffspezifischen Fluidparameter wird. Wahrend
im magnetfeldfreien Fall der Soret-Koeffizient in dieser Arbeit mit S7=0,16 K~! be-
statigt werden konnte [21-23], wurde flr dessen Anisotropie im Feld ein Verlauf
bestimmt, welcher aus friiheren Arbeiten nicht bekannt war [23]. Da das hier un-
tersuchte Fluid eine um den Faktor vier gréBere Volumenkonzentration aufweist als
das in [23] vermessene Fluid, ist flr weitere Versuche zu empfehlen, den Grund
flr die unterschiedliche Anisotropie hierin zu suchen. Vorstellbar ist die Vermes-
sung einer Fluidreihe mit variierter Volumenkonzentration mit mdglichst gleicher
PartikelgréBenverteilung, wobei weiterhin auf eine geringe Gesamtviskositat der
Ferrofluide zu achten ist. Auch im magnetfeldfreien Fall ist damit zu rechnen, dass
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der Soret-Koeffizient eine Konzentrationsabhangigkeit aufweist [56]. Diese kénnte
in dem genannten Messzusammenhang ebenfalls von Interesse sein.

Um bei solchen sehr zeitintensiven magnetfeldabhangigen Fluiduntersuchungen den
Messablauf der Separation zu erleichtern, wurde ein Magnetsystem entworfen,

oY

Abb. 7.2: Magnetsystem auf Basis ei-
ner wechselbaren Permanentmagnet-
paarung (2), eingebrachtin ein Joch (3).
Das System kann zu weiteren Messun-
gen des magnetfeldabhangigen Soret-
Koeffizienten mit einer Thermodiffusi-

welches auf der Verwendung einer Per-
manentmagnetpaarung beruht, wie in
Abbildung 7.2 skizziert. Die Thermodiffu-
sionszelle (1) wird Uber einen Arm zwi-
schen zwei Permanentmagnete (2) ge-
halten. Das Joch (3) sorgt flr einen gu-
ten magnetischen Fluss zwischen den Ma-
gneten. Mit diesem Aufbau nimmt man
sich zwar die Mdglichkeit einer freiwahl-
baren Magnetfeldstarke, allerdings ist das
System deutlich kompakter und ortsun-
abhangig im Vergleich zum Elektroma-
ghet Bruker B E-25. Die Magnetanord-
ist um die Thermodiffusionszelle

nung
onszelle (1) eingesetzt werden. herum drehbar, was wie bisher sowohl ei-
ne parallele als auch senkrechte Ausrich-
tung des Magnetfelds zum Temperaturgradienten ermdglicht. Da bei der Separati-
onsmessung jeder Messpunkt durch Wegnahme des duBeren Magnetfelds bestimmt
werden muss, ist dieses Magnetsystem auf Rollen gelagert. Dabei wird gleichzeitig
garantiert, dass um die Thermodiffusionszelle nach Entfernen des auBeren Feldes,
kein Einfluss auf die Sensorspulen aus Remanenzfeldern, wie beim Elektromagne-
ten etwa, entstehen kann. Was das Arbeiten mit dem Elektromagnet, besonders bei
mehrtatiger Messung, erschwert hat, sind die hohen Stréome, die den Magnet be-
treiben und welche bei Ausfallen des Kiihlkreislauf an den Spulen zur Uberhitzung
und Schadigung des Magneten und der Zelle flihren kdnnen. Bei einer Permanent-
magnetpaarung sind diese Aspekte irrelevant, so dass problemlos Gber mehrere
Tage hinweg der Separationsprozess untersucht werden kann. Eine standige Anwe-
senheit des Messenden wahrend des Separationsprozesses wird damit tberfllissig.
Neben diesen experimentellen Aspekten ist auch eine Weiterentwicklung der theore-
tischen und numerischen Untersuchungen anzustreben. Bisher wird flir die nume-
rische Validierung des Separationsprozesses zur Reduktion des zu l6senden Glei-
chungssystems von einem konstanten Temperaturgradienten und einem homoge-
nen Magnetfeld ausgegangen. Somit genigt es in einem solchen System die Dif-
fusionsgleichung numerisch zu Iésen. Allerdings besteht zwischen den Maxwell-
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Gleichungen und der Diffusionsgleichung eine Kopplungsbeziehung lber die kon-
zentrationsabhdngige Magnetisierung des Fluids. Diese Beziehung sollte in weite-
ren Validierungsschritten bericksichtigt werden. Weiterhin wird in dem reduzierten
System eine Idealisierung des Magnetfeldverlaufs an den Randern vorgenommen.
Wahrend die Tangentialkomponente des Magnetfelds an den Randern konstant ist,
ist dies bei der Normalkomponente des magnetischen Flusses der Fall. Die Normal-
komponente des Magnetfelds weist am Rand einen Sprung auf, welcher in einer
realen Umgebung stetig verlauft und somit an den Randern zu einem Magnetfeld-
gradienten flhrt.

Neben einer Erweiterung des numerisch zu I6senden Gleichungssystems steht eine
Erweiterung der numerischen Lésungsmethode an. Dabei kann eine Optimierung
der Analyse Uber eine Gitterverfeinerung liber dem Zellenquerschnitt durchgeftihrt
werden. Dabei ist jedoch zu prifen, ob sich die daraus ergebende Anzahl an Kno-
tenpunkten mit dem vorliegenden GNU-Octave-Code effizient bearbeiten lasst. Des
Weiteren kdnnte der gesamte Programmablauf in einen iterativen Prozess zur au-
tomatischen Bestimmung der Onsager-Faktoren eingebettet werden, bisher erfolgt
dieser Fittingschritt manuell.

Die in dieser Arbeit vorgestellten Untersuchungen zum Zusammenhang zwischen
der thermomagnetischen Konvektion und der Thermodiffusion in Ferrofluiden er-
héhen das Verstandnis des Zusammenwirkens der Prozesse. AuBerdem machen
sie deutlich, dass besonders der thermodiffusive Prozess dabei die zentrale Rolle
spielt. Die Frage, warum die Nanopartikel der magnetischen FllUssigkeit unter Ein-
fluss von Magnetfeld und Temperaturgradient eine gerichtete Bewegung ausflihren,
bleibt weiterhin eine offene Frage - und nicht nur flr diese Stoffklasse. Es ist aber
die Vielzahl der bisher wenig untersuchten Einfllisse auf diesen Prozess aufgezeigt
worden, woraus sich, wie im Ausblick dargelegt, neue sehr interessante Forschungs-
aufgaben zur Fortfihrung dieses Themas ableiten lassen.



	Inhaltsverzeichnis
	Lateinisches Symbolverzeichnis
	Griechisches Symbolverzeichnis
	Konstanten
	Indizes
	Einleitung und Motivation
	Ferrofluide - Grundlagen und Charakterisierung
	Zusammensetzung
	Grundlegende physikalische Eigenschaften
	Methoden zur Bestimmung ausgewählter Fluidparameter
	Anwendungsgebiete

	Thermophysikalische Transportphänomene in Ferrofluiden
	Thermomagnetische Konvektion
	Grundlagen der thermomagnetischen Konvektion
	Theoretische Untersuchungen zum Einsetzen des Konvektionsstroms
	Experimentelle Untersuchungen zum Übergang vom konduktiven zum konvektiven Wärmetransport

	Thermodiffusion
	Grundlagen der Thermodiffusion: Ludwig-Soret-Effekt
	Messmethoden zur Detektion von Thermodiffusion in Ferrofluiden
	Magnetfeldfreier Diffusionsprozess
	Magnetischer Einfluss auf den Diffusionsstrom

	Einfluss der Thermodiffusion auf die thermomagnetische Konvektion

	Fluidcharakterisierung - Basis für theoretische und experimentelle Untersuchungen
	Magnetische Eigenschaften
	Rheologische Eigenschaften
	Diffusivität

	Untersuchungen zum thermodiffusiven Fluidtransport
	Experimentelles Setup zur Messung des Diffusionsstroms
	Horizontale Thermodiffusionsmesszelle
	Vorversuche zur Charakterisierung der Messzelle
	Bestimmung des Fehlers des Soret-Koeffizienten

	Numerische Untersuchungen zum magnetfeldfreien und -abhängigen Diffusionsprozess
	Numerische Methode
	Magnetfeldfreier Fall
	Magnetfeldabhängiger Fall

	Vergleich der experimentellen und numerischen Ergebnisse
	Experimentell bestimmte Soret-Koeffizienten
	Magnetfeldfreier Fall
	Magnetfeldabhängiger Fall


	Untersuchungen zur thermomagnetischen Konvektion
	Beschreibung der untersuchten Fluidschicht
	Gleichungssystem
	Magnetische Systemparameter der Fluidschicht

	Lineare Stabilitätsanalyse
	Linearisiertes Gleichungssystem in den Störungen
	Rayleigh-Zahl bei freien Rändern und homogener Konzentration dzc=0
	Rayleigh-Zahl bei freien Rändern und stationärem Konzentrationsprofil dzc=1
	Rayleigh-Zahl in Abhängigkeit der magnetischen Systemparameter


	Zusammenfassung und Ausblick
	Zusammenfassung
	Ausblick
	Thermomagnetische Konvektion
	Thermodiffusion


	Literaturverzeichnis
	Abbildungsverzeichnis
	Tabellenverzeichnis
	Anhang
	Experiment zur Thermodiffusion
	Experimentelle Bestimmung des Diffusionskoeffizienten
	Koordinatentransformation
	Numerik der Diffusionsgleichung der Ferrofluiddynamik
	Experimentelle magnetische Separationskurven

