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Kapitel 1

Durchfithrung des Vorhabens

1.1 Aufgabenstellung

Anlass und technischer Hintergrund dieses Vorhabens ist die industrielle
Marangoni-Trocknung von Halbleiterscheiben (Industriekontakt zur Firma
STEAG Microtech GmbH, Carl Benz Str.10, 72124 Pliezhausen). Hierbei
sind der gleichzeitig wirkende solutale und thermale Marangoni-Effekt die
Ursache, die ein mechanisches Abziehen des Reinigungsmittels bewirken.
In dem vorliegenden Vorhaben sollten an einem Modellexperiment an einer
Fluidschicht in einem Kapillarspalt die durch diese beiden Effekte entste-
hende Konvektion erforscht werden. Begleitend dazu sollte — basierend auf
einem vorhandenen Simulationsprogramm — eine fiir das Problem ange-
passte Software entwickelt werden, die die folgenden Fihigkeiten besitzt:
3D-Simulation der solutalen und thermalen Marangoni-Konvektion in ei-
nem Zweischichtsystem bei Heizung von oben und von der Seite. Mit dem
stufenweise vervollstindigten Programm sollten vergleichende Simulationen
zu dem Experiment in diesem Vorhaben durchgefiihrt werden.

1.2 Voraussetzungen, unter denen das Vorhaben
durchgefiihrt wurde

Bei Beginn des Projektes bestand eine vertraglich vereinbarte Kooperation
mit der Firma STEAG Microttech GmbH zur Untersuchung strémungstech-
nischer Aspekte des Marangoni-Trocknens. Der Projektleiter, Prof. Thess,
arbeitete schon seit 1994 erfolgreich auf dem Gebiet der Marangoni-Konvek-
tion. Die erste quantitative Theorie fiir die Beschreibung des Marangoni-
Trocknens (siehe [13]) wurde in seiner Arbeitsgruppe entwickelt. Weitere
wissenschaftliche und technisch relevante Ergebnisse zur Marangonikonvek-
tion aus seiner Arbeitsgruppe sind:

e Experimentelle Entdeckung einer Sekundérinstabilitét bei der Bénard-



Konvektion, die zu einer Umwandlung von Hexagonen in Vierecke
fithrt (siehe [12, 4]).

e Eine analytische Theorie der Marangoni-Konvektion bei verschwinden-
der Wiarmeleitung (siehe [14]).

e Die erstmalige Realisierung einer numerischen Simulation von Maran-
goni-Konvektion im turbulenten Regime (siehe [1]).

e Die Formulierung und experimentelle Uberpriifung einer Skalentheorie
turbulenter Marangoni-Konvektion beim Elektronenstrahlverdampfen

1.3 Bearbeitung und Ablauf des Vorhabens

Das Vorhaben wurde mit der Bewilligung zum 1.5.1999 am Institut fiir Luft-
und Raumfahrttechnik der TU Dresden begonnen. Mit Frau Dr. Kerstin
Eckert stand sofort eine erfahrene Mitarbeiterin fiir den experimentellen
Teil des Projektes zur Verfiigung. Da Prof. Thess durch seinen Ruf an die
TU Imenau dort seit Oktober 1998 arbeitete, wurde auch die verwaltungs-
technische Abwicklung des Projektes bald von der TU Dresden an die TU
Ilmenau iibertragen. Mit Frau Nataliya Kurenkova wurde in Ilmenau eine
Doktorandin gefunden, die auf der Basis einer halben Stelle den numerischen
Teil des Projektes bearbeiten sollte. Damit begannen die experimentellen
Arbeiten in Dresden, wihrend die theoretische und numerische Bearbeitung
in Ilmenau durchgefithrt wurden.

1.4 Wissenschaftlicher und technischer Stand, an
den angekniipft wurde

Beim Prozess des Marangoni-Trocknens spielen solutale und thermische Ma-
rangoni-Effekte ein Rolle. Zusétzlich sind auch Auftriebseffekte nicht ver-
nachléssigbar, die ebenfalls wieder thermisch oder solutal verursacht sein
kénnen. Die thermischen und solutaten Effekte sind sowohl durch Stabiltéts-
analysen, numerische Simulationen als auch durch Experimente jeweils fiir
sich untersucht wurden. Es war zu Beginn des Projektes schwierig, Aussagen
iiber Wérme- und Massentransport in einem System zu machen, wenn zwei
oder mehr der genannten Effekte gleichzeitig wirken, wie es beim Marangoni-
Trocknen der Fall ist. Ziel des Vorhabens war die Ergriindung des Zusam-
menwirkens zweier oder mehr der vier beschriebenen Effekte am Beispiel der
Experimente im Kapillarspalt.



1.5 Zusammenarbeit mit anderen Stellen

Wihrend der Durchfiilhrung des Projektes bestand ein intensiver Kontakt
zur Firma STEAG Microtech GmbH in Plietzhausen. Die nicht unter Ge-
heimhaltung stehenden Ergebnisse dieser Kooperation sind in einer gemein-
samen Verdffentlichung im Journal of Engineering Mathematics eschienen
[15]. Ein weiterer Kontakt in diesem Vorhaben bestand zur Arbeitsgruppe
von Prof. Legros am Microgravity Research Center der Université Libre de
Bruxelles, in der Mikrogravitationsexperimente zur thermosolutalen Maran-
gonikonvektion mit Heizung von oben durchgefiihrt wurden.



Kapitel 2

Ergebnisse des Vorhabens

2.1 Ergebnisse zur thermosolutalen Marangoni-
Konvektion

Zu dieser Themenstellung des Vorhabens wurden sowohl experimentelle Un-
tersuchungen im Kapillarspalt als auch eine numerische Stabilitdtsanalyse
und zusétzlich zweidimensionale numerische Simulationen durchgefiihrt.

2.1.1 Experimentelle Ergebnisse zur desorptionsgetriebenen
Konvektion im Kapillarspalt

Versuchsaufbau

Der Versuchsaufbau kann aus Abbildung 2.1 entnommen werden. Das Fluid,
ein Gemisch aus Wasser und Isopropylalkohol (IPA), befindet sich in ein
einer Hele-Shaw Zelle (auch als Kapillarspalt bezeichnet) mit einer Tiefe von
1,5 mm. Aufgrund der geringen Tiefe des Kapillarspalts kann die Bewegung
darin als zweidimensional angesehen werden. Die Fluidschicht der Héhe 10
mm wird einem hochreinen Sticktoffstrom ausgesetzt, der mit Wasserdampf
vorgeséttigt ist. Der Volumenstrom kann zwischen 6 und 12 1/min reguliert
werden. Zwischen dem Kanal, durch den der Stickstoff hindurchstrémt, und
der Fluidschicht ist ein feines Stahlsieb angebracht (Gitterweite: 0,5 mm;
Abstand von der Fluidschicht: 10 mm), das einen mechanischen Antrieb an
der Oberfiche des Fluides vermeidet.

Experimentelle Ergebnisse

Bei der Desorption von Alkoholen aus wissrigen Losungen in eine Stickstof-
fatmosphére treten zwei prinzipiell verschiedene Konvektionsformen auf. Die
erste ist die Marangoni-Rollzellenkonvektion, bei der der Einflufl des Maran-
gonieffektes iiberwiegt. Die zweite ist eine Dichtekonvektion, bedingt durch
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Abbildung 2.1: Ezperimenteller Aufbou des Kapillarspalts.

den ca. 20%igen Unterschied im spezifischen Gewicht zwischen Alkohol und
Wasser. Im folgenden werden die charakteristischen Merkmale beider Kon-
vektionsformen kurz beschrieben.

a) Marangoni-Rollzellenkonvektion

Ist die Oberfliche nicht durch einen Adsorbatfilm blockiert, so fiihrt die
Desorption des Alkohols durch den solutalen Marangonieffekt zu lokalen
Inhomogenitéiten der Oberflichenspannung. Die Konsequenz davon ist die
Ausbildung von sogenannten Marangoni-Rollzellen, wie sie in Abbildung
2.2 zu sehen sind. Charakteristisch fiir diese Rollzellen ist ihre Nichtstatio-
naritdt, d.h. sie wandern entlang der Oberfliche. Bedingt durch ihre eigene
Dynamik und die iiberlagerte Dichtekonvektion dringen sie mit fortschrei-
tender Zeit zunehmend ins Fliissigkeitsvolumen ein.

b) Dichtekonvektion

Durch die Hinzufiigung einer oberflichenaktiven Substanz, des in Wasser
16slichen Tensides TWEENSO (¢ = 0.003 Vol%), kann der Marangoni-Effekt
weitgehend ausgeschaltet werden. Die Wirkung von TWEEN auf die Ober-
flichenspannung und deren Abhingigkeit von der Alkoholkonzentration ist
durch die in Abbildung 2.3 gezeigten Messungen verifiziert worden. Der Ein-
fluss von TWEEN ist sehr ausgeprigt fiir kleine Konzentrationen von TPA
und wird dann iiber einer Konzentration von 10 % zunehmend vernachléssig-
bar.



Abbildung 2.2: Wandernde Rollzellen.

Durch die Ausschaltung des Marangonieffektes kann die Dichtekonvektion
in Reinform beobachtet werden. Mit zunehmender Desorption baut sich an
der Oberfldche ein Dichtegradient auf, der ab einer kritischen Zeitdauer zur
Bildung von sogenannten Dichtefingern fiihrt. Der zeitliche Verlauf, wie er
in einem Experiment stattfindet, ist in Abbildung 2.4 dokumentiert. Nach
Verstreichen einer kritischen Zeit t., die zwischen 20 und 23 s liegt, hat sich
ein kritischer Konzentrationsgradient aufgebaut, und die Entwicklung von

Dichtefingern beginnt (mit einer ungefihr aus der Instabilitéit determinierten
Wellenlinge).

2.1.2 Numerische Ergebnisse zur desorptionsgetriebenen
Konvektion im Kapillarspalt

Die Hauptschwierigkeit bei der numerischen Stabilitéitsanalyse bestand dar-
in, dass schon der ungestorte Zustand zeitabhéingig ist, da sich die Konzen-
trationsverteilung in dem Alkohol-Wasser Gemisch durch den Desorptions-
prozess auch schon ohne Stréomung stindig &ndert. Die Stabilitdtsanalyse
wurde daher im sogenannten Frozen-Time-Modell durchgefiihrt, in dem ein
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Abbildung 2.3: Adsorptionsisothermen mit und ohne TWEEN bei einem
Stickstoffvolumenstrom von 8 l/min.
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Abbildung 2.4: Zeitliche Entwicklung von Dichtefingern. Die anfingliche
Konzentration von IPA betrigt 5 Vol%. Der Volumenstrom wvon Stickstoff
betrigt 8 1/min.

zur Zeit t festgehaltenes Profil untersucht wird, als wenn es zeitlich konstant
vorgegeben wére (siehe [5, 10]). Dieser Ansatz ist nur so lange realistisch,
wie die Zeitskala der Konzentrationsinderung durch Desorption und Diffusi-
on grofler ist als die Zeitskala des durch die Dichteinstabilitéit vorgegebenen
Wachstums von kleinen Stérungen. Daher wurden die Ergebnisse der Stabi-
litdtsanalyse anhand von numerischen Simulationen {iberpriift.

Numerische Stabilitdtsanalyse

In der Abbildung 2.5 ist die Geometrie des betrachteten Problems noch
einmal dargestellt. Die Wasser-Alkohol Lésung befindet sich in einer ho-
rizontal unendlich ausgedehnten Fluidschicht der Dicke d. Durch die freie
Oberfliche bei z = d verdampft der Alkohol in die Stickstoffatmosphére.
Dies fiithrt durch die Verarmung an Alkohol in der Nihe der Oberfliche zu
einem inversen Dichtegradienten, der die Instabilitéit gegeniiber der Bildung
von Dichtefingern verursacht.

Ausgangspunkt fiir die mathematische Beschreibung ist die Navier-Stokes-
Gleichung in der Boussinesq Approximation (als Einfithrung in die hydrody-
namische Stabiltdtstheoriesiehe z.B. [3]). Durch den Auftriebsterm ist diese
gekoppelt mit einer Diffusionsgleichung fiir die Konzentration C(z,y, z,t).
Das zweikomponentige Fluid wird als inkompressibel betrachtet und erfiillt
die entsprechende Kontinuititsgleichung.
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Abbildung 2.5: Schematische Darstellung der Geometrie und des Wirkungs-
mechanismus der Dichtefingerinstabilitdt.
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Dabei sind u;(i = z,y,z) die Komponenten des Geschwindigkeitsvektors.
Ap = —poy(C — Cp) gibt die Abweichung vonder Dichte py der Mischung
bei der Anfangskonzentration Cj der oberflichenaktiven Substanz an. vy ist
der lineare Ausdehnungskoeffizient bei Konzentrationséinderungen. p ist der
Druck im Gemisch, v ist kinematische Viskositit, D, ist molekulare Diffu-
sivitit des gelosten Fluides (Alkohol), g die Erdbeschleunigung.

Berechnung der zeitabhingigen Konzentrationsverteilung

Geméf des Frozen-Time-Ansatzes ist als erstes die Abhéngigkeitder Kon-
zentrationsverteilung des gelosten Stoffes von der Zeit zu bestimmen, und
zwar unter der Annahme, daf} die Geschwindigkeit innerhalb des Gemisches
identisch null ist. In diesem Fall erh&lt man eine eindimensionale Diffusions-
gleichung in Abhingigkeit von der vertikalen Koordinate z:

0Cy 9*Cy

ot A9

(2.4)

Die Randbedingungen an der Bodenfliche (2 = —d) und an der freien Ober-
fliche (z = d) sind folgendermafien zu formulieren: Die Bodenfliche ist un-
durchdringlich fiir den geldsten Stoff, d.h. der Massentrom in z-Richtung ist



gleich null:
0C)y
0z
An der freien Oberfliche ist der austretende Massenstrom proportional zur
aktuellen Konzentration des gelosten Stoffes an der Oberfliche:

oC
—DAB—ZO = anCy, 2z =d. (2.6)
Dabei ist «,, der Massentransportkoeffizient. Als Anfangsbedingung wird

ein Profil

=0, z=—d. (2.5)

CO(Zat = 0) = ¢(Z)a (27)
vorgegeben. Ein sinnvolles Startprofil ist eine bis auf die Umgebung der
Oberflache konstante Konzentrationsverteilung. Die numerische Losung die-
ser partiellen Differentialgleichung liefert die auf Stabilitit zu untersuchen-
den Konzentrationsprofile.

Stabilitdtsanalyse

Der ungestorte Zustand ist nach dem Frozen-Time-Ansatz durch u = 0 und
die Konzentrationsverteilung Cy(z,t) zur Zeit ¢t gegeben. Zur Stabilititsana-
lyse eines gegebenen Konzentrations- bzw. Dichteprofils werden die Stérun-
gen des ungestorten Zustandes in Normalmoden entwickelt (siehe [3]). Wie
sich herausstellt, reichen die z-Komponente der Geschwindigkeitsstorung w
und die Konzentrationsstorung £ = C' — Cy(z,t) zur Beschreibung des Pro-
blems aus:

w = W (z) expli(kzz + kyy) + 9],

£ = X(z) expli(kex + kyy) + ¥t],
mit der Wellenzahl k = (k, k) und der Wachstumsrate 1) der Stérungen in
der Zeit. Einsetzen des Normalmodenansatzesund Einfithrung dimensions-
loser Variablen fiihrt auf die folgenden Gleichungen fiir w und &:

(2.8)

(D? = k) (D* = k* = (1/Sc)o) W = K*RaX, (2.9)
(D?=K o)X = WDGC. (2.10)

D bezeichnt die Ableitung in z-Richtung, ¢ die dimensionslose Geschwin-
digkeitsrate der Storungen in der Zeit. Sc¢ = v/Dy ist die Schmidt-Zahl,
Ra = vygd3Cy/(vD,) ist die Rayleigh-Zahl. Fiir die 2-Komponente der Ge-
schwindigkeit werden die folgenden Randbedingungen bendtigt:

W =DW =DX =0, fuir z = —1,
W =D?W —k’Ma =0, DX =-BiX fir z=1.

Dabei ist die Biot-Zahl durch Bi = day,, /D4 und die Marangoni-Zahl durch
Ma = 6dACy/(pvk) definiert. Dabei ist § die Anderung der Oberfléichen-
spannung bei Anderung der Konzentration von Alkohol. Beide Zahlen gehen
nur iiber die Randbedingung in die Stabilitdtsanalyse ein.

(2.11)

10



Um bei der folgenden Chebyshev-Entwicklung das Auftreten unphysikali-
scher instabiler Moden mit hohen Eigenwerten zu vermeiden (siehe [6]), ist
es notig eine neue Variable durch den Ansatz F = (D? — k?)W einzufiihren.
Dadurch erhoht sich die Anzahl der Gleichungen des Systems (2.9), (2.10)
auf drei; die Ordnung des Gleichungssystems wird jedoch von vier auf zwei
reduziert:

(D =) X = WDCy(2,t) = oX, (2.12)
(D? = k*) F —K*RaX = o(1/So)F (2.13)
(D*=K)W-F = 0. (2.14)

Da die Wachstumsrate o nicht in der dritten Gleichung auftaucht, fiihrt die
Entwicklung in Chebyshev-Polynome auf ein sogenanntes verallgemeinertes
Eigenwertproblem.

Entwicklung in Chebyshev Polynome

Zur numerischen Losung des gegebenen Problems wird eine Entwicklung in
Chebyschev Polynome verwendet:

N
W = Z aka(Z),
n;(]
X = bTi(2),
n=0 (2.15)

N
n=0

N
Co= 3 di(D)Ti(2).
n=0

Durch Einsetzen dieser Entwicklung und Beriicksichtigung aller Randbedin-
gungen erhélt man ein lineares, algebraisches System von Gleichungen zur
Bestimmung der Koeffizienten ay, by und f:

A(k, Ra, Ma, Bi) - (X, F,W)" = oB(Se) - (X,F,W)" . (2.16)

Die exakte Form der Matrizen A und B ist in [9] beschrieben.

Ergebnisse der Stabilitidtsanalyse

Im folgenden stellen wir die Ergebnisse dar, die fiir Ma = 0 erhalten wur-
den! Das System (2.16) wurde mithilfe einer Bibliotheksroutine der NAG-
Bibliothek numerisch gel6st. Die Schmidt-Zahl hat keinen Einflufl auf die

! Die Durchfiihrung analoger Stabilit#itsanalyse und Simulationen fiir Marangoni-Zahlen
ungleich Null ist kein prinzipielles Problem. Die Marangoni-Zahl geht durch die Randbe-

11
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Abbildung 2.6: (a) Kritische Rayleigh-Zahl Ra.(t) und (b) die kritische Wel-
lenzahl k.(t) fir Bi = 1, Bi = 10 and Bi = 10* in Abhdngigkeit von der
Zeit 1.

primére Instabilitdt. Daher bleiben die Zeit ¢ und die Biot-Zahl als Parame-
ter, von denen die Kurven neutraler Stabilitéit abhéingigen. In Abhingigkeit
von der vorgegebenen Zeit ¢ und der Biot-Zahl Bi wurde so als Minimum
der Kurven neutraler Stabilitit die kritische Rayleigh-Zahl Ra.(t, Bi) mit
der zugehorigen Wellenzahl k. (t, Bi) berechnet. Je nach Geometrie und vor-
gegebenen Stoffparametern hat jedes Experiment einen vorgegebenen festen
Wert fiir die Rayleigh-Zahl und die Biot-Zahl:

o 79d30b . O5md

Bi

R _ Zm%
“T D, Do

(2.17)
Die Rayleigh-Zahl des Experimentes ist gebildet mit der fixen Anfangs-
konzentration Cj beim Start des Desorptionsvorganges. Aus der geméaf des
Desorptionsvorganges sich dndernden kritischen Rayleigh-Zahl fiir das aktu-
elle Konzentrationsprofil zur Zeit ¢ erhélt man eine kritische Zeit t.(Ra, B1)
fiir das Einsetzen der Instabilitit durch die Bedingung

Ra.(t.) = Ra. (2.18)

In Abbildung 2.6 sind Ra.(t) und k.(t) fiir die Biot-Zahlen 1, 10 und 10000
abgebildet. Graphisch kann die kritische Zeit fiir das Einsetzen der Instabi-
litdt durch den Schnitt der entsprechenden Kurve Ra.(t; Bi) mit der Hori-
zontalen bestimmt werden, die der experimentell gegebenen Rayleigh-Zahl

dingung (2.11) an der freien Oberfliche der Fluidschicht in die numerische Rechnung ein.
Diese Randbdingung ist sowohl in der Software fiir die numerische Stabilitdtsanalyse als
auch im 2D-Simulationsprogramm implementiert. Entsprechende Untersuchungen laufen
im Moment noch im Rahmen der Doktorarbeit von Frau Kurenkova.

12
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Abbildung 2.7: Minimal notwendige Rayleigh-Zahl Rac(tmin, Bi) fir das
Auftreten der Instabilitdt. Unterhalb der Kurve wird die Fluidschicht nie-
mals instabil. Fur Parameterwerte auf und tber der eingezeichneten Kurve
ist sie instabil gegeniiber der Entstehung von Dichtefingern. Die ldingst mogli-
che kritische Zeit t. fiir eine gegebene Biot-Zahl findet man direkt auf dieser
Kurve.

entspricht. Aus diesem Grund ist die zweite Hilfte, der Funktion Ra.(t)
in Abbildung 2.6 gestrichelt eingezeichnet, da die Instabilitit beim ersten
Schnitt einsetzt. Mit dem Beginn der Konvektion wird natiirlich der Giiltig-
keitsbereich der linearen Stabilitdtsanalyse verlassen.

Jede Kurve Ra.(t) hat fiir eine vorgegebene Biot-Zahl ein Minimum Ra,,
bei einer Zeit t,;,. Firt — 0 and t — oo geht Ra, gegen unendlich. Falls die
Rayleigh-Zahl des Experimentes also kleiner als Ra,;, ist, wird das Profil
niemals instabil. Ist dagegen Ra > Rani, erhilt man die kritische Zeit des
Einsetzens der Instabilitit durch die obige Bedingung (2.18). Numerisch
wurde durch die Bestimmung der Kurve Ra,,(B7) in der Parameterebene
(Ra, Bi) das Instabilitiatsgebiet fiir alle denkbaren Experimente im Frozen
Time Modell bestimmt (siche Abbildung 2.7).

Mit dem Experiment konnte bisher nur eine qualitaive Ubereinstimmung er-
zielt werden. Die sich entwickelnden Dichtefinger zeigen in der Anfangspha-
se eine periodische Struktur, die der instabilen Mode der Stabilitédtsanalyse
entspricht. Die Hauptschwierigkeit zur Erzielung einer quantitativen Uber-
einstimmung ist die Bestimmung der korrekten Ubergangskoeffizienten oy,
die die Biot-Zahl determinieren. Dazu wire eine Erweiterung des bisherigen
experimentellen Aufbaus notwendig, die bisher noch nicht moglich war.

Numerische Simulation

Beziiglich des Frozen Time Modells ist natiirlich die Frage nach der Aussa-
gekraft der Ergebnisse fiir das Experiment zu stellen. Die kritische Rayleigh-
Zahl wurde durch die Bedingung neutraler Stabilitdt, d.h. Wachstumsrate
null der Instabilitéit bestimmt. Es mufl aber die Entwicklungsgeschwindigkeit
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Abbildung 2.8: Kritische Zeit fir den Beginn der Konvektion in Abhdngig-
keit von der kritischen Rayleigh-Zahl bei Bi = 1. Die durchgezogene Linie
entspricht dem FErgebnis des Frozen-Time Modells, wie es in Abbildung 2.6
schon dargestellt ist. Die diskreten Symbole zeigen den Beginn der Konvek-
tion, wie sie aus 14 numerischen Simulationen bestimmt worden sind.

der Instabilitit grofler sein als die Weiterentwicklung des ungestoérten Pro-
fils durch Desorption und Diffusion. Die berechneten minimalen Rayleigh-
Zahlen fiir Instabilitéit und die kritischen Zeiten fiir das Einsetzen der In-
stabilitit sind in jedem Fall als eine untere Grenze zu verstehen. Dies wurde
von uns mit zweidimensionalen numerischen Simulationen iiberpriift. Diese
wurden als Anfangswertproblem mit einer kleinen zufilligen aufgeprigten
Storung in der Konzentration und in der Geschwindigkeit gestartet. Man
sieht in Abbildung 2.8, dass der zeitliche Beginn der Fingerinstabilitit be-
sonders fiir grofle Rayleigh-Zahlen erheblich spéter liegt, als es das Frozen-
Time Modell voraussagt.

2.2 Weitere Ergebnisse

Im Verlauf der Durchfithrung des Vorhabens wurde die Gelegenheit von Syn-
ergieeffekten mit anderen Themenstellungen ausgenutzt. Die von der Dokto-
randin erarbeitete Software zur numerischen Stabilitéitsanalyse auf der Basis
einer Chebyshev-Entwicklung konnte erfolgreich auf weitere Probleme ange-
wendet werden. Die dadurch erforderlichen Abweichungen vom urspriingli-
chen Arbeitsplan sind durch interessante Ergebnisse gerechtfertigt, die bei
Fragestellungen gewonnen wurden, die dem Projektziel verwandt sind. Im
folgenden wird iiber die Ergebnisse aus zwei fruchtbaren Abweichungen vom
urspriinglichen Arbeitsplan berichtet.
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2.2.1 Einfluss des thermoelektrischen Effektes auf die Ray-
leigh-Bénard-Instabilitidt im Magnetfeld

Dies ist ein hauptsichlich theoretisch und numerisch bearbeitetes Thema.
Es wurde in die Bearbeitung innerhalb des Vorhabens aufgenommen, um
die Doktorandin anhand einer wissenschaftlich anspruchsvollen, methodisch
jedoch iibersichtlichen Fragestellung in die Methodik der numerischen Sta-
bilitdtsanalyse einzufithren. Die Ergebnisse zu diesem Thema sind bei der
Zeitschrift Physical Review E veroffentlicht worden [7].

Physikalisches Problem

Beim Gieflen von Metallen und beim Ziichten von Halbleitereinkristallen
liegen sehr heifle, chemisch aggressive Schmelzen vor, die jedoch elektrisch
leitfahig sind. Die elektrische Leitfihigkeit bietet Mo6glichkeiten, die Stro-
mung dieser Schmelzen kontaktfrei zu beeinflussen: z.B. magnetisches Brem-
sen, Riihren oder Pumpen in Anlagen zum kontinuierlichen Gielen von
Stahl. Dieses Forschungsgebiet wird als Elektromagnetische Prozessierung
von Materialien (engl.: Electromagnetic Processing of Materials) bezeich-
net. Bei dieser Art von Beeinflussung werden stationére oder zeitabhéingige
duflere Magnetfelder angelegt. In der Schmelze werden durch die Strémung
dann elektrische Stréme induziert, die wiederum in Wechselwirkung mit
dem &ufBleren Magnetfeld Lorentz-Kréfte erzeugen, die die Stromung in der
gewiinschten Weise beeinflussen sollen?. Es leuchtet ein, daf§ unter Vorga-
be eines gewiinschten werkstofftechnischen Ergebnisses eine komplexe Op-
timierungsaufgabe beziiglich der besten rdumlichen Struktur und zeitlichen
Abhéngigkeit der zu applizierenden Magnetfelder entsteht.

Bei der oben beschriebenen Optimierungsaufgabe werden normalerweise nur
Stréome berticksichtigt, die durch den Induktionseffekt in der Schmelze ent-
stehen. Es ist aber bekannt, dafl durch den thermoelektrischen Effekt an
Grenzflichen zwischen fliissiger und fester Phase nicht unwesentliche Strome
entstehen konnen. Diese fithren zu einer zusétzlichen Lorentz-Kraft, deren
Einfluf} bisher wenig untersucht ist.

Um die Wirkung der thermoelektrisch verursachten Lorentz-Krifte in ei-
ner konkreten Geometrie zu untersuchen, wird ihr Einflul auf die wohl-
bekannte Rayleigh-Bénard Instabilitit betrachtet. Auftriebskriifte, wie sie
im Rayleigh-Bénard System auftreten, haben eine besondere Bedeutung bei
Kristallziichtungsprozessen (z.B. Czrochalski-Verfahren fiir die Herstellung
von Silizium, oder das Vertical-Bridgeman Verfahren, das bei der Ziichtung
von Galliumarsenid verwendet wird, siehe z.B. [11]). Die Konvektion hat
groffen Einflufl auf die Temperaturverteilung (die gerade die Grenzfliche
zwischen fest und fliissig definiert) und den Transport von Dotanden oder
Unreinheiten. Verindert man die Stromung durch Anlegen eines stationéiren
homogenen Magnetfeldes, das in erster Linie einen bremsenden Effekt auf die

?Die Fluiddynamik elektrisch leitfshiger Fluide wird als Magnetofluiddynamik (oft auch
Magnetohydrodynamik) bezeichnet.
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Abbildung 2.9: Thermoelektrischer Effekt bei Rayleigh-Bénard Konvektion
eines fliissigen Metalles im senkrechten Magnetfeld. Die Boden- und Deck-
fliche haben eine endliche Dicke, so dafi sich an den Grenzflichen zwi-
schen festem und flissigem Metall horizontale Temperaturgradienten ausbil-
den konnen.

Stromung hat, ist es wichtig zu wissen, welchen Effekt zusétzlich auftretende
thermoelektrische Strome haben.

Wir nehmen an, daf} ein fliissiges Metall sich in einer unendlich ausgedehn-
ten horizontalen Schicht der Dicke d zwischen zwei endlich dicken Winden
(Boden- und Deckplatte) der Dicke § aus festem Metall befindet (siehe Abbil-
dung 2.9). Am Boden der Bodenplatte betrigt die Temperatur T'(—0) = Ty
und an der oberen Fliche der Deckplatte ist die Temperatur T'(d 4+ 0) = T}
vorgegeben. In dem Moment, in dem sich Konvektionsrollen bilden, entste-
hen an den Grenzflichen zwischen dem festen und dem fliissigen Metall ho-
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rizontale Temperaturgradienten in der horizontalen Richtung senkrecht zu
den Achsen der Konvektionsrollen. Der thermoelektrische Effekt bewirkt,
daf} sich an diesen Grenzflichen elektrische Stréme bilden, und zwar von
den kalten Zonen zu den warmen Zonen im Fliissigmetall und umgekehrt
im festen Metall. Die Stéirke dieser Stréme ist proportional zur Differenz
P = S5y — Sy der absoluten thermoelektrischen Potentiale, S; bzw. Sy, des
festen und des fliissigen Metalls:
Jws  Js 0T

2o pe (2.19)
Ow Oy 0s

Dabei ist s die Koordinate der tangentialen Richtung, J,s und Js sind die
tangentialen Stromdichten in der Wand bzw. im Fluid und o; und o, die
elektrischen Leitfihigkeiten im Fluid und in der Wand. J,; verursacht mit
dem von auflen angelegten vertikalen Magnetfeld eine zusétzliche Lorentz-
Kraft, die an den Grenzflichen in Richtung der Achsen der Konvektionsrolle
zeigt.

Ergebnisse

Das beschriebene physikalische System wurde mit den klassischen Methoden
der Stabilitdtsanalyse (Entwicklung der Storung um eine ungestorte Losung
herum in Normalmoden) untersucht. Die Auswirkungen von dicken Wénden
und des vertikalen Magnetfeldes sind aus anderen Arbeiten bekannt und
wurden hier wieder bestéitigt. Dicke Winde destabilisieren das System ge-
geniiber der Bildung von Konvektion, d.h. mit der Dicke der Wand sinkt die
kritische Rayleigh-Zahl Ra.. Dagegen hat das Magnetfeld einen stabilisie-
renden Effekt, was sich darin ausdriickt, daf} sich mit steigender Hartmann-
zahl (proportional zum Magnetfeld) die kritische Rayleigh-Zahl erhoht. Zur
Uberpriifung der Numerik wurden die kritischen Rayleigh-Zahlen und Wel-
lenzahlen des klassischen Rayleigh-Bénard Problems (Wanddicke § = 0) fiir
zwei Hartmann-Zahlen mit der Literatur verglichen. Dabei ergab sich eine
sehr gute Ubereinstimmung.

Im Verlauf der Stabilitdtsanalyse stellt sich heraus, dafl sich die kritische
Rayleigh-Zahl durch die Anwesenheit des thermoelektrischen Effektes nicht
dndert. Das Gleichungssystem, das die kritische Rayleigh-Zahl determiniert,
ist unabhingig vom thermoelektrischen Parameter Krp (proportional zur
Differenz der elektrischen Potentiale von festem und fliissigen Metall und
umgekehrt proportional zum dufleren Magnetfeld). Jedoch verandert sich der
Charakter der zuerst instabil werdenden Mode: Die Stromlinien der Konvek-
tionsrollen erhalten zusétzlich noch eine axiale Geschwindigkeitskomponen-
te, die am stirksten in der Umgebung der Grenzflichen ist. Die Strémung
erhilt dadurch eine spiralige bzw. helikale Struktur in den Konvektions-
rollen. Die Stérke dieses Effektes wurde sowohl durch die Berechnung der
Helizitdt als auch durch die Berechnung des Winkels der Stromlinien zum
Rollenquerschnitt quantifiziert.
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2.2.2 Magnetohydrodynamische Rayleigh-Bénard-Konvekti-
on in einem horizontalen Magnetfeld

Diese Arbeit ist auf einen Synergieeffekt mit einem anderen Projekt un-
serer Arbeitsgruppe zuriickzufithren. Das von Frau Kurenkova entwickelte
Programm zur numerischen Stabilitdtsanalyse (basierend auf einer Entwick-
lung in Chebyshev-Polynome) konnte aufgrund der im wesentlichen gleichen
Geometrie auch auf dieses Problem angewendet werden. Das Besondere an
dem hier betrachteten Experiment ist, dass MHD-Konvektion fiir Elektro-
lyte (wéssrige Losungen von HySO4 und KOH) untersucht wurde, die be-
kanntlich nur schwache elektrische Leiter sind. Daher mufite das anzuwen-
dende homogene Magnetfeld eine hohe Feldstéirke besitzen (bis 8,5 T). Es
wurde fiir diese Arbeit ein quasizweidimensionales, theoretisches Modell fiir
den Einfluss des Magnetfeldes auf die Konvektion entwickelt, das fiir kleine
Hartmann-Zahlen bis etwa 10 giiltig ist. In diesem Modell wurde die nu-
merische Stabilitdtsanalyse durchgefithrt. Die Ergebnisse unseres Modells
wurden mit einem anderen theoretischen Modell verglichen, das fiir hohe
Hartmann-Zahlen (giltig fir fliissige Metalle, die eine héhere elektrische
Leitfihigkeit besitzen) entwickelt wurde [2]. Die besseren Ergebnisse unse-
res Modells zeigen, dass fiir kleinere Hartmann-Zahlen die Grenzschichten
senkrecht zum Magnetfeld einen anderen Charakter besitzen als die klassi-
sche Hartmann-Grenzschicht.

Geometrie und Grundgleichungen

In Abbildung 2.10 ist die Geometrie des Experimentes wiedergegeben. Ein
starkes Magnetfeld — hier in y-Richtung orientiert — hat die Tendenz, die

Abbildung 2.10: Quasizweidimensionale Konvektion fiir die Rayleigh-Bénard
Instabilitdt im horizontalen Magnetfeld.
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Bewegung in einer leitfihigen Fliissigkeit zweidimensional werden zu lassen.
Fiir Rayleigh-Bénard Konvektion bedeutet dies, dass die Konvektionsrollen
sich spontan parallel zu den Magnetfeldlinien eines horizontalen, homoge-
nen Magnetfeldes ausrichten. Der Temperaturgradient wirkt in vertikaler
Richtung, d.h. von unten wird geheizt bzw. von oben wird gekiihlt. Die Gra-
vitation wirkt in negativer z-Richtung. Das Fluid, ein Elektrolyt, befindet
sich in einer Box der Hohe H, der Tiefe L in Richtung der Magnetfeldlinien
und einer Breite von mehreren Konvektionsrollen. Fiir die mathematische
Behandlung wird die horizontale Ausdehnung in z-Richtung als unendlich
angesehen.

Die Erfahrung aus dem Experiment zeigt, dass sich die Strémung in zwei
Hauptgebieten organisiert: Die Hauptstromung in der Mitte zwischen den
beiden zum Magnetfeld senkrechten Wianden und die Stromung in der Grenz-
schicht der Dicke § in der Néhe dieser beiden Wénde. Durch Beriicksichti-
gung der Eigenschaften der Strémung in diesen beiden Gebieten kann ein
quasizweidimensionales Modell der Gesamtstromung entwickelt werden. Fiir
hohe Hartmann-Zahlen, wie von Burr und Miiller in [2] betrachtet, ist die-
se Schicht eine klassische Hartmann-Grenzschicht (Ha > 10). Der Fall, der
hier betrachtet werden soll, ist Ha < 10. Es kann gezeigt werden, dass die
Grenzschicht in diesem Fall stirker durch Auftriebs- und Reibungskrifte
determiniert ist als durch die magnetischen Krifte.

Wir geben an dieser Stelle als Ausgangspunkt die hydrodynamischen Grund-
gleichungen an: die Navier-Stokes Gleichung in der Boussinesq-Ndherung
mit dem Lorentz-Kraft Term, die Warmetransportgleichung im Fluid und
das erweiterte Ohmsche Gesetz, das die Entstehung induzierter Strome be-
schreibt.

ou; ou; _<1+%> o 1 0p

1
+ vV2u; + ;(J x B).,  (2.20)

9t “Yon;  p0;
Ji =0(=V®+ (ux B);). (2.22)

Dabei bezeichnen u, B und J jeweils das Vektorfeld fiir die Geschwindigkeit,
das Magnetfeld und die elektrische Stromdichte; 7" ist das Temperaturfeld
im Fluid. Ap = —pa(T — T*) beschreibt die lineare Dichteinderung durch
Temperaturabweichung von einer Referenztemperatur 7. « ist der Volu-
menausdehnungskoeffizient, v ist die kinematische Viskositét, « die thermi-
sche Diffusivitit und o die elektrische Leitfahigkeit.

Da in der Boussinesq-Néiherung bis auf den Auftriebsterm von einem inkom-
pressiblen Fluid ausgegangen wird, ist die Geschwindigkeit divergenzfrei.
Das Magnetfeld ist aufgrund der Maxwell-Gleichungen ebenfalls divergenz-
frei. In den Winden gilt eine Wirmeleitungsgleichung, worauf hier jedoch
nicht weiter eingegangen werden soll.
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Ergebnis des quasizweidimensionalen Modells (Q2D-Modells)

An dieser Stelle soll nicht das von uns verwendete zweidimensionale Modell
hergeleitet werden. Dies bleibt der geplanten Veroffentlichung [8] vorbehal-
ten. Durch die Beriicksichtigung der Eigenschaften der Grenzschicht in der
nullten Naherung einer Entwicklung in den kleinen Parameter ¢ = H/L fin-
det man die folgende Evolutionsgleichung fiir die z-Komponente der Haupt-
stromung:

0 82 00 eHa

2
aViwg = V3 V3w + Ra—s = \/R_gviwo, (2.23)

Pr% = wy + V3 0y, (2.24)

Dabei ist V| der zweidimensionale Nabla-Operator in z- und z-Richtung in
einer Ebene senkrecht zum Magnetfeld. Das Problem ist in dieser Niherung
zweidimensional, und es taucht demzufolge auch keine Abhéingigkeit von der
y-Koordinate mehr auf. Diese Gleichungen sind schon in einer dimensions-
losen Form angegeben. Hierbei tauchen die Rayleigh-Zahl, die Prandtl-Zahl
und die auf der Hohe H basierende Hartmann-Zahl auf?:

H4
Ra = gop , Pr =

Y Hay= HB\/E. (2.25)
KV K pv
0 gibt den vorgegebenen Temperaturgradienten an. Der Einfluss des Ma-
gnetfeldes und der Grenzschichten senkrecht zum Magnetfeld wird in Glei-
chung (2.23) durch den Term proportional zum Entwicklungsparameter e
beschrieben.

Ausgehend von den obigen Gleichungen (mit Randbedingungen und teil-
weise angrenzenden dicken Winden) wird wieder ein Normalmodenansatz
zur Stabilitdtsanalyse gemacht. Das sich ergebende System von Gleichungen
wird in Chebyshev-Polynome entwickelt. Fiir die Entwicklungskoeffizienten
ist dann wieder numerisch das verallgemeinerte Eigenwertproblem zu l6sen.

Hauptergebnis im Vergleich mit dem Experiment

In diesem Bericht soll nur das Hauptergebnis der Theorie im Vergleich
zum Experiment beschrieben werden. Im Experiment sind viele Messungen
des Wirmetransports von unten nach oben durch die Fluidschicht durch-
gefiihrt worden. Aus diesen Daten konnte die Nusselt-Zahl — das ist der
Wairmetransport mit Konvektion geteilt durch den Wérmetransport allein
bei Wirmeleitung — berechnet werden. Mifit man systematisch die Nusselt-
Zahl in einem Rayleigh-Zahl Bereich dicht iiber der kritischen Rayleigh-Zahl,

8Normalerweise wird fiir die Hartmann-Zahl eine Lingeneinheit parallel zum Magnet-
feld gewi#hlt (das wire hier L); hier soll jedoch die Lingeneinheit in der Hartmann-Zahl
die gleiche wie bei der Rayleigh-Zahl sein.
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Abbildung 2.11: Abhdngigkeit der Nusselt-Zahl von der Rayleigh-Zahl fir
drei verschiedene vorgegebene Werte der Hartmann-Zahl im Ezperiment. Die
Symbole auf der Achse Nu = 1 reprdsentieren die aus den experimentellen
Daten extrapolierte kritische Rayleigh-Zahl des Experiments. Zusdtzlich sind
durch senkrechte Linien die numerischen Ergebnisse aus der Stabilitdtsana-
lyse der beiden Q2D-Modelle markiert.

kann man aus dem linearen Anstieg der Nusselt-Zahl die kritische Rayleigh-
Zahl ermitteln. Dies ist in Abbildung 2.11 fiir drei verschiedene Hartmann-
Zahlen — Ha =0, 3,7 und 7,2 — gezeigt.

Auflerdem wurden in Abbildung 2.11 durch senkrechte Striche die Ergeb-
nisse der Stabilitdtsanalyse einmal fiir unser Q2D-Modell (durchgezogene
Linie) fiir kleine Hartmann-Zahlen und fiir das Modell aus [2] (gestrichelte
Linie) fiir groBe Hartmann-Zahlen eingezeichnet. Die gute Ubereinstimmung
unseres Modells mit dem Experiment zeigt, dass die getroffenen Annahmen
zum Grenzschichtverhalten sinnvoll waren. Wir erhalten damit eine bessere
Beschreibung der Konvektion im Bereich kleiner Hartmann-Zahlen als es

Tabelle 2.1: Vergleich der erhaltenen kritischen Rayleigh-Zahlen aus dem
Ezperiment, aus unserem Q2D-Modell und dem (fiir hohe Hartmann-Zahlen
entwickelten) Q2D-Modell von Burr & Miller [2].

Ra, Ha =0 | Ha=2.15 | Ha=3.27 | Ha="7.2
Experimentelle Daten 1670 1674 1676 1687

Unser Q2D-Modell | 1673.60 | 1675.26 | 1676.21 | 1688.20

Q2D-Modell aus [2] | 1673.60 | 1699.22 | 1712.56 | 1759.34
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ohne unser Modell méglich wire. Die gleichen Ergebnisse sind noch einmal
in Zahlenform in Tabelle 2.1 festgehalten, die zusédtzlich noch ein Ergebnis
fiir die Hartmann-Zahl 2,15 enthélt.

2.3 Voraussichtlicher Nutzen, Verwertbarkeit im
Sinne des Verwertungsplans

Die erreichten Ergebnisse liegen hauptséichlich auf dem Gebiet der Grundla-
genforschung. Die Beeinflussung der Stabilitit des Rayleigh-Bénard-Systems
unter der Wirkung verschiedener zusétzlicher Effekte wurden numerisch und
experimentell untersucht. Neben der Bedeutung der Ergebnisse aus Kapitel
2.1 (Thermosolutale Marangoni-Konvektion) fiir die Marangonitrocknung
haben die weiteren Ergebnisse aus Kapitel 2.2.1 (Thermoelektrischer Ef-
fekt) Bedeutung z. B. fiir die Kristallziichtung von Halbleiterkristallen und
die magnetische Beeinflussung von fliisssigen Metallschmelzen verschiedener
Art. Das Thema aus Kapitel 2.2.2 befasst sich mit dem Einfluss von star-
ken Magnetfeldern auf die Konvektion schwach elektrisch leitfahiger Fluide.
Die erhaltenen Ergebnisse sind z.B. relevant fiir die magnetische Beeinflus-
sung der Konvektion in Glasschmelzen, deren elektrische Leitfihigkeit in
der gleichen Groflenordnung liegt. Wie im folgenden Abschnitt dargelegt,
wurden bzw. werden diese Erkenntnisse in wissenschaftlichen Zeitschriften
publiziert, so dass sie allgemein zugénglich sind. Mittelfristig flielen diese
Erfahrungen in laufende Industriekooperationen ein. Langfristig ist ein Aus-
bau der im Projekt entwickelten Simulationssoftware mit der Zielrichtung ei-
nes numerischen Simulationstools fiir die Marangoni-Trocknungstechnologie
geplant.

2.4 Wihrend der Durchfiihrung des Vorhabens
dem Zuwendungsempfinger bekannt geworde-
ne Fortschritte auf dem Gebiet des Vorhabens
bei anderen Stellen

Keine.
2.5 Erfolgte oder geplante Veroffentlichungen der
Ergebnisse

Im Verlauf des Vorhabens sind Ergebnisse zu drei folgenden Themenschwer-
punkten erhalten worden:

1. Desorptionsgetriebene Konvektion in einer Wasser-Alkohol Losung (sie-
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he Kapitel 2.1)

2. Einfluss des thermoelektrischen Effektes auf die Rayleigh-Bénard-In-
stabilitit im Magnetfeld (Kapitel 2.2.1)

3. MHD Rayleigh-Bénard-Konvektion in einem horizontalen Magnetfeld
(Kapitel 2.2.2)

An dieser Stelle folgt eine Auflistung iiber die erfolgten bzw. geplanten
Vero6ffentlichungen zu jedem einzelnen Themenschwerpunkt. Dabei wurden
Tagungen, Proceedings, Buchveroffentlichungen und Artikel in wissenschaft-
lichen Zeitschriften beriicksichtigt.

Themenschwerpunkt 1:

e Vortrag auf der IMA-Conference 2001 (genauer Titel: Conference on
selcted topics in interfacial phenomena in physico-chemical and bio
processes, 12.-16. September) , Burg Rauischholzhausen.

e Vortrag auf der GAMM-Tagung 2002, 25.-28. Mérz in Augsburg.

e Buchveroffentlichung in Interfacial Fluid Dynamics and Transport Pro-
cesses, Editoren: R.Narayanan und D. Schwabe, Titel des Beitrages:
Desorption-driven convection in aequeous alcohol solution von N. Ku-
renkova, K. Eckert, E. Zienicke, A. Thess, erscheint im Springer-Verlag.

e N. Kurenkova, E. Zienicke, A. Thess, K. Eckert, Desorption-driven
instability in water-alcohol solution, eingereicht bei Phys. Rev. E.

Themenschwerpunkt 2:

e N. Kurenkova, E. Zienicke, A. Thess, Influence of the thermoelectric
effect on the rayleigh-Bénard instability inside a magnetic field, Phys.
Rev. E 64 (2001) 036307.

Themenschwerpunkt 3:

e Vortrag auf der PAMIR-Konferenz 2002, 16.-20. September in Rama-
tuelle, Frankreich.

e Konferenz-Proceedings: N. Kurenkova, O. Andrejews, E. Zienicke, A.
Thess, MHD Rayleigh-Bénard Convection in a Fluid Layer inside a
Magnetic Field, Proc. 5th PAMIR Conference 2002, Vol. I, pp. 151-
156, Ramatuelle.

e N. Kurenkova, O. Andrejews, E. Zienicke, MHD Rayleigh-Bénard Con-
vection in a Fluid Layer inside a Magnetic Field, soll voraussichtlich
Oktober 2003 eingereicht werden bei Physics of Fluids.
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