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Zusammenfassung

Gegenstand der Untersuchung waren der Stoff- und Warmetransport innerhalb
von Vakuumisolationspaneelen (VIP) aus pyrogener Kieselsaure und der Stoff-
transport durch Folienumhillungen in VIPs hinein. Erstmals wurde an diesen
VIPs der Gas- und Feuchteintrag im Lauf der Zeit systematisch gemessen.
Beide Effekte haben einen entscheidenden Einfluss auf den Stoff- und Warme-
transport und somit auf die Warmeleitfahigkeit. VIPs aus pyrogener Kieselsau-
re haben im trocknen, evakuierten Zustand eine um den Faktor 10 niedrigere
Warmeleitfahigkeit im Vergleich mit konventionellen Dammmaterialien. Um
diese Eigenschaft liber lange Zeitrdume zu erhalten, muss die Durchlassigkeit
der Folienumhullung fur Luft und Wasserdampf ausreichend niedrig sein. Ziel
war es, die Luft- und Wasserdampfdurchlassigkeit der Folienumhillung in
Abhangigkeit der wichtigsten Einflussparameter (Folientyp, Paneelformat,
Temperatur und relative Luftfeuchte) zu bestimmen. Die zugehdrigen Druck-
anstiege wurden an den folienumhiillten VIPs mittels Folienabhebeverfahren
gemessen, die Wassergehaltszunahme wurde tUber Wagung der VIPs ermit-
telt. Dartber hinaus wurde das Stoff- und Warmetransportverhalten im VIP
untersucht. Schwerpunkt dieser Untersuchung war der gekoppelten Warme-
und Feuchtetransport im VIP. Insbesondere sollte die Warmeleitfahigkeit in
Abhangigkeit von der Feuchte ermittelt werden, um den feuchtebedingten
Warmeleitfahigkeitsanstieg durch eindringenden Wasserdampf abschatzen zu
kdénnen.

Die Durchlassigkeitsuntersuchungen wurden mit drei verschiedenen Folien-

umhdllungen durchgefihrt: eine Aluminiumverbundfolie (AF) und zwei metall-

bedampfte Mehrschichtfolien (MF). Die wichtigsten Ergebnisse der Durchlas-
sigkeitsuntersuchungen lassen sich folgendermalen zusammenfassen:

e Die Luftgase N2 und O, dringen zu einem betrachtlichen Teil Uber die
Siegelnaht und nicht nur Uber die Flache in das VIP ein. Der Druckanstieg
im Lauf der Zeit ist deswegen abhangig von der Paneelgrofie.

e Bei hohen Luftfeuchten wird der Druckanstieg durch den eindringenden
Wasserdampf erhdht. Bei metallbedampften Folien kann die Druckzu-
nahme durch Wasserdampf héher sein als durch die Luftgase. Der sich
einstellende Wasserdampfdruck wird bei gegebenem Wassergehalt im
VIP durch die Sorptionsisotherme der pyrogenen Kieselsaure bestimmt.

e Die Luftdurchlassigkeit der Folienumhillung hangt von der Temperatur ab
und lasst sich durch einen Arrheniusansatz beschreiben.

e Insgesamt konnte gezeigt werden, dass bei Verwendung hochwertiger
Folien (Flachendurchlassigkeit der Folie < 0,001 cm?®/(m?-d-bar)) und fir
VIPs mit typischen Groflen (= 50 x 50 x 1 cm?®) ein Druckanstieg unter 1
mbar/a bei Raumtemperatur typisch ist.

e  Wasserdampf dringt Uberwiegend Uber die Folienflache in das VIP ein.
VIPs mit AF-Folien weisen aulerst niedrige Wasserdampfdurchlassigkei-
ten auf, wahrend bei metallbedampften Folien die Durchlassigkeit stark
von der Folienqualitédt abhangig ist (< 0,001 g/(m?d)) fir AF- und 0,005 bis



0,05 g/(m*d) fir MF-Folien bei 23 °C / 75 % r.F.). Daraus resultiert ein
Anstieg des Wassergehalts von < 0,1 M-%/a bei 2 cm dicken VIPs mit AF-
Folien. Bei MF-Folien liegen die Anstiege ungefahr bei 0,1 bis 1 M-%/a.
Hohe Wassergehalte beeinflussen die Warmeleitfahigkeit .

e Mit steigendem Wassergehalt nimmt der Dampfdruck im VIP zu und der
Dampfdruckgradient an der Umhillung ab. Mit der Zeit stellt sich, je nach
Klimabedingung, ein Ausgleichswassergehalt im VIP ein. Es wurde eine
Beziehung abgeleitet, mit der sich der Wassergehaltsanstieg mit der Zeit
fir konstante, mittlere Klimabedingungen abschatzen lasst. Eine lineare
zeitliche Extrapolation der Wassergehaltszunahme ist nicht zulassig.

Ingesamt hangen Druck- und Wassergehaltsanstieg von VIPs aus pyrogener
Kieselsduren neben dem verwendeten Folientyp vom Paneelformat und von
den variierenden Klimabedingungen ab. Es wurde ein numerisches Modell
erstellt, mit dem die Druck- und Wassergehaltsanstiege von VIPs in Abhangig-
keit von Folie, Paneelformat und Klima (Temperatur, Luftfeuchte und Dampf-
druck) berechnet werden kénnen. Die Simulationsrechnungen wurden anhand
von Vergleichsmessungen an VIPs, die unter realen Klimabedingungen einge-
baut waren, (iberpriift. Es zeigt sich eine befriedigende Ubereinstimmung.

Der zeitabhangige Warmetransport in feuchten VIPs Iasst sich charakterisie-
ren, indem man den Warmefluss misst, der von der Heizplatte einer Plattenap-
paratur in das VIP flieRt. Die Temperaturdifferenz hat einen Dampfdruckgra-
dienten mit Latentwarmetransport zur Folge. Durch den Latentwarmetransport
wird der Warmefluss vor allem zu Beginn der Messung deutlich erhoht (bei
hohen Wassergehalten von 10 M-% um annahernd einen Faktor 10 relativ zur
Messung an trockenen VIPs). Im Lauf der Zeit wird der Dampfdruckgradient im
VIP durch die Feuchteumlagerung abgebaut, der Warmefluss nimmt ab und
erreicht einen stationdren Wert, dem eine vom Wassergehalt abhangige War-
meleitfahigkeit zugeordnet werden kann. Bei hohen Wassergehalten > 10 M-%
wird der stationare Zustand erst nach Uber 12 h erreicht. Die Warmeleitfahig-
keit in feuchten VIPs erhoht sich durch die Warmeleitfahigkeit des Wasser-
dampfes und durch die Warmeleitung des gebundenen Wassers. Bis zu 10 M-
% nimmt die Warmeleitfahigkeit annahrend linear mit dem Wassergehalt zu.
Bei 10 °C wurde eine Zunahme der Warmeleitfahigkeit von etwa 0,5-']0'3
W/(m-K-M-%) pro massebezogenem Wassergehalt ermittelt.

Aus den Untersuchungen lasst sich das Langzeitverhalten der Warmeleitfahig-
keit von VIPs aus pyrogener Kieselsadure ableiten:

Betrachtet man vor allem Anwendungen im Baubereich mit Einsatzdauern von
etwa 50 Jahren, dann kann bei typischen Temperaturen und Luftfeuchten ein
Anstieg von 0,004 W/(m-K) auf etwa 0,006 W/(m-K) bis 0,008 W/(m-K) in 50
Jahren abgeschatzt werden. Damit ist die prinzipielle Eignung von VIPs fir
lange Anwendungszeitrdume bis 50 Jahre gezeigt. Dabei wurde dargestellt,
welche Eigenschaften die Folien haben missen und bei welchen Randbedin-
gungen diese Aussagen gelten. Diese Bedingungen missen bei der Anwen-
dung von VIPs beachtet werden.



Summary

The subjects under investigation were material and heat transfer within vac-
uum insulation panels (VIPs) made of fumed silica as well as the material
transfer through foil envelopes into VIPs. For the first time, gas and moisture
permeation into VIPs were measured systematically. Both gas and moisture
permeation have a decisive influence on material and heat transfer and there-
fore also on thermal conductivity. When dry and evacuated, these VIPs have a
thermal conductivity which is a factor of ten lower than conventional insulation
materials. To maintain this low thermal conductivity in the long term, the foil
envelope must be sufficiently impervious to air and water vapour. The objec-
tive, therefore, was to determine the air and water vapour permeability of the
foil envelope with reference to the most influential parameters (type of foil,
panel size, temperature and relative humidity). The corresponding pressure
increases in the foil-encased VIPs were measured by way of a foil lifting tech-
nique and the rise in water content was determined by weighing the VIPs. The
material and heat transfer behaviour within the VIPs was also examined. It was
particularly important to identify the thermal conductivity in relation to the mois-
ture to be able to estimate the increase in thermal conductivity due to permeat-
ing water vapour.

The investigations into permeability were carried out using envelopes made of

three different foils: an aluminium composite foil (AF) and two metallized multi-

layer foils (MF). The most important results from these investigations can be
summarized as follows:

e Ny and O from the air penetrate the VIP to a large extent through the
seam and not just through the surface. The increase in pressure over time
is therefore dependent on the size of the panel.

e At high humidities, the rise in pressure is further increased by the pene-
trating water vapour. Where metallized foils are concerned, the pressure
increase can be more due to water vapour than dry air gases. The water
vapour pressure can be determined via the water content and the fumed
silica’s sorption isotherms.

e The air permeability of the foil envelope is temperature dependent and can
be expressed using the Arrhenius dependency.

e As far as high-quality foils (surface permeance < 0.001 cm?®/(m?-d-bar) and
typically sized VIPs (= 50 x 50 x 1 cm®) are concerned, a pressure in-
crease under 1 mbar/a at room temperature can be reached.

e  Water vapour penetrates the VIP mostly through the surface. VIPs with
aluminium foils have very low water vapour transmission rates (WVTR),
whereas the WVTR of metallized foils is particularly dependent on the
quality of the foil (< 0.001 g/(m?d) for aluminium foils and 0.005 to 0.05
g/(m?d) for multi-layer foils at 23 °C / 75 % r.h.). This causes the water
content to rise from < 0.1 M-%/a with 2 cm thick VIPs with aluminium foils.
With multi-layer foils, the increase is approximately 0.1 to 1 M-%/a. High
water content influences the thermal conductivity.



e When the water content rises, the vapour pressure in the VIP increases
and the vapour pressure gradient on the envelope decreases. The water
content inside the VIP reaches equilibrium over time and according to the
given climatic conditions. A relation was deduced to estimate the rise in
water content over time in constant, average climatic conditions. Linear,
temporal extrapolation of the rise in water content is not permissible.

Apart from the type of foil used in the VIP envelope, the pressure and water
content increases in VIPs made of fumed silica depend on the size of the panel
and varying climatic conditions. A numerical model was generated to calculate
the increase in pressure and water content in VIPs in relation to the foil, panel
size and climate (temperature, humidity and vapour pressure). The simulations
were verified using comparative measurements carried out on VIPs installed
under real climatic conditions; satisfactory agreement was achieved.

The time-dependent heat transfer in moist VIPs can be characterized by
measuring the heat flux that flows into the VIP from the hot plate of a plate
apparatus. The result of the temperature difference is a vapour pressure gradi-
ent with latent heat transfer. The latent heat transfer increases the heat flux
particularly at the beginning of the measurement (with high water contents of
10 M-% by almost a factor of ten relative to dry VIPs). Over time, the vapour
pressure gradient in the VIP is reduced due to the shift in moisture and the
heat flux decreases and reaches a steady value which can be allocated a
thermal conductivity dependent on the water content. With high water contents
> 10 M-%, the steady state is only reached after 12 hours. The thermal con-
ductivity in moist VIPs increases due to the thermal conductivity of the water
vapour and due to the thermal conduction of the water. Up to 10 M-%, the
thermal conductivity increases almost linearly with the water content. An in-
crease in thermal conductivity of approximately 0.510° W/(m-K-M-%) per
mass-related water content was determined at 10 °C.

The long-term behaviour of the fumed silica VIPs’ thermal conductivity can be
derived from these investigations:

When considering, in particular, building applications with service lives of ap-
proximately 50 years, one can estimate an increase from 0.004 W/(m-K) to
between 0.006 W/(m-K) and 0.008 W/(m-K) in 50 years’ time. VIPs are there-
fore principally suitable even for long-term applications. The foil properties and
conditions that must be fulfilled to achieve such a long-term service life have
been identified and must be considering when implementing VIPs.
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KAPITEL 1: EINLEITUNG 1

1 Einleitung

1.1. Motivation

Hocheffiziente, superisolierende Vakuumddmmungen haben Warmeleitfahigkei-
ten, die in etwa um einen Faktor zehn niedriger sind als bei konventionellen
Dammstoffen (s. Abbildung 1-1). Der Einsatz dieser hocheffizienten Dammungen
in verschiedenen Anwendungsbereichen, z.B. fiir Kihlgerate, Kiihltransporte,
Warmwasserspeicher und Gebaudehlillen, bietet neue energiesparende Losungs-
ansatze. Vor allem im Baubereich ist, wie eine Analyse der deutschen Energiesta-
tistik zeigt, das Einsparpotenzial sehr gro3. So tragt der Bedarf an Raumheizwar-
me mit einem Drittel zum deutschen Endenergieverbrauch bei [Umw1997]. Ener-
gieeinsparmalRnahmen im Geb&udebereich, insbesondere eine gute Dammung
der Gebaudehlille, bergen ein hohes Energie- und COz-Einsparpotential. GrolRe
Dammschichtdicken, die aus energetischer Sicht wiinschenswert sind, haben
jedoch Nachteile, wie z.B. tiefe Fenster6ffnungen mit unginstigem Lichteinfall,
und kénnen oft aufgrund baulicher Vorgaben nicht umgesetzt werden. Gerade im
Sanierungsbereich, in dem ein besonders hohes Energieeinsparpotenzial vorhan-
den ist, sind groRe Dammschichtdicken nicht realisierbar. Dies betrifft etwa Hau-
ser mit geringem Dachulberstand oder Lagen mit Grenzbebauung. Mit der in die-
ser Arbeit untersuchten Vakuumdadmmung lassen sich groRe Dammschichtdicken
vermeiden, da 2 cm dieser Vakuumdammung die gleiche Dammwirkung aufwei-
sen wie etwa 20 cm konventionelle DAmmung aus Polystyrol. Mit einer um den
Faktor 10 diunneren Dammung wird eine deutliche Platzeinsparung erreicht, was
z.B. bei verdichteter Bauweise in Innenstadten wirtschaftlich sehr vorteilhaft sein
kann. Der Baubereich ist ein sehr interessanter Anwendungsbereich fir die Vaku-
umdammung, stellt aber auch aufgrund der langen Anwendungszeitrdume und der
unterschiedlichen Klimabedingungen besonders hohe Anforderungen an die Va-
kuumdédmmung. Dass Vakuumdammung Uberhaupt fur den langfristigen techni-
schen Einsatz geeignet ist, muss durch entsprechende Untersuchungen nachge-
wiesen werden, die zum Teil in dieser Arbeit durchgefiihrt werden.

1.2. Das Prinzip der Vakuumdammung

Das Prinzip der Vakuumdammung beruht auf der Unterdriickung der Gaswarme-
leitung durch Absenken des Gasdrucks in dem zu isolierenden Volumen. Dabei
muss der Druck soweit abgesenkt werden, dass die Gasmolekile nicht mehr
miteinander, sondern nur noch mit den Volumenrandern stof’en (ballistischer
Transport). In dieser Arbeit wird der Warme- und Feuchtetransport in sogenannten
Vakuumisolationspaneelen (VIP) untersucht. Diese VIPs bestehen aus einem
plattenformigen, hochpordésen Kernmaterial und einer vakuumdichten Umhdillung.
Der Kern muss offenporig und evakuierbar sein. Dariiber hinaus muss er die Be-
lastung durch den Atmospharendruck aufnehmen kénnen. Der erforderliche Rest-
gas-Druck zur Unterdrickung der Gaswarmeleitung hangt von der GréRe der
Poren im Kernmaterial ab. Je feiner die Poren des Kernmaterials, umso geringer
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sind die Anforderungen an den Restgas-Druck. Verschiedene Fillmaterialien
wurden in der Vergangenheit untersucht. Typische Fillmaterialien sind offenporige
Schaume auf Basis von Polystyrol [Ben1999], Polyurethan [Vos1994] oder Faser-
dammstoffe, z.B. getemperte Glasfaserboards [Cap1996], und Pulver wie z.B.
Perlite oder nanostrukturierte Kieselsduren [Cap2001]. Abbildung 1-1 zeigt die
Abhangigkeit der Warmeleitfahigkeit vom Gasdruck fiir verschiedene Materialien.

40
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35 T =20°C
. =30 | — —PU-Schaum
D X
S E25 )
£ 3 — - -Fallungs-
S 20 kieselsaure
o
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Abbildung 1-1: Warmeleitfahigkeit poréser Materialien, belastet mit 10° N/m?=1 bar
externem Druck, in Abhéngigkeit vom Gasdruck (N2) bei 20 °C [Hei1999].

Bei Glasfasern und Schaumen mit mittleren Porendurchmessern von 20-200 ym
muss der Druck kleiner 0,01 — 0,1 mbar sein, um die Gaswarmeleitung zu unter-
driicken. Bei Kieselsdurepulvern, insbesondere bei der pyrogenen Kieselsaure
mit mittleren Porendurchmesser von 0,2 um, ist die Gaswarmeleitung noch bei 10
mbar weitestgehend unterdriickt und selbst bei Atmospharendruck ist die Gas-
warmeleitfahigkeit nur etwa zur Halfte ausgepragt. Wahrend bei grobporigen Ma-
terialien wie Glasfasern UHV-dichte Umhullungen, z.B. aus Edelstahl, erforderlich
sind, lassen sich bei VIPs mit Kieselsdure besonders gasdichte Folien mit anorga-
nischen Sperrschichten als Umhdllung verwenden. In dieser Arbeit werden aus-
schlief3lich VIPs mit pyrogener Kieselsaure als Kernmaterial und Kunststofffolien
mit metallischen Sperrschichten als Umhullung untersucht. Diese VIPs lassen sich
relativ einfach und kostenglinstig fertigen.

1.3. VIPs aus pyrogener Kieselsaure

Pyrogene Kieselsdure wird durch Verbrennung von Chlorsilan (SiCls) in einer
Wasser-Sauerstoffflamme erzeugt. Die Primarteilchen sind amorph, nicht mikropo-
roés und etwa 10 — 30 nm grof3. Sie verschmelzen in der Flamme zu Aggregaten
mit einem Durchmesser von 100 — 500 nm. Beim Abkuhlen entstehen 10 — 100
pm groRe Agglomerate. Chemisch betrachtet sind die Partikel aus SiO4-
Tetraedern aufgebaut, die durch Siloxanbriicken (Si-O-Si) verbunden sind. An der
Oberflache der Partikel ist etwa an jedem zweiten Si-Atom eine OH-Gruppe ange-
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lagert. Dies entspricht etwa 2 sog. Silanolgruppen pro nm2. Als reaktionsfahige
Zentren verleihen die Silanolgruppen dem Material seinen hydrophilen Charakter
und seine rheologischen Eigenschaften. Abbildung 1-2 zeigt den Herstellprozess
und eine SEM-Aufnahme der pyrogenen Kieselsaure.

SiCl, + 2H, +0, — Si0, + 4 HCl

SiO,- Proto- Primar-  Aggregate Agglomerate
Molekiile partikel partikel

Abbildung 1-2: Herstellprozess der pyrogenen Kieselsédure (links) und eine Feld-
Elektronen-Mikroskop-Aufnahme des Pulvers (rechts) [Wac2001].

Je nach Steuerung des Brennprozesses lassen sich die Eigenschaften der pyro-
genen Kieselsaure verandern. Die fiir die Herstellung von VIPs verwendete Kie-
selsaure (Wacker HDK® T30) weist eine grofe spezifische Oberflache von ca. 300
m?/g auf [Wac2002]. Fur die Verwendung in VIPs wird das Pulver mit Fasern und
einem Infrarottribungsmittel zur Unterdriickung des Strahlungstransportes ver-
mischt und zu Platten mit einer Rohdichte zwischen 150 — 180 kg/m?® verpresst.
Die effektiven mittleren Porenweiten liegen dann bei etwa 0,2 ym. Die Platten
werden mit speziellen Folien oder Folienbeuteln umhiillt, evakuiert und abschlie-
Rend im Vakuum versiegelt. Abbildung 1-3 zeigt den Querschnitt eines VIPs und
ein VIP im Vergleich mit einer konventionellen Dd&mmung. Das 2 cm dicke VIP hat
die gleiche Dammwirkung wie eine 20 cm dicke konventionelle Ddmmung aus
Polystyrol.

Viies

Abbildung 1-3: Querschnitt eines VIPs und Vergleich dquivalenter Ddmmschicht-
dicken eines VIPs mit konventioneller Ddmmung [Sch2001].

1.4. Zielsetzung

Die fir die Dammwirkung charakteristische KenngréRe der Vakuumisolationspa-
neele ist die Warmeleitfahigkeit. Fir den technischen Einsatz der Vakuumisolati-
onspaneele muss nachgewiesen werden, dass die Warmeleitfahigkeit im Anwen-
dungszeitraum durch eindringende Gase nicht wesentlich ansteigt. Das wesentli-
che Ziel dieser Arbeit ist es, das Langzeitverhalten, insbesondere das Degradati-
onsverhalten der Dammwirkung, von VIPs aus pyrogener Kieselsdure mit
Folienumhullungen  zu  untersuchen. Die  Dammwirkung bzw. die
Warmeleitfahigkeit von Vakuumisolationspaneelen hangt von der Dichtigkeit der
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Vakuumisolationspaneelen hangt von der Dichtigkeit der Umhillung und vom
Kernmaterial ab. Die Umhiillung bestimmt, welche Gasmengen pro Zeiteinheit in
das VIP eindringen. Das Kernmaterial legt fest, wie diese Gase, v.a. trockene
Luftgase und Wasserdampf, zum Anstieg der Warmeleitfahigkeit beitragen. In
dieser Arbeit werden zwei Schwerpunkte bei den Untersuchungen der VIPs ge-
setzt:

e  Zum einen wird der Stofftransport durch die Folienumhillung untersucht.
Hierzu werden Messungen des Druckanstiegs und der Massenzunahme
an VIPs mit verschiedenen Folientypen, bei verschiedenen Klimabedin-
gungen (Temperatur und Luftfeuchte) und flr verschiedene Paneelforma-
te durchgefiihrt, um die Durchlassigkeit der Folienumhillung fiir trockene
Luftgase und fir Wasserdampf zu bestimmen. Ziel ist es, die Durchlas-
sigkeit der Umhillung zu ermitteln und ein Modell zu erstellen, das eine
Vorhersage der Druckanstiege durch eindringende Luftgase und der
Massenzunahme durch eindringenden Wasserdampf erméglicht.

e Zum anderen wird fur pyrogene Kieselsaure als Kernmaterial der Einfluss
der eindringenden Gase auf den Warme- und Stofftransport im VIP un-
tersucht, insbesondere der Einfluss auf die Warmeleitfahigkeit. Die Ab-
hangigkeit der Warmeleitfahigkeit vom Gasdruck trockener Gase, v.a.
Stickstoff, wurde bereits umfassend untersucht, z.B. [Hei1999]. Der
Schwerpunkt der Untersuchung in dieser Arbeit bezieht sich vor allem auf
den Einfluss der Feuchte im VIP auf die Warmeleitfahigkeit. Mit Kenntnis
der Warmeleitfahigkeit in Abhangigkeit vom Gasdruck und Feuchte und
mit Kenntnis der eindringenden Gasmengen kann der Anstieg der War-
meleitfahigkeit, d.h. die Degradation der Dammwirkung mit der Zeit, vor-
hergesagt werden.

Eine Degradation der Dammwirkung ist auch von anderen Dammstoffen, z.B. bei
PU-Schaumen mit schweren Fillgasen, bekannt. Ahnlich wie bei diesen Damm-
stoffen muss die Degradation der Dammwirkung bzw. der Anstieg der Warmeleit-
fahigkeit von VIPs im Anwendungszeitraum abgeschatzt werden. Im Unterschied
zu konventionellen Dammstoffen kann sich die Warmeleitfahigkeit bei VIPs im
worst-case-Fall, d.h. bei Verletzung der Umhillung, um den Faktor 5 erhéhen. Im
Regelfall (unbeschadigte Hulle) empfiehlt es sich, eine maximal zulassige Warme-
leitfahigkeit festzulegen. Der Zeitraum, in dem diese zuldssige Warmeleitfahigkeit
nicht Uberschritten wird, lasst sich als Funktions- oder Lebensdauer der VIPs
charakterisieren. Um VIPs im Baubereich einsetzen zu kénnen, mussen Lebens-
dauern von mehreren Jahrzehnten erreicht werden. Die Untersuchungen in dieser
Arbeit beziehen sich hier nur auf eine Degradation der Dammwirkung durch ein-
dringende Luftgase und Wasserdampf. Ein Anstieg der Foliendurchlassigkeit
durch Alterung wird nicht betrachtet.
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2 Grundlagen

2.1. Warmetransport in trockenen VIPs

2.1.1. Theoretische Betrachtungen zum Warmetransport

Der Warmetransport in einem homogenen Kontinuum lasst sich durch den Fou-
rier'schen Erfahrungssatz beschreiben:

G(x) = -2(x)-grad (T(x)), (2-1)

wobei q die Warmestromdichte, T die Temperatur, und X die Warmeleitfahigkeit
darstellen. Die Warmeleitfahigkeit in einem homogenen Kontinuum ist eine mate-
rialspezifische Grofle, die temperaturabhangig und bei anisotropen Materialen
richtungsabhangig sein kann. Fur eine Probe der Dicke Dprobe Mit temperatur-
unabhangiger Warmeleitfahigkeit A, Uber der sich eine zeitlich konstante Tempera-
turdifferenz AT ausgebildet hat, erhalt man die stationare Gleichung

AT

q="%- (2-2)

D Probe

Die Warmeleitung wird oft als Diffusionsprozess von Teilchen, z.B. Gasmolekiilen,
und Quasiteilchen, z.B. Photonen und Phononen, mit folgender Gleichung be-
schrieben:

1 du
A=Z.v_ .| .— -
3 Ve (2-3)

Bei exakter mikroskopischer Betrachtung muss in Gleichung (2-3) anstelle der
Mittelwerte (Index m) die freie Weglange | und die Energiedichte u in Abhangigkeit
von der Geschwindigkeit v eines Teilchens angesetzt und Uber die statistische
Geschwindigkeitsverteilung integriert werden.

Die Warmeleitfahigkeit lasst sich nur dann als Diffusionsprozess beschreiben,
wenn die mittlere freie Weglange I viel kleiner ist als die Abmessung des betrach-
teten Volumens d. Falls die Bedingung Im << d nicht gilt, kdnnen Randeffekte
auftreten und die Warmeleitfahigkeit wird von den Eigenschaften der Berandung
abhangig. Sie ist dann keine reine Materialeigenschaft mehr, d.h. keine ,echte”
Warmeleitfahigkeit, und wird deswegen als Pseudowarmeleitfahigkeit bezeichnet.
Im Extremfall I, >> d spricht man vom ballistischen Transport; die Teilchen stoflen
dann praktisch nur noch mit der Berandung, z.B. den Porenwanden.

Das Diffusionsmodell beschreibt die Warmeleitung in einem homogenen Festkor-
per als Phononentransport, im ruhenden Gas als Molekdltransport und in optisch
dicken Medien als Photonentransport. Je nach Teilchenart &ndert sich die freie
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Weglange, die Energiedichte und die Geschwindigkeitsverteilung in Gleichung
(2-3). In einem pordsen trockenen Festkorper sind im Wesentlichen diese drei
Transportmechanismen am Warmetransport beteiligt (Warmetransport Gber Kon-
vektion kann in kleinen Poren vernachlassigt werden). Allerdings kénnen sich die
einzelnen Transportprozesse beeinflussen. Insgesamt |asst sich die Warmeleitfa-
higkeit in einem trockenen pordsen Festkdrper folgendermalen angeben:

A= 7\‘FK + 7\‘Str + 7\‘Gas + A’Kopplung , (2_4)

mit den Warmeleitfahigkeiten Uber das Festkdpergerist Ark, Uber das Gas Agas
und uber die Strahlung Ast. Akopplung beschreibt Kopplungseffekte zwischen diesen
Warmeleitfahigkeiten. Akoppiung ist vernachlassigbar in Schdumen mit durchgehen-
dem Festkorperskelett, dagegen merklich in Faserddmmungen, wo im evakuierten
Zustand Faserkontakte, gleichsam als Punktkontakte, ausgepragte Warmewider-
stande darstellen; diese werden im bellifteten Zustand durch die Gaswarmeleitung
praktisch kurzgeschlossen. Auch fur Pulverddmmungen, vor allem solchen aus
massiven, gut warmeleitenden Koérnern, ist der Kopplungseffekt merklich. Im Fol-
genden werden die einzelnen Transportmechanismen erlautert.

2.1.2. Gaswéarmeleitung in Vakuumisolationspaneelen

Gaswarmeleitung findet in Vakuumisolationspaneelen in den Poren des Kernma-
terials statt. Die Poren stellen die Berandung fiir die MolekulstéRe dar. Die War-
meleitfahigkeit des Porengases hangt vom Verhéltnis der freien Weglénge I, der
Gasmolekiile zum mittleren Porendurchmesser d ab (Kn := In/d). Kn wird als
Knudsenzahl bezeichnet. Fir Kn << 1, d.h. es finden vorwiegend Molekul-Molekiil-
StoRe statt, kann das Porengas wie ein freies ruhendes Gas nach dem Diffusi-
onsmodell beschrieben werden. Mit du/dT= p-c, in Gleichung (2-3) ergibt sich mit
Berlicksichtigung der Boltzmannschen Transportgleichung fiir mehratomige Mole-
kiile folgende Beziehung fiir die Warmeleitfahigkeit des freien Gases [Hir1966]:

57 9-y-5 5n 9-y-5 (TE'kB-T)W Coma
NGastei = o v, l,-p-c, == . .
32 4 16 4 (NA.Mmol)U 5,

, (2-5)

mit kg = Boltzmannkonstante, Nao = Avogadrokonstante, My, = Molare Masse,
Cvmol = Molare Warmekapazitat des Gases, p = Dichte des Gases, y := cp/cy =
Adiabatenexponent und oo = StoRquerschnitt der Gasatome. Die Warmeleitfahig-
keit des freien Gases hangt somit von der Gasart, von der Temperatur, aber nicht
vom Gasdruck ab.

Fir Kn >> 1, d.h. es finden Uiberwiegend Molekul-Wand-St6Re statt, spricht man
von molekularem Warmetransport. Dieser Energietransport lasst sich nach dem
Knudsenmodell durch Stofle zwischen zwei parallelen Oberflachen mit unter-
schiedlichen Temperaturen T4 und T2 im Abstand d beschreiben [Knu1911]. Eine
genaue Betrachtung mit Beriicksichtigung der Geschwindigkeitsverteilung und
eines unvollstandigen Energieaustausches der Molekile beim Stof3 mit der Wand
ergibt fur die molekulare Warmeleitfahigkeit [Kag1969]
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y+1 o, RY?
}‘Gas,moleku\ar = ) ) 72
y-12-a, (8-n-M,-T)

Pgas - d, (2-6)

mit ax = Akkommodationskoeffizient (beschreibt unvollstindigen Energieaus-
tausch mit der Wand), R = allgemeine Gaskonstante und pgas = Gasdruck in den
Poren. Im Unterschied zur Warmeleitfahigkeit des freien Gases hangt die Warme-
leitfahigkeit linear vom Gasdruck ab. Zuséatzlich ist die Warmeleitfahigkeit abhan-
gig vom Abstand d und ist somit eine Pseudowarmeleitféhigkeit.

Im Ubergangsbereich Kn = 1 miissen Wand-Molekiil- und Molekiil-MolekiilstéRe
berlicksichtigt werden. In direkter Wandnahe ist der Temperaturgradient gréRer
als im Gas (Smoluchowski-Effekt [Smo1898]). Aus der Abschatzung dieses , Tem-
peratursprungs” kann im Ubergangsbereich folgende Gleichung fiir die Warmeleit-
fahigkeit abgeleitet werden [Kag1969], [Cap2001]:

Gas,frei Gas, frei

A ( ) _ A _ A _ }"Gas,frei

cas Peas ) =77 2B-1,/d 1+2-B-Kn  14Pye /Pass (2-7)
B = ist ein gasartabhangiger Faktor und p1/2,as ist der Halbwertsdruck, bei dem die
Gaswarmeleitfahigkeit in den Poren halb so groR ist wie die des freien Gases. Fur
die mittlere freie Weglange I, gilt die aus der kinetischen Gastheorie abgeleitete
Beziehung

kg T

ly=—77—- -
\/E'pGaSGU (2 8)

Setzt man diese Beziehung in Gleichung (2-7) ergibt sich p1/2,gas zu
ke T
Pyoges =B - 2.9
12,9 \/5 -6, d ( )

B lasst sich aus dem Grenzfall Kn >> 1 ableiten, da dann Agas(pgas) nach Gleichung
(2-7) in Amol Nach Gleichung (2-6) bergehen muss.

p=" - (2-10)

Um die Gaswarmeleitfahigkeit theoretisch berechnen zu kdnnen, missen nach
Gleichung (2-7) die Parameter [, Agasfrei, Im Und d bekannt sein. Agas frei UNd Im sind
nur von der Gasart abhangig und lassen sich aus der kinetischen Gastheorie
ableiten. Fur die Gase Stickstoff und Wasserdampf sind in Tabelle 2-1 Werte von
Agas,frei UNd | bei T =20 °C und p = 1 bar angegeben. Zusatzlich sind Werte fir
oo, berechnet mit Gleichung (2-8), und die gasartspezifischen Adiabatenkoeffizien-
ten y eingetragen.
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Tabelle 2-1: Werte fiir Agas,iei bei 20 °C [VDI1997], fiir |, bei 20 °C und 1 bar
[Kas1988], y bei 20 °C [Tip1994] und op nach Gleichung (2-8) fiir die Gase Stick-
stoff und Wasserdampf.

)\-Gas,frei Im Go Y

[10”° W/(mK]) [nm] 10" m?] [-]
N, 25,6 61,8 4,6 1,4
H,O 18,2 39,5 7,2 1,3

Zur Berechnung von B wird, zusatzlich zu y, der Akkommodationskoeffizient o

bendétigt, der von Gasart und Material abhangig ist. Die hier untersuchte pyrogene
Kieselsaure besteht aus amorphen SiO,. Nach [Sax1989] gilt fur Stickstoff an Glas
ein Wert o = 0,83 (bei 286 K und a = 0,79 bei 341 K). Fir polare Gase wie Was-
serdampf kann ax = 1 angenommen werden [Sax1989]. Der Wert von 0,83 wurde
mit der Hot-Wire-Methode an speziell praparierten, glatten Oberflachen (5 pm
,Glasfilm“ auf Platindraht aufgedampft) ermittelt und kann als Abschatzung des
Akkomodationskoeffizieten der pyrogenen Kieselsdure angesehen werden. An
realen Materialien (erhdhte Rauigkeit, Storstellen, Fremdgase) wird fur Stickstoff
oft ax = 1 angenommen [VDI1997]. Im Weiteren wird der Wert ax = 0,83 als untere
Abschatzung und der Maximalwert ax = 1 als oberer Schatzwert fur Stickstoff
betrachtet. Mit ox = 1 und y = 1,4 betragt Bn, = 1,6 und bei ax = 0,83 gilt Bn, = 2,2.
Fir Wasserdampf (ax = 1 und y = 1,3) ergibt sich Br,o0 = 1,4.

Um die Gaswarmeleitfahigkeit in Abhangigkeit vom Gasdruck darstellen zu kén-
nen, muss noch die Grée d bekannt sein. Bei pordsen Materialien entspricht d
dem mittleren Porendurchmesser des Materials. Dieser Wert kann umgekehrt aus
den Messungen der Gaswarmeleitfahigkeit ermittelt werden. Durch einen Fit von
Gleichung (2-7) an die Messwerte A(pgas) lasst sich p1/2,gas aus dem Fit bestimmen
(Fit nur in dem Druckbereich, in dem Kopplungseffekte vernachlassigbar sind). Mit
Gleichung (2-9) kann der mittlere Porendurchmesser berechnet werden. Fiir VIPs
aus pyrogener Kieselsaure beitragt der Halbwertsdruck von Stickstoff bei 20 °C
ungefahr 600 mbar [Cap2001]. Mit Bny(oy=1) = 1,6 ergibt sich d = 0,17 ym und bei
Bnz(c=0,83) = 2,2 gilt d = 0,23 ym.

Kennt man p12,gas fiir eine Gassorte 1, dann Iasst sich der Halbwertsdruck fir eine
andere Gassorte 2 folgendermafien umrechnen:

BGasl . cYO,GasZ _ ) BGasl A lm,Gasl }
— M12,Gas2 |
BGasZ GO,Gasl BGasZ m,Gas2

pl/Z,Gasl = pl/Z,Gasz : (2'11)

Aus pi2n, = 600 mbar, By, = 2,2 und Buyo = 1,4 folgt mit den Werten fir I, aus
Tabelle 2-1 fiir Wasserdampf ein Halbwertsdruck von ca. 240 mbar (bei Bn, = 1,6
ergibt sich ein Halbwertsdruck von 340 mbar). Setzt man die Halbwertsdriicke von
600 mbar und 240 mbar in Gleichung (2-7) ein, dann lasst sich mit den freien
Gaswarmeleitfahigkeiten aus Tabelle 2-1 die Gaswarmeleitfahigkeit von Stickstoff
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und Wasserdampf in Abhangigkeit vom Druck berechnen. Abbildung 2-1 zeigt die
aus diese Weise berechneten Warmeleitfahigkeiten bei 20 °C. Bei Gasdriicken <
10 mbar bleibt die Gaswarmeleitfahigkeit fiir Wasserdampf unter 1-10° W/(mK).

— Wasserdampf s )
- - Stickstoff .

keit [10” W/(mK)]

Gaswarmeleitfahig-

o = INd w
o v o N oW oo
.

*

100

=
=

10
Druck [mbar]

Abbildung 2-1: Gaswérmeleitféhigkeit fiir Luft und Wasserdampf bei 20 °C in py-
rogener Kieselsédure abhédngig vom Druck, berechnet aus Gleichung (2-7) mit py 12
= 600 mbar, pp1sz = 240 mbar, Ay ei = 25,6-10°° W/(mK) und Ap e = 18,6:10°
W/(mK). Oberhalb von 20 mbar ist die Wasserdampfkurve gepunktet, um anzu-
deuten, dass fiir hbhere Driicke bei 20 °C Kondensation eintritt.

Wenn Luft und Wasserdampf gleichzeitig im VIP vorhanden sind, handelt es sich
um ein Gasgemisch, dessen Gaswarmeleitfahigkeiten, sich gegenseitig beeinflus-
sen konnen [Fri1989]. Solange bei beiden Gasen Knudsensche Molekularbewe-
gung vorherrscht, d.h. es finden vorwiegend Molekil-Wand-StoRRe statt, kdnnen
die Gase als unabhangig angesehen werden und die einzelnen Gaswarmeleitfa-
higkeiten kénnen zur Gesamtwarmeleitfahigkeit addiert werden. Indirekt kann
adsorbierter Wasserdampf die Gaswarmeleitfahigkeit von Stickstoff beeinflussen,
wenn sich der Akkommodationskoeffizient von Stickstoff dadurch andert.

2.1.3. Strahlungswarmeleitung in Vakuumisolationspaneelen

In dispersen Medien kann Warmestrahlung von den Partikeln gestreut, absorbiert
und reemittiert werden. Wenn die mittlere freie Weglange | der Photonen auf-
grund der Streu- und Absorptionsprozesse deutlich kleiner ist als die Dicke der
Probe D, d.h. die optische Dicke 1o = D/ln >> 1, dann kann der Strahlungstransport
als Diffusionsprozess beschrieben werden. Fur graue Medien (I unabhangig von
der Wellenldnge und mit u = 4-n3-c-T4/c), lasst sich aus Gleichung (2-3) eine
Strahlungswarmeleitfahigkeit Asy ableiten. Fir die Geschwindigkeit in Gleichung
(2-3) gilt vy = c/n mit ¢ = Lichtgeschwindigkeit und n = Brechungsindex des Medi-
ums [Fri1984].

16 16 T
Mo = 0 oo T8 =20 0 (2-12)
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wobei ¢ = Stefan-Boltzmann-Konstante, vim = ¢/n die Lichtgeschwindigkeit im Me-
dium mit Brechungsindex n und E = 1/I, der Extinktionskoeffizient ist. Der Extink-
tionskoeffizient E ist in der Regel proportional zur Dichte p des Materials. Somit ist
die spezifische Extinktion e = E/ p eine charakteristische MaterialgroRe.

Um die Strahlungswarmeleitfahigkeit zu bestimmen, empfiehlt es sich, das Materi-
al zu evakuieren und die Warmeleitfahigkeit bei verschiedenen Temperaturen zu
messen. Fur die Warmeleitfahigkeit evakuierter, optisch dicker Materialien gilt
(A‘Gas x 0)

16 T
+—-n’-oc- .
3 E(T)

(2-13)

Die Strahlungswarmeleitfahigkeit Iasst sich einfach abschatzen, wenn man an-
nimmt, dass die Festkérperwarmeleitfahigkeit und die Extinktion ndherungsweise
temperaturunabhangig sind. Tragt man, wie in Abbildung 2-2 gezeigt, die gemes-
sene Warmeleitfahigkeit Gber T* auf und extrapoliert die Messwerte linear, dann
ergibt sich aus dem Ordinatenschnittpunkt bei 0 K die Festkdrperwarmeleitfahig-
keit'. Aus der Differenz zwischen dieser Festkorperwarmeleitfahigkeit und der
gemessenen Warmeleitfahigkeit erhalt man so die Strahlungswarmeleitfahigkeit.
Bei der hier untersuchten Probe aus pyrogener Kieselsaure (p = 170 kg/m?) ergibt
sich aus dieser Abschatzung bei 20 °C eine Strahlungswarmeleitfahigkeit von
1,0-107 W/(mK) und eine Festkorperwarmeleitfahigkeit von 3,410 W/(mK). Aus
der Steigung der Fit-Geraden lasst sich der Faktor E/n? = 7400 1/m ableiten, d.h.
die mittlere freie Weglange liegt bei etwa 100 pm; bei einer Dicke von 2 cm ist das
Kernmaterial eindeutig optisch dick.

6 20°C 50 °C 90 °C
-
5t T
2%4t e ? A= 1,010° W/(mK)
S |-~
353
E2
£52] e = 34107 Wi(mK)
1 b
0
0.0 10.0 20.0 30.0 40.0 50.0

T3 [10°K?)
Abbildung 2-2: Wérmeleitféhigkeit einer evakuierten Platte aus pyrogener Kiesel-

sdure (belastet mit einem Druck von 1 bar) in Abhéngigkeit von der Temperatur,
aufgetragen (ber T* [Har2004].

" Die Annahme einer annahrend temperaturunabhéngigen Festkérperwarmeleitfahigkeit gilt nicht bei tiefen Temperaturen.
Die nach der obigen Methode ermittelte Festkdrperwarmeleitfahigkeit entspricht der mittleren Festkdrperwarmeleitfahigkeit
im dem Temperaturbereich, in dem sie gemessen wurde.
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2.1.4. Festkorperwarmeleitung in Vakuumisolationspaneelen

Der Wéarmetransport in nichtporésen, homogenen und nichtmetallischen Festkor-
pern lasst sich nach Debye durch Wechselwirkung von Gitterschwingungen (Pho-
nonen) beschreiben. Wenn die mittlere freie Weglange der Phononen I, deutlich
kleiner ist als die Abmessung des Festkorpers, dann lasst sich die Warmeleitfa-
higkeit Lo des massiven Materials gemaR dem Diffusionsmodell angeben zu
[Kit1973]

Vil Po - Cy, (2-14)

mit po = Dichte des Festkorpers, ¢, = spez. Warmekapazitat (du/dT = po-cy) und vn,
= mittlere Geschwindigkeit der Phononen (v = Schallgeschwindigkeit).

In amorphen Materialien wird die freie Weglange der lokalisierten Anregungen
durch Inhomogenitaten vermindert. Sie betragt fur SiO,-Glaser bei Raumtempera-
tur ungeféahr 1 nm. Die Partikel der hier untersuchten pyrogenen Kieselsédure
(Durchmesser der Primarpartikel 10 - 30 nm, Partikel weisen keine Mikroporositat
auf [Wac2004]) kénnen als Festkorper mit einer Warmeleitfahigkeit Ao angenom-
men werden.

In porésen Materialien reduziert sich die Festkdrperwarmeleitfahigkeit Arc mit
zunehmender Porositat und kann bei Dammstoffen mit hoher Porositat um mehre-
re GréRenordnungen niedriger sein als . In erster Naherung kann davon ausge-
gangen werden, dass die Warmeleitfahigkeit umgekehrt proportional zur Porositat
bzw. proportional zur Dichte ist. Allerdings wird der Warmetransport zusatzlich
durch die Festkorperstruktur des jeweiligen Materials (Pulver, Fasern, Schaume,
pordser Monolith, ...), durch Art und GréRe der beteiligten Partikel beeinflusst.
Dabei reduzieren insbesondere Kontaktwiderstdnde zwischen den Partikeln die
Warmeleitfahigkeit bei gegebener Dichte. ,Tote Arme“ tragen zwar zur Masse des
Dammstoffes bei, nicht aber zur Warmeleitfahigkeit. Verschiedene Modelle (Zel-
lenmodelle z.B. [Kag1969], Perkulationsmodelle z.B. [Sta1985], Phononendiffusi-
onsmodell z.B. [Nil1989],...) wurden entwickelt, um den Warmetransport Uber das
Festkorpergeriist zu beschreiben. Um die Festkorperleitung in Pulvern zu be-
schreiben sind analytische Zellenmodellen, bei denen der Festkorper aus Ein-
heitszellen mit geometrischen Kdrpern und idealisierten Kontaktpunkten zwischen
den Kérpern zusammengesetzt wird, nur bedingt geeignet [Ret1996]. Die Anwen-
dung von Phononendiffusionsmodellen auf Pulver ergibt eine gute Ubereinstim-
mung mit Messungen [Lu1991]. Perkulationsmodelle beschreiben die physikali-
sche Eigenschaften durch Gitterpunkte, denen eine Besetzungswahrscheinlichkei-
ten w zugeordnet wird. Ab einer kritischen Besetzungswahrscheinlichkeit w. bildet
sich ein das ganze Volumen durchsetzender Cluster aus Gitterpunkten, wobei die
physikalischen Eigenschaften des Clusters wie die Warmeleitfahigkeit mit Skalie-
rungsgesetzen der Form Aek ~ (W-we)? beschrieben werden (hex = 0 fir w < we).
Mit der Perkulationstheorie konnte die Festkdrperwarmeleitung in Aerogelen gut
beschrieben werden [Lu1991], [Hei1993]. Nimmt man fir die Besetzungswahr-
scheinlichkeit w = prx/po, so ergibt sich (w.; = 0 bei Aerogelen) folgendes Skalie-
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rungsverhalten (prk = Rohdichte des porésen Materials, po = Dichte des massiven
Materials):

]
M ~ [p] : (2-15)

An SiOz-Aerogelen wurde von [Lu1991] B = 1,5 gemessen, aus theoretischen
Uberlegungen [Hei1993] ergibt sich p= 2. An Schdumen wurde ein Skalierungs-
verhalten mit B = 1 ermittelt [Cap1997]. An gepressten Pulvern aus pyrogener
Kieselsaure wurde R = 1,1 — 1,3 [Lu1991] gemessen mit we= 0,13.

Die hier untersuchten Platten aus pyrogener Kieselsdure weisen Rohdichten um
170 kg/m® auf. Die Festkorperwarmeleitfahigkeit wird von der Vorgeschichte be-
einflusst. Bei erstmaliger Belastung des Pulvers andert sich die Dichte und die
Warmeleitfahigkeit irreversibel durch die Verpressung, bei spateren Belastungen
sind die Anderungen annahernd reversibel, wobei eine Hysterese bei Be- und
Entlastung auftritt [Fri1989]. Abbildung 2-3 zeigt die gemessene Warmeleitfahig-
keit industriell gefertigter VIPs mit unterschiedlicher Rohdichte aus pyrogener
Kieselsaure. Die VIPs waren ausreichend evakuiert (p < 1 mbar und p << p4;2), so
dass die Gaswarmeleitung weitestgehend unterdriickt war (Agas = 0). Von dieser
Warmeleitfahigkeit im evakuierten Zustand Aevac Wurde die Strahlungswarmeleitfa-
higkeit Asy (s. Kapitel 2.1.3 mit E = e/p und A, ~ 1/p) abgezogen®. Die Differenz
entspricht in guter Naherung der Festkdrperwarmeleitung Arx.

7
* Levac gemessen
6 | = abgeleitetes Ark
535 |
s &
E34r
2 o™
T
£a 37
55,
=2T2F
1+
0

120 140 160 180 200 220 240
Rohdichte [kg/m3]

Abbildung 2-3: Wérmeleitfahigkeit Aevac (P<<p1,2) in Abhdngigkeit von der Rohdich-
te von VIPs aus pyrogener Kieselséure, die industriell mit unterschiedlicher Roh-
dichte gefertigt wurden, und zugehdérige Festkdrperwédrmeleitféhigkeit Ark abge-
Sschétzt aus Ark = Aevac — Astr

2 Die Strahlungswarmeleitfahigkeit wurde an einer Probe gemessen und wird auf unterschiedliche Rohdichten umgerech-
net, wahrend die Gesamtwéarmeleitfahigkeit an verschiedenen Proben unterschiedlicher Rohdichte bei gleichem Belas-
tungsdruck von 1 atm gemessen wurde.
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Im betrachteten Rohdichtebereich lasst sich sowohl die gemessene Warmeleitfa-
higkeit im evakuierten Zustand Aevac als auch die Festkorperwarmeleitfahigkeit Ark
= hevac — Astr (Aswr~ 1/p, da E = e/p) durch eine lineare Abhangigkeit anndhern. Die
Steigungen der in Abbildung 2-3 eingezeichneten Geraden betragen Alrx/Ap =
3,010 W/(m-K-100 kg/m?®) und Ahevad/Ap = 2,5-10°° W/(m-K-100 kg/m?).

2.2. Warmetransport in feuchten Materialien

2.2.1. Voriuberlegungen

Bei der bisherigen Betrachtung der Warmeleitfahigkeit von Vakuumisolationspa-
neelen lieen sich die einzelnen Warmetransportvorgange durch Stéfle von Teil-
chen oder Quasiteilchen beschreiben. Dabei konnten aus theoretischen Uberle-
gungen Beziehungen fiir die einzelnen Warmeleitfahigkeiten abgeleitet werden.
Die Beschreibung der Warmetransportmechanismen, die auftreten kénnen, wenn
Wasser im VIP vorhanden ist, erweist sich als wesentlich schwieriger. Zum einen
sind verschiedene Transportvorgangen méglich und zum anderen hangt es stark
vom Kernmaterial ab, welche Transportvorgange tatsachlich auftreten. Betrachtet
man z.B. hydrophobe, grobporige Kernmaterialien wie Schaume oder Glasfasern,
deren Warmeleitfahigkeit bei Gasdriicken Uber 0,1 mbar bereits nennenswert
ansteigt (s. Abbildung 1-1), dann wird eindringender Wasserdampf, der nicht ad-
sorbiert wird, unmittelbar zu einem Anstieg der Gaswarmeleitfahigkeit fihren.
Diese Kernmaterialien werden deswegen bevorzugt in VIPs mit dulerst dichten
Umhdllungen, z.B. Edelstahl, verwendet. Falls diese Kernmaterialien in VIPs mit
Folienumhullungen eingesetzt werden (Folienumhillungen haben insbesondere
bei Wasserdampf relativ hohe Durchlassigkeiten), dann wird in der Regel ein
Trocknungsmittel eingesetzt, das den eindringenden Wasserdampf im VIP che-
misch bindet. Im Unterschied zu den Schaumen und Glasfasern kénnen na-
nostruktierte Kieselsauren aufgrund ihrer Hygroskopizitat und ihrer gro3en inneren
Oberflache Wasserdampf in hohem Malfde adsorbieren. Sie wirken quasi als phy-
sikalisches Trocknungsmittel. Welche Wassermengen und auf welche Weise das
Wasser an den Festkorper gebunden wird, beeinflusst die Warmeleitfahigkeit
feuchter Materialien.

Bisher wurden fiir diese Kernmaterialien keine systematischen Untersuchungen
oder theoretische Beschreibungen des feuchtebedingten Warmetransports durch-
gefihrt. Aus Untersuchungen an pordsen, nicht evakuierten Materialien ist be-
kannt, dass Feuchte zu einer signifikanten Warmeleitfahigkeitszunahme fiihren
kann. Vor allem fiir Baustoffe wurden hier umfangreiche Untersuchungen durch-
gefuhrt. Aus diesem Grund soll auch fir die hier verwendete pyrogene Kieselsau-
re der Einfluss der Feuchte auf die Warmeleitfahigkeit messtechnisch ermittelt
werden.

2.2.2. Sorptionsisotherme

Die Sorptionsisotherme fiir Wasserdampf gibt die Menge an Wasser an, die ein
Material bei gegebenem relativen Dampfdruck aufnehmen kann. Ein Verfahren zur
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Messung der Sorptionsisotherme ist in DIN 52620 beschrieben. Zur Messung wird
eine vorher getrocknete Probe bei konstanter relativer Luftfeuchte und konstanter
Temperatur bis zum Erreichen des Gleichgewichtszustands, der sog. Ausgleichs-
feuchte, gelagert. Gleichgewicht liegt vor, wenn die Probe keine weitere Massen-
zunahme durch Adsorption von Wasser aufweist. Aus der adsorbierten Wasser-
menge m,,, die sich gravimetrisch einfach ermitteln lasst, wird der Wassergehalt
bestimmt. Je nach BezugsgréRRe unterscheidet man den massebezogenen Was-
sergehalt Xy m (Xw,m = (Masse Wasser in Probe) / (Trockenmasse der Probe)), den
volumenbezogenen Wassergehalt Xy (Xwy = (Volumen an Wasser in Probe) /
(Volumen der Probe)) oder die Wassergehaltskonzentration w (w = (Masse Was-
ser in Probe) / (Volumen der Probe)). Zwischen diesen GroéRen, die meist als
Funktion der relativen Luftfeuchte ¢ bei konstanter Temperatur angegeben wer-
den, gelten die folgenden Beziehungen.

X, n(0)= m.@%:%, (2-16)

wobei py die Dichte von Wasser und py die Rohdichte der trockenen Probe ist.

Abbildung 2-4 veranschaulicht die Sorptionsisotherme des Kernmaterials Wacker
WDS der Fa. Wacker Chemie GmbH fir Wasserdampf (Basismaterial: pyrogene
Kieselsaure Typ T30). Die Sorptionsisotherme wurde von der Fa. Quantach-
rom/Odelzhausen gemessen. Dazu wurde das Material fur 3 h bei 150 °C unter
Vakuum getrocknet und anschlieend die Sorptionsisotherme bei einer konstan-
ten Temperatur von 23 °C fiir einen Adsorptions- und einen Desorptionszyklus
bestimmt.

- +- Desorption

—=— Adsorption

Wassergehalt
Xw,m[M'%]

ONDAOIOON D OD®

0O 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100
rel. Feuchte ¢ [%]

Abbildung 2-4: Sorptionsisotherme bei T = 23 °C fiir das VIP-Kernmaterial aus
pyrogener Kieselséure Typ Wacker HDK® T30.

Die Sorptionsisotherme verlauft bis zu etwa 50-60 % r.F. anndhernd linear. Ab ca.
70 % r.F. steigt der Wassergehalt immer starker an. Im ersten Bereich bis ca. 60
% r.F. ist Wasser sorptiv gebunden, der steilere Anstieg oberhalb 70 % r.F. kann
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durch Auftreten von Kapillarkondensation erklart werden. Fir relative Feuchten bis
ca. 50 % lasst sich die Sorptionsisotherme gut durch eine lineare Beziehung an-
nahern.

Xum(@)x a0, (2-17)

wobei die Steigung a = 0,08 M-% pro Prozent rel. Feuchte betragt. Ein anndhernd
linearer Anstieg des Wassergehalts bis tber 50 % r.F. deutet darauf hin, dass die
pyrogene Kieselsaure nicht mikropords ist und der Beitrag der Bindungsenergie
zur Adsorptionsenthalpie hag klein ist im Vergleich zu hy. Oberhalb von ¢ = 50 %
r.F. zeigt sich ein Hystereeffekt. Ad- und Desorption verlaufen hier auf unter-
schiedlichen Austauschflachen.

Betrachtet man die Umkehrfunktion ¢(Xwm) der Sorptionsisotherme Xy m(¢), so
kann daraus der Wasserdampfdruck pp bei vorgegebenem Wassergehalt im Ma-
terial ermittelt werden. Dieser Druck berechnet sich gemaf

Po = (P(Xw.m)'pD.Sat(T) ) (2-18)
wobei pp sat(T) der Sattdampfdruck von Wasser ist.

2.2.3. Einfluss des Sorptionsverhaltens auf den Warmetransport

Neben dem Feuchtegehalt beeinflusst das Sorptionsverhalten der pyrogenen
Kieselsaure die Warmeleitfahigkeit. Im Bereich monomolekularer Beladung wird
sich Wasser an die groRRe innere Oberflache anlagern. Mit zunehmender Feuchte
kénnen sich durchgehende Wasserfilme aufbauen und schlieRlich, beginnend in
feinen Kapillaren, Wasserbriicken bilden. Ein Effekt, der mdglicherweise schon bei
kleinen Feuchten zu einem nennenswerten Anstieg der Warmeleitfahigkeit fihren
kann, ist die Bildung von Wasserzwickeln an Kontaktstellen zwischen einzelnen
Partikeln, da diese Kontaktstellen erhohte thermische Widerstande darstellen.
Wasserbriicken kénnen ,tote Wege“ thermisch aktivieren oder Wege fir den
Warmetransport verkiirzen. Die Bildung von Wasserfilmen und Wasserbriicken
resultiert in einem verstarkten Anstieg der Warmeleitfahigkeit mit zunehmendem
Wassergehalt (Bsp: Aerogel [Kag1969]). In Abbildung 2-5 sind die beschriebenen
Einflisse der Feuchte auf den Warmetransport in VIPs bildlich dargestellt.

Uberbriickung
toter Wege

GleichmiBig angelagertes Wasser

Zwickeleffekt Fiillung

kleiner Poren
Wegverkiirzung

Abbildung 2-5: Schematische Darstellung der Wirkungsweise von am Festkérper
gebundenem Wasser auf den Wérmetransport in porésen Materialien.
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Die Menge an Wasser im VIP bestimmt wesentlich den Einfluss auf die Warmeleit-
fahigkeit. Wenn VIPs bei der Herstellung getrocknet werden, sollte der Wasserge-
halt verschwindend gering sein. Im Lauf der Zeit (in Jahren bzw. Jahrzehnten)
wird der Wassergehalt ansteigen und einen Grenzwert erreichen, der abhéngig ist
von dem aulRen am VIP vorhandenen Wasserdampfpartialdruck. Ob und wie
schnell diese Ausgleichsfeuchte erreicht wird, hangt vor allem von der Dampfdich-
tigkeit der VIP-Umhillung ab. Welche relativen Luftfeuchten am VIP anliegen,
hangt von der jeweiligen Anwendung ab. Im Baubereich variieren, wie eigenen
Messungen gezeigt haben [Sch2003], die Jahresmittelwerte je nach Anwendung
(Innenddmmung, WDVS, Bristungselement) zwischen 45 und 85 % r.F.. Gemal
der Adsorptionsisotherme entspricht dies einem maximalen Wassergehalt Xy m
von ca. 3 bis 10 M-%.

2.2.4. Warmetransport in feuchten, nichtevakuierten Materialien

Vor der Messung der Warmeleitfahigkeit von feuchten, nichtevakuierten Materia-
lien werden die Proben so prapariert, dass ein bestimmter, mdglichst gleichmaRig
verteilter Wassergehalt in der Probe vorliegt. Fir die Messungen werden die Pro-
ben in der Regel bei konstanter Temperatur und relativer Feuchte bis zum Errei-
chen des Gleichgewichtszustands gelagert.

Fir die Messung der Warmeleitfahigkeit von feuchten Materialien wurden speziel-
le Messverfahren entwickelt. Diese sind so konzipiert, dass Feuchteumlage-
rungsprozesse wahrend der Messung nicht zu einer deutlichen Umlagerung und
ungleichmaRigen Wassergehaltsverteilung in der Probe filihren, d.h. die durch
Diffusion im Temperaturgradient wahrend der Messung transportierte Dampfmen-
ge muss klein sein im Vergleich zur Wassermenge im Material. Die Messung
erfolgt dann bei gleichméaRig verteiltem und annédhernd zeitlich konstantem, quasi-
stationdrem Wassergehalt. Um dies zu erreichen, werden z.B. Messungen mit der
Plattenapparatur unter vermindertem Temperaturgefalle (0,2 bis 0,4 K/cm) durch-
gefihrt [Cam1995]. Auch Kurzzeitverfahren, z.B. nach Krischer-Esdorn, die eine
Messung von feuchten Proben ermdglichen, wurden entwickelt.

Um einen Kennwert fiir den Feuchteeinfluss zu erhalten, ist es Ublich, die feuch-
teabhangige Warmeleitfahigkeit naherungsweise durch einen linearen Ansatz zu
beschreiben. Folgende Darstellungen sind tblich [Cam1995]:

7\‘ ~ )\’tr +av 'Xw,v ~ }\‘(r '(1+bm 'xw‘m)z )\’tr '(1+bv 'Xw,v) . (2'19)

Die Konstante a, gibt die Zunahme der Warmeleitfahigkeit je Prozent volumenbe-
zogenem Wassergehalt an. Die Konstanten b, und by, geben an, wie gro3 die
relative Zunahme der Warmeleitfahigkeit je Prozent masse- oder volumenbezoge-
nem Wassergehalt Xy, bzw. Xy, ist. Mit Kenntnis der Rohdichte und der Tro-
ckenwarmeleitfahigkeit lassen sich die Konstanten, die hier als Feuchte-
zuschlagskoeffizienten bezeichnet werden, ineinander umrechnen. In Tabelle 2-2
sind fur einige Baustoffe typische Werte fiir a, angegeben [Kin1994].
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Tabelle 2-2: Feuchtezuschlagskoeffizienten a, fiir verschiedene Materialien.

Material Faktor ay

[10°° W/(m K -Vol-%)]
Porenbeton p = 400-800 kg/m? 9,0-95
Leichtbeton p = 300-900 kg/m? 7,0-93
Holz p = 400-700 kg/m? 3,0-32
Polystyrol (XPS) p = 30 kg/m? 1,0
Polyurethan p = 50 kg/m? 24

Je nach Material liegt der Faktor ay zwischen (1 - 10)-10'3 W/(m-K-Vol-%).

Die in Tabelle 2-2 angegebenen Zuschlagswerte beziehen sich auf den Anstieg
der Warmeleitfahigkeit, der durch das an das Material gebundene Wasser Xy
hervorgerufen wird. Diese Zuschlagswerte lassen sich nicht direkt aus Messungen
der Warmeleitfahigkeit nach dem oben beschriebenen Verfahren ableiten. Wenn,
wie oben angegeben, die Warmeleitfahigkeit unter quasistationaren Bedingungen
gemessen wird, dann stellt sich ein quasistationarer Diffusionsstrom bzw. ein
quasistationarer Latentwarmestrom ein, dem nach [Kri1978], [Vri1987] eine aqui-
valente Warmeleitfahigkeit Ap pirusion zugeordnet werden kann. Ap pisusion ist keine
echte Warmeleitfahigkeit, sondern eine HilfsgréRe, um den Einfluss des Latent-
warmetransports zu charakterisieren. Die feuchteabhangige Warmeleitfahigkeit
I8sst sich angeben als eine vom gebundenen Wasser abhangige Warmeleitfahig-
keit Aw(Xw) und als eine diffusionsbedingte Warmeleitfahigkeit Ap pifrusion [BOUu1999].

xMessung = xw(xw ) + xD.D\ffuswon . (2'20)

Somit muss, wenn man den Feuchtezuschlagskoeffizienten durch das gebundene
Wasser ermitteln will, die Differenz Awvessung — Ap,piffusion iN Gleichung (2-19) einge-
setzt werden. Aufgrund der starken Temperaturabhangigkeit 1&sst sich Ap pifusion
durch Messung bei unterschiedlichen Temperaturen ermitteln [Bou1999]. Bei
niedrigen Temperaturen (< 20 °C) und Materialien mit hohem Dampfdiffusionswi-
derstand (geschlossenporige Materialien, z.B. Polystyrol, oder offenporige Materi-
alien mit geringer Porositat) kann der Einfluss von Ap pifiusion Mmeist vernachlassigt
werden. Bei diffusionsoffenen Materialien, wie z.B. Mineralwolle, muss der Ein-
fluss von Ap pifiusion berlicksichtigt werden. Im Kapitel 2.3.3 wird aus einer instatio-
naren Transportgleichung eine Formel fiir Ap pifrusion @bgeleitet und die GréRenord-
nung von Ap piffusion abgeschatzt.

2.2.5. Warmetransport in feuchten VIPs aus pyrogener Kieselsaure

In feuchten Vakuumisolationspaneelen kénnen unterschiedliche Transportmecha-
nismen zu einer Erhéhung des Warmeflusses im VIP im Vergleich zu trockenen
VIPs beitragen. Dies kann, als typische Eigenschaft von VIPs, eine Erhdhung der
Gaswarmeleitfahigkeit durch Wasserdampfdruck Ap(pp) in den Poren sein. Wei-
terhin ist ein Anstieg der Warmeleitfahigkeit durch an das Festkorpergerist ge-
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bundenes Wasser X,, und ein Warmetransport durch Dampfdiffusion zu erwarten.
Bezlglich der Feuchteumlagerungsprozesse ist allerdings ein wesentlicher Unter-
schied im Vergleich zum nichtevakuierten diffusionsoffenen Materialien vorhan-
den. Wahrend in diffusionsoffenen Materialien von auRen Feuchte nachgeliefert
wird und ein permanenter Partialdruckgradient vorhanden sein kann, wird sich,
wenn ein Temperaturgradient am VIP anliegt, die Feuchte so lange umlagern, bis
im stationaren Zustand die Diffusion zum Erliegen kommt. Die Diffusion muss
nicht zwangslaufig aufhéren. Durch die Feuchteumlagerung wird sich im VIP ein
Wassergehaltsgradient einstellen, der dem Dampfdruck entgegengesetzt gerichtet
ist. Dieser Gradient kann einen Flissigkeitsriicktransport zur Folge haben. Stellt
sich ein dem Diffusionsstrom entgegengesetzt gerichteter, gleichgroer Flissig-
massenstrom ein, dann ergibt sich ein Heat-Pipe-Effekt mit stationdrem Latent-
warmetransport.

Das am Festkoérper gebundene Wasser wird zu einer Erhdhung der Festkorper-
warmeleitfahigkeit und der in den Poren vorhandene Wasserdampf zur Gaswar-
meleitung beitragen. Falls neben Wasserdampf auch trockene Luftgase vorhan-
den sind, so kénnen, solange pL << pr,12 und pp << pp,1;2, die Gase in ihrer Wir-
kung auf die Warmeleitfahigkeit als unabhangig angesehen werden (auch Kopp-
lungseffekte sind bei diesen Driicken vernachlassigbar), ansonsten muss das
System als Gasmischung behandelt werden. Nach dem einfachen Additionsmo-
dell, bei dem die einzelnen Transportprozesse als unabhangig voneinander ange-
nommen werden, lasst sich die Warmeleitfahigkeit eines feuchten VIPs durch die
Addition der einzelnen Warmeleitfahigkeiten folgendermafien abschatzen (fir pp
<< pp,2und pL << p12).

7\':;\‘9\/20+7\'W(XW)+;\‘D(pD)+;\‘L(pL) ) (2_21)

mit Aevac als Warmeleitfahigkeit im evakuierten Zustand (pp = p. = 0). In dem Term
Aw(Xw) ist ein Festkérperwarmetransport durch angelagertes Wasser zusammen-
gefasst, wahrend Ap und L. die Gaswarmeleitfahigkeit von Dampf bzw. Luft ange-
geben.

Betrachtet man VIPs mit ungleichméBig verteiltem Wassergehalt, so ist die War-
meleitfahigkeit ortsabhéngig. Definiert man eine mittlere Warmeleitfahigkeit Amitel
fur eine Probe der Dicke Dprobe, SO ergibt sich aus Integration von Gleichung (2-1)
folgender Zusammenhang zwischen Amitel Und A(X).

_ q-Dpyope 1 2 (de
A= —Probe = f3(X (x),T(x))| — |-dx. 3
me =TT TT o, ! (X, (%), T(x)) o) & (2-22)

Amiter iSt dabei die Warmeleitfahigkeit, die bei stationaren Bedingungen (nach
Ende der Feuchteumlagerungsprozesse) gemessen wird.
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2.3. Instationarer Warme- und Feuchtetransport

2.3.1. Berechnungsmodell

Der instationare Transport von Warme und Feuchte in porésen Materialien lasst
sich durch zwei gekoppelte, nichtlineare Partialgleichungen beschreiben. Grund-
legende Arbeiten wurden von Phillip und de Vries [Phi1957] flir den Warme- und
Flussigkeitstransport im Erdreich durchgefiihrt. KieRl hat diese Theorie auf die
Belange von Baustoffen Ulbertragen [Kie1983]. In neueren Arbeiten wurden diese
Theorien erweitert und verschiedene Modelle mit numerischen Berechnungsver-
fahren entwickelt. Diese Modelle unterscheiden sich vor allem darin, welche un-
abhangigen GroRen als treibendes Potenzial angenommen werden. Die folgenden
Gleichungen beschreiben den gekoppelten Warme- und Feuchtetransport nach
einem Modell von Kiinzel [Kiin1994].

% = %% = VO" ‘V9)+ g ‘V(SD 'V((P “Posat ))! (2'23)
= G2 = Vi, Vo) ¥(ea - lo-Posa). (2-24)
u: Energiedichte in J/m?,
w: Wassergehalt in kg/m?,
3: Temperatur in °C,
o: relative Luftfeuchte in den Poren,
PD,sat: Sattdampfdruck von Wasserdampf in Pa,
¢'Ppsat: @ Ppsatist identisch mit dem Dampfdruck pp in den Poren,
had: Adsorptionsenthalpie in J/kg,
A Gesamtwarmeleitfahigkeit im feuchten Material in W/(m-K),
8p: Wasserdampf-Diffusionsleitkoeffizient des Materials in kg/(m-s-Pa),
Ko bezeichnet als Feuchteleitkoeffizient in kg/(m-s) und

0
dw/dp:  Steigung der Sorptionsisotherme w(o).

Gleichung (2-23) ist der Energieerhaltungssatz. Die Energiedichte andert sich
durch Warmeleitung (V(A-V8)) und durch Dampfdiffusion, verbunden mit Trans-
port von Latentwarme (haq'V(8p-Vpp)). Fir die Energiedichte u oberhalb von 0 °C
gilt ndherungsweise [Kiin1994]:

U=pgg Crey 3+W-Cy,y -8, (2-25)
wobei prk die Rohdichte des pordsen Materials, crky die spezifische Warmekapa-
zitat der trockenen Probe und cy, die spezifische Warmekapazitat von Wasser ist.

Die Gleichung (2-24) entspricht der Massenerhaltung. Der Wassergehalt, angege-
ben als Wassergehaltskonzentration w in kg/m?3, andert sich durch Dampfdiffusion
(V(8p-Vpp)) und durch Flissigtransport (V(K,'Ve)). Kinzel verwendet die relative
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Feuchte als treibendes Potenzial fir den Flissigtransport. Anstelle der relativen
Feuchte wird in anderen Modellen oft die Wassergehaltskonzentration als treiben-
des Potenzial angenommen [Lut1994]. Der Flussigtransport schreibt sich dann als

%"tv — V(g (w)-Vw). (2-26)
x(w) wird hier als Wasserleitkoeffizient bezeichnet. Aus Vw = dw/de-V¢ ergibt sich
die Beziehung K,(w) = x(w)-dw/dep zwischen dem Wasserleitkoeffizient y(w) und
dem Feuchteleitkoeffizient K,(w). Mit w = w(¢) I&sst sich der Wasserleitkoeffizient
und der Feuchteleitkoeffizient als Funktion der relativen Feuchte darstellen. So-
lange das Wasser durch Adsorption bei kleinen relativen Luftfeuchten fest an die
Oberflache gebunden ist, gilt x(w) ~ 0. Mit steigender Luftfeuchte wird die Flissig-
keitsschicht beweglich und Oberflachendiffusion wird méglich (beginnt bei einigen
Stoffen bereits ab 30 - 40 % r.F. [Kiin1994], [Kas1988]). Bei hohen relativen
Feuchten und mit Beginn der Kapillarkondensation erhéht sich der Flussigtrans-
port durch kapillare Weiterleitung. Obwohl Oberflachendiffusion und Kapillartrans-
port unterschiedliche Transportmechanismen sind, Iassen sie sich durch die glei-
che Transportgleichung (Gleichung (2-26)) beschreiben®. Bei der Oberflachendlf-
fusion liegt der Wasserleitkoeffizient in der GroRenordnung 10° bis 107" m?/s
[Kas1988] bei Kapillartransport kann er deutlich gréRer werden und Werte bis zu
10 m#¥s erreichen.

Zwischen dem Wasserdampfdiffusionsleitkoeffizient 5p und dem Diffusionskoeffi-
zienten Dp flir Wasserdampf besteht folgender Zusammenhang.

_DD'Mw,moI 2.07
R (2:27)

mit My mo= molare Masse von Wasser, R = allgemeine Gaskonstante und p =
Wasserdampfdiffusionswiderstandszahl; sie charakterisiert die Reduzierung des
Diffusionsstromes durch das Material (Umwege, Querschnittsanderungen).

Welcher Diffusionskoeffizient fur die Berechnungen angenommen werden muss,
héangt davon ab, welche Art von Diffusionstransport stattfindet. In nichtevakuierten
Materialien kann der D|ffu3|onskoeff|2|ent fur freie Gasdiffusion von Wasserdampf
Dpfrei in Luft angesetzt werden* [Cam1995]. Er lasst sich durch eine empirische
Gleichung abschatzen.

T 181
D, —2306-10°.Po. .
D, frei pges [273‘15j ’ (2 28)

® Das treibende Potenzial des Kapillartransportes ist die Saugspannung. In vielen Modellen und Untersuchungen [Kiin1994]
hat sich der Ansatz nach Gleichung (2-26) mit w als treibendes Potenzial des Flissigtransports bewahrt.

4 Eine genaue Betrachtung [Kri1978] zeigt, dass die Diffusion in den Poren durch den Stefanschen Diffusionsansatz
(Diffusion zwischen Flussigkeit an Porenwand und Dampf in Poren) zu beschreiben ist. Solange keine hohen Temperaturen
(> 40 °C) betrachtet werden, ist bei nichtevakuierten Systemen der Diffusionskoeffizient der freien Gasdiffusion annéhernd
gleich dem Stefanschen Diffusionskoeffizienten.
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mit po = 1,013 bar und pges = Gesamtdruck des Dampf-Luft-Gemisches. Bei 20 °C
betragt Dp fei = 2,4-10° m?/s.

In evakuierten Materialien ist die Art des Gastransports abhéangig vom Luftpartial-
druck pL und Wasserdampfpartialdruck pp im Material. Fir pL << pr,12 und pp <<
po,12 finden Gberwiegend Gas-Wand-St6f3e und somit Molekulartransport statt (die
Gasarten beeinflussen sich nicht). Flir p. >> p_ 1 finden Molekil-MolekilstoRe
statt, auch zwischen Luft- und Wasserdampfmolekiilen, so dass hier Gasdiffusion
von Wasserdampf in Luft vorliegt. Im Ubergangsbereich tritt eine Kombination von
Molekular- und Gasdiffusion auf. Falls p. = 0 und pp >> pp 12, SO0 wirde ein Druck-
unterschied eine laminare Stromung zur Folge haben.

Fir den molekularen Gastransport lasst sich ein molekularer Diffusionskoeffizient®
fur Wasserdampf Dp moiekular @us der kinetischen Gastheorie ableiten [Kas1988].

4, [ RT
Do molekutar :g'd' my (2-29)

wobei d der mittlere Porendurchmesser im Material und My mo die molare Masse
von Wasser ist. Analog zur Warmeleitfahigkeit ist auch der molekulare Diffusions-
koeffizient eine Pseudogrofie, da er vom Abstand der Berandung abhangt. Bei 20
°C und bei einem mittleren Porendurchmesser der pyrogenen Kieselsaure von ca.
0,2 ym betragt Dp molekular = 3,9-10"° m?/s. Dieser Wert ist um den Faktor 1,6 groéRer
als Dp i, SO dass bei der pyrogenen Kieselsaure die Feuchteumlagerung im VIP
schneller ablauft als im beliifteten Zustand (bei gleichem Dampfdruckgradienten).

2.3.2. Stationare Betrachtung mit und ohne Heat-Pipe-Effekt

Im stationaren Zustand ou/ot = 0 und ow/ot = 0 missen zwei Félle unterschieden
werden. Falls K, = 0, dann folgt aus ow/ct = 0, dass dpp/dx verschwindet, d.h. im
stationaren Zustand findet keine Knudsensche Diffusion und kein Latentwarme-
transport statt. Falls K, > 0 bzw. y(w) > 0, dann kann, da sich durch die Feuch-
teumlagerung ein Flussigkeitskonzentrationsgradient entgegengesetzt zum Druck-
gradient bildet, ein stationarer Heat-Pipe-Effekt ausbilden. Mit 6w/t = 0 kann sich
ein konstanter Flissigmassenstrom dmy/dt einstellen, der genauso grof} ist wie
der Dampfmassenstrom dmp/dt, aber in die entgegengesetzte Richtung verlauft.

m, = (K, -Ve)=(r-vw)= (8, - Vpy) =i . (2-30)

Dies fiihrt zu einem stationaren Latentwarmestrom, den man bei der Messung der
Warmeleitfahigkeit mitmessen wirde. Der Heat-Pipe-Effekt muss nicht durch die

° Neben Stromung und Diffusion ist der Molekulartransport ein eigenphysikalischer Transportmechanismus. Da der Stoff-
transport, wie die Strémung, im Gesamtdruckgradienten stattfinden, wird er auch als Molekularstromung bezeichnet,
obwohl die transportierten Stoffmengen bei gleichem Druckgradienten in der Regel deutlich geringer sind als bei laminarer
Strémung. Oft wird der Molekulartransport auch als Knudsensche Diffusion oder als molekulare Diffusion bezeichnet. Diese
Bezeichnungsweise wird in dieser Arbeit verwendet.
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ganze Probe hindurch verlaufen, er kann auch in Teilbereichen hoher Feuchte
oder in einzelnen Poren auftreten. Abbildung 2-6 veranschaulicht den Heat-Pipe-
Effekt in Teilbereichen des VIPs mit hohem Wassergehalt und Wassergehaltsgra-
dienten und den inneren Heat-Pipe-Effekt in einer Pore, wie er durch Oberfla-
chendiffusion in der Flissigkeit entstehen kann.

VIP Twam

Tea
PG Dampfdruck-
\ Dar - gradient

Wasser

Tieare wam

Fliissiggradient
an Oberflache

Abbildung 2-6: Schematische Darstellung des Heat-Pipe-Effekts in Teilbereichen
mit hohem Wassergehalt w und —gradienten (links) und Darstellung eines lokalen
Heat-Pipe-Effekts in einer Pore (rechts), bei dem die Fliissigkeit durch Oberfla-
chendiffusion entgegen der Dampfdiffusion zuriicktransportiert wird.

Um abschatzen zu kénnen, ob ein Heat-Pipe-Effekt in VIPs aus pyrogener Kiesel-
saure moglich ist und ab welchen Wassergehalten er auftreten kann, muss der
Wasserleitkoeffizient y(w) in Abhangigkeit vom Wassergehalt bekannt sein. Fir
VIPs aus pyrogener Kieselsaure ist dieser Zusammenhang nicht bekannt.

2.3.3. Quasistationare Betrachtungen

Erfolgt die Messung der Warmeleitfahigkeit, wie in Kapitel 2.2.1 erlautert, bei an-
nahernd zeitlich konstanter und gleichmaRiger Wassergehaltsverteilung (Vw = 0
und somit Vo = 0), dann lasst sich aus Gleichung (2-23) und mit der Naherung
V(¢ pPp.sat) = VO'Ppsatt®-Vppsat = 0 + ¢*(0ppsat/03)- VY eine aquivalente Warmeleit-
fahigkeit Ap pifiusion durch Dampfdiffusion ableiten [Vri1987], [Kri1978].

8p a D 'Mwmo ap a
Ao piftusion = @Dy +3p - aD‘(;t:(p.hV. :.(R~;r)ll ;\‘;t

(2-31)

Ap.pifiusion hangt von der relativen Feuchte bzw. vom Wassergehalt, vom Wasser-
dampfdiffusionsleitkoeffizienten und von der Steigung der Sattdampfkurve ab, die
eine deutliche Temperaturabhangigkeit aufweist. Fiir den Sattdampfdruck gilt die
empirische Beziehung [Kiin1994]

-9
o) 2 -

mita = 17,08 und 99 = 234,18 °C fir 3 > 0 °C und a = 22,44 und 99 = 272,44 °C
fir 8 < 0 °C. Mit Gleichung (2-32) lasst sich dpp sat(9)/09 berechnen. Bei 20 °C gilt
Opp,sat(9)/09 = 145 Pa/K.
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Mit den Diffusionskoeffizienten fir freie Diffusion Dpfrei = 2,4-10'5 m?/s und flr
Molekulartransport Dp molekular = 3,9-10° m¥s (fir 20 °C und d = 0,2 pm) lasst sich
aus Gleichung (2-31) mit der Annahme p = 1 und ¢ = 1 eine obere Abschatzung
flir Ap piffusion ableiten. Der Maximalwert von Ap pifrusion bei 20 °C liegt fiir freie Diffu-
sion bei 0,06 W/(mK) und fir Molekulartransport bei 0,1 W/(mK). Vergleicht man
diese Werte mit der Warmeleitfahigkeit von VIPs, dann wird deutlich, dass bei
VIPs der Latentwarmetransport den Wéarmetransport durch Warmeleitung um ein
Vielfaches Ubertreffen kann. Wie groR der Latentwarmetransport tatsachlich ist
und wie lange er andauert, Iasst sich nur durch instationare Betrachtungen ablei-
ten, die im Weiteren vorgestellt werden.

2.3.4. Numerische Umsetzung

In [Kiin1994] wird ein numerisches Verfahren zur Lésung des instationaren War-
me- und Feuchtetransports nach Gleichung (2-23) und (2-24) beschrieben. Ein an
dieses Verfahren angelehntes Berechnungsmodell wurde im Rahmen dieser Ar-
beit eigens entwickelt und programmiert. Um mit dem modifizierten Berech-
nungsmodell VIPs modellieren zu kdnnen, mussen die VIP-spezifischen Trans-
portkoeffizienten ermittelt und eingesetzt werden. Ein wesentlicher Unterschied ist
die Druckabhangigkeit der Warmeleitfahigkeit bei VIPs. Auch unterscheiden sich
die Randbedingungen (z.B. Diffusionsdichtigkeit der VIPs). Zur Berechnung von
VIPs genlgt eine eindimensonale Betrachtung der Transportstrdme. Eine eindi-
mensionale Diskretisierung der Gleichungen (2-23) bzw. (2-24) fihrt zu folgendem
Differenzengleichungssystem.

q)r1+17q)r1 q>r|+17®r|+1 ®p+17q)p+1

C; '%'Axi =l ( HAXHJ I )_ri,i+1 ( IAXiM = )+Si -AX (2-33)
@: Skalar @ steht fur die Temperatur 9 oder fir die relative Feuchte o,
o ~Speicherfahigkeit des Volumenelements® am Ort x;,
[ijea: Transportkoeffizient zwischen x; und Xi+1,
Si: Quelle oder Senke® in x;,
At: Zeitintervall,
AXi: Ortsintervall um den Punkt x;,
Axii+1:  Abstand zwischen den Punkten x; und Xi+1,
i,n: Index fiir Ort- (i) und Zeitintervall (n).

Abbildung 2-7 veranschaulicht die Diskretisierung der Ortsvariablen. Wahrend bei
Variablen mit einfachem Index (x;, ®; und Ax;) der Wert am Ort i indiziert wird, sind
doppelt indizierte GroRen Mittelwerte aus zwei benachbarten Intervallen (Ax+1,; =
(AXis1+AX)/2 und Tisqi = (Cier+105)/2).

% Im VIP ist keine Quelle oder Senke vorhanden. S wird zur numerischen Vereinfachung eingefiihrt. Damit in der numeri-
schen Umsetzung der Warmetransportgleichung (Gleichung (2-23)) ausschlieRlich die Temperatur als unabhéngig Variable
auftritt, wird der Latentwarmestrom in der GroRe S zusammengefasst.
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Ty Xit: Disg

i Ax AX,q
Abbildung 2-7: Veranschaulichung der Diskretisierung der Ortsvariablen und der
Transportkoeffizienten in Gleichung (2-33).

Das System der diskreten Differenzengleichungen kann durch explizite oder
implizite Algorithmen geldst werden [Mar1989]. Bei expliziten Verfahren wird je-
weils nach der Variable zu einem neuen Zeitpunkt aufgelost und diese Variable
aus den bekannten Variablen zum vorherigen Zeitpunkt berechnet. Bei impliziten
Methoden missen alle Variablen zum neuen Zeitpunkt simultan mittels einer Mat-
rixgleichung geldst werden. Explizite Verfahren lassen sich einfach implementie-
ren, allerdings mussen bestimmte Kriterien erfillt sein, damit das Verfahren nume-
risch stabil ist. Die daraus erforderliche zeitliche Diskretisierung und der zugehori-
ge Rechenaufwand ist oft hoher als bei den etwas aufwandiger zu implementie-
renden impliziten Losungsalgorithmen. Weil implizite Verfahren numerisch sehr
stabil sind und im Fall einer eindimensionalen Betrachtung der einfache und
schnelle Tridiag-Algorithmus angewendet werden kann, wurde dieses implizite
Losungsverfahren gewahlt. Gleichung (2-34) zeigt das implizite Gleichungssys-
tem, das sich durch Umformulierung aus Gleichung (2-33) ergibt.

Ay 'q):l +a; "D\M +a5, 'q)in:f =b, (2-34)
aij: Matrixelement i,j der Diagonalmaterix ,
b: Bestimmungsvektor (enthalt Koeffizienten zum Zeitpunkt n, Randbedin-

gungen und Terme fir Quellen oder Senken).

Die Matrix des Gleichungssystems (2-34) ist eine Tridiagonalmatrix, d.h. nur die
Hauptdiagonale und die beiden unmittelbaren Nebendiagonalen sind ungleich 0.
Die Gleichung der Tridiagonalmatrix lasst sich mit dem speziell dafur entwickelten
Tridiag-Algorithmus [Pre1992] effektiv I6sen. Tabelle 2-3 enthalt die Matrixelemen-
te aj; und den Bestimmungsvektor b, die sich aus den Warme- und Feuch-
tetransportgleichungen (2-23) und (2-24), aus der Diskretisierung (Gleichung
(2-33)) und der Umformung nach Gleichung (2-34) ergeben.

Tabelle 2-3: Matrixkoeffizienten des Gleichungssystems (Gleichung (2-33)) fiir den
Wérme- und Feuchtetransport.

Warmetransport Feuchtetransport
Qi -dui/d9-AXi/At -Ai1 i/ AXi1,i | -dwilde AX/At '(K(p)i-1,i/AXi-1,i -(K(p)i,i+1/AXi,i+1
=Mt 1 AXi i+1 -(Pp.sat)iOi-1,i AXi1,i =(Pp sat)i-Si,i+1/AXijs1
Qi1 Nt il AXit i (Kg)i1,i/ AXi1,i +(PD sat)i-1°0i1 il AXi-1,
a,i+1 N1/ A 1 (Kg)ii+1/AXiji+1 +(Pp sat)ie1 011/ AXi j+1
b -Si”-dui/dS-Axi/At +Si-AX; -(pin'dWi/d(p'AX
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Da die Gleichungen (2-23) miteinander (2-24) gekoppelt sind, kann das Glei-
chungssystem nur iterativ durch wiederholte Nacheinander-Berechnung der bei-
den Gleichungen geldst werden. Dabei missen die Koeffizienten vor jedem neuen
Berechnungsvorgang an die zuvor berechneten Temperatur- und Feuchtewerte
angepasst werden. Eine stabile Lésung fur einen Zeitschritt t,+1 ist erreicht, wenn
die Anderungen der Variablen T(xi(tn+1)) und ¢(xi(tn+1)) beim Ubergang zum néchs-
ten Iterationsschritt kleiner sind als ein vorgegebenes Abbruchkriterium.

Fir die Berechnung missen Anfangsbedingungen und Randbedingungen ange-
geben werden. Die Anfangsbedingungen sind die Variablenwerte T(xi(to)) und
¢(xi(to)) zum Anfangszeitpunkt to fur alle Ortsintervalle von i=1,...m im VIP. Die
Klimabedingungen T(Xo(tn)), ¢(Xo(tn)) bzw. T(Xm+1,tn), ¢(Xm+1,tn) @an beiden AulRen-
seiten des VIPs (Index 0 und m+1) missen fur allen Zeiten t, vorgegeben sein
und stellen die Randbedingungen dar (Dirichletsche Randbedingung).

Kennt man die Foliendurchlassigkeit in Abhangigkeit von den Klimabedingungen,
dann lassen sich mit dem numerischen Modell bzw. mit dem zugehdrigen Compu-
terprogramm die durch die Folie eindringenden Luft- und Dampfmengen und der
daraus resultierende Druck- und Wassergehaltsanstieg berechnen. Da das Pro-
gramm den temperaturabhangigen Dampf- und Luftdruck in jedem Ortsintervall
des VIPs berechnet, lasst sich der Dampf- und Luftdruckgradient, abhangig von
den Klimabedingungen und abhangig vom Luft- und Dampfdruck im VIP, ange-
ben. Das Programm kann somit die Feuchteumlagerung im VIP und zusatzlich
den Druck- und Wassergehaltsanstieg mit der Zeit, abhangig von den &ufieren
Klimabedingungen und abhéngig vom Luft- und Dampfdruck im VIP berechnen.

Die Genauigkeit des Losungsverfahrens hangt vom Iterationskriterium und von der
Wahl der Diskretisierungsintervalle fur Ort und Zeit ab. Als Abbruchkriterium flr
die Iteration ist es ausreichend, wenn die Anderung der Werte T(x;,tn) bzw. ¢(xtn)
fur alle i = 1,...m zwischen zwei Iterationsschritten kleiner ist als ein Hunderstel
oder ein Tausendstel Kelvin bzw. Prozent relative Feuchte. Bei Anlegen einer
Temperaturdifferenz am VIP andert sich die Temperatur und die Feuchte im VIP.
Je nachdem wie schnell die Temperaturausgleichs- und Feuchteumlagerungspro-
zesse ablaufen, muss das Zeitintervall gewahlt werden. Bei trockenen VIPs gen(-
gen Zeitintervalle im Minutenbereich, bei VIPs mit sehr hohen Wassergehalten >
10 M-% werden kleinere Zeitintervalle im Sekundenbereich erforderlich. Fir die
numerische Maschenweite haben sich bei den Rechnungen Ortsintervalle im mm-
Bereich bewahrt. Um die richtige Wahl des Iterationskriteriums und der Diskretisie-
rungsintervalle zu tberprufen, wird das gewahlte Abbruchkriterium und die Diskre-
tisierung um einen bestimmten Faktor verkleinert und die Ergebnisse mit den
vorherigen Berechnungen verglichen. Wenn die Unterschiede in den Ergebnissen
vernachlassigbar sind, dann sind Abbruchkriterium und Diskretisierung richtig
gewahlt, um eine ausreichend genaue numerische Losung zu erhalten.

2.3.5. Numerische Beispielrechnungen

Mit Hilfe von Beispielrechnungen lasst sich veranschaulichen, wie schnell die
Ausgleichsprozesse fiir Temperatur und Feuchte in einem VIP ablaufen und wie
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gro} die dabei transportierten Warmemengen sind. Folgende Annahmen werden
fur die Berechnungen festgelegt:

e Fir die Warmeleitfahigkeit wird ein konstanter Wert von 4103 W/(mK)
angesetzt (Ein Einfluss der Feuchte wird nicht bertcksichtigt).

e Die Adsorptionsenthalpie wird mit 2500 kJ/kg angesetzt.

o  Der Diffusionsleitkoeffizient sei 2,9-10° kg/(m-s-Pa).

e  Fir die Rohdichte des Kernmaterials wird 170 kg/m? und fiir die War-
mekapazitat wird 850 J/(kg-K) angenommen. Fir die Warmekapazitat
von Wasser wird 4200 J/(kg-K) angesetzt.

e Ein Flussigtransport sei nicht vorhanden (K, = 0).

e Fir die Sorptionsisotherme wird der in Abbildung 2-4 gezeigte Verlauf
der Adsorptionsiostherme verwendet.

2.3.5.1 Instationarer Temperaturverlauf im VIP

Abbildung 2-8 zeigt zu verschiedenen Zeiten den Temperaturverlauf eines 2 cm
dicken, trockenen VIPs mit einer gleichmaRigen Starttemperatur von 20 °C, bei
dem zum Zeitpunkt to auf einer Seite eine Temperatur von 0 °C vorgegeben wird,
wahrend auf der anderen Seite die Temperatur bei 20 °C liegt. Die Warmewelle
dringt in wenigen Minuten in das VIP ein und hat nach ca. 15 Minuten die andere
Seite erreicht. Nach 2 h hat sich in der Probe eine stationare Temperaturverteilung
eingestellt. In Abbildung 2-8 ist auch der analytisch berechnete Temperaturverlauf
nach 5 Minuten eingezeichnet (analytische L&sung fir Temperatursprung bei
halbunendlichen Kérper s. [Kre1993]). Die gute Ubereinstimmung mit der numeri-
schen Simulation verdeutlicht die Qualitat der numerischen Simulation.
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Abbildung 2-8: Temperaturverlauf zu verschiedenen Zeitpunkten in einem 2 cm
dicken, trockenen VIP nach einseitigem Temperatursprung von 20 °C auf 0 °C,
wéhrend die zweite Seite des VIPs weiter auf 20 °C temperiert ist. Die Probentiefe
istim Intervall von 1 mm diskretisiert. Angegeben sind die Temperaturwerte in der
Mitte der Ortsintervalle.

Abbildung 2-9 zeigt im Vergleich die zeitliche Anderung der Temperatur fiir ein
VIP mit einem Wassergehalt von 5 M-%. Im Unterschied zu trockenen VIPs dringt
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der Temperatursprung deutlich schneller in das VIP ein. Die Ursache hierfiir ist
der erhohter Warmefluss durch den Enthalpietransport. Der Temperaturverlauf
wird stark von der Feuchte beeinflusst. Durch den Enthalpietransport wahrend der
Feuchteumlagerung wird die warme Seite durch Verdunsten starker abgekihlt und
die kalte Seite wird durch die Kondensation von Wasserdampf starker erwarmt im
Vergleich zum trockenen VIP. Trotz des erhéhten Energietransportes dauert es
mehr als 5 Stunden bis der Temperaturverlauf stationar wird. Die Ursache hierfir
ist der hohe Wassergehalt, der erst nach mehr als 5 Stunden vollstandig umgela-
gert ist (s. Feuchteumlagerung in Abbildung 2-11).
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Abbildung 2-9: Temperaturverlauf zu verschiedenen Zeitpunkten in einem 2 cm
dicken VIP mit X,,m = 5 M-% nach einseitigem Temperatursprung von 20 °C auf 0
°C, wéhrend die zweite Seite weiter auf 20 °C temperiert ist. Die Probentiefe ist im
Intervall von 1 mm diskretisiert. Angegeben sind die Temperaturwerte in der Mitte
der Intervalle.

Abbildung 2-10 zeigt die Warmestromdichte bezogen auf die Temperaturdifferenz
(entspricht im stationdren Zustand dem Warmedurchlasskoeffizienten A), der von
der warmen Seite in das VIP einstromt. Die fir die Berechnungen gewahlten
Randbedingungen wurden so gewahlt, wie sie bei der Messung in der Plattenap-
paratur auftreten (0 °C auf kalter und 20 °C auf warmer Seite).

Bei trockenen VIPs und bei VIPs mit geringem Wassergehalt wird der stationare
Zustand nach ca. zwei Stunden erreicht (A = A-d = q-d/(AT) = 4 107 W/(mK)). Mit
zunehmendem Wassergehalt erhoht der Latentwarmetransport den Warmefluss
zu Beginn der Messung um ein Vielfaches. Mit fortlaufender Feuchteumlagerung
reduziert sich der Latentwarmestrom allmahlich und geht gegen Null, wenn kein
Heat-Pipe-Effekt (K, = 0) vorhanden ist. Allerdings wird der stationare Zustand bei
hohen Wassergehalten erst nach mehreren Stunden erreicht (bei 5 M-% langer
als 5 Stunden). Ein ahnlicher zeitlicher Verlauf des Warmeflusses ist bei den
Warmeleitfahigkeitsmessungen in der Plattenapparatur zu erwarten.
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Abbildung 2-10: Verlauf der Warmestromdichte pro Temperaturdifferenz, die von
der 20 °C warmen Seite in 2 cm dicke VIPs mit unterschiedlichen Wassergehalten
flie3t, wobei eine Seite mit Start der Simulationsrechung auf 0 °C temperiert wird.

2.3.5.2 Instationarer Feuchteverlauf im VIP

Die Feuchteumlagerung bestimmt wesentlich den zeitlichen Ablauf der Warmeleit-
fahigkeitsmessungen. Die pro Zeit transportierte Wassermenge wird vom Produkt
Dampfdiffusionskoeffizient mal Dampfdruckgradient bestimmt. Welcher Dampf-
druck sich einstellt, wird von der Temperatur und vom Wassergehalt bzw. von der
relativen Luftfeuchte in den Poren bestimmt (pp = @(w)-pp.sat(T)). Abbildung 2-11
zeigt, wie sich die relative Feuchte im VIP bei Wassergehalten von 1 M-% und 5
M-% im Lauf der Zeit &ndert, wenn an einer Seite eines VIPs zum Zeitpunkt t > to
eine Temperatur von 0 °C anliegt.
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Abbildung 2-11: Verlauf der relativen Feuchte in VIPs zu verschiedenen Zeit-
schritten mit anfénglich gleichméfigen Temperaturen (20 °C) und Wassergehalten
(1 M-% und 5 M-%), wobei mit Start der Berechnung eine Seite auf 0 °C tempe-
riert und die andere Seite auf 20 °C gehalten wird.
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Bei einem Wassergehalt von 1 M-% bzw. bei ¢ = 14 % r.F. lagert sich die Feuchte
innerhalb von 2 Stunden um, wobei die relative Feuchte an der kalten Seite auf
etwa 27 % r.F. ansteigt und auf der warmen Seite auf annahernd 7 % r.F. abfallt.
Bei 5 M-% dauert die Feuchteumlagerung deutlich langer, so dass nach 5 Stun-
den noch kein stationarer Zustand erreicht ist. Zugleich ist zu erkennen, dass die
relative Feuchte an der kalten Seite sehr hoch wird (~97 % r.F.), wahrend sie auf
der warmen Seite auf 27 % r.F. abféllt. Dass die Feuchteumlagerung mehrere
Stunden dauert, lasst sich erklaren, indem man sich veranschaulicht, welche
Dampfdruckgradienten im VIP auftreten und welche Wassermengen umgelagert
werden.

Abbildung 2-12 zeigt den Verlauf des Wassergehalts und den Dampfdruck in
einem VIP mit einem mittleren Wassergehalt von 5 M-%. Man erkennt einen na-
hezu ortsunabhangigen Druckgradienten im VIP, der mit der Zeit abnimmt und im
stationdren Zustand verschwindet. Im Unterschied dazu konzentriert sich der
Wassergehalt im Lauf der Zeit auf der kalten Seite. Ob die Simulation die stationa-
re Wassergehaltsverteilung richtig berechnet, lasst sich tberpriifen, indem aus der
Wassergehaltsverteilung Xwm(Xx) und der Sorptionsisotherme ¢(Xwm(x)) der
Dampfdruck pp = ¢(Xw,m(X)) po,sat(T(X)) berechnet wird (fir T(x) gilt im stationaren
Zustand der lineare Temperaturverlauf (bei A=const)). Es Iasst sich zeigen, dass
im stationaren Zustand der auf diese Weise berechnete Dampfdruck, wie auch in
Abbildung 2-12 zu erkennen ist, konstant ist.
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Startdampfdruck pp=¢(5 M-%)pp sat(20 °C)=0,6923,4 mbar = 16.1 mbar 14
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Abbildung 2-12: Verlauf des Dampfdrucks und des Wassergehalts zu verschiede-
nen Zeitpunkten in einem VIP mit anfénglich konstanter Temperatur von 20 °C
und gleichméRigen Wassergehalt von 5 Massen-%, wobei mit Start der Berech-
nung die linke Seite auf 0 °C und die rechte Seite auf 20 °C temperiert wird.

Mit der nachfolgenden Betrachtung werden die Massen- und Latentwarmestrome
im VIP grob abgeschatzt, um eine Vorstellung von der GréRenordnung der bei der
Feuchteumlagerung ablaufenden Prozesse zu erhalten:
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Bei 20 °C und 5 M-% stellt sich gemafR Sortionsisotherme (s. Abbildung 2-4) ein
Dampfdruck von 16 mbar ein. Sobald 0 °C an einer Seite vorgegeben werden,
kuhlt sich das VIP ab und der Dampfdruck sinkt (pp = ¢(w)-pp,sat(T)). Dadurch baut
sich im VIP ein Dampfdruckgefalle auf, das, geschatzt als Mittelwert Uber die
Probe, nach 15 min ca. (4,5 mbar/2 cm), nach 1 h ca. (2 mbar/2 cm) und nach 5 h
etwa (0,2 mbar/2 cm) betragt. Aus diesem Dampfdruckgefalle lasst sich die
Massenflussdichte dp-App/Ax und die Warmeflussdichte haq'8p-App/Ax abschatzen.
Die so geschatzte Massenflussdichte betragt ungefahr 0,40 g/(m?min) nach 15
min, 0,17 g/(m*min) nach 1 h und 0,017 g/(m*min) nach 5 h. In einem 2 cm
dicken VIP mit p = 170 kg/m?® sind bei 5 M-% ca. 170 g/m? an Wasser enthalten.
Die insgesamt umgelagerte Wassermenge lasst sich vereinfacht abschatzen,
indem man annimmt, dass die Abnahme des Wassergehalts in der einen Halfte
des VIPs, das an der warmen Seite anliegt, durch Diffusion in die andere kaltere
Halfte transportiert wird (Wassergehalt nimmt in warmer Halfte von 5 M-% auf im
Mittel etwa 1,7 M-% ab, s. rechte Halfte in Abbildung 2-12). Diese grobe
Abschatzung ergibt eine insgesamt umgelagerten Wassermenge von ca. 55 g/m2.
Anhand der abgeschatzten Massenflussdichte wird deutlich, dass diese
Wassermenge erst nach Stunden umgelagert sein kann.

Mit dem Massentransport wird eine Latentwarmestromdichte transportiert (Qoirusion
= hag-dp"App/AX, mit hag = 2500 kJ/kg). Die auf die anliegende Temperaturdifferenz
von 20 °C bezogene Warmestromdichte (qpifrusion/AT) betragt etwa 0,83 W/(m*K)
nach 15 min, 0,35 W/(m*K) nach 1 h und 0,035 W/(m?-K) nach 5 h (vgl. auch
Abbildung 2-10). Multipliziert man diese Grolke mit der Probendicke ((qifusi-
on/AT)'Dprobe), dann erhalt man eine zur Warmeleltfahlgkelt aquivalente, aIIerdlngs
zeitabhangige GroRe. Sie betragt nach 15 min 16,6:10 W/(mK), nach 1 h 7,1 10°°
W/(mK) und nach 5 h 0,7 10 W/(mK). Auch nach 5 h ist noch ein deutlicher La-
tentwarmetransport vorhanden. Diese Abschatzungen zeigen deutlich, wie stark
und wie lange der Massentransport den Warmetransport beeinflusst.

An der kalten Seite des VIPs treten hohe Luftfeuchten und hohe Wasserkonzent-
rationsgradienten dw/dx= p-dXw,m/dx auf. Der Gradlent dw/dx erreicht dort im stati-
onaren Zustand eine GroBenordnung von 10* kg/m Nimmt man einen Wasser-
leitkoeffizienten von 107° m?#s an (typischer Wert fir Oberflachendiffusion, s.
Kapitel 2.3.1), dann ergibt sich lokal eine Flissigmassenstromdichte von 0,06
g/(m?min). Bei kapillarem FlUssigtransport kann der Wasserleitkoeffizient und
somit die Flissigmassenstromdichte um mehrere GréRenordnungen héher sein.
Nach Gleichung (2-30) wird im stationaren Zustand (bei y > 0) ein gleich groRer,
dem Fliussigmassenstrom entgegen gerichteter Dampfstrom auftreten. Wie im
vorigen Abschnitt Iasst sich die Dampfstromdichte in eine Latentwarmestromdichte
Qbifiusion UNd in eine zur Warmeleitfahigkeit aquivalente GroRe ((qD|ffus|on/AT) Dprobe)
umrechnen. Bei 0,06 g/(m?min) ergibt sich ein Wert von 2,5-10° W/(mK). Mit die-
ser groben Abschatzung lasst sich veranschaulichen, dass der Heat-Pipe-Effekt
die Warmeleitfahigkeit von VIPs nennenswert beeinflussen kann.
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2.4. Durchlassigkeit von Folienumhullungen

Die Folienumhillungen von Vakuumisolationspaneelen missen ausreichend gas-
dicht sein, damit das Vakuum im VIP Uber Jahre hinweg erhalten bleibt. Reine
Kunststofffolien weisen als VIP-Umhdllung zu groRe Durchlassigkeiten fiir trocke-
ne Luftgase (N2, Oz, COs,,...) und Wasserdampf (H20) auf. Deswegen werden in
der Regel Mehrschichtfoliensysteme mit anorganischen Sperrschichten verwen-
det: z.B. Aluminiumverbundfolien (6 - 10 uym dicke Aluminiumfolie, beidseitig mit
Kunststofffolie laminiert) oder metallbedampfte Mehrschichtfolien (Dicke einer
Bedampfungsschicht ca. 30 — 80 nm). Abbildung 2-13 veranschaulicht den
Schichtaufbau dieser beiden Folientypen.

Aufbau einer Aufbau einer
Aluminiumverbundfolie Hochbarrierefolie
malketib] ick vstiblich

ca. T4 pm

L 1

Abbildung 2-13: Querschnitte einer Aluminiumverbundfolie (links) und einer me-
tallbedampften Mehrschichtfolie (rechts).

2.4.1. Permeation durch reinen Kunststoff

Der Stofftransport von Substanzen durch einen Korper wird allgemein als Permea-
tion bezeichnet. Bei Kunststoffen ist der die Permeation verursachende Trans-
portmechanismus die Losungsdiffusion, d.h. die Permeation setzt sich zusammen
aus der Adsorption und der Lésung des Gases im Kunststoff, dem Stofftransport
durch Diffusion und der Desorption auf der Sekundarseite. Die Diffusion im statio-
naren Zustand lasst sich durch das 1. Ficksche Gesetz beschreiben, gemal dem
die Teilchenstromdichte J proportional dem Gradienten der Teilchenkonzentration
cist [Vie1993]:

&

A

J=-D .
OX

(2-35)

Der Proportionalitatsfaktor ist der Diffusionskoeffizient D. Wenn D konstant ist, d.h.
unabhéngig von der Konzentration des diffundierenden Gases, erhalt man durch
Integration

J :D.%, (2-36)
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wobei d die Foliedicke ist und c; die Konzentration auf Vorder- und Riickseite der
Folie angibt.

Leichter messbar als die Oberflachenkonzentration c¢ ist der Gasdruck p, der an
der Folie anliegt. Zwischen Druck und Oberflachenkonzentration gilt fir viele Gas-
Kunststoff-Systeme, das Henrysche Gesetz mit

c=S-p, (2-37)

wobei S der Léslichkeitskoeffizient ist. Wenn S und D konzentrationsunabhangig
sind, so folgt aus Gleichung (2-36) und (2-37)

J:D~S-¥:P-%:Q~Ap’ (2-38)

mit dem Permeationskoeffizienten P = D-S (der Permeationskoeffizient wird auch
als Permeabilitédt bezeichnet). Anstelle des materialspezifische Permeationskoeffi-
zienten wird oft die folienspezifische Durchlassigkeit Q=P/d angegeben.

Gleichung (2-38) ist nur dann gultig [Vie1993], wenn die Membran homogen und
isotrop ist, d.h. keine Struktureinflisse durch stressinduzierte und orientierte Po-
lymerketten bestehen. Damit verlauft die stationare Diffusion in Richtung des
Konzentrationsgradienten. Darliber hinaus muss das Henrysche Gesetz gelten
und die Sorptionsprozesse missen schneller ablaufen als die Diffusionsprozesse,
damit Gleichgewicht zwischen Gasphase und sorbierter Phase angenommen
werden kann.

Da sich die Temperaturabhangigkeit des Diffusionskoeffizienten und des Loslich-
keitskoeffizienten mit einem Arrheniusansatz beschreiben lassen [Utz1995], ergibt
sich auch eine exponentielle Abhangigkeit der Permeation von der Temperatur.

P(T) = P(T,). exp[;{ E RET] . (2-39)

Ep ist die Aktivierungsenergie der Permeation, die sich als Summe aus der Akti-
vierungsenergie Ep fur Diffusion und der Losungswarme AH_ ergibt (Ep = Ep+AH,).

Ob der Permeationskoeffizient P konstant ist, d.h. ob die Diffusions- und Lo&slich-
keitskoeffizienten bei realen Polymer-Gas-Systemen konzentrationsunabhangig
sind, hangt stark von der Polymerart und vom Gastyp ab. Bei den Polymeren ist
zwischen gummi- oder glasartigen Kunststoffen zu unterscheiden. Bei Gasen
muss zwischen kondensierbaren und nicht kondensierbaren Gasen differenziert
werden. Gummiartige Kunststoffe weisen fur nicht kondensierbare Gase in der
Regel konstante Permeationskoeffizienten auf. Bei glasartigen Kunststoffen er-
starren die Polymerketten beim Abkuhlen unter die sog. Glastemperatur T4. Das
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System ist metastabil und nicht im thermodynamischen Gleichgewicht. Struktur-
bedingt kdnnen bei Kunststoffen unterhalb der Glastemperatur konzentrationsab-
hangige Koeffizienten fir Diffusion und Losung auftreten. Eine phenomenologi-
sche Theorie, die das Verhalten von glasartigen Kunststoffen bei nichtkondensier-
baren Gasen beschreibt, ist die Dual-Sorptions-Theorie. Man nimmt an, dass ein
Teil der Gasmolekile sich entsprechend dem Henryschen Gesetz im Kunststoff
I16st, wahrend die restlichen Gasmolekdle in den erstarrten Mikrohdhlen adsorbiert
sind, wobei ein Sorptionsverhalten nach Langmuir mit entsprechend konzentrati-
onsabhangigen Léslichkeitskoeffizienten angenommen wird [Utz1995].

Wahrend sich die Diffusion von nichtkondensierbaren Gasen in gummi- und glas-
artigen Polymeren durch relativ einfache Modelle beschreiben lassen, treten bei
kondensierbaren Gasen, d.h. Gasen, deren kritische Temperatur T, groRer ist als
die Umgebungstemperatur komplizierte Wechselwirkungen zwischen Gas und
Polymer auf. Die Diffusions- und Lo&slichkeitskoeffizienten sind bei gummiartigen
Kunststoffen meist konzentrationsabhangig, bei glasartigen Kunststoffen kénnen
sie sogar von der Vorbehandlung der Polymere abhangen.

Die Kunststoffe, die bei den in dieser Arbeit verwendeten Folien verwendet wer-
den, sind Polyethylen (PE), Polypropylen (PP) und Polyethyelenterephthalat
(PET). Es wird ausschlieBlich das Gasgemisch Luft untersucht, das aus den tro-
ckenen Luftgasen (N2, Oz, COy,...) und Wasserdampf besteht (H.O). Tabelle 2-4
und Tabelle 2-5 enthalten die Glastemperaturen und die kritischen Temperaturen
fur die genannten Polymere.

Tabelle 2-4: Glastemperaturen fiir die Polymere PET, PE und PP [Bry1989].

Polymer Glastemperatur [°C]
PET 67

PE -20

PP 5

Tabelle 2-5: Kritische Temperaturen fiir Sauerstoff, Stickstoff und Wasserdampf
[Atk1978].

Gasart Kritische Temperatur [°C]
Stickstoff -118
Sauerstoff -147
Wasserdampf 374

Im Gegensatz zu PE und PP liegt PET mit Tg = 67 °C bei Zimmertemperatur im
glasartigen Zustand vor. Bei den Gasen ist der Wasserdampf mit T, = 374 °C
kondensierbar, so dass hier konzentrationsabhangige Permeationskoeffizienten
zu erwarten sind. Bei PET ist sogar eine Abhangigkeit der Durchlassigkeit von der
Vorbehandlung méglich. Darliber hinaus ist zu beachten, dass die Durchlassigkeit
von Kunststoffen flr trockene Luftgase von der Luftfeuchte abh&ngen kann.

Wahrend bei reinen Kunststoffen die Transportprozesse sich durch entsprechende
Modelle beschreiben lassen, sind die Transportvorgange in Mehrschichtfolien,
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insbesondere mit anorganischen Sperrschichten, im Detail noch nicht vollstéandig
erforscht und lassen sich nur schwer quantifizieren. Dennoch sind gewisse Zu-
sammenhange aus den bisherigen Uberlegungen ableitbar.

2.4.2. Durchlassigkeit von Mehrschichtfolien mit anorganischen
Sperrschichten

Bei konstantem Massenstrom J durch Mehrschichtfolien ohne anorganische
Sperrschichten kann, in Analogie zum Warmetransport, die Permeationskonstante
der Verbundfolie Pverbundfoie durch Addition der Permeationswiderstande di/P; und
Kehrwertbildung berechnet werden [Utz1995].

P 1

-1 -1
Ve"ba”df"”e = (Z PIJ - (Z 6\] = QVerbundfo\ie ) (2'40)

Bei Folienverbunden wird anstelle der Permeationskonstante Ublicherweise die
folienspezifische Durchlassigkeit Q verwendet. Nach Gleichung (2-38) kann diese
GroRe unmittelbar aus der Messung des Massenstromes bei bekanntem Druck-
gradienten Ap ermittelt werden.

Anorganische Schichten in Mehrschichtfolien bestehen entweder aus metallischen
Folien, die beidseitig mit Kunststofffolien laminiert sind, oder metallbedampften
Kunststofffolien, die miteinander verklebt sind. Auch Beschichtungen aus SiOx und
AlOy sind mdglich. Mit diesen anorganischen Schichten lassen sich theoretisch
beliebig dichte Folien herstellen, da die anorganischen Schichten fiir viele Gase
weitestgehend gasdicht sind. Der Gastransport findet vor allem Uber Defekte in
der anorganischen Schicht statt. Fiir einfach beschichtete Folien mit kreisformigen
Defekten gilt ndherungsweise folgende Abschéatzung fir die Durchldssigkeit
[Lan1998].

Qbeschichtet = Qunbeschichlet ‘n-m- r‘02 : (1 + 1'18 : d/ro) ) (2_4 1)

wobei ry der mittlere Defektradius, d die Foliendicke und n die Zahl der Poren pro
Flacheneinheit angibt.

In der Praxis bestehen Mehrschichtfolien aus mehreren Kunststofffolien und oft
aus mehreren Sperrschichten, die mittels Kaschierklebern miteinander verklebt
sind. Gleichung (2-41) ist deswegen nicht anwendbar. Dennoch lassen sich einige
Eigenschaften von Mehrschichtfolien damit erklaren. So wird z.B. die Temperatur-
abhangigkeit von Mehrschichtfolien von der Temperaturabhangigkeit des Kunst-
stoffs bestimmt, der an die Sperrschicht angrenzt [Lan1998]. Auch stehen die
Durchlassigkeiten verschiedener Gase bei beschichteten Folien im gleichen Ver-
héltnis wie beim unbeschichteten Material.

Wie Untersuchungen mit Lichtporenanalyse an einfach beschichteten Foliensys-
temen mit metallischen Sperrschichten gezeigt haben, verlauft die Permeation
trockener Luftgase vor allem Uber die Defekte [Utz1995]. Bei Wasserdampf deu-
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ten die Untersuchungen auf weitere Transportmechanismen hin, die wahrschein-
lich die metallische Schicht durchdringen. Die Transportmechanismen sind noch
nicht im Detail verstanden. Vermutet werden De- und Adsorptionsvorgange zwi-
schen Polymer und metallischer Schicht, verbunden mit Kapillartransport.

2.4.3. Durchlassigkeit der VIP-Folienumhtllung

Bisher haben wir nur die flachenbezogenen Durchlassigkeit von Folientypen dis-
kutiert. In unseren Untersuchungen betrachten wir nicht nur die Folien selbst,
sondern das komplette VIP mit versiegelter Folienumhillung. Zusatzlich zur Per-
meation durch die Flache kénnen Gase auch durch die Siegelnaht in das VIP
eindringen. Da diese Transportwege voneinander unabhangig sind, Iasst sich die
Gesamtdurchlassigkeit eines VIPs folgendermaflen angeben.

QGas,gesamt = QGas,F (T‘ (P) -F+ QGas,L (T| (P) L . (2-42)

Analog zur Betrachtung von Warmeflissen durch Flachen mit langenférmigen
Warmebricken wird hier zusatzlich zur Durchlassigkeit pro Einheitsflaiche Qgasr
die langenbezogene Durchlassigkeit Qgas,. verwendet. Als Flache F wird die voll-
standige VIP-Flache mit Vorder- und Riickseite und als Lange L der Umfang des
VIPs angesetzt. Bei den hier untersuchten VIPs verlauft die Siegelnaht immer
entlang des Paneelumfangs. Wie bei einfachen Kunststofffolien kénnen die ein-
zelnen Durchlassigkeiten explizit von der Temperatur und der relativen Feuchte
abhangen. Der Index ,Gas“ steht fiir ein einzelnes Gas oder flr eine Gasmi-
schung. Wenn die Langendurchlassigkeit ausschliellich von der Siegelnaht
selbst, und nicht etwa von Defekten neben der Naht, verursacht wird, dann lasst
sich aus der Permeabilitdt P des Siegelmaterials die Langendurchlassigkeit theo-
retisch abschatzen. Mit der Dicke d und der Breite b der Siegelnaht erhalt man die
theoretische Langendurchlassigkeit der Siegelnaht aus

QGas,L = PGas % . (2-43)

Abbildung 2-14 zeigt die Dicke d und die Breite b bei der Siegelnaht.

aufBen
(Luftdruck)

Abbildung 2-14: Skizze der VIP-Siegelnaht.

Die Gesamtdurchlassigkeiten geben die Stoffmengen an, die pro Zeit und pro
Druckdifferenz die Umhdllung durchdringen. Dabei ist es bei Folien Ublich, die
Stoffmengen der Gase als Volumen in cm?® bei Standardbedingungen (p = 1,013
bar und T = 0 °C) anzugeben. Beim Wasserdampf sind die Durchlassigkeiten so
grof3, dass die Stoffmenge in g angegeben wird (eine Flachendurchlassigkeit von
1 g/(m3d) bei 21 mbar entspricht bei 23 °C einer Durchlassigkeit von ca. 59000
cm?/(m?2d)). Dabei ist es ublich, die Dampfdurchlassigkeit nicht auf die Druckdiffe-
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renz zu beziehen, sondern das Produkt Q-Ap als Wasserdampfdurchlassigkeit Q’
zu bezeichnen. Diese GroRe ist aquivalent zur Massenzunahme pro Zeiteinheit.
Anhand der eindringenden Stoffmengen pro Zeit lassen sich Druckanstiegsraten
durch Luft und die Massenanstiegsraten durch eindringenden Wasserdampf be-
rechnen. Aus der idealen Gasgleichung und der Massenbilanz Iasst sich fur die
Druckanstiegsrate im Paneel die folgende Beziehung ableiten.

pLuﬂ =

QLuﬂ,gesaml : ApLuﬂ [Tm ‘Po J (2—44)

Veﬂ TO

QLutgesamt:  die Durchlassigkeit Qges Lot fir Luft in cm3(STP)/(d bar) gibt an, wel-
ches Gasvolumen bei den Standardbedingungen (STP mit p = 1,013
bar und T = 0 °C) durch die Umhillung eindringt. Wird die Durchlas-
sigkeit in dieser Arbeit in cm?®/(d bar) angegeben, dann entspricht
dies der Durchlassigkeit bei Messbedingungen (~20 °C, ~1,013 bar).

APLutt: Uber die VIP-Folie anliegende Druckdifferenz. Sie entspricht im eva-
kuierten Zustand dem Atmosphéarendruck patm.
Veit: effektives Porenvolumen im VIP. Vei erhalt man, wenn man das

Volumen des Kernmaterials mit dessen Porositat multipliziert.
(Tm"Po)/To:  Umrechnung von Norm- (Index 0) auf Messbedingung (Index m).

Der Druckanstieg im VIP wird vom Verhaltnis Durchlassigkeit zu Volumen be-
stimmt. Wenn die Durchlassigkeit nur von der Flache bestimmt wird, ist der
Druckanstieg unabhéngig von der Paneelflache und nur noch proportional zum
Kehrwert der Paneeldicke D (Beispiel fur quadratische Paneele mit Kantenlédnge
K: mit Qges,l_uﬂ = QF,Luﬂ'F folgt dpLuﬂ/dt ~ QL,Luﬁ'F/V = QF,Luﬂ'2'K2/(K2'd) = QF,LUﬁ'Z/D).
Bei ausschlieRlicher Langendurchlassigkeit ist der Druckanstieg proportional zum
Kehrwert von Umfang L und Dicke D (Beispiel fur quadratische Paneele mit Kan-
tenlénge K: mit Qges,Luft = QL,Luﬂ‘L folgt dpLuﬂ/dt ~ QL,Luft'L/V = QL,Luﬂ'4‘K/(K2‘D) =
QL,Luﬂ‘4/(K'D)= QL,Luﬂ"IG/(L‘D)).

Fir die Massenzunahme pro Zeit gilt folgender Zusammenhang.

. A _
mWasser - Q Dampf,gesamt — QDampf,gesamt : ApDampf ' (2'45)

Q’Dampi gesamt: die Gesamtdurchlassigkeit fur Wasserdampf gibt an, welche Menge
in g/d in das VIP eindringt.
Qpampf,gesamt: druckbezogene Gesamtwasserdampfdurchlssigkeit.

Die Massenzunahme wird meist in g/d, in g/(m?-d) oder in Massenprozent pro Jahr
(M-%/a), bezogen auf die Trockenmasse des VIP-Kerns, angegeben. Je nach
Bezugsgrofie andert sich die Abhangigkeit von der Paneelgrofie.

Um die Durchlassigkeit aus Druckanstiegen ermitteln zu kénnen, muss Gleichung
(2-44) nach der Durchlassigkeit aufgeldst werden.
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PR/ T, -k 1

QLuﬂ,gesam( = QLuﬂ,F -F +QLuﬂvL L= p.LI_u: -k:ﬂ ( Opo B ] ApLuﬂ . (2'46)
Die GroRe (dpLui/dt)-Ver/(Tm'ks) ist die pro Zeit in das VIP eindringende Teilchen-
zahl (kg = Boltzmannkonstante). Mit dem Faktor (To'kg)/po wird die Teilchenzahl in
ein Volumen bei Normbedingung umgerechnet. Mit dem Faktor 1/Apu wird das
pro Zeit eindringende Volumen auf die anliegende Druckdifferenz bezogen. Bei
Folien ist es Ublich, die eindiffundierende Gasmenge als Volumen bei Normbedin-
gungen anzugeben. In der Vakuumtechnik wird dagegen oft das zur Teilchenzahl
proportionale Produkt p-V zur Angabe der Gasmenge verwendet. Als Einheit wird
meist mbar-Liter verwendet. Mit Gleichung (2-46) konnen diese ,Gasmengen®
ineinander umgerechnet werden. Gibt man die Durchlassigkeit nicht bei Norm-
temperatur, sondern bei Messtemperatur an und macht die Naherung po = 1 bar
und Appuit = Pam= 1 bar, dann entspricht 1 cm® Gasvolumen einer ,Gasmenge“ von
1 mbar-Liter. Diese in der Praxis Ubliche Naherung wird auch in dieser Arbeit bei
der Berechnung der Durchlassigkeit angewandt. Die Volumenangabe der Durch-
I8ssigkeit erfolgt in cm®. Wenn die Durchlassigkeit explizit auf Standardbedingun-
gen umgerechnet wird, dann wird das Volumen angegeben als cm3(STP).
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3 Messverfahren und Messprogramme

3.1. Folienabhebeverfahren und Wagung

Fur die Bestimmung der Luftdurchlassigkeit einer Umhullung muss der Druckan-
stieg im VIP gemessen werden. Die in dieser Arbeit verwendeten VIPs mit Folien-
umhillung wurden bei Innendriicke > 0,5 mbar vermessen. Hierflr ist das Folie-
nabhebeverfahren, das in Abbildung 3-1 skizziert ist, geeignet. Zur Druckmessung
wird das VIP in eine Vakuumkammer eingebracht und die Kammer evakuiert.
Sobald der Druck in der Kammer kleiner wird als der Druck im VIP, hebt sich die
Folie). Der Abhebezeitpunkt kann mit dem Auge oder mit einer Lichtschranke
detektiert werden. Der Druck in der Kammer zum Abhebezeitpunkt entspricht in
etwa dem VIP-Innendruck’.

JR Vakuumkammer

Druckanzeige

Licht- F olie
schranke

viP
Abbildung 3-1: Skizze des Messprinzips beim Folienabhebeverfahren [Kol1993].

Die Reproduzierbarkeit der Messung ist vor allem durch die Ablesegenauigkeit
gegeben, die wiederum vom Druckniveau abhangt, bei dem gemessen wird (bei
héheren Druckwerten sinkt der Druck schneller, was die Ablesegenauigkeit ver-
schlechtert). Fur die Ablesegenauigkeit soll eine grob vereinfachte Abschatzung
hinsichtlich der gemessenen Druckwerte bis ca. 50 mbar angenommen werden: +
0,2 mbar bis 3 mbar, + 0,5 bis 10 mbar, + 1 mbar ab 10 mbar. Zur Druckanzeige
werden zwei kapazitive Absolutdruckmesser der Fa. MKS verwendet (mit Messbe-
reichen bis 10 mbar (Typ 121AA) und bis 100 mbar (Typ 127AA)). Die Druckauf-
nehmer sind temperaturabhangig und weisen bei Schwankungen von * 5 K eine
Genauigkeit von ungefahr 1 % (10 mbar-Sensor) bzw. 0,35 % (100 mbar-Sensor)
vom Messwert auf (vernachlassigt wurde ein schwacher Temperatureinfluss auf
den Nullpunkt). Die Temperatur beeinflusst auch den Druck im VIP. Fir Luft als
anndhrend ideales Gas bei 20 °C andert sich der Druck um ca. 0,3 %/K
([dpu(T)/dT]/pL(293) = 1/(293 K) = 0,3 %/K)).

" Der Druck in der Vakuumkammer zum Abhebezeitpunkt ist abhangig vom Abhebekriterium, z.B. Anordnung der Licht-
schranke, und ist deswegen nicht exakt identisch mit dem VIP-Innendruck. Mit dem Folienabhebeverfahren sollen nur
Druckanstiege gemessen werden, deswegen muss der Abhebedruck nicht dem VIP-Innendruck entsprechen, er muss sich
nur genauso andern. Dies wurde in [Rau2002] durch vergleichende Messungen mit eingebauten Drucksensoren tberpriift.
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Wenn der Druck im VIP nicht von Luft sondern von Wasserdampf hervorgerufen
wird, erhdlt man eine starkere Temperaturabhangigkeit fir den VIP-Innendruck.
Mit der Annahme einer temperaturunabhangigen Sorptionsisotherme ergibt sich
ein Temperatureinfluss von ungefahr 6 %/K ([dpp,sat(3)/d3)/pp.sat(20 °C) = 6,0 %/K
bei 8§ = 20 °C, da wegen pp = ¢'pposat(9) die Sattdampfkurve die Temperaturab-
hangigkeit bestimmt).

Mit den Folienumhillungen der VIPs sind (bei Raumtemperatur) Druckanstiege
unter 1 mbar/a erreichbar. Um so niedrige Druckanstiegsraten mit dem hier be-
schriebenen Folienabhebeverfahren auflésen zu kénnen, sind lange Messzeiten
erforderlich, in denen der Druck regelmafRig gemessen wird. Die Messzeitrdume
betrugen annahrend ein Jahr, wobei der VIP-Innendruck ungefahr alle zwei bis
vier Wochen gemessen wurde. Die Druckanstiege mit der Zeit sind annahernd
linear, so dass eine mittlere Druckanstiegsrate durch linearen Regression ermittelt
werden kann (mittlere Druckanstiegsrate = Steigung der Regressionsgerade). Die
Schwankungen der Druckmessungen flihren zu Abweichungen vom mittleren
Druckanstieg. Aus diesen Abweichungen ermittelt die Regression zuséatzlich den
Fehler der mittleren Druckanstiegsrate. Bei der Bestimmung der Druckanstiegsra-
ten wird dieser Wert als Fehlerangabe verwendet.

Die Dampfdurchlassigkeit der Umhiillung wird aus der Massenzunahme der VIPs
durch eindringenden Wasserdampf, der vom Material adsorbiert wird, mittels wie-
derholter Wagung bestimmt. Die Wagung wird zusétzlich zur Druckmessung, d.h.
im Rhythmus von zwei bis vier Wochen, durchgefiihrt. Die Reproduzierbarkeit der
Waage (Ohaus Explorer 4100) betragt + 0,02 g. Die Waage verfugt Uber eine
interne, automatisierte Kalibriervorrichtung, mit der sich die Waage vor den Wa-
gungen kalibrieren lasst, um Drifteffekte oder Temperatureinflisse zwischen den
Messzeitraumen zu beseitigen. Die Auflageflache der Waage betragt 20 x 20 cm?.
Werden gréRere Paneelformate gewogen, dann beeinflussen Konvektionseffekte
die Reproduzierbarkeit. Bei 40 x 40 cm? groRen Paneelen betragt die Reprodu-
zierbarkeit ungefahr + 0,05 g. Die Massenanstiegsraten lassen sich analog zu den
Druckanstiegsraten mittels linearer Regression bestimmen.

Fir die Druckanstiegsmessungen stehen neben dem Folienabhebeverfahren
weitere Verfahren zur Verfligung. Eine Mdglichkeit ist der Einbau von Drucksenso-
ren in das VIP, die z.B. iber ein Schallsignal oder Gber Funk den Druckwert aus-
geben. Aufgrund der hohen Anzahl an Paneelen, die gemessen werden sollten,
war diese Vorgehensweise zu (kosten)-aufwandig und nicht praktikabel. Ein weite-
res Verfahren ist das Spinning-Rotor-Gauge-Verfahren [Man1997]: Uber Luftrei-
bungseffekte an einer rotierenden Kugel lasst sich der Druck sehr genau messen.
Dieses Verfahren ist fir den hier untersuchten Druckbereich > 0,1 mbar nicht
geeignet. Das va-Q-check-Verfahren [Cap2003a] der Fa. va-Q-tec AG bestimmt
von auflen den VIP-Innendruck Uber eine quasistationdre Warmeleitfahigkeits-
messung. Dazu wird der Warmefluss einer Heizquelle gemessen, der durch ein
grobporiges Vlies in eine Metallplatte flie3t (Vlies und Metallplatte missen bei der
Fertigung in das VIP eingebracht werden) [Cap2003b]. Als die Messungen im
Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrt wurden, war dieses Verfahren jedoch noch
nicht bekannt bzw. noch in Entwicklung.
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3.2. Verfahren zur Messung der Warmeleitfahigkeit

Die Messung der Warmeleitfahigkeit von VIPs wurde mit der Einplattenapparatur
LOLA V (LOw LAmda) durchgefiuhrt. Abbildung 3-2 zeigt eine schematische Dar-
stellung der fiir die Messungen verwendeten Apparatur LOLA V. Die Apparatur
besteht aus einer zentralen Heizplatte mit einer Flache A = 20 x 20 cm?. Die zent-
rale Heizplatte wird elektrisch mit einer konstanten Leistung P beheizt, so dass
sich eine vorgegebene Temperatur T,, auf der warmen Seite einstellt. Der innere 6
cm breite Schutzring wird ebenfalls elektrisch beheizt, wahrend der duf3ere, auch
unter der Heizplatte angebrachte Schutzring durch einen Thermostat temperiert
wird. Die Schutzringe werden auf die Temperatur T,, geregelt, um lateralen oder
nach unten flieRenden Warmestrom zu verhindern, damit die Heizleistung aus-
schlieBlich senkrecht nach oben durch die Probe zur Kihlplatte flieRt. Die Tempe-
ratur Ty auf der kalten Seite wird Uiber einen Thermostaten vorgegeben. Die Rege-
lung der elektrisch beheizbaren zentralen Platte und des inneren Schutzrings
erfolgt computergesteuert. Die Heizleistung der zentralen Platte wird Uber einen
Proportional-Integral-Regler mit der RegelgroRe T soi-Tw,ist angepasst. Der innere
Schutzring wird ebenso geregelt, wobei die RegelgrofRe die Thermospannung der
Thermokette ist, welche die Temperaturdifferenz zwischen zentraler Heizplatte
und innerem Schutzring misst.

Fluidkanile Kiihlplatte

[/ Ni
f" Heizplatie \
\ Thermokette\ / Zentralplatte

Pt-100

innerer Schulzring/

duBerer Schutzring Schaumisolation
Abbildung 3-2: Skizze der Plattenapparatur LOLA V zur Messung der stationédren
Wérmeleitféhigkeit. Komplette VIPs mit Folienumhdillung wurden vermessen.

Wenn der stationare Zustand erreicht ist, dann kann die Warmeleitfahigkeit fir
eine Probe der Dicke D entsprechend dem Fourierschen Gesetz ermittelt werden.
Bei der Einplattenapparatur ist der Warmestrom Q durch die Probe gleich der
Heizleistung P der zentralen Platten. Somit ergibt sich die Warmeleitfahigkeit A zu
(A ist der Warmedurchlasskoeffizient)

Q-D P.-D
=A-D= = . _
» A, T) AM-T) (3-1)

Bei den Untersuchungen soll vor allem die Zunahme der Warmeleitfahigkeit in
Abhangigkeit vom Wassergehalt bei gleichen Messbedingungen (Tw = 20 °C und
Tk = 0°C) untersucht werden. Betrachtet man nur die Anderung der Warmeleitfa-
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higkeit aufgrund von Gasdruck- oder Feuchtevariationen bei sonst gleichen Be-
dingungen, dann kénnen systematische Fehler vernachlassigt werden. Fir die
statistische Fehlerabschatzung genigt die Kenntnis der Reproduzierbarkeit der
Messapparatur beziliglich der Messung des Warmedurchlasskoeffizienten A und
die Genauigkeit bei der Dickenmessung. Die Reproduzierbarkeit der Messappara-
tur LOLA V bei den vorgegebenen Messbedingungen betragt etwa 2,0 %. Die
Unsicherheit der Dickenmessung liegt etwa bei + 0,5 mm, d.h. bei 20 mm dicken
VIPs bei 2,5 %. Insgesamt ergibt sich ein statistischer Fehler von ungefahr 3,0 %.

Um den absoluten Fehler bei der Messung der Warmeleitfahigkeit bestimmen zu
kénnen, missten die Fehler bei der Messung der Temperaturen T,, und Ty, der
Heizleistung P, der Paneeldicke D und Messflache A bekannt sein bzw. abge-
schatzt werden. Falls eine Temperaturverstimmung zwischen Heizplatte und
Schutzring auftritt, kann Warme lateral abflieBen, was zu einer Abweichung der
Heizleistung P von der tatsachlich durch die Probe flieRenden Warme Q fihrt.
Dieser Fehler kann mit einem messtechnischen Korrekturverfahren korrigiert wer-
den, bei dem die Temperaturdifferenz AT=Tu-Tk bei festgehaltener Mitteltempera-
tur Tm = (Tw-Tk)/2 variiert wird [Het1988]. Der absolute Fehler der Messapparatur
LOLAV liegt bei etwa 5 %.

3.3.  Programm zur Bestimmung der Durchlassigkei-
ten von VIPs

Fir die Untersuchungen der Durchlassigkeit der Umhillung wurden Paneele mit
drei verschiedenen Folien verwendet, eine Aluminiumverbundfolie (AF) und zwei
metallbedampfte Hochbarrierefolien (MF1 und MF2)®. Die Messung der Durchlés-
sigkeiten erfolgte ausschlieRlich an VIPs mit pyrogener Kieselsaure als Kernmate-
rial. Die Durchlassigkeit fir Luftgase wurde durch wiederholte Messung des Pa-
neelinnendrucks mit dem Folienabhebeverfahren ermittelt. Die Dampfdurchlassig-
keit wurde Uber die Massenzunahme durch wiederholte Wagung bestimmt.

Um den Einfluss von Temperatur und Feuchte zu bestimmen, wurden 6 Klimabo-
xen mit temperaturgeregelter Heizung gefertigt. Es wurden drei Temperaturen (25
°C, 45 °C und 65 °C) eingestellt, wobei in drei Boxen eine rel. Feuchte von 75 %
eingestellt wurde, wahrend in den anderen drei Boxen der gleiche, ungeregelte
Partialdruck entsprechend der Umgebungsluft vorlag. Eine gleichmaRige Tempe-
ratur und Feuchte wurde durch Umwalzung mit einem Ventilator gewahrleistet. Die
Abmessungen der Paneele in den Boxen betrugen 20 x 20 x 1 cm?. In jede Box
wurden drei VIPs mit der Folie AF, drei VIPs mit der Folie MF2 und ein VIP mit der
Folie MF1 eingebracht. Um einen mdglichen Einfluss der PaneelgroRe feststellen
zu koénnen, wurden zusatzlich VIPs mit den Abmessungen 10 x 10 x 1 cm? gefer-
tigt und untersucht (ein VIP je Folie AF, MF1 und MF2). Insgesamt wurden 60
Paneele regelmafig in einem Gesamtzeitraum von annahernd einem Jahr ver-
messen. Die Messbedingungen in den Klimaboxen sind in Tabelle 3-1
zusammengestellt.

8 Folie AF: Climapac-2810 / Floter Verpackungsservice GmbH, Folie MF1: EK22 / Wolff Walsrode, Folie MF2: Mylar®
350SBL300 / Dupont Teijin Films.



42 KAPITEL 3: MESSVERFAHREN UND MESSPROGRAMME

Tabelle 3-1: Temperatur, rel. Luftfeuchte und Partialdruck in den Boxen.

Boxennummer 1 2 3 4 5 6

Temperatur [°C] 25 45 65 25 | 45 65
Rel. Feuchte [%] ca. 45 ca. 11 ca. 4 75 | 75 75
HoO-Partialdruck [mbar] | ca. 14 ca. 14 ca. 14 24 | 73 | 187

Die mdglichen Paneelformate waren durch die Grofle der Klimaboxen einge-
schrankt. Um den Einfluss der Paneelgrof3e besser erfassen zu kénnen, wurden
zusatzlich VIPs mit drei verschiedene Groéfken 10 x 10 cm?®, 20 x 20 cm® und 40 x
40 cm® in Klimakammern gelagert und vermessen. Je Folientyp (AF, MF1 und
MF2) und je PaneelgréRe wurden drei Paneele gefertigt. Die VIPs wurden in Kili-
makammern bei 23 °C / 75 % und bei 23 °C / 15 % gelagert. Mit diesen zwei
Feuchtebedingungen sollte der Einfluss der Feuchte genauer bestimmt werden.
Je Klimabedingung wurden 27 VIPs, d.h. insgesamt 54 VIPs in den Klimakam-
mern, vermessen. Tabelle 3-2 veranschaulicht die Klimabedingungen in den
Klimakammern.

Tabelle 3-2: Temperatur, rel. Luftfeuchte und Partialdruck in den Klimakammern.

Klimakammer 1 2

Temperatur [°C] 23 23
Rel. Feuchte [%] 75 15
H,O-Partialdruck [mbar] 21 4,2

In Tabelle 3-3 sind die Foliendurchlassigkeiten gemal Herstellerangabe fiir die
untersuchten Folien angegeben.

Tabelle 3-3: Foliendurchldssigkeit und Folienaufbau gemal3 Herstellerangabe fiir
die untersuchten Folien. PE-LD (LowDensity) ist die siegelfdhige Innenschicht.
PET oder PP wird fiir die AuBenschicht verwendet (met = metallbedampft).

Folie Folienaufbau Qoz,p Q’Hzo,p
[cm3(STP)/(m?d-bar)] [9/(m>d)]

AF’ 12 ym PET /8 pm Alu / <0,0005 < 0,005

100 um PE-LD (25°C/50 % r.F.) | (20°C/50 % r.F.)
MF1 15 pm PPmet / 12 ym metPET / 0,07"° 0,1

50 um PE-LD (23°C/50 % r.F.) | (38°C/90%r.F.)
MF2 | 20 um PETmet / 20 um metPET / 0,00062 0,005

25 um PE-LD (23°C/75%r.F) | (23°C/75%r.F.)

9 Bei Aluminiumverbundfolien sind die Durchlassigkeiten in der Regel niedriger als die Grenzwerte der genormten Messver-
fahren. Die hier angegebenen Werte sind Grenzwerte der Messverfahren nach amerikanischem Standard (ASTM F1249-30
bzw. ASTM D3985-81).

"® Nach Herstellerinformation weisen die Durchlassigkeiten bei der preiswert gefertigten Folie MF1 hohe Schwankungen
auf. Die angegebenen Durchlassigkeiten stellen obere Grenzwerte dar, wobei der tatséchliche Durchlassigkeitswert um ein
Mehrfaches niedriger sein kann. Werte um 0,02 cm*(STP)/(m?dbar) und sogar weniger wurden bei diesem Folientyp
gemessen [Jac2003].
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Mit der Folie MF2 wurde eine metallisierte Folie verwendet, die im Vergleich mit
anderen metallisierten Folien sehr niedrige Durchlassigkeiten aufweist. Mit der
Folie MF2 wurde eine preiswerte metallisierte Folie verwendet. Zum Vergleich
wurde eine Aluminiumverbundfolie verwendet, die aufgrund der 8 pm dicken Alu-
miniumschicht die niedrigsten Durchlassigkeiten hat.

3.4. Préaparation feuchter VIPs

Zur Messung der Warmeleitfahigkeit eines VIPs im Abhangigkeit von der Feuchte

wird zuerst ein Verfahren benétigt, mit dem sich Feuchte gezielt in ein VIP ein-

bringen lasst. Mit folgender Vorgehensweise wird ein definierter Wassergehalt im

VIP eingestellt:

. Zuerst wird das Kernmaterial (zu Platten gepresste pyrogene Kieselsau-
re) bei 150 °C fur 3 h getrocknet. Nach dem Trocknen wird das Material in ei-
nen dampfdichten Beutel eingepackt, damit es auskihlen kann, ohne Feuchte
aus der Umgebung aufzunehmen. Danach wird die trockene Platte auf die
Waage gelegt, die Trockenmasse bestimmt und die Platte solange mit Was-
ser bespriht bis ein vorgegebener Wassergehalt erreicht ist (aus Trocken-
masse und dem gewtiinschten Wassergehalt X,,m ergibt sich die zu bespri-
hende Wassermenge). Die feuchte Platte wird anschlieRend in einen dampf-
dichten Beutel verpackt und bei —30 °C gefrostet (> 12 h).

. Um aus der gefrosteten Platte ein VIP herzustellen, wird die Platte in eine
vorbereitete VIP-Umhillung gesteckt, in der Vakuumkammer innerhalb von
10 Minuten evakuiert und versiegelt. Die Platte wurde gefrostet, damit wah-
rend des Evakuierens moglichst wenig Wasserdampf aus dem Kernmaterial
abgesaugt wird (bei —30 °C ist der Sattdampfdruck kleiner 1 mbar). An den
auf diese Weise befeuchteten VIPs wurden die Warmeleitfahigkeitsmessun-
gen durchgefihrt.

. Wahrend des Evakuierens wird trotz des Frostens Feuchte aus dem VIP
abgesaugt, so dass der zuvor eingestellte Wassergehalt sich beim Evakuie-
ren vermindert. Um den tatsachlich wahrend der Messung im VIP vorhande-
nen Wassergehalt zu ermitteln, werden die VIPs nach den Wéarmeleitfahig-
keitsmessungen gedffnet und das befeuchtete Kernmaterial gewogen. Der
Kern wird erneut bei 150 °C firr 3 h getrocknet und die Trockenmasse, wie
oben beschrieben, bestimmt. Aus der Trockenmasse Myocken UNd der Masse
des befeuchteten Kerns mee,cht lasst sich der tatsachliche Wassergehalt Xw
(Xw= (Mteucht-Mirocken)/Mirocken) iM VIP ermitteln. Der Wassergehalt 1asst sich
nach dem vorgegeben Verfahren auf ca. 0,3 M-% genau bestimmen.

Entsprechend dem Probenpréparationsverfahren wird die Feuchte im VIP als
Wassergehalt Xwm (in Massenprozent bezogen auf die Trockenmasse) angege-
ben.
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4 Messungen und Diskussion

4.1. Warmeleitfahigkeitsmessungen
4.1.1. Messergebnisse der Warmeleitfahigkeitsmessungen

4.1.1.1 Stationdre Warmeleitfahigkeit in feuchten VIPs

Mit der Plattenapparatur LOLA V wurde an VIPs, die zuvor mit einem definierten
Wassergehalt gefertigt wurden, die Heizleistung Q¢ gemessen, die nach Aufpra-
gen einer Temperaturdifferenz von 0 °C / 20 °C von der warmen Seite in das VIP
flieRt. Die Messung wurde solange durchgefiihrt, bis ein stationarer Zustand er-
reicht war. In diesem stationaren Zustand wurde die Warmeleitfahigkeit nach
Gleichung (2-2) berechnet. Anhand von Modellrechnungen in Kapitel 2.3.5 wurde
gezeigt, dass in diesem stationdren Zustand der Wassergehalt ungleichméaRig im
VIP verteilt und somit die Warmeleitfahigkeit ortsabhangig ist. Die gemessene
Warmeleitfahigkeit ist folglich eine Uber die Probendicke gemittelte Warmeleitfa-
higkeit (s. Gleichung (2-22)). Abbildung 4-1 zeigt die gemessenen Warmeleitfahig-
keiten in Abhangigkeit vom Wassergehalt. Die Messungen wurden an 2 cm dicken
Proben bei einer Mitteltemperatur von 10 °C durchgefiihrt (0 °C / 20 °C). Alle
Messergebnisse beziehen sich auf diese Mitteltemperatur bzw. auf dieses Tempe-
raturintervall.
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Abbildung 4-1: Wérmeleitféhigkeit von 2 cm dicken VIPs aus pyrogener Kieselsédu-

re in Abhéngigkeit vom Wassergehalt X,,m bei einer Mitteltemperatur von 10 °C (0
°C/ 20 °C) [Rei2003]. (mit Fit-Gerade lber die Messwerte bis 10 M-%).
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In Abbildung 4-1 ist eine deutliche Abhangigkeit der Warmeleitfahigkeit vom Was-
sergehalt zu erkennen. Mit zunehmendem Wassergehalt ist zunachst ein annah-
rend linearer Anstieg festzustellen, der bei ca. 8 M-% in etwa eine Verdoppelung
der Warmeleitfahigkeit gegeniiber dem wasserfreien Zustand zur Folge hat. Bei
héheren Wassergehalten nimmt die Warmeleitfahigkeit starker zu. Um diesen
Sachverhalt zu quantifizieren, wurde eine Fit-Gerade Uber alle Messpunkte unter-
halb eines Wassergehalts von 10 M-% eingezeichnet (mit der Steigung AAAxwm =
0,510° W/(m-K-M-%)). Messungen bei hohen Wassergehalten sind mit Vorsicht
zu bewerten. So scheint sich bei hohen Wassergehalten (> 15 M-%) die Struktur
der gepressten Pulverplatten durch das Wasser zu verandern. Dies ist an kleinen
Mulden in der Oberflache zu erkennen, in denen das Pulver vom &uf3eren Druck
verdichtet wird. Allerdings sind diese Messwerte fiir Anwendungen nicht bedeut-
sam, da in der Praxis kaum Wassergehalte iber 6 M-% auftreten.

Die Warmeleitfahigkeit feuchter VIPs hangt nicht nur vom Wassergehalt, sondern
auch vom Dampfdruck in den Poren ab. Um den Druck im VIP abschatzen zu
kénnen, wurde der VIP-Innendruck unmittelbar nach der Warmeleitfahigkeitsmes-
sung mit dem Folienabhebeverfahren gemessen. Abbildung 4-2 zeigt den Ge-
samtdruck, der nach den Warmeleitfahigkeitsmessungen an den feuchten VIPs
mit verschiedenen Wassergehalten gemessen wurde.
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Abbildung 4-2: VIP-Innendruck in Abhdngigkeit vom Wassergehalt, gemessen mit
dem Folienabhebeverfahren, unmittelbar (< 1 min) nach der Wérmeleitfahigkeits-

messung (0 °C an kalter Platte)[Rei2003]. Gemessen wird der Gesamtdruck, der

sich aus Wasserdampf- und Luftdruck zusammensetzen kann.

Bei den Druckwerten ist fir Xy,m <5 M-% ein deutlicher Anstieg mit dem Wasser-
gehalt festzustellen. Bei hohen Wassergehalten steigt der Druck nicht wesentlich
Uber 20 mbar. Die Schwankung sind durch das Messverfahren bedingt. Nach der
Entnahme der Probe aus der Plattenapparatur kann sich die 0 °C kalte Seite des
VIPs wahrend der Messung des VIP-Drucks (Messdauer < 1 Minute) etwas er-
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warmen, was zu einem Anstieg des Drucks von einigen mbar fiihren kann. Die
Druckwerte geben somit eine obere Abschatzung fir den VIP-Innendruck an. Die
bei hohen Wassergehalten relativ hohen Druckwerte bis zu 20 mbar sind zumin-
dest zum Teil auf diesen Temperatureinfluss bei der Messung zuriickzufihren (im
stationdren Zustand muss bei 0 °C der Dampfpartialdruck kleiner als der Satt-
dampfdruck von 6,1 mbar sein, der Druck wurde nach Erreichen des stationaren
Zustandes gemessen). Mdglicherweise sind die hohen Druckmesswerte auch auf
einen Luftpartialdruck im VIP zurtickzufuhren. Wenn befeuchtete VIPs evakuiert
werden, lasst sich der Druck in der Vakuumkammer, bedingt durch Verdampfen
des im VIP gebundenen Wassers, nicht so weit absenken wie beim Evakuieren
trockener VIPs. Auch wurde nur 10 min evakuiert, um nicht zu viel Wasser aus
dem VIP abzusaugen. Aus diesem Grund kann neben dem Wasserdampf Restluft
im VIP vorhanden sein. Welcher Druckanteil dabei auf Luft und Wasserdampf
zuruckzuflhren ist, kann aus den Messungen nicht ermittelt werden. Dieser As-
pekt ist bei der Diskussion der Warmeleitfahigkeit in Abhangigkeit von Wasserge-
halt und Druck zu bertcksichtigen.

Die Messungen der Warmeleitfahigkeit wurden an Proben unterschiedlicher Roh-
dichte durchgefiihrt. Die Rohdichte der Platten lag zwischen 158 und 172 kg/m?®.
An einigen trockenen VIPs wurde die Warmeleitfahigkeit gemessen. Alle Mess-
werte lagen zwischen (3,8 und 4,1)-10'3 W/(mK). Im Vergleich mit der Feuchte ist
der Einfluss der Rohdichte bei den hier verwendeten Proben gering.

4.1.1.2 Instationdrer Warmetransport im VIP

In Abbildung 4-3 ist die Warmestromdichte q pro Temperaturdifferenz dargestellt,
die unmittelbar nach dem Einbringen von VIPs (mit unterschiedlichen Wasser-
gehalten und gleichmaRiger Temperatur von ~20 °C) in die Messapparatur LOLA
V von der 20 °C warmen Heizplatte zur 0 °C kalten Seite flief3t.
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Abbildung 4-3: Wédrmestromdichte pro Temperaturdifferenz, die von der 20 °C

warmen Heizplatte zur 0 °C kalten Seite fliel3t; gemessen an VIPs mit unterschied-
lichen Wassergehalten.
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Der zeitliche Verlauf des Warmeflusses weist eine deutliche Abhangigkeit vom
Wassergehalt auf. Bei trockenen VIPs und VIPs mit geringem Wassergehalt (< 1
M-%) steigt der Warmefluss innerhalb der ersten Stunde von 0 W auf den statio-
naren Endwert von ca. 4 W/m? an. Der Warmefluss steigt erst an, wenn die Tem-
peraturdnderung, hervorgerufen durch Kontakt mit der 0 °C kalten Platte, bis zur
warmen Seite durchgedrungen ist. Mit zunehmendem Wassergehalt steigt relativ
bald nach Beginn der Messung der Warmefluss auf der warmen Seite an. Unmit-
telbar nachdem VIPs in die Plattenapparatur eingebracht werden und 0° C am VIP
anliegen, sinkt an der kalten Seite sogleich der Dampfdruck, so dass der sich
einstellende Druckgradient unmittelbar zu einem Dampf- bzw. zu einem Enthal-
pietransport mit erhéhtem Warmefluss fiihrt. Durch die fortdauernde Feuchteum-
lagerung reduziert sich der Druckgradient im Lauf der Zeit, der Warmefluss nimmt
ab und erreicht schlieflich einen vom Wassergehalt abhangigen stationaren Wert.
Aus diesen stationdren Endwerten des Warmeflusses lassen sich die im vorigen
Kapitel gezeigten Warmeleitfahigkeiten ableiten. Je nach Wassergehalt sind zur
Erreichung des stationaren Zustands Wartezeiten von wenigen Stunden bis zu 12
Stunden und mehr (bei Wassergehalten > 10 M-%) erforderlich. Die Messkurven
zeigen anschaulich, wie lange man warten muss, um stationare Bedingungen, d.h.
ohne Latentwarmetransport durch Feuchteumlagerung, zu erreichen. Bei transien-
ten Verfahren oder wenn nicht ausreichend lange gewartet wird, kdnnen Messun-
gen deutlich erhdhte Warmeleitfahigkeiten vortduschen, da in diesen Fallen ein
Latentwarmetransport durch Feuchteumlagerung mitgemessen wird.

4.1.2. Diskussion der Warmeleitfahigkeitsmessungen

4.1.2.1 Diskussion der stationaren Messungen

Bei der Darstellung der Messungen der Warmeleitfahigkeit feuchter VIPs unter
stationdren Bedingungen in Abbildung 4-1 wurde die Warmeleitfahigkeit Gber den
Wassergehalt, der bei der Herstellung der VIPS eingebracht wurde, aufgetragen.
Entsprechend den theoretischen Uberlegungen wird der Anstieg der Warmeleitfa-
higkeit feuchter VIPs verursacht durch den Dampfdruck im VIP und durch adsor-
biertes Wasser. Wie im Kapitel 2.2.3 beschrieben, wird sich Wasser bei niedrigen
Luftfeuchten zuerst an der Oberflaiche der Pulverkdrner und moglicherweise in
Zwickeln anlagern (Reduzierung thermischer Kontaktwiderstande zwischen Pul-
verkornern). Mit zunehmender Luftfeuchte kann Kapillarkondensation in den Po-
ren stattfinden. Bei welchen Wassergehalten welcher Effekt zum Warmeleitfahig-
keitsanstieg beitragt, lasst sich kaum abschéatzen, da dazu die Kenntnis der Po-
renstruktur und die Art der Kontaktwiderstdande zwischen Pulverkérnern bekannt
sein musste. AulRerdem ist der Wassergehalt im stationaren Zustand ungleichma-
Rig im VIP verteilt, so dass die Effekte sich Uberlagern kénnen (s. Abbildung 2-11).
So kann z.B. an der kalten, feuchteren Seite bereits Kapillarkondensation einset-
zen, wahrend auf der warmen Seite einfache Adsorption oder Zwickeleffekte mdg-
lich sind. Zusatzlich zum Einfluss des angelagerten Wassers auf die Warmeleitfa-
higkeit kann noch die Kopplung von Flissig- und Dampftransport nach dem Heat-
Pipe-Effekt zum Anstieg des Warmeflusses in der Probe beitragen.
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Die bisherigen Erlauterungen veranschaulichen, wie komplex die Wechselwirkun-
gen zwischen Feuchte und Warmetransport sind. Auch wenn einzelne Mechanis-
men wie Kapillarkondensation und Heat-Pipe-Effekt vermutlich erst mit steigenden
Wassergehalten ihre Wirkung entfalten, so ist eine Separierung der einzelnen
Transportmechanismen auf Basis der hier vorliegenden Messung nicht moglich.
Bei den Messungen ist lediglich der mittlere Wassergehalt im VIP und ein oberer
Wert fur den VIP-Innendruck bekannt. Auch ist nicht bekannt, ob der VIP-
Innendruck nur vom Wasserdampf verursacht wird, oder welcher Anteil auf Luft-
gase zurlickzufiihren ist. Deswegen lassen sich nur obere und untere Abschat-
zungen fir den Einfluss der Gaswarmeleitfahigkeit und fir den Einfluss des ge-
bundenen Wassers auf die Warmeleitfahigkeit ableiten. In dem relevanten Druck-
bereich bis 20 mbar hat der Wasserdampf bei gleichem Druck eine etwas hdhere
Gaswarmeleitfahigkeit als die Luft. Bei 10 mbar hat Luft in VIPs aus pyrogener
Kieselsaure eine theoretisch abgeschatzte Gaswarmeleitfahigkeit von 0,41-107
W/(mK); bei Wasserdampf betragt sie 0,64:10° W/(mK) (s. Abbildung 2-1). Nimmt
man vereinfachend an, dass der gesamte gemessene Druck vom Wasserdampf
verursacht wird, dann erhalt man eine obere Abschatzung fir die Gaswarmeleitfa-
higkeit und aus der Differenz von gemessener Warmeleitfahigkeit und abge-
schatzter Gaswarmeleitfahigkeit erhalt man eine untere Abschatzung fir die War-
meleitfahigkeit, die durch das gebundene Wasser verursacht wird.

Abbildung 4-4 zeigt die gemessene Warmeleitfahigkeit und die nach der hier be-
schriebenen Weise rechnerisch abgeschatzte Gaswarmeleitfahigkeit. Zusatzlich
ist die Differenz aus beiden GréRen eingezeichnet, die eine untere Abschatzung
fur die Warmeleitfahigkeit des gebundenen Wassers ermdglicht. Die Gaswarme-
leitung fur Dampf wurde nach Gleichung (2-7) berechnet mit Apfei = 17107
W/(mK) und mit pp 12 = 240 mbar.
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Abbildung 4-4: gemessene Wérmeleitféhigkeit Lvip feuchter VIPs, aus Druck ab-
geschétzte Gaswérmeleitfdhigkeit Acas und deren Differenz (Avip - Agas)-
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Die Gaswarmeleitfahigkeit steigt bei wenigen Massenprozent Wassergehalt deut-
lich an und erreicht, wie der Druck ab ca. 10 M-% eine Sattigung. Die Gaswarme-
leitfahigkeit tragt maximal 1,4-10"° W/(mK) zur Gesamtwarmeleitfahigkeit bei. Die
Differenz Gesamtwarmeleitfahigkeit minus Gaswarmeleitfahigkeit lasst sich als
zusatzliche Warmeleitfahigkeit durch das gebundene Wasser interpretieren. Die-
ser Einfluss von Wasser auf die Warmeleitfahigkeit ist vor allem bei hohen Was-
sergehalten deutlich starker ausgepragt. Bis ca. 5 M-% ist ein annahrend linearer
Anstieg festzustellen, ab 5 M-% und noch mehr ab 10 M-% steigt die wasserge-
haltsbedingte Warmeleitfahigkeit starker an. Dieser starke Anstieg bei hohen
Wassergehalten kann durch verstarkte Kapillarkondensation oder durch den Heat-
Pipe-Effekt hervorgerufen werden.

Bis zu Wassergehalten von 5 M-% ist der Anstieg der Warmeleitfahigkeit annéh-
rend linear, wie die Fit-Geraden (Fit bis zu Werten von 5 M-%) in Abbildung 4- 4
zeigen. Die beiden Fit-Geraden welsen eine Steigung von an = 0,29 10
W/(m-K-M-%), bzw. von an = 0,48:10° W/(m-K-M-%), als unteren und oberen
Grenzwert auf. Der obere Grenzwerte beinhaltet den Einfluss der Gaswarmeleit-
fahigkeit durch den Wasserdampf.

Die Grofie arn ist der massebezogene Feuchtezuschlagskoeffizient. Der aus den
Wert an = 0,29 -10° W/(m-K-M-%) berechnete volumenbezogene Feuchte-
zuschlagskoeffizient a, betragt 1,8 107 W/(m-K-Vol-%) und lasst sich mit den
Koeffizienten anderer Materialien in Tabelle 2-2 vergleichen. Mit a, = 1,8- 107
W/(m-K-Vol-%) ist, absolut gesehen, der Einfluss des gebundenen Wassers auf
die Warmeleitfahigkeit von VIPs aus pyrogener Kieselsaure in der gleichen Gro-
Renordnung wie bei anderen Materialien (ay ~ (1 - 10)-10'3 W/(m-K-Vol-%)). Da die
Warmeleitfahigkeit der VIPs sehr niedrig ist, ist der relative Einfluss dagegen sehr
groR. Bereits bei 10 M-% bzw. 1,6 Vol-% (pvir sei 160 kg/m?) hat sich die Warme-
leitfahigkeit mehr als verdoppelt im Vergleich zur Trockenwarmeleitfahigkeit.

Die Zunahme des Wassergehalts entspricht einer Massenzunahme und lasst sich
aquivalent als Rohdichteerhdhung Apaquv beschreiben mit Apsquv = Aw =
AXwm'procken- Mit dieser aquivalenten Rohdichteerhdhung lasst sich ein feuchte-
bedingter Anstieg der Warmeleitfahigkeit pro aquivalenter Rohdichtezunahme
AMApzquiv = AM(AXw,m'prrocken) berechnen. Interessant ist es, diesen Wert AL/Apaquiv
mit dem Anstieg der Warmeleitfahigkeit AL/Ap pro Materialrohdichte zu verglei-
chen. Eine aquivalente Rohdichtednderung um Apzquiv = Aw = 10 kg/m? entspricht,
bei einer Rohdichte von 160 kg/m?, einem Wassergehaltsanstieg von 6,25 M-%
und ergibt eine feuchtebedingte Warmeleitfahigkeitszunahme um Al = 1,8:10°
W/(mK) und ein AL/Apsquiv VON 1810 W/(m-K-100 kg/m?). Dieser Wert ist etwa um
eine GroRenordnung héher als AL/Ap (ca. 2,510° W/(m-K-100 kg/m3), s. Kapitel
2.1.4). Wirde sich Wasser gleichmaRig an die Oberflache anlagern, dann kénnte
man erwarten, dass AAApzquiv Und AA/Ap in der gleichen GroRenordnung liegen
(Wasser hat eine etwas kleinere Warmeleitfahigkeit hat als Glas (Awasser = 0,60
W/(mK) und Agas = 0,80 W/(mK) [Cam1995]). Bei Wasser scheinen verstarkende
Effekte fir den Anstieg der feuchtebedingten Warmeleitfahigkeit verantwortlich zu
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sein. Mogliche Ursachen sind Zwickeleffekte (erhohte Wasseranlagerung an
thermischen Kontaktwiderstanden), Kapillar- und Heat-Pipe-Effekte.

Um festzustellen welche Mechanismen tatsachlich zum Anstieg der Warmeleitfa-
higkeit beitragen, waren weitere umfangreiche Untersuchungen erforderlich. Zu-
satzlich zur Warmeleitfahigkeitsmessungen ware es wichtig, die Wassergehalts-
verteilung und die Druckunterschiede (zwischen warmer und kalter Seite) im VIP
zu messen. Auch durch Messungen bei unterschiedlichen Temperaturen lassen
sich mdglicherweise Rickschlisse zu den einzelnen Transportmechanismen
ziehen. In [Har2004] wurden solche Warmeleitfahigkeitsmessungen von feuchten
VIPs bei verschiedenen Temperaturen durchgefiihrt. Dabei zeigte sich ebenfalls
ein deutlicher Feuchteeinfluss. Die Messungen lassen sich aber nicht direkt mit
den hier vorgestellten Messungen vergleichen. Zum einen wurden die Messungen
nicht an VIPs mit Folienumhullung durchgefihrt, sondern an Platten aus pyroge-
ner Kieselsaure in einer evakuierbaren Apparatur. Zum anderen wurde die War-
meleitfahigkeit bei einem bestimmten Dampfdruck gemessen, ohne dass der
Wassergehalt bekannt war".

4.1.2.2 Diskussion instationare Messungen

Im Kapitel 2.3.5.1 wurden bereits Simulationsrechnungen zum zeitlichen Verlauf
des Warmeflusses vorgestellt, der von einer 20 °C warmen Seite in ein VIP flie3t,
wenn die Probe zuvor eine konstante Temperatur von 20 °C aufweist und zu Be-
ginn der Simulation eine Seite sprungartig auf 0 °C temperiert wird. Die mit der
Simulation berechneten Warmeflisse (s. Abbildung 2-10) zeigen einen ahnlichen
zeitlichen Verlauf auf wie die Messungen in der Apparatur LOLA V, weisen aber
niedrigere Warmefliisse auf. Bei diesen Simulationen wurde eine konstante feuch-
teunabhangige Warmeleitfahigkeit von 4-10° W/(mK) angenommen. Ersetzt man
diese konstante Warmeleitfahigkeit durch die feuchteabhangige Warmeleitfahig-
keit nach Gleichung (2-21) und fuhrt die Simulationsrechnungen erneut aus (die
sonstigen fur die Berechnung erforderlichen Parameter bleiben unverandert, s.
Kapitel 2.3.5), dann erhalt man fir VIPs mit verschiedenen Wassergehalten die in
Abbildung 4-5 gezeigten Warmeflussdichten pro Temperaturdifferenz. Zum Ver-
gleich ist die in der LOLA V gemessene Warmeflussdichte, bezogen auf die Tem-
peraturdifferenz, aufgetragen.

" Aus dem Dampfdruck und mittels der Sorptionsisotherme lasst sich ein Wassergehalt berechnen, der aufgrund der
ungleichméaRigen Wassergehaltsverteilung und des Temperaturverlaufs nur als eine einfache Abschatzung anzusehen ist.
Die Messungen wurden an Proben durchgefiihrt mit Wassergehalten von weniger als 4 M-%. Die in [Har2004] abgeschatz-
te Warmeleitfahigkeitszunahme durch den Wassergehalt ist etwa ein Drittel niedriger als bei den hier gezeigten Messungen.
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Abbildung 4-5: Berechnete und in LOLA V gemessene Wérmeflussdichte bezogen
auf die anliegende Temperaturdifferenz, die von der 20 °C warmen Seite in VIPs
flie3t (bei 0 °C auf kalter Seite), die mit unterschiedlichen Wassergehalten gefer-
tigt und vor der Messung auf ~ 20 °C temperiert wurden.

Die Simulationsrechnungen stimmen gut mit den Messungen Uberein. Abwei-
chungen innerhalb der ersten Stunde sind auf regelungsbedingte Schwankung der
Messapparatur zurtickzufiihren. Nur bei hohen Wassergehalten von annahrend 10
M-% ist eine systematische Abweichung zwischen Messung und Simulation fest-
zustellen, deren Ursache nicht bekannt ist. Allerdings wird die Simulation bei ho-
hen Wassergehalten ungenauer, da bei hohen Wassergehalten kein eindeutiger
funktionaler Zusammenhang mit der relativen Feuchte vorhanden ist (Desorption
und Adsorption). Auch hangt die Simulation von der Steigung dw/d¢ der Sorption-
sisotherme ab, die bei hohen Wassergehalten sehr gro® werden kann und nur
naherungsweise aus der Adsorptionsisotherme abgeleitet wird. Mdglicherweise
war der Wassergehalt im VIP nicht gleichmaRig verteilt. Insgesamt ist die Uber-
einstimmung zwischen Messung und Simulation Uberraschend gut, insbesondere
weil die Dampftransportkoeffizienten theoretisch abgeleitet wurden (Diffusionsleit-
koeffizient 5p = 2,9-10™"° kg/(m-s-Pa) und Feuchteleitkoeffizient K, = 0). Eine ge-
naue Bestimmung dieser Koeffizienten, v.a. von K,, ist sehr aufwéndig und wurde
im Rahmen dieser Arbeit nicht durchgefiihrt. Im Anhang (Anhang A-2) werden
Messungen vorgestellt, die zumindest eine Abschatzung der Feuchtetransport-
koeffizienten erlauben.
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4.1.3. Bewertung Warmeleitfahigkeitsmessungen

Die stationdaren Messungen der Warmeleitfahigkeit an feuchten VIPs haben ge-
zeigt, wie stark die Warmeleitfahigkeit von der Feuchte abhéngt. Neben der Gas-
warmeleitung durch den Wasserdampf erhéht das gebundene Wasser die War-
meleitfahigkeit. Bis ca. 5 M-% nimmt die Warmeleitfahigkeit linear mit dem Was-
sergehalt zu. Die Steigung betragt dabei 0,29:10° W/(m-K-M-%) bzw. 1,8:10°
W/(m-K-Vol-%) je masse- oder volumenbezogenem Wassergehalt. Absolut ist der
Anstieg der Warmeleitfahigkeit durch gebundenes Wasser in der gleichen Gro-
Renordnung wie bei anderen Materialien. Relativ ist der Einfluss, bedingt durch die
geringe Trockenwarmeleitfahigkeit der VIPs, wesentlich starker.

Die instationdren Messungen lassen einen zeitabhangigen Latentwarmetransport
erkennen, der mit zunehmendem Wassergehalt sehr grol? werden kann (der
Warmefluss in das VIP erhdht sich um eine Mehrfaches) und Uber Stunden hin-
weg abnimmt, bis schlieBlich ein stationarer Zustand erreicht wird (bei 10 M-% >
12 h). Dieser Effekt ist bei der Messung der Warmeleitfahigkeit zu beachten. Ins-
besondere mit transienten Verfahren wiirde man aufgrund des Latentwarmeflus-
ses zu hohe Warmeleitfahigkeiten messen.

Die genauen Ursachen fir den Anstieg der Warmeleitfahigkeit in Abhangigkeit
vom Wassergehalt (Zwickeleffekt, Kapillar- oder Heat-Pipe-Effekt,...) wurden nicht
untersucht. Auch der Temperatureinfluss wurde nicht ermittelt. Insofern stellen die
Messungen hier nur erste Abschatzungen dar und geben Anhaltspunkte fiir weite-
re Untersuchungen. In dieser Arbeit wurde der Hauptschwerpunkt auf die Unter-
suchung der Luft- und Dampfdurchlassigkeit von VIP-Umhullungen gerichtet. Nur
wenn die eindringenden Mengen an Luft und Wasserdampf bekannt sind, kann
der Anstieg der Warmeleitfahigkeit in Abhangigkeit vom Gasdruck und Wasserge-
halt ermittelt werden.

4.2. Klimaeinfluss auf Druck- und Massenanstieg

4.2.1. Messergebnisse bei variablen Klimabedingungen

4.2.1.1 Druckanstiege bei variablen Klimabedingungen

Wie in Kapitel 3.3 erlautert, wurden bei 6 verschiedenen Klimabedingungen die
Druck- und Massenzunahmen von VIPs mit drei verschiedenen Folienumhullun-
gen und fur 2 PaneelgroRen untersucht. Abbildung 4-6 zeigt die Druckzunahme in
der Klimabox 2 (45 °C / 14 mbar) fir die VIPs mit Folien AF, MF1, MF2 und den
Abmessungen 10 x 10 x 1 cm® und 20 x 20 x 1 cm?®. In Abbildung 4-6 ist ein linea-
rer Druckanstieg mit der Zeit zu erkennen. Die Druckanstiege unterscheiden sich
deutlich, abhangig von Folie und Paneelgrofle.
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Abbildung 4-6: gemessene Druckzunahme mit der Zeit fiir VIPs mit den Paneel-
gréfBen 10 x 10 x 1 em? und 20 x 20 x 1cm?® und mit den Folien AF, MF1 und MF2
bei 45 °C und 14 mbar Wasserdampfpartialdruck. Zusétzlich eingezeichnet sind
die linearen Fit-Geraden.

Aus der Steigung der in Abbildung 4-6 eingezeichneten Geraden kann der mittlere
Druckanstieg pro Jahr abgeleitet werden. Abbildung 4-7 zeigt fiir alle VIPs die aus
der Steigung ermittelten Druckanstiegsraten (die zugehoérigen Werte sind im An-
hang Tabelle A-1 zusammengefasst).
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Abbildung 4-7: gemessene Druckanstiegsraten der VIPs mit den Hlillfolien AF,
MF1 und MF2, gelagert in den Klimaboxen bei 25 °C, 45 °C und 65 °C (bei den
Folien AF und MF2 und der Gré3e 20 x 20 x 1 cm? sind Mittelwerte und Standard-
abweichung eingetragen). Flir das Klima 65 °C /75 % r.F. sind keine Werte ange-
geben, da die Mehrzahl der Paneele nach wenigen Monaten defekt war.
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Die wichtigsten Zusammenhange aus Abbildung 4-7 sind:

e VIPs mit unterschiedlichen Folien zeigen deutliche Unterschiede im
Druckanstieg pro Jahr. Vor allem die Folie MF1 weist relativ hohe Druck-
anstiegsraten auf.

¢ Die Anstiege sind signifikant von der Temperatur abhangig.

Bei héheren Luftfeuchten (75 % r.F.) sind erhéhte Druckanstiegsraten
festzustellen.

e  Mit Verdoppelung des Paneelumfangs L tritt annahernd eine Halbierung
der Druckanstiegsrate auf. Dies weist darauf hin, dass bei den untersuch-
ten Folien der Druckanstieg wesentlich von der Ladngendurchlassigkeit
beeinflusst ist.

4.2.1.2 Massenzunahmen bei variablen Klimabedingungen

Abbildung 4-8 zeigt die Massenzunahme mit der Zeit von den VIPs in der Klima-
box 3 (25 °C / 75 % r.F.), gefertigt mit den Folien AF, MF1 und MF2 und in den
PaneelgréRen 20 x 20 x 1 cm® und 10 x 10 x 1 cm?®. Eine lineare Massenzunahme
mit der Zeit und ein starker Einfluss der verwendeten Folien ist festzustellen. Bei
den VIPs mit den Folien MF1 und MF2 zeigen die 20 x 20 x 1 cm?® groRen Paneele
Massenzunahmen, die annahernd dreimal héher sind als bei den 10 x 10 x 1 cm?
groRen Paneelen. Bei VIPs mit Aluminiumverbundfolien sind die Massenzunah-
men deutlich niedriger als bei metallisierten Folien.
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Abbildung 4-8: gemessene Massenzunahme mit der Zeit fiir VIPs mit den
PaneelgréBen 10 x 10 cm? und 20 x 20 cm? und mit den Folien AF, MF1 und MF2
bei 25 °C /75 % r.F. Zusétzlich sind die Fit-Geraden abgebildet.

Die Steigung der in Abbildung 4-8 eingezeichneten Geraden ergibt die Massenzu-
nahme pro Zeit und somit die Gesamtwasserdampfdurchlassigkeit Q'p,gesamt der
VIP-Umhdillung (s. Gleichung (2-45). In Abbildung 4-9 sind die Werte dieser Ge-
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samtwasserdampfdurchlassigkeit dividiert durch die Paneelflache dargestellt (die
zugehorigen Werte sind im Anhang Tabelle A-2 angegeben).

0.100 -
025°C 045°C @65 °C|

Raumfeuchte (ca. 14 mbar) rel. [Reuchie 75 i

0.010 + . i

0.001 w m
0.000 L L L L L

Abbildung 4-9: Gesamtwasserdampfdurchldssigkeit pro Paneelfldche Q’p,gesamt/F
ermittelt an den VIPs in den Klimaboxen (Paneele mit den Folien AF, MF1 und
MF2 und in zwei GréBen 10 x 10 cm? und 20 x 20) cm? Bei den Folien AF und
MF2 und der GréBe 20 x 20 cm? sind Mittelwerte und Standardabweichung einge-
tragen.

Q'D,gesamI/F [g/(mzd)]
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Die grofen Unterschiede in der Dampfdurchlassigkeit bei Raumfeuchte und ho-
hen Feuchten sind im Wesentlichen darauf zurlickzufiihren, dass bei erhdhten
Feuchten, v.a. in Verbindung mit erhdhten Temperaturen, gro3e Dampfdriicke an
der VIP-Folie anliegen (s. Tabelle 3-1). Wasserdampfdurchlassigkeiten um 0,001
g/(mzd) wie sie bei der Folie AF und MF2 bei Raumfeuchte auftreten, fiihren zu
Massenanstiegen von ca. 0,03 g pro Jahr bei 20 x 20 cm? groRen VIPs, was im
Bereich der Auflésung der Waage von 0,02 g liegt.

4.2.2. Diskussion des Klimaeinflusses

4.2.2.1 Einfluss der Feuchte auf den Druckanstieg

Bei allen bisherigen Druckanstiegsmessungen wurde immer der Gesamtdruck
ermittelt (s. Abbildung 4-6 und Abbildung 4-7). Eindringender Wasserdampf wird
von der pyrogenen Kieselsaure teilweise adsorptiv gebunden. Der sich einstellen-
de Dampfdruck kann bei bekanntem Wassergehalt nach Gleichung (2-18) berech-
net werden.

Das folgende Beispiel zeigt, wie stark der Druckanstieg vom eindringenden Was-
serdampf beeinflusst werden kann. Dampfdurchlassigkeiten von 0,1 g/(m3d), wie
sie z.B. an VIPs mit Folie MF1 bei 45 °C/ 75 r.F. gemessen wurden, fiihren zu
einer Massenzunahme von ca. 4 M-%/a (gilt fur VIPs mit p = 170 kg/m?®). Bei einer
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Temperatur von 20 °C ergibt sich ein aus der Sorptionsisotherme berechneter
Dampfdruckanstieg von annahernd 12 mbar/a. Dampfdurchlassigkeiten von 0,001
g/(m3d), wie sie bei 25 °C und Raumfeuchte bei der Folie AF gemessen wurden,
resultieren in einen feuchtebedingten Druckanstieg von etwa 0,1 mbar/a. Diese
Abschatzungen zeigen, dass sich vor allem bei hohen Feuchten der gemessene
Druckanstieg aus den Partialdriicken der trocknen Luftgase und dem Partialdruck
von Wasserdampf zusammensetzt.

Abbildung 4-10 zeigt die Druckanstiegsraten gemessen an den 20 x 20 x 1 cm?
groBen VIPs mit den Folien AF, MF1 und MF2 bei vier unterschiedlichen Klimabe-
dingungen (25 °C und 45 °C jeweils bei Raumfeuchte ~ 14 mbar und bei 75 %
r.F.). Zusatzlich ist der Dampfdruckanstieg, der sich aus der Differenz der bei
Raumfeuchte und bei 75 % r.F. gemessenen Massenzunahme nach Gleichung
(2-18) berechnen lasst, abgebildet.
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Abbildung 4-10: Vergleich der Druckanstiegsraten bei Raumfeuchte und bei 75 %
r.F. mit den aus der Wassergehaltszunahme abgeschétzten Dampfdruckanstiegen
fir VIPs mit den Folien AF, MF1 und MF2.

Die Folie MF1 weist die grofdten Druckanstiegsraten auf, wahrend VIPs mit den
Folien AF und MF2 deutlich besser sind. Bei VIPs mit AF-Folie wird der Druckan-
stieg hauptséachlich von den trockenen Luftgasen verursacht, da der aus der Sorp-
tionsisotherme abgeleitete Anteil des Dampfdruckanstiegs klein ist. Bei VIPs mit
metallisierten Folien ist ein nicht zu vernachlassigender Anteil des Druckanstiegs
auf den Wasserdampf zuriickzufihren. Die im Vergleich zu AF-Folien hohen Was-
serdampfdurchlassigkeiten fir metallisierte Folien und der tendenziell flache An-
stieg der Adsorptionsisotherme (s. Kapitel 2.2.2) fiihren dazu, dass der Dampf-
druckanstieg durch eindringenden Wasserdampf im Vergleich zum Druckanstieg
durch trockene Luftgase nicht vernachlassigt werden kann.
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4.2.2.2 Einfluss der Temperatur auf die Luftdurchlassigkeit

Die Temperaturabhangigkeit der Foliendurchlassigkeit l&sst sich gemal Theorie
durch einen Arrheniusansatz beschreiben (s. Kapitel 2.4.1). In Abbildung 4-7 ist
der Einfluss der Temperatur auf den Druckanstieg gut zu erkennen. Allerdings
wird der Druckanstieg, vor allem bei hohen Feuchten (75 % r.F.) und Temperatu-
ren, zusatzlich vom eindringenden Wasserdampf beeinflusst. Bei Raumfeuchte ist
dieser Einfluss geringer und die gemessene Temperaturabhangigkeit sollte bei
Raumfeuchte naherungsweise der Temperaturabhangigkeit der Folienumhillung
entsprechen. Um mdglichst genau die Temperaturabhangigkeit der Durchlassig-
keit fur die Luftgase zu erhalten, kann der Einfluss des eindringenden Wasser-
dampfes auf den Druckanstieg rechnerisch korrigiert werden (s. Gleichung (2-18)).
In Abbildung 4-11 ist der Logarithmus der Durchlassigkeiten fur Luftgase, v.a. N
und Oy, bei 25 °C, 45 °C und 65 °C und bei Raumfeuchte Uber {-1/(RT)} darge-
stellt. Die Durchlassigkeiten wurden gemaR Gleichung (2-18) aus den korrigierten
Druckanstiegen errechnet. Ausgewertet wurden nur die Druckanstiege von Panee-
len mit der GréRe 20 x 20 x 1 cm?®. Aus der Steigung der Geraden lassen sich die
Aktivierungsenergien E,, die in Tabelle 4-1 angegeben sind, ermitteln.
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Abbildung 4-11: Logarithmus der Durchldssigkeit Qus gesam: Uber -1/(R-T) fiir VIPs
mit den Folien AF, MF1 und MF2 (bei den Folie AF und MF1 sind Mittelwerte und
Standardabweichung aus den Messungen an drei Paneelen abgebildet).

Logarithmus der Luft
Durchlassigkeit Ln(Qpuf,gesamt)

Tabelle 4-1: Aktivierungsenergien E, fiir die Folien AF, MF1 und MF2.

Folie AF MF1 MF2
Aktivierungsenergie E, [kJ/mol] 255+5,2 397+11,2 | 279+4,7

Die Aktivierungsenergien liegen fur alle drei Folien in der fur Kunststoffe zu erwar-
ten GrofRenordnung (20 bis 45 kJ/mol [Lan1998]). Um zu veranschaulichen wie
stark die Temperatur die Luftdurchlassigkeit von Folien beeinflusst, ist in Tabelle
4-2 fur typische Aktivierungsenergien von 25 und 40 kJ/mol der Faktor angege-
ben, um den sich die Durchlassigkeit im Vergleich zu der bei 25 °C gegebenen
Durchlassigkeit andert.
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Tabelle 4-2: Faktor exp(-E+/(RT)+E4/(RTy)) bei Aktivierungsenergien von 25 und
40 kJ/mol mit To= 25 °C.

Temperatur Ea=25 Ea =40
[kJ/mol] [kJ/mol]
0°C 0,40 0,23
10 °C 0,59 0,43
25°C 1 1
45 °C 1,9 2,8
65 °C 3,3 6,7
80 °C 4.8 12,3

Hohe Aktivierungsenergien um 40 kJ/mol wie bei der Folie MF1 verursachen ei-
nen starken Temperatureinfluss. Durch Lagerung bei hohen Temperaturen (80 °C)
Iasst sich der Druckanstieg in etwa um einen Faktor 12 beschleunigen, bei niedri-
gen Temperaturen (0 °C) ist er nur noch annahernd ein Viertel so grof3 wie bei 25
°C. Im Einsatz wird somit der Druckanstieg wesentlich vom typischen Tempera-
turbereich der Anwendung (z.B. Kihischrank oder Warmwasserspeicher) be-
stimmt. Bei Folien mit geringer Aktivierungsenergie (~ 25 — 30 kJ/mol bei Folie AF
und MF) ist diese Temperaturabhangigkeit etwas reduziert.

4.2.2.3 Einfluss von Temperatur und relativer Feuchte auf die Wasser-
dampfdurchlassigkeit

Der wesentliche Einflussfaktor auf die Massenzunahme ist Uber der VIP-Folie
herrschende Unterschied im Wasserdampfpartialdruck, der das treibende Poten-
zial fir den Dampftransport ist. Der Dampfdruck variiert wegen Arrhenius expo-
nentiell mit der Temperatur. Wie stark der Dampfdruck bei den untersuchten Kii-
mabedingungen variiert, ist in Tabelle 3-1 angegeben. Zusatzlich zur Abhangigkeit
vom anliegenden Dampfdruck kann die Dampfdurchlassigkeit explizit von Tempe-
ratur und relativer Feuchte abhangen. Um diese explizite Abhangigkeit der
Dampfdurchlassigkeit von Temperatur und relativer Feuchte zu veranschaulichen,
empfiehlt es sich, die Massenzunahme auf den Dampfdruck zu beziehen.
Abbildung 4-12 zeigt die auf den Dampfdruck bezogene Gesamtwasserdampf-
durchlassigkeit pro VIP-Flache Qp gesamt/F fUr die Temperaturen 25 °C und 45 °C
bei Raumfeuchte und bei 75 % relativer Feuchte.

Vor allem bei den metallisierten Folien ist zu erkennen, dass die Durchlassigkeiten
bei hohen Feuchten (75 % r.F.) erhdht sind, wéhrend die Temperaturabhangigkeit
eher gering ist. Die schwache Temperaturabhangigkeit ist auf den ersten Blick
Uberraschend, da auch fir Wasserdampf eine exponentielle Abhangigkeit nach
Arrhenius angenommen werden kann. Eine mdgliche Erklarung ist die geringe
Aktivierungsenergie von PET fiir Wasserdampf, die nur ca. 2 kJ/mol betragt
[Lan1998]. Bei derart niedrigen Aktivierungsenergien ist der Temperatureinfluss
annahernd vernachlassigbar. Da bei den metallisierten Folien die Aluminium-
schicht auf PET aufgedampft ist, sollte die Temperaturabhangigkeit von PET auch
die Temperaturabhangigkeit der Mehrschichtfolie beeinflussen. Bei anderen Po-
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lymeren kann eine deutlich starkere Temperaturabhangigkeit auftreten. Die
Dampfdurchlassigkeit hangt deutlich von der relativen Feuchte ab. Eine Abhan-
gigkeit war aufgrund der theoretischen Betrachtungen zu erwarten. Allerdings wird
durch diesen Feuchteeinfluss eine genaue Abschatzung der Massenzunahme
erschwert, da die funktionale Abhangigkeit zwischen Durchlassigkeit und relativer
Feuchte nicht bekannt ist.
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Abbildung 4-12. druckbezogene Gesamtwasserdampfdurchlassigkeit pro Paneel-
fldche Qp,gesam/F von VIPs mit den Folien AF, MF1 und MF2 bei den Temperatu-
ren 25 °C und 45 °C und bei Raumfeuchte und 75 % r.F..

4.2.3. Bewertung Klimaeinfluss

Wie aus theoretischen Uberlegungen zu erwarten war, wurde gemaR Abbildung
4-11 eine Temperaturabhangigkeit der Durchlassigkeit fir Luftgase festgestellit.
Dariiber hinaus zeigte sich eine Abhangigkeit von der Paneelgrofte und von der
relativen Luftfeuchte. Der Einfluss der PaneelgrofRe wird moglicherweise durch
eine langenbezogene Durchlassigkeit (Siegelnaht) hervorgerufen. Die erhdhten
Druckanstiege bei hohen Luftfeuchten scheinen vom zusatzlich eindringenden
Wasserdampf beeinflusst. Die Wasserdampfdurchlassigkeit hangt ebenfalls von
Temperatur, relativer Feuchte und in gewissem Mall von der Paneelgrée ab.
Dabei ist zu beachten, dass die Wasserdampfdurchlassigkeit direkt vom Dampf-
druckunterschied inner- und aufRerhalb des VIPs abhangt, der das treibende Po-
tenzial fir den Massentransport ist. Der Dampfdruck andert sich mit der relativen
Feuchte und, bei gleicher relativer Feuchte, mit der Temperatur. Betrachtet man
die auf den Dampfdruck bezogene Wasserdampfdurchlassigkeit, dann zeigt sich
bei den hier untersuchten Folien eine explizite Abhangigkeit von der relativen
Feuchte, aber kaum eine Temperaturabhangigkeit. Insgesamt werden die Durch-
l&ssigkeiten deutlich vom Klima und von der PaneelgréfRe beeinflusst. Vor allem
der Einfluss der PaneelgréRe und der Einfluss der Feuchte werden in den weite-
ren Kapiteln eingehender untersucht.
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4.3. Einfluss der VIP-Gr6R3e auf Druck- und
Massenanstieg

4.3.1. Messergebnisse bei unterschiedlichen PaneelgréfRen

4.3.1.1 Luftdruckanstieg bei verschiedenen Paneelgrofien

Um ausschlieBlich den Druckanstieg durch eindringende Luftgase ermitteln zu
kdénnen, wurden VIPs bei trockener Luft von 23 °C / 15 % r.F. in einer Klimakam-
mer gelagert (Kapitel 3.3). Unter diesen Bedingungen kann der Druckanstieg im
Paneel durch Wasserdampf vernachlassigt werden (aus der Wagung lassen sich
mit po= @(Xw)Posat(T) Dampfdruckanstiegsraten unter 0,1 mbar/a abschatzen).
Um den Einfluss der PaneelgroRe bestimmen zu kénnen, wurden die Druckan-
stiege an drei unterschiedlichen PaneelgrofRen (10 x 10 x 1 cm?, 20 x 20 x 1 cm?®
und 40 x 40 x 1 cm?®) untersucht, wobei je PaneelgréRe drei Paneele vermessen
wurden. Abbildung 4-13 zeigt die Druckanstiege, die an den 9 VIPs mit der Folie
MF1 gemessen wurden. In der Abbildung sind lineare Druckanstieg mit der Zeit zu
erkennen, die, bei gleicher Paneeldicke, stark von der PaneelgroRe abhangen.
Aus der Steigung der Fit-Geraden lasst sich direkt die mittlere Druckanstiegsrate
fur ein VIP ermitteln.

4 Paneel1 10x10 x 1 cm?
45 ' mPaneel2 10 x 10 x 1 cm®
40 | APaneel310x10x1cm?

X Paneel1 20 x 20 x 1 cm?®
[ XPaneel220x20x 1cm?
L OPaneel320x20x 1cm?
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& Paneel3 40 x40 x 1 cm?®
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Abbildung 4-13: Druckanstieg mit der Zeit von gleich dicken VIPs mit der Folie
MF1 in den drei verschiedenen Paneelgré3en (10 x10 x 1 cm?® 20 x 20 x 1 cm?
und 40 x 40 x 1 cm?®) bei 23 °C/ 15 % r.F.. Der Druckanstieg ist ausschlie3lich
durch die Luftgase N2 und O, bedingt. Fiir ein VIP je Paneelgré3e sind die Feh-
lerbalken eingezeichnet. Zusétzlich sind die Fit-Geraden dargestellt.

In Abbildung 4-14 sind die Druckanstiege mit der Zeit fir die Folientypen AF, MF1
und MF2 dargestellt, wobei zur besseren Ubersicht je PaneelgréRe der mittlere
Druckanstieg gezeigt wird (gemittelt Uber die Druckanstiege an den jeweils drei
gleich groRen Paneelen). In guter Naherung ist eine Verdoppelung des Druckan-
stiegs bei Halbierung der Kantenldnge der quadratischen Paneele festzustellen.
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Abbildung 4-14: gemittelte Luftdruckanstiege ((iber drei gleichgrof3e Paneele) als
Funktion der Zeit fiir unterschiedlich gro3e VIPs mit den Folien AF, MF1 und MF2
bei 23 °C/ 15 % r.F.. Der Druckanstieg ist ausschlief3lich durch die Luftgase N-
und O3 bedingt. Zusétzlich sind die Fit-Geraden dargestellt.

In Tabelle 4-3 sind die mittleren Druckanstiegsraten je Folie und Paneelformat und
die daraus berechneten Gesamtluftdurchlassigkeiten eingetragen.

Tabelle 4-3: Druckanstiege und Gesamtluftdurchldssigkeiten fiir unterschiedlich
grof3e, quadratische VIPs mit den Folien AF, MF1 und MF2 bei 23 °C/ 156 % r.F..
(angegeben sind Mittelwerte und Standardabweichungen aus Messungen an je
drei identisch gefertigten Paneelen).

Folie AF Folie MF1 Folie MF2
Kantenlange [cm] ] 10 20 40 10 20 40 10 20 40
Druckanstiegs- 26 | 1,2 105|192 |42 | 22| 27 | 11 0,5
rate [mbar/a] +0,3{+0,1|/+£02|+£05|+£0,3(£0,3/£0,5(/+0,2|+0,3
QLuft,gesamt 07 | 13|24 | 23| 47 |108] 0,7 | 11 2,0
[10'3cm3/(d-bar)] +0,1/+0,2|+04|+0,2 | +0,3|+0,8|+0,1|(£0,1|+0,8

In Tabelle 4-3 lasst sich erkennen, dass sich die Druckanstiegsrate bei Halbierung
der Kantenlange in etwa verdoppelt (vgl. Abbildung 4-14). Die Gesamtdurchlas-
sigkeit, d.h. die pro Zeiteinheit eindringende Gasmenge, halbiert sich annahrend
mit Halbierung der Kantenlange. Nach Kapitel 2.4.3 setzt sich die Gesamtdurch-
Iassigkeit aus einer Flachen- und Langendurchlassigkeit zusammen. Diese |asst
sich fir quadratische VIPs mit Kantenlange K (F = 2-K?, L = 4-K) darstellen gemaf

QLuﬂ,gesamt = QLun,F -F+ QLuﬂ.L L= QLuft,F 2-K%+ QLun.L 4K, (4' 1)

Man erkennt, dass der wesentliche Beitrag zur Gesamtdurchlassigkeit fur die hier
untersuchten Umhdllungen und Paneelformate von der Langendurchlassigkeit
hervorgerufen wird. Dividiert man namlich die Gesamtdurchlassigkeit durch die
Flache F = 2-K?, dann ergibt sich die flachenbezogene Gesamtdurchlassigkeit zu
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Q Luft,gesamt

: (4-2)

2
= Qi + Quine e
Tragt man Quufgesamt Uber 2/K auf, so lasst sich die Langendurchlassigkeit aus der
Steigung der Regressionsgeraden bestimmen: Je gréRer die Steigung, desto
héher ist die Langendurchlassigkeit. Der y-Achsenabschnitt entspricht nach Glei-
chung (4-2) der Flachendurchlassigkeit.

In den nachfolgenden drei Abbildungen (Abbildung 4-15, 4-16 und 4-17) sind die
flachenbezogenen Gesamtdurchlassigkeiten der Folien AF, MF1 und MF2 Uber
2/Kantenléange und die Regressionsgeraden nach Gleichung (4-2) eingezeichnet.
Zusatzlich sind noch Grenzkurven eingetragen, aus denen sich obere und untere
Grenzwerte fir die Steigung bzw. die Langendurchlassigkeit und den y-
Achsenabschnitt bzw. die Flachendurchlassigkeit ableiten lassen. Die aus der
Regression ermittelten Langendurchlassigkeit und die aus den Grenzkurven abge-
leiteten Fehlerintervalle sind in Tabelle 4-4 eingetragen. Die aus den Grenzkurven
ermittelten y-Achsenabschnitte weisen eine so hohe Spreizung auf, dass sich eine
signifikante Flachendurchlassigkeit nicht angeben lasst. Aus diesem Grund wurde
in Tabelle 4-4 nur eine obere Abschatzung fir die Flachendurchlassigkeit angege-
ben, die sich aus dem oberen y-Achsenabschnitt der beiden Grenzkurven ergibt.
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Abbildung 4-15: Auftragung der aus den Druckanstiegsraten ermittelten flachen-
bezogenen Gesamtluftdurchléssigkeit QLur,gesam/F liber 2/Kantenlénge fiir unter-
schiedlich gro3e VIPs, umhiillt mit der Folie AF bei 23 °C/ 15 % r.F. (3 VIPs je
PaneelgréBe zu 40 x 40 cm? 20 x 20 cm? und 10 x 10 cm?).

Abbildung 4-16 zeigt die flachenbezogene Gesamtdurchlassigkeit fiir die VIPs mit
der Folie MF1. Zu beachten sind die unterschiedlichen Mafstdbe an den y-
Achsen zwischen Abbildung 4-15 und Abbildung 4-16. Bei der Folie MF1 wurden
héhere Druckanstiege gemessen, die folglich hdheren Durchlassigkeiten ergeben.
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Abbildung 4-16: Auftragung der aus den Druckanstiegsraten ermittelten flichen-
bezogenen Gesamtluftdurchlassigkeit Qru gesamt/F Uiber 2/Kantenlénge fiir unter-
schiedlich gro3e VIPs, umhiillt mit der Folie MF1 bei 23 °C /15 % r.F. (3 VIPs je
Paneelgrée zu 40 x 40 cm? 20 x 20 cm? und 10 x 10 cm?).

Abbildung 4-17 zeigt die Durchlassigkeit fiir VIPs mit der Folie MF2. Der Maf3stab
der y-Achse entspricht dem in Abbildung 4-15, da VIPs mit der Folie AF und MF2
ahnliche Druckanstiege aufweisen.
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Abbildung 4-17: Auftragung der aus den Druckanstiegsraten ermittelten fléchen-
bezogenen Gesamtluftdurchlédssigkeit Qrugesamt/F Uiber 2/Kantenlénge fiir unter-
schiedlich gro3e VIPs, umhdillt mit der Folie MF2 und 23 °C /15 % r.F. (3 VIPs je
Paneelgrée zu 40 x 40 cm? 20 x 20 cm? und 10 x 10 cm?).

In Tabelle 4-4 sind Langen- und Flachendurchlassigkeiten fir die VIPs mit den
Folien AF,MF1 und MF2 angegeben, die nach der oben beschriebenen Weise
ermittelt wurden.
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Tabelle 4-4: Luftdurchldssigkeiten bei 23 °C / 15 % r.F. fiir VIPs mit den Folien
AF, MF1 und MF2, ermittelt durch lineare Regression (F = 2K, L = 4-K) aus den
an unterschiedlich groBen VIPs (40 x 40 cm? 20 x 20 cm? und 10 x 10 cm?) ge-

messenen Druckanstiegen.

Folie Quuft,F Quuft,L
[cm3/(m2.d-bar)] [cm3/(m-d-bar)]
AF < 0,006 0,0019 + 0,0005
MF1 <0,016 0,0055 + 0,0012
MF2 < 0,004 0,0020 + 0,0005

Wahrend fur die Folienumhillungen aus der linearen Regression nach Gleichung
(4-2) signifikante Langendurchlassigkeiten ermittelt werden konnten, konnte eine
Flachendurchlassigkeit nicht aufgeldst werden. Warum die Bestimmung der Fla-
chendurchlassigkeit schwierig ist, wird deutlich, wenn man die langenbedingten
Druckanstiege mit den flachenbedingten Druckanstiegen vergleicht. Die Druckan-
stiege werden aus den Flachen- und Langendurchlassigkeiten in Tabelle 4-4 be-
rechnet. Dabei ist zu beachten, dass die flachenbedingten Druckanstiege eine
obere Abschatzung darstellen, da sie aus den oberen Grenzwerten der Flachen-
durchlassigkeit berechnet werden. In Tabelle 4-5 sind die ldngenbedingte Druck-
anstiege fir die Paneelgroften 10 x 10 x 1 cm?3, 20 x 20 x 1 cm und 40 x 40 x 1
cm? eingetragen, die mit den Langendurchlassigkeit 0,002 cm?®*(m-d) und 0,0055
cm?®/(m-d) sowie mit den Flachendurchlassigkeiten 0,005 cm?3(m?-d) und 0,015
cm?®/(m?d) berechnet wurden. Diese Werte entsprechen annahrend den an den
Folienumhiillungen AF und MF2 bzw. an MF1 ermittelten Langendurchlassigkeiten
und den oberen Abschatzungen der Flachendurchlassigkeit.

Tabelle 4-5: Langen- und flichenbedingte Druckanstiegsraten flir die Paneelfor-
mate 10 x 10 x 1 cm?® 20 x 20 x 1 cm?® 40 x 40 x 1 cm? berechnet aus den oben
ermittelten bzw. abgeschétzten Werten der Lédngen- und Flachendurchldssigkeit.

Paneelgréle

10x10x1cm?

20x20x 1 cm?

40x40x1cm?

Umfang [m]

0,4

0,8

1,6

Flache [m?]

0,02

0,08

0,32

Langenbedingte Druckan-
stiegsrate in mbar/a bei
QL 1,=0,002 cm?3/(m-d-bar)

29

1,5

0,7

Flachenbedingte Druckan-
stiegsrate in mbar/a bei
QF,1,#=0,005 cm?(m2d-bar)

0,4

0,4

0,4

Léangenbedingte Druckan-
stiegsrate in mbar/a bei
QL 1u=0,0055 cm?/(m-d-bar)

8,0

4,0

2,0

Flachenbedingte Druckan-
stiegsrate in mbar/a bei
Qr 1ux=0,015 cm?®/(m?-d-bar)

1,1

1,1

1,1
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Die abgeschatzten Druckanstiegsraten tragen vor allem bei kleinen Paneelen nur
sehr wenig zum Druckanstieg bei (maximal etwa ein Siebtel). Aber auch bei gro-
Reren Paneelen Uberwiegt der langenbedingte Druckanstieg. Vergleicht man
dartber hinaus noch die Ungenauigkeiten der Iangenbedingten Druckanstiegsra-
ten, die sich aus dem Fehler der Langendurchlassigkeit berechnen lassen, dann
zeigt sich, dass der Fehler in der ldngenbedingten Druckanstiegsrate, zumindest
bei kleinen Paneelen, groRer ist als die obere Abschatzung der flachenbedingten
Druckanstiegsrate. So entspricht ein Fehler von £ 0,0005 cm?(m-d) bei den Folien
AF und MF2 bei kleinen VIPs von 10 x 10 cm? einer Streuung in der
Druckanstiegsrate von + 0,7 mbar/a. Ein Fehler von £ 0,0012 cm?®/(m-d) bei der
Folie MF1 hat ein Streuung von * 1,8 mbar/a zur Folge. Insgesamt ist eine
Bestimmung der Flachendurchlassigkeit deswegen so schwierig, weil der Beitrag
der Flachendurchléssigkeit zur Gesamtdurchlassigkeit bzw. zum Druckanstieg bei
den hier untersuchten Folien und Paneelformaten deutlich kleiner als die
dominierende Langendurchlassigkeit.

Aus den Messungen lassen sich Verbesserungsansatze zur Bestimmung der
Flachendurchlassigkeit ableiten. Betrachtet man die Streuung in den Messwerten
in Abbildung 4-15 bis Abbildung 4-17, dann erkennt man zwei mdglich Ursachen
fur die grof3en Streuwerte. Zum einen ist eine deutliche Streuung zwischen einzel-
nen Werten Quuttgesamt/F bei gleicher PaneelgroRe vorhanden, zum anderen sind
die einzelnen Werte selbst fehlerbehaftet. Die groRe Streuung zwischen gleich
groRen Paneelen ist wohl auf fertigungsbedingte Einfllisse zurlickzufiihren (insbe-
sondere bei kleinen Paneelen mit 2/K = 20 1/m, z.B. durch Einflisse des Siegel-
prozesses). Die Fehler in der Druckanstiegsrate eines einzelnen Paneels sind
bedingt durch den Fehler in der Druckmessung, die sich starker bei grofieren
Paneelen mit kleineren Druckanstiegen auswirken. Fir eine Bestimmung der
Flachendurchlassigkeit ist die Messung an sehr kleinen Paneelen als kritisch zu
bewerten, da hier der Einfluss der Langendurchlassigkeit und der Fertigungsfehler
auf den Druckanstieg in der Regel sehr grof} ist. Bei der Druckmessung an grof3en
Paneelformaten erhéht sich zwar der Anteil des flachenbedingten Druckanstiegs,
zugleich wird der Druckanstieg aber kleiner, so dass die Bestimmung des Druck-
anstiegs selbst ungenauer wird. Fur zukiinftige Untersuchungen ware ein verbes-
sertes Druckmessverfahren wichtig, um die Druckanstiege bei grofteren Paneel-
formaten genauer messen zu kénnen. Darlber hinaus sollten die fertigungsbe-
dingten Schwankungen reduziert werden, z.B. iber eine automatisierte und quali-
tatskontrollierte Fertigung.

Die bisherigen Betrachtungen sind von einer idealisierten Beziehung zwischen
Flache und Umfang ausgegangen (F = 2-K?, L = 4-K mit K = Kantenlange des
Kernmaterials), um die Zusammenhange zwischen Flachen und Langendurchlas-
sigkeit einfacher veranschaulichen zu kénnen. Somit liefern die bisherigen Be-
trachtungen eine vereinfachte Abschatzung der Durchlassigkeitswerte. Bei ge-
nauer Betrachtung muss die Seitenflache der VIPs bei der Flachenermittlung
beriicksichtigt werden. Bei der Siegelnaht kann die Angabe auf den Umfang des
Kernmaterials oder auf den duferen Umfang der Siegelnaht bezogen werden (im
Weiteren wird der Mittelwert von beiden verwendet). Flr die genaue Bestimmung
der Flachen- und Langendurchldssigkeit sollten die korrekten Werte fir Flache
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und Umfang angesetzt werden. Die Durchlassigkeiten lassen sich durch multiple
lineare Regression mit den beiden unabhangigen Variablen Flache und Umfang
ermitteln. In Tabelle 4-6 sind die auf diese Weise ermittelten Durchlassigkeiten mit
einfachem Vertrauensintervall angegeben.

Tabelle 4-6: Luftdurchldssigkeiten bei 23 °C / 15 % r.F. von VIPs mit den Folien
AF,MF1 und MF2, ermittelt durch lineare Regression bei genauem Fléchen- und
Léngenbezug (s.o.) aus den bei unterschiedliche groBen VIPs (40 x 40 cm? 20 x
20 cm? 10 x 10 cm? gemessenen Druckanstiegen (n.a.= nicht auflésbar).

Folie | Quusir [cm3/(m2.d-bar)] Quuit,. [cm3/(m-d-bar)]
AF n.a. 0,0016 + 0,0002
MF1 0,008 + 0,004 0,0045 + 0,0007
MF2 n.a. 0,0015 + 0,0004

Vergleicht man die unterschiedlichen Langendurchlassigkeiten zwischen einfacher
Regression lber 2/K (Tabelle 4-4) und multipler linearer Rekursion (Tabelle 4-6),
dann sieht man den Einfluss, den der unterschiedliche Flachen- und Langenbezug
auf die Durchlassigkeitswerte hat. Eine wesentliche Anderung der Durchléssig-
keitswerte ist nicht festzustellen. Auch ist das einfache Vertrauensintervall etwa
um einen Faktor 2 kleiner als die Fehlerintervalle, die sich aus der Grenzkurven-
betrachtung ergeben haben.

Eine Regressionsanalyse liefert die bestmdglichen Fit-Parameter fir ein gegebe-
nes Modell. Das hier angenommene Modell des linearen Beitrags von Flachen-
und Langendurchlassigkeit kann die Messergebnisse im Rahmen der Messgenau-
igkeit erklaren. Nicht plausibel sind die schwach negativen Flachendurchlassigkei-
ten bei den VIPs mit den Folien AF und MF2 (s. Abbildung 4-15 und Abbildung
4-17). Sie koénnten ein Hinweis darauf sein, dass der Modellansatz nicht vollstan-
dig ist. Eine mdgliche Modellerweiterung wére die Annahme einer vom Paneel-
format unabhangige Durchlassigkeit, z.B. eine Durchlassigkeit im Bereich der VIP-
Ecken. Die Datenbasis bietet keine Mdglichkeit diesbeziiglich eine genauere Ana-
lyse durchzufiihren. Hier sind weitere Untersuchungen erforderlich. Im Anhang
wird diskutiert (s. Anhang B), wie sich eine mogliche Eckendurchlassigkeit auswir-
ken wiirde. Obwohl bei allen Folien, die in den Klimakammern gemessen wurden,
die Siegelnaht aus einer 50 pm dicken PE-Schicht besteht und alle VIPs mit dem
gleichen Verfahren gesiegelt wurden, treten bei der Folie MF1 deutlich hdhere
Langendurchlassigkeiten fir Luftgase als bei den Folien AF und MF2. Mdgliche
Ursachen fiur dieses Verhalten werden im Kapitel 4.3.2.2 diskutiert.

4.3.1.2 Massenzunahme bei verschiedenen PaneelgréRen

Abbildung 4-18 zeigt die Massenzunahmen mit der Zeit, die an den 9 VIPs mit der
Folie MF1 bei 23 °C / 75 % r.F. gemessen wurden. In der Abbildung sind lineare
Massenzunahmen mit der Zeit zu erkennen, die stark von der Paneelgré3e ab-
hangen. Paneel 1 mit der Gréfe 40 x 40 cm? weist eine etwas hdher Massenzu-
nahme auf als die beiden anderen Paneele gleichen Formats. Dieses Paneel war
nach weniger als 200 Tagen beluftet, was auf einen Fertigungsfehler hinweist.
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Abbildung 4-18: : Massenzunahme mit der Zeit von VIPs mit der Folie MF1 in den
drei verschiedenen PaneelgréBen (10 x10 x 1 cm? 20 x 20 x 1 cm® und 40 x 40 x
1.cm3) bei 23 °C/ 75 % r.F.. Zusétzlich sind die Fit-Geraden dargestellt.

In Abbildung 4-14 sind die Massenzunahmen mit der Zeit fur alle Folientypen AF,
MF1 und MF2 dargestellt, wobei zur besseren Ubersicht je PaneelgréRe nur eine
Massenzunahme als Mittelwert Uber die Massenzunahme der jeweils drei gleich
grof3en Paneele eingetragen ist.
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Abbildung 4-19 gemittelte Massenzunahmen (liber drei gleichgrolRe Paneele) mit
der Zeit fiir unterschiedlich gro3e VIPs mit den Folien AF, MF1 und MF2 bei 23 °C
/75 % r.F.. Zusétzlich sind die Fit-Geraden dargestellt.

Die VIPs weisen deutliche Unterschiede in der Massenzunahme auf. Bei den
Umhillungen mit den Aluminiumverbundfolien AF sind die Massenzunahme so
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niedrig, dass sie auch nach fast einem Jahr, insbesondere bei kleinen Paneelen
(10 x 10 cm?), noch im Bereich der Messauflosung der Waage von 0,02 g liegen
und somit sehr ungenau sind.

Die Steigung der Fit-Geraden in Abbildung 4-19 entsprechen den Massenan-
stiegsraten der VIPs und somit den Gesamtwasserdampfdurchlassigkeiten (s.
(2-45). Tabelle 4-7 enthalt die den Massenanstiegsraten entsprechenden Werte
von Q’pampr,gesamt flr alle Paneelformate und Folientypen.

Tabelle 4-7: Gesamtwasserdampfdurchldssigkeiten fiir unterschiedlich gro3e
quadratische VIPs mit den Folien AF, MF1 und MF2 bei 23 °C /75 % r.F. (ange-
geben sind Mittelwerte und Standardabweichungen aus Messungen an je drei
identisch gefertigten Paneelen).

Folie AF Folie MF1 Folie MF2
Kante [cm] 10 20 40 10 20 40 10 20 40
Q’bampf,gesamt 0,02 | 0,050,147 | 1,0 | 3,3 |122] 0,32 | 1,0 | 3,3
[10'3 g/d] +0,01 | +0,03 | +0,07 | +0,1 | £0,2 | £0,3 | £0,02 | £0,2 | £0,3

Bei den VIPs mit Aluminiumverbundfolie sind die Massenanstiegsraten bzw. die
Gesamtwasserdampfdurchlassigkeiten um eine GréRenordnung niedriger als bei
den VIPs mit metallisierten Folien. Die zugehdrigen Massenzunahmen liegen bei
den AF-Folien im Bereich der Messauflésung der Waage, weshalb die Werte stark
fehlerbehaftet sind. Auch bei den VIPs mit den metallisierten Folien sind deutliche
Unterschiede in der Massenzunahme je nach verwendeter Folie festzustellen. So
weisen VIPs mit der Folie MF1 etwa dreifach héhere Gesamtwasserdampfdurch-
Iassigkeiten im Vergleich zu VIPs mit der Folie MF2 auf. Vergleicht man die Ge-
samtwasserdampfdurchlassigkeiten von VIPs mit einem Folientyp aber unter-
schiedlicher Kantenlange, so erkennt man, dass sich mit Verdoppelung der Kan-
tenlange die Gesamtwasserdampfdurchlassigkeit etwas mehr als verdreifacht (~
3,2 bis 3,6). Dies deutet darauf hin, dass sowohl eine Flachen- als auch eine ge-
ringe Langendurchlassigkeit zur Gesamtwasserdampfdurchlassigkeit beitragt.

Die Flachen- und Langendurchlassigkeiten fir Wasserdampf lassen sich mittels
Rekursion nach Gleichung (4-2) ermitteln. In Abbildung 4-20 sind flr alle unter-
suchten Paneelformate und Folientypen die Gesamtwasserdampfdurchlassigkei-
ten pro Paneelflache Qpampr,gesamt/F Uber den Kehrwert der Kantenldnge aufgetra-
gen. Im Unterschied zum Druckanstieg sind hier signifikante Flachendurchlassig-
keiten (Offset der y-Achse) vorhanden, wahrend die Steigungen flach und somit
die Langendurchlassigkeiten niedrig sind. Auf eine detaillierte Betrachtung der
einzelnen Folientypen wird hier verzichtet. In Tabelle 4-8 sind die aus der multip-
len linearen Regression uber Flache und Umfang ermittelten Langen- und Fla-
chendurchlassigkeiten fir Wasserdampf angegeben (die Regression wurde im
Kapitel 4.3.1.1. beschrieben).
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Abbildung 4-20: Auftragung der aus den Massenzunahmen ermittelten flaéchenbe-
zogenen Gesamtdampfdurchléssigkeit Qpampr,gesam/F Uiber 2/Kantenlénge fiir un-
terschiedlich gro3e VIPs, umhiillt mit der Folie AF, MF1 und MF2 (3 VIPs Folie
und je Paneelgréf3e von 40 x 40 cm? 20 x 20 cm? und 10 x 10 cm?).

Tabelle 4-8: Wasserdampfdurchléssigkeiten bei 23 °C / 75 % r.F. fiir unterschied-
lich groBe VIPs (40 x 40 cm? 20 x 20 cm? und 10 x 10 cm? mit den Folien AF,
MF1 und MF,2 ermittelt durch Regression aus den Massenzunahmen.

FOlie Q’Dampf,F Q,Dampf,L
[9/(m2-d)] [9/(m-d)]
AF 0,0007 +0,0004 -
MF1 | 0,0346 + 0,0013 0,0007 +0,0003
MF2 | 0,0085 + 0,0010 0,0004 + 0,0002

Bei der Aluminiumverbundfolie AF sind die Dampfdurchlassigkeiten deutlich klei-
ner als bei den metallisierten Folien. Sie konnten trotz langer Messzeit von anna-
hernd einem Jahr nur mit groBer Ungenauigkeit bestimmt werden. Bei den metalli-
sierten Folien ist eine deutliche Flachendurchlassigkeit vorhanden, die Langen-
durchlassigkeiten sind nur ungenau bestimmbar.

Die Massenanstiege wurden nicht nur bei 23 °C / 75 %, sondern auch bei 23 °C /
15 % r.F. gemessen. Die Massenzunahmen sind allerdings so niedrig, dass nur
bei den groBen VIPs mit metallisierten Folien die Anstiege messbar waren.
Abbildung 4-21 zeigt die Massenanstiege der (40 x 40) cm? groRen VIPs mit den
Folien MF1 und MF2. Dargestellt sind die Mittelwerte, die sich aus den Messun-
gen an den drei jeweils gleichgrofen Paneelen ergeben. Die Messschwankungen
sind durch die Wagung bedingt. Aus den Steigungen kann die flichenbezogene
Gesamtwasserdampfdurchlassigkeit Q’pamprgesamt/F ermittelt werden. Interessant
ist nun ein Vergleich mit der bei 23 °C / 75 % r.F. gemessenen Durchlassigkeit.
Zum direkten Vergleich ist es erforderlich, beide Durchlassigkeiten auf den anlie-
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genden Druck'? zu beziehen. Tabelle 4-9 zeigt die auf den Dampfdruck (in mbar)
bezogen Werte Qpamprgesamt/F flir die beiden Klimabedingungen bei hoher und
niedriger relativer Luftfeuchte.
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Abbildung 4-21: Massenzunahme der VIPs mit den Folien MF1 und MF2 fiir das
Paneelformat 40 x 40 cm? und bei dem Klima 23 °C/ 15 % r.F.

Massen-

Tabelle 4-9: auf den Dampfdruck und auf die Paneelflache bezogene Dampf-
durchléssigkeit bei 23 °C / 75 % r.F. fiir 40 x 40 cm? groBe VIPs mit den Folien
MF1 und MF2.

Qbampt.gesamt!F [10 g/(m2-d-mbar)]
bei 23 °C /75 % r.F. bei 23°C/15 % .F.
Folie MF1 1,7+0,1 0,6 +0,1
Folie MF2 0,41+0,05 0,12+ 0,06

Deutlich ist ein Unterschied in der druckbezogenen Dampfdurchlassigkeit zu er-
kennen. Dies zeigt, dass die Dampfdurchldssigkeit der Umhdllung explizit von der
relativen Feuchte abhangt. Ein Einfluss der relativen Luftfeuchte auf die druckbe-
zogene Dampfdurchlassigkeit ist plausibel (s. Kapitel 2.4.1), aber die funktionale
Abhangigkeit ist nicht bekannt.

4.3.1.3 Druckanstieg durch Luft und Wasserdampf bei verschiedenen
PaneelgréRen

An den bei der Klimabedingung 23 °C / 75 % r.F. gelagerten VIPs wurden neben
den Massenanstiegen auch die Druckanstiege gemessen. Paneelanzahl, Folien
und Paneelformat (Ausnahme: die Dicke der VIPs betrug ca. 0,75 cm) und auch
Herstellverfahren waren identisch mit den Messungen bei 23 °C / 15 % r.F.
Abbildung 4-22 zeigt die zu Abbildung 4-14 (23 °C / 15 % r.F.) analoge Darstel-

2 Genau genommen muss anstelle des Drucks auf die anliegende Druckdifferenz bezogen werden. Da die VIPs zuvor
getrocknet wurden, wird im VIP ein Dampfdruck von 0 mbar angesetzt.
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lung der Druckanstiege bei 23°C / 75 % r.F. Fur alle Paneelformate und Folienty-
pen AF, MF1 und MF2 sind die Druckanstiege mit der Zeit zu sehen. Zur besseren
Ubersicht wird je PaneelgroRe der mittlere Druckanstieg gezeigt (gemittelt (iber
die Druckanstiege an den jeweils drei gleich grolRen Paneelen).
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Abbildung 4-22: gemittelte Druckanstiege (liber drei gleichgroRe Paneele) mit der
Zeit fiir unterschiedlich groRe VIPs mit den Folien AF, MF1 und MF2 bei 23 °C /
75 % r.F.. Alle Paneel waren 0,75 cm dick. Zusétzlich sind die Fit-Geraden darge-
stellt.

Wie ein Vergleich der Druckanstiege bei 23 °C / 75 % r.F. in Abbildung 4-22 mit
den Druckanstiegen bei 23 °C / 15 % r.F. in Abbildung 4-14 zeigt, sind die Druck-
anstiege unter feuchten Umgebungsbedingungen bei VIPs mit den metallisierten
Folien MF1 und MF2 um ein Mehrfaches héher als in trockener Umgebung. Dieser
Effekt wurde auch bei den Messungen in den Klimaboxen beobachtet. Ein Teil des
Druckanstiegs wird offensichtlich vom eindringenden Wasserdampf verursacht (s.
Kapitel 4.2.2.1). Die Druckanstiege hangen, wie bei 23 °C / 15 % r.F., deutlich
vom Paneelformat ab. In Tabelle 4-10 sind die aus den Fit-Geraden ermittelten
Druckanstiegsraten und die daraus errechneten Gesamtdurchlassigkeiten fur die
bei 23 °C /75 % r.F. untersuchten VIPs angegeben.

Tabelle 4-10: Druckanstiege durch Luft und Wasserdampf und daraus berechnete
Gesamtdurchléssigkeiten fiir unterschiedlich gro8e, quadratische VIPs (10 x 10 x
0,75 cm? 20 x 20 x 0,75 cm? mit den Folien AF, MF1 und MF2 bei 23 °C /75 %
r.F.. (angegeben sind Mittelwerte und Standardabweichungen aus Messungen an
Je drei identisch gefertigten Paneelen).

Folie AF Folie MF1 Folie MF2
Kantenlénge [cm] 10 20 10 20 10 20
Druckanstiegs- 3,0 1,3 25 16,3 9,3 52
rate [mbar/a] +05 | £0,2 |[+14| £01 +14 +0,6
QLuft+Dampf,gesamt 0,6 1,1 4,7 12,5 1,9 4,3
[10”cm?/(d-bar)] +0,1 +0,1 [+0,3| £+02 | £+0,3 | £0,5
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In Tabelle 4-10 wurden keine Druckanstiegsraten fiir die VIPs mit den Paneelgro-
Ren 40 x 40 cm? angegeben. Ursache hierfir sind temperaturbedingte Abwei-
chungen bei den Druckmessungen an den 40 x 40 cm? grof3en Paneelen™. Aus
diesem Grund wird hier bei 23 °C / 75 % r.F. auf die Regression zur Ermittelung
der Flachen- und Langendurchléssigkeit verzichtet. Im Anhang D wird gezeigt, wie
der Temperatureinfluss abgeschatzt und korrigiert werden kann. Vergleicht man
die an den kleinen und mittleren Paneelgrofien ermittelten und von der Paneeldi-
cke unabhangigen Gesamtdurchlassigkeiten bei 23 °C / 15 % r.F. (s. Tabelle 4-3)
und bei 23 °C / 75 % r.F (s. Tabelle 4-10), dann ist die Gesamtdurchlassigkeit bei
23 °C /' 75 % r.F. fur VIPs mit den metallisierten Folien MF1 und MF2 je nach
PaneelgroRe um etwa einen Faktor 2 bis 3 groRer. Die Ursache hierfir und der
Einfluss des Wasserdampfes wird in Kapitel 4.3.2.3 diskutiert.

4.3.2. Diskussion Einfluss Paneelgréi3e

4.3.2.1 Einfluss des Wasserdampfes auf Massenzunahme und Druck-
anstieg

Aus den Messungen der Massenanstiege wurden die Dampfdurchlassigkeiten fur
Flache und Rand ermittelt. Aus den Durchlassigkeiten Iasst sich der Wasserge-
haltsanstieg von VIPs fiir beliebige PaneelgréRen berechnen. Diese Kenngrofie
muss bekannt sein, um z.B. die feuchtebedingte Zunahme der Warmeleitfahigkeit
abschatzen zu kdnnen. Anhand der ermittelten Dampfdurchlassigkeiten sollen nun
folgende Fragen diskutiert werden:

1. Welche Wassergehaltsanstiege treten abhangig von Paneelgrofie und Folie bei
einem Klima von 23 °C / 75 % auf?

2. Welche Dampfdruckanstiege ergeben sich aus der Wassergehaltszunahme?

3. Wie wirkt sich der Dampfdruck im VIP auf den weiteren Anstieg des Wasserge-
haltes aus?

4. Wie grof} sind die feuchtebedingten Warmeleitfahigkeitsanstiege?

5. Lassen sich die an den VIPs gemessenen Flachendurchlassigkeiten mit den
Wasserdampfdurchlassigkeiten der Folien gemaR Herstellerangabe vergleichen?

Die Wassergehaltanstiegsrate fiir beliebige PaneelgroRen kann direkt aus den
Dampfdurchlassigkeiten fir Flache und Lange berechnet werden. Dazu muss der
Massenanstieg pro Zeit nach Gleichung (2-45) berechnet und durch die Masse
des trockenen VIPs dividiert werden. In Tabelle 4-11 sind fir VIPs mit einem Pa-
neelformat von 50 x 50 x 1 cm?® die Wassergehaltanstiegsraten (iber Flache und
Lange fir die Folientypen AF, MF1 und MF2 berechnet, wobei zur Berechnung
der VIP-Trockenmassen eine Rohdichte von 170 kg/m® angenommen wurde. Die
Berechnung erfolgte auf Basis der fir die drei Folienumhillungen in Tabelle 4-8
angegeben Dampfdurchlassigkeiten fir Flache und Rand.

"*Die Druckanstiege bei den groRen Paneelen (40 x 40) cm2 wurden in einer groen Vakuumkammer in einem teilbeheizten
Technikum gemessen. Gerade das Ende des Messezeitraums lag in der Winterperiode. Dort traten teilweise Temperaturen
von 15 °C und weniger auf, wahrend im Sommer Temperaturen Uber 25 °C mdglich waren. Bei den spater bei 23 °C/ 15 %
r.F. durchgeflihrten Messungen ist zum einen der Temperatureinfluss geringer (kein Wasserdampf) und dariiber hinaus
wurde das Technikum vor den Messungen beheizt. Die Messungen an den kleinen Paneelen (10 x 10 cm? und 20 x 20 cm?)
wurden immer im Labor bei einer Raumtemperatur von ~20 ° C durchgefihrt.
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Tabelle 4-11: Berechnete Wassergehaltsanstiege pro Jahr (ber Fldche und Lénge
(Umfang) bei 23 °C /75 % r.F. fiir VIPs mit den Folie AF, MF1 und MF2 fiir ein
Paneelformat von 50 x 50 x 1 cm? und mit einer Rohdichte von 170 kg/m?.

Folie | dXuwr/dt [M-9%/a] | dXw./dt [M-%/a]
AF 0,03 -

MF1 15 0,1

MF2 0,4 0,07

Der Vergleich von Flache und Lange zeigt, dass bei typischen Paneelformaten der
Wassergehaltsanstieg Uber die Flache deutlich iberwiegt und der Einfluss der
Lange naherungsweise vernachlassigbar ist. Bei VIPs mit Aluminiumverbundfolien
sind die Anstiege in etwa eine GréRenordnung kleiner als bei VIPs mit metallbe-
dampften Folienumhiillungen. Auch zwischen metallisierten Folien sind deutliche
Unterschiede im Wassergehaltsanstieg und somit in der Wasserdampfdurchlas-
sigkeit festzustellen. Die Zunahme des Wasserdampfpartialdrucks im VIP lasst
sich aus der Sorptionsisotherme Xw(¢) bzw. mit ihrer Umkehrfunktion ¢(Xw) be-
rechnen (poampr = ©(Xw)'psat(T)). In Analogie mit Gleichung (2-44) kann dieser
Dampfdruckanstieg in ein pro Zeit eingedrungenes Dampfvolumen umgerechnet
werden. In Tabelle 4-12 ist die Dampfdruckanstiegsrate dppampi/dt und der zuge-
hoérige Dampfvolumeneintrag pro Zeit angegeben, der sich aus den Dampfdurch-
I&ssigkeiten in Tabelle 4-8 fir ein 50 x 50 x 1 cm?® grofRes VIP mit einer Dichte von
170 kg/m® bei 20 °C ergibt. Der Dampfvolumeneintrag pro Zeit, angegeben als
dVEpampr,gesamt/dt, entspricht dem pro Zeit eindringenden Dampfvolumen, das von
der pyrogenen Kieselsaure nicht gebunden wird. Dieser Volumeneintrag ist keine
Volumenzunahme, sondern gibt die eindringende, nichtadsorbierte Dampfmenge
als Volumen in der Einheit cm?® an.

Tabelle 4-12: Berechnete Druckanstiegsraten (iber Flache und Umfang fiir 50 x 50
x 1 cm?® groBe VIPs mit den Folien AF, MF1 und MF2 und die zugehdrigen Dampf-
volumeneintragsraten dVE pampr e/dt bzw. dVEpampri/dt bei 20 °C.

F0|Ie dpDampfyF/dt dpDampf,L/dt dVEDampf,F/dt dVEDampf,L/dt
[mbar/a] [mbar/a] [cm3/(m2.d)] [cm3/(m-d)]
AF 0,07 0,01 0,001 0,00004
MF1 4,31 0,31 0,059 0,0011
MF2 1,10 0,17 0,015 0,0006

Fir die hier betrachtete Paneelgrofie iberwiegt deutlich der Druckanstieg Gber die
Flache. Bei metallisierten Folien sind die aus der Massenzunahme berechneten
Dampfdruckanstiege (ca. 1 bis 4 mbar/a) so gro3, dass sie gegeniiber den durch
trockenen Luftgase verursachten Druckanstieg keinesfalls vernachlassigt werden
dirfen.

Eine weitere Folge des Dampfdruckanstiegs im VIP ist, dass der Dampfdruck im
VIP ppampti gegeniiber dem auflen anliegenden Dampfdruck ppampra im Lauf der
Zeit nicht mehr vernachlassigt werden kann. Die in Tabelle 4-12 angegebenen
Dampfdruckanstieg pro Jahr gelten nur fur trockene VIPs (ppampf,; = 0) und dirfen
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nicht auf langere Zeitraume, in den der Dampfdruck im VIP nicht mehr vernach-
lassigt werden kann, extrapoliert werden. Berlicksichtigt man in Gleichung (2-45)
den Dampfdruck im VIP und dividiert man die Massenzunahme durch die Tro-
ckenmasse myip rocken des VIPs, dann erhalt man eine Differentialgleichung fiir die
Anderung des massebezogenen Wassergehalts.

v Q ampf,gesam Q ampf,gesam -
Xw.m (t) = —Demplgesam (pDampf,a - pDampf.i ) = —oemprgesant Psat (T) ((Pa - (pi(XW )) . (4 3)

Myip trocken Puie - Vup

Wie im Kapitel 2.2.2 gezeigt, kann die Sorptionsisotherme der pyrogenen Kiesel-
saure gut durch eine lineare Beziehung Xw = a-¢ angendhert werden (hier fir ¢ <
75 % r.F.). Mit dieser Annahme kann Gleichung (4-3) analytisch gelést werden.

Xum(t) =K- @, '[1—EXP(—_ QDam"’vge“"”"pSa‘(T)-tD : (4-4)

Puip - Vup -t

Abbildung 4-23 zeigt den mit der Gleichung (4-4) berechneten Anstieg des Was-
sergehalts im Zeitraum von 25 Jahren fiir unterschiedliche grof’e VIPs mit den
Folien AF, MF1 und MF2.
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Abbildung 4-23: Wassergehaltsanstiege fiir VIPs mit unterschiedlichen Paneel-
gréBen (50 x 50 x 1 cm®und 100 x 100 x 2 cm?®) und verschiedenen Folien (AF,
MF1 und MF2), berechnet mit Gleichung (4-4) aus den bei 23 °C /75 % r.F. ermit-
telten Dampfdurchléssigkeiten. Zusétzlich zum Wassergehalt ist die relative
Feuchte angegeben (néherungsweise berechnet mit ¢ = Xu/c).

Wahrend bei der Folie MF1 der Wassergehalt eine Sattigung von annahernd 6 M-
% nach ca. 25 Jahren erreicht, ist die Massenzunahme bei der Aluminiumver-
bundfolie AF auch nach 25 Jahren noch weitestgehend linear. Dieses unterschied-
liche Verhalten, das auch von der Paneeldicke abhangig ist, ist bei der Ermittlung
der Warmeleitfahigkeit unbedingt zu beriicksichtigen.
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Fir eine grobe Abschatzung des Feuchteeinflusses auf die Warmeleitfahigkeit
wird eine lineare Abhangigkeit vom massenbezogenen Wassergehalt X, m ange-
nommen, wobei eine Steigung von 0,5:10° W/(m-K-M-%) angesetzt wird (s. Kapi-
tel 4.1.2.1). In Tabelle 4-13 sind die anfénglichen Warmeleitfahigkeitsanstiegsra-
ten, die sich aus dem Wassergehaltsanstieg pro Jahr ergeben, und die Warmeleit-
fahigkeiten nach 25 Jahren, ermittelt aus den nach Gleichung (4-4) berechneten
Wassergehalten, fir 50 x 50 x 1 cm?® groRe VIPs mit den Folien AF, MF1 und MF2
und einer Rohdichte von 170 kg/m® angegeben.

Tabelle 4-13: Feuchtebedingte Wérmeleitfahigkeitsanstiegsraten und Wérmeleit-
fahigkeiten nach 25 Jahren fiir 50 x 50 x 1 cm?® grof8e VIPs mit p = 170 kg/m? mit
den Folien AF, MF1 und MF2 und bei konstanten Klima von 23 °C /75 % r.F..

Folie AF | Folie MF1 | Folie MF2

0,012 0,80 0,21

Feuchtebedingte =~ Warmeleitfahigkeits-
anstiegsrate [10’3 W/(m-K-a)]
Feuchtebedingte Warmeleitfahigkeitszu-

nahme nach 25 Jahren [10°W/(m-K)] 0.3 3.0 2.3

Wahrend die feuchtebedingten Warmeleitfahigkeitsanstiege bei VIPs mit Alumini-
umverbundfolien nahezu vernachlassigbar sind, ist bei VIPs mit metallisierten
Folien ein deutlicher Anstieg von mehreren zehntel 10 W/(mK) pro Jahr festzu-
stellen. Eine lineare zeitliche Extrapolation dieser Warmeleitfahigkeitsanstiegsrate
ist nicht zulassig, da aufgrund der nichtlinearen Wassergehaltszunahme die feuch-
tebedingte Warmeleitfahigkeitszunahme deutlich niedriger ausfallen kann. Maxi-
mal kann der feuchtebedingte Wérmeleitféhigkeit, wenn man einen maximalen
Wassergehalt von 6 M-% annimmt, um 3-10~ W/(mK) zunehmen. Bei Folien mit
hoher Wasserdampfdurchlassigkeit wie die Folie MF1 wird dieser Wert nach 25
Jahren erreicht. Die angegebenen Werte gelten fiir das vorgegebene Paneelfor-
mat von 50 x 50 x 1 cm®. Da der Wasserdampf vor allem Uber die Flache in das
VIP eindringt, ist die Wassergehaltsanstiegsrate annahernd unabhangig von der
GroRe (Umfang) des Paneels, aber umgekehrt proportional zur Dicke des VIPs.

Zum Abschluss der Diskussion beziiglich der Wasserdampfdurchlassigkeit soll ein
Vergleich der gemessenen Flachendurchlassigkeiten fir Wasserdampf und der
Dampfdurchléssigkeit der Folien nach Herstellerangabe erfolgen (zum Vergleich s.
Tabelle 3-3 und Tabelle 4-8). Bei der Folie AF wurde nur eine obere Abschatzung
von 0,005 g/(m?d) angegeben. Die gemessene Dampfdurchlassigkeit Q' pamprF von
0,0006 g/(m2d) zeigt, dass die Firmenangabe der Foliendurchlassigkeit eine grobe
obere Grenzen darstellt. Bei der Folie MF1 ist ein Vergleich der Durchlassigkeiten
nicht méglich, da die Durchlassigkeit nach Herstellerangabe bei einem anderen
Klima (38 °C / 90 % r.F.) bestimmt wurde. Die Folie MF2 weist mit einer ermittel-
ten Flachendurchlassigkeit von 0,0086 g/(m3d) einen etwas héheren Wert auf als
die Herstellerangabe von 0,005 g/(m?d), die bei gleichen Klimabedingungen von
23 °C / 75 % r.F. gemessen wurde. Die Foliendurchlassigkeit liefert zumindest
einfache Anhaltspunkte zur Abschatzung der Wassergehaltszunahme. Vorraus-
setzung dabei ist, dass die Foliendampfdurchlassigkeit bei einem fiir die jeweilige
Anwendung typischen Klima ermittelt wurde.
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4.3.2.2 Einfluss der Luft auf den Druckanstieg

In Kapitel 4.3.1.1 wurden Druckanstiege bei niedriger relativer Luftfeuchte gemes-
sen (15 % r.F.) und daraus die Flachen- und Léangendurchlassigkeit fur Luftgase
ermittelt (der Einfluss von Wasserdampf auf den Druckanstieg kann bei 15 % r.F.
naherungsweise vernachlassigt werden). Umgekehrt lassen sich daraus die
Druckanstiege fir beliebige PaneelgroRen berechnen. Anhand der ermittelten
Luftdurchlassigkeiten sollen nun folgende Fragen diskutiert werden:

1. Welche Druckanstiege treten bei typischen VIP-Abmessungen auf?

2. Welche Warmeleitfahigkeitsanstiege sind aufgrund der eindringenden Luftgase
zu erwarten?

3. Lassen sich die ermittelten Flachendurchlassigkeiten mit der Foliendurchlassig-
keiten der Hersteller bzw. die Langendurchlassigkeiten mit den theoretisch fir die
Siegelnaht zu erwartenden Langendurchlassigkeit vergleichen?

Tabelle 4-14 enthalt Druckanstiegsraten und die Druckanstiege nach 25 Jahren,
die aus den in Tabelle 4-6 angegebenen Luftdurchlassigkeiten fir eine typische
PaneelgréRe von 50 x 50 x 1 cm® berechnet wurden.

Tabelle 4-14: Druckanstiege durch Luft fiir 50 x 50 x 1 cm?® gro3e VIPs mit den
Folien AF, MF1 und MF2, berechnet aus den Durchldssigkeiten bei 23 °C/ 15 %
r.F. (s. Tabelle 4-6).

Folie AF Folie MF1 | Folie MF2

Druckanstiegsrate [mbar/a] 0,47 1,9 0,44
Druck nach 25 Jahren [mbar] 11,8 47,5 11,0

Nur bei der Folie MF2 treten Druckanstiegsraten tber 1 mbar/a auf. Bei den Folien
AF und MF1 liegen die typischen Druckanstiegsraten deutlich unter 1 mbar/a. Da
auch nach Jahrzehnten der Luftdruck im VIP gegeniiber dem Atmospharendruck
von 1 bar vernachlassigt werden kann, wurde der Druck nach 25 Jahren durch
lineare Extrapolation berechnet. Aus den Druckanstiegsraten und den Driicken
nach 25 Jahren kann mit Gleichung (2-7) die Warmeleitfahigkeitsanstiegsrate
durch eindringende Luftgase und die daraus resultierende Gaswarmeleitfahigkeit
nach 25 Jahren berechnet werden.

Tabelle 4-15: Warmeleitfahigkeitsanstiegsraten durch eindringende Luftgase und
Waérmeleitféhigkeiten nach 25 Jahren fiir 50 x 50 x 1 cm?® gro3e VIPs mit den
Folien AF, MF1 und MF2 bei konstantem Klima 23 °C/ 15 % r.F..

Folie AF | Folie MF1 | Folie MF2

0,019 0,079 0,018

Druckbedingte =~ Warmeleitfahigkeitsan-
s’[iegsrate[10'3 W/(m-K-a)]
Druckbedingte  Warmeleitfahigkeitszu-

nahme nach 25 Jahren [10° W/(m-K)] 0,48 1,83 0,45

" Kleinere Paneelformate als 50 x 50 x 1 cm 2 sind fiir technische Anwendungen nur bedingt sinnvoll, da sonst Warmebrii-
cken im Randbereich die Dammwirkung zu stark vermindern kénnen. Bei groReren Paneelformaten reduziert sich der
Druckanstieg. Insofern stellen die fiir die PaneelgréRe 50 x 50 x 1 cm? berechneten Druckanstiege ein obere Abschatzung
fur real eingesetzte VIPs dar.
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Die Warmeleitfahigkeitsanstiegsraten durch eindringende Luftgase sind relativ
niedrig. So sind nach 25 Jahren die Warmeleltfahlgkelten bei 50 x 50 x 1 cm?
groRen VIPs mit den Folien MF1 um ca. 45 % auf 5,8 10 W/(mK) bzw. fir VIPs
mit den Folien AF und MF2 nur um ca. 12 % auf 4,5-10° W/(mK) angestiegen.
Interessant ist ein Vergleich mit den Warmeleitfahigkeitsanstiegsraten durch ein-
dringenden Wasserdampf. Wie der Vergleich der Tabelle 4-13 mit Tabelle 4-15
zeigt, sind bei VIPs mit Aluminiumverbundfolie die feuchtebedingten Warmeleitfa-
higkeitsanstiegsraten kleiner als die -anstiegsraten durch eindringende Luftgase,
wahrend bei den VIPs mit metallisierten Folien die feuchtebedingten Warmeleitfa-
higkeitsanstiegsraten grof3er sind. Zu beachten ist allerdings, dass die feuchtebe-
dingte Warmeleltfahlgkelt mit der Zeit langsamer ansteigt und einen asymptoti-
schen Wert von ca. 3-10® W/(mK) erreicht. Aber selbst nach 25 Jahren ist bei den
VIPs mit metallisierten Folien der feuchtebedingte Warmeleitfahigkeitsanstieg
gréfer als der luftbedingte. Die Untersuchungen haben gezeigt, dass der Feucht-
einfluss auf die Warmeleitfahigkeit bei VIPs mit pyrogener Kieselsaure unbedingt
berlicksichtigt werden muss. Da der Wassergehaltsanstieg stark von den Klima-
bedingungen abhangt, wird der Warmeleitfahigkeitsanstieg stark von den klimati-
schen Bedingungen der jeweiligen Anwendung beeinflusst.

Die Anstiege der beiden wichtigsten Einflussgrofen auf die Warmeleitfahigkeit,
Gasdruck und der Wassergehalt, hdngen wesentlich von der Folienqualitat und
von der Siegelnahtqualitdt ab. Eine wichtige Frage ist nun, ob die ermittelten Fla-
chen- und Langendurchlassigkeiten fur Luft mit den Foliendurchlassigkeiten laut
Herstellerangabe (zum Vergleich s. Tabelle 3-3 und Tabelle 4-4). und den theore-
tischen Langendurchlassigkeit des Siegelnahtmaterials vergleichbar sind (fir die
Wasserdampfdurchlassigkeit wurde dies im Kapitel 4.3.2.1 bereits diskutiert).
Wenn ein Zusammenhang besteht, dann lassen sich aus den Folien- und Materi-
aldaten die Durchlassigkeiten und die Druckanstiege rechnerisch abschatzen. Zu
beachten ist dabei, dass bei den Herstellerangabe meist keine Luftdurchlassigkeit,
sondern eine Sauerstoffdurchlassigkeit fur die Folie angegeben ist. Da flr zahlrei-
che Kunststoffe, u.a. fur PET und PE, die Stickstoffdurchlassigkeit ungefahr ein
Viertel der Sauerstoffdurchlassigkeit betragt [Nen1994] und dies in etwa dem
Kehrwert des Verhaltnisses vom Stickstoff- zum Sauerstoffanteil der Luft ent-
spricht, ist es mdglich, Luft- oder Sauerstoffdurchlassigkeit naherungsweise mit-
einander zu vergleichen.

Die Sauerstoffdurchlassigkeiten der Folien AF und MF2 liegen unterhalb von ei-
nem tausendstel cm3*(STP)/(m?-d-bar). Dies fiihrt bei 1 cm dicken VIPs zu Druck-
anstiegen unter 0,1 mbar/a und kann mit den hier durchgefiihrten Messverfahren
und den vorhandenen Messschwankungen nicht aufgeldst werden, was sich im
Rahmen der Messungen bestatigt hat. Die Sauerstoffdurchlassigkeit der Folie
MF1 liegt bei 0,07 cm3(STP)/(m?-d-bar) und ist damit eine GréRenordung héher als
die gemessene Luftdurchlassigkeit von 0,008 cm?/(m?-d-bar). Auf Nachfrage beim
Hersteller stellte sich heraus, dass die Angabe von 0,07 cm?(STP)/(m?-d-bar) nur
einen groben oberen Grenzwert darstellt. Es handelt sich bei der Folie um eine
kostenglinstig hergestellte Folie mit deutlichen Schwankungen der Durchlassig-
keit. Laut Hersteller kann die Folie auch Durchlassigkeiten im Bereich bis 0,01
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cm3(STP)/(m2-d-bar) aufweisen [Jac2003], womit sich eine bessere Ubereinstim-
mung mit der gemessenen Luftdurchlassigkeit ergeben wiirde.

Je kleiner die Flachendurchldssigkeit, um so mehr bestimmt die Langendurchlas-
sigkeit den Druckanstieg. Bei allen Folien, die in der Klimakammer gelagert waren,
war das Siegelmaterial LD-PE mit einer Schichtdicke von 50 uym. Alle Folien wur-
den auf gleiche Art mit einer ca. 10 mm breiten Handsiegelzange um den VIP-
Kern herum versiegelt. Mit einer Permeabilitdt fur Luftgase von 8,5
cm3(STP)-cm/(m?d-bar) [Nen1994] Iasst sich mit Gleichung (2-43) eine Langen-
durchlassigkeit fur Luft von 0,85- 10 cm 3(STP)/(m-d-bar) berechnen. Die Langen-
durchIaSS|gke|ten von VIPs mit den Folien AF und MF2 liegen mit 1,5 10 und
1,310 cm?¥(m-d-bar) etwas hoher (mbglicherweise durch Einflisse des Siegel-
prozesses), aber in der gleichen GréRenordnung. Uberraschend ist die deutlich
héhere Langendurchlassigkeit, die bei Umhillungen mit der Folie MF1 auftreten.
Obwohl alle Umhdllungen aus LD-PE bestehen, die gleiche Siegelnahtbreite und —
dicke aufweisen und unter gleichen Bedingungen gefertigt wurden, ist die Lan-
gendurchlassigkeit bei Umhillungen mit der Folie MF1 um einen Faktor 3 bis 4
groRer als bei den Folien AF und MF2. Mdglicherweise wird eine Erhéhung der
Durchlassigkeit des LD-PE durch Beifligen von Additiven zur Verbesserung des
Siegelprozesses verursacht [Jac2003]. Eine andere Ursache kann eine Schadi-
gung der anorganischen Sperrschicht durch mechanische Beanspruchung im
Bereich der Kanten sein. Gerade bei der Folie MF1 wirde sich eine Schadigung
der Sperrschicht starker auswirken, da bei der Folie MF1 PP als Substratfolie
verwendet wird, das eine hohe Luftdurchlassigkeit aufweist (um einen Faktor 20
bis 80 grofRer als bei PET [Lan1998]). Die tatsachliche Ursache fiir die erhéhte
Langendurchlassigkeit konnte nicht ermittelt werden. Die Messungen zeigen aber,
dass sich die Durchlassigkeiten nicht immer direkt aus Materialdaten ableiten
lassen. Hierzu sind Messungen an VIPs erforderlich, die unter Produktionsbedin-
gungen gefertigt werden.

Wahrend z.B. fur Verpackungsfolien im Lebensmittelbereich umfassende Unter-
suchungen vorliegen, wurden bisher die speziellen Folien (AF, MF) als gefertigte
VIP-Umhdllung nicht umfassend untersucht. Im Rahmen von Tagungen der Va-
cuum Insulation Association oder im Rahmen des IEA-Task Annex 39 HiPTI
(High-Performance Thermal Insulation) wurden erste Ergebnisse vorgestellt und
teilweise veroffentlicht. Untersuchungen zum Einfluss des Klimas und der Paneel-
gréRRe wurden z.B. in [Bru2003] aufgezeigt. So wird auch in dieser Arbeit ein deut-
licher Einfluss der relativen Luftfeuchte auf den Druckanstieg festgestellt. Auch
wurde bei einer metallbedampften Folie ein deutlicher Einfluss der Paneelgréfie
auf den Druckanstieg festgestellt, wahrend die Massenzunahme weniger stark von
der PaneelgroRe beeinflusst wird. In der Tendenz stimmen die Messungen mit
den hier vorgestellten Ergebnissen (iberein.

4.3.2.3 Einfluss von Luft und Wasserdampf auf den Druckanstieg

Bisher wurde der Druckanstieg durch Luftgase, basierend auf den Messungen bei
23 °C / 15 % r.F., und der Dampfdruckanstieg, abgeschéatzt aus den Massenzu-
nahmen bei 23 °C / 75 % r.F., separat betrachtet. Anhand der Druckanstiegsmes-
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sungen bei 23 °C / 75 % r.F. lassen sich diese Druckanstiege miteinander verglei-
chen. Da bei den Druckanstiegsmessungen der Gesamtdruck gemessen wird,
setzt sich der Druckanstieg bei 23 °C / 75 % r.F. (und die daraus ermittelten
Durchlassigkeiten) aus Luft und Wasserdampf zusammen.

Welcher Anteil Luft und Wasserdampf ist, lasst sich durch folgenden Vergleich
abschatzen. Dazu wurden in Tabelle 4-16 die Druckanstiegsraten fir 20 x 20 x 1
cm?® groRe VIPs mit den Folien AF, MF1 und MF2 eingetragen, die aus den
Druckmessungen bei 23 °C / 15 % r.F. und bei 23 °C / 75 % r.F. ermittelt wurden.
Da die VIPs bei 23 °C / 75 % r.F. 0,75 cm dick waren, wurden die Druckanstiegs-
raten zum direkten Vergleich auf 1 cm dicke VIPs umgerechnet. Zusatzlich sind
die Dampfdruckanstiege, die aus den Massenzunahmen bei 23 °C /75 % r.F. (s.
Tabelle 4-7) fur 20 x 20 x 1 cm?® grofRe VIPs berechnet wurden, angegeben.

Tabelle 4-16: Druckanstiegsraten fiir 20 x 20 x 1 cm?® gro8e VIPs mit den Folien
AF, MF1 und MF2, gemessen bei 23 °C/ 15 % r.F. und bei 23 °C /75 % r.F. und
berechnet aus den bei 23 °C / 75 % r.F. gemessenen Massenzunahmen. Zusétz-
lich sind die Standardabweichungen, ermittelt den aus an jeweils 3 Paneelen
gemessenen Anstiegsraten, angegeben
Druckanstiegsrate Folie AF | Folie MF1 | Folie MF2
[mba/a]
gemessen bei
23°C/15%r.F.
berechnet aus gemes-
senen Massenanstiegen| 0,10+ 0,06 | 6,6 + 0,4 2,0+£0,2
bei 23 °C /75 % r.F.
> Zeile 2 + Zeile 3 1,3+£0,1 10,8 +0,5 3,1+ 0,3

gemessen
bei 23 °C / 75 % r.F. 1,0+02 [122+£02 ]| 39+05

1,2+0,1 42+03 1,1+£0,2

Wahrend bei der Folie AF der Druckanstieg durch Wasserdampf nahezu vernach-
l&ssigt werden kann und sich die Druckanstiege bei 15 % r.F. und 75 % r.F. nicht
wesentlich unterscheiden, sind bei VIPs mit metallisierten Folien die Gesamt-
druckanstiege bei 23 °C / 75 % r.F. deutlich gréRer als bei 15 % r.F.. Wie aus den
Dampfdruckanstiegsraten, die aus den Massenzunahmen bei 23 °C / 75 % r.F.
berechnet wurden, ersichtlich ist, wird ein betrdchtlicher Teil des Gesamtdruckan-
stiegs bei 75 % r.F. durch Wasserdampf verursacht. Der vom Wasserdampfdruck
verursachte Druckanstieg betragt bei den metallisierten Folien und der betrachte-
ten PaneelgréRe von 20 x 20 x 1 cm? ungefahr die Halfte des gesamten Druckan-
stiegs. Bei grofReren Paneelformaten nimmt der Luftdruckanstieg, der bei den hier
untersuchten Folienumhiillungen vor allem durch eine Langendurchlassigkeit
verursacht wird, ab, wahrend der Uber die Flache eindringende Wasserdampf-
druckanstieg mit zunehmender PaneelgrofRe konstant bleibt. Somit nimmt bei
grofReren Paneelen der Anteil des Wasserdampfdruckanstiegs am Gesamtdruck-
anstieg zu. Betrachtet man bei den VIPs mit metallisierten Folien die Summen aus
den durch die Luftgase bei 23 °C / 15 % r.F. und aus der Massenzunahme bei 23
°C /75 % r.F. verursachten Druckanstiegsrate, dann sind diese Summen um etwa
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20 bis 30 % niedriger als die bei 23 °C / 75 % r.F. gemessenen Druckanstiegsra-
ten. Die genauen Ursachen fiir diese etwas hoheren Druckanstieg bei 23 °C / 75
% r.F. sind nicht bekannt. Mégliche Ursachen sind unbekannte Einflisse auf die
Messung, z.B. durch unterschiedliche Fertigungsqualitédt, oder eine zu geringe
rechnerische Abschatzung des wasserdampfbedingten Druckanstieg. Mdglich ist
auch, dass die Luftdurchlassigkeit von der Luftfeuchte selbst abhéngig ist (Aufwei-
tung der makromolekularen Struktur der Kunststoffe durch H,O [Lan1998]), so
dass ein sich ein Teil des Druckanstieges bei 23 °C / 75 % r.F. auf eine erhdhte
Luftdurchlassigkeit, im Vergleich zur Luftdurchlassigkeit bei 23 °C / 15 % r.F.,
zurlckfihren lieRe. Insgesamt ist festzustellen, dass die Druckanstiege folienum-
hillter VIPs aus pyrogener Kieselsaure bei hohen Luftfeuchte deutlich héher sind
als bei trockener Luft, wobei ein wesentlicher Anteil des erhéhten Druckanstiegs
auf eindringenden Wasserdampf zurtickzuflihren ist, der nicht vollstdndig adsor-
biert wird.

4.3.2.4 Bewertung des Einflusses der Paneelgrofie

Insgesamt zeigen die Untersuchungen, dass sowohl eindringende Feuchte als
auch eindringende Luft zum Anstieg der Warmeleitfahigkeit beitragen. Beide Ef-
fekte mlssen berlcksichtigt werden. Der Unterschied zwischen Wasserdampf und
Luft ist, dass Wasserdampf vorwiegend uber die Flache in das VIP eindringt und
somit der Anstieg der feuchtebedingten Warmeleitfahigkeit nur von der Paneeldi-
cke, aber nicht von der PaneelgroRe abhangt. Bei metallisierten Folien ist dartiber
hinaus der Wassergehaltsanstieg so grof3, dass die feuchtebedingte Warmeleitfa-
higkeit im Lauf von Jahren bzw. Jahrzehnten langsamer wird und einem asympto-
tischen Wert zustrebt. Im Unterschied zum Wasserdampf dringen Luftgase lber
Flache und Uber die Siegelnaht in das VIP ein. Der Druckanstieg und der zugeho-
rige Warmeleitfahigkeitsanstieg ist deswegen abhangig vom Paneelformat. Da die
Dricke im VIP in der Regel klein im Vergleich zum Atmospharendruck sind, darf
der Druckanstieg linear extrapoliert werden. Bei hohen Luftfeuchten tragen Was-
serdampf und Luftgase zum Druckanstieg bei, wobei, insbesondere bei metalli-
sierten Folien, der Druckanstieg durch Wasserdampf grofier sein kann als der
durch Luftgase. Will man den Druckanstieg durch Luftgase bei hohen Luftfeuchte
bestimmen, dann empfiehlt sich der Einsatz von Trocknungsmitteln, um den ein-
dringenden Wasserdampf zu binden. Als schwierig erwiesen sich die Messungen
bei unterschiedlichen PaneelgrofRen zur Separierung der Flachen- und Langen-
durchlassigkeit. Bei kleinen Paneelformaten (10 x 10 cm?) scheint ein deutlicher
Fertigungseinfluss vorhanden zu sein, bei grofReren Paneelen sind die Druckan-
stiege sehr klein und schwierig zu messen. Ein besseres Druckmessverfahren
ware fir genauere Untersuchungen dringend erforderlich. Neue Messverfahren,
wie z.B. das va-Q-check-Verfahren [Cap2003b], sind eine wichtige Vorrausset-
zung fir eine effiziente Qualitatskontrolle des Druckanstiegs von VIPs.
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4.4. Anwendung: Messung an gebaude-installierten
VIPs

Wie im Kapitel 2.3.4 erlautert, Iasst sich mit dem dort beschriebenen numerischen
Modell bzw. mit dem zugehérigen Programm, der Druck- und Wassergehaltsan-
stieg in Abhangigkeit vom Folientyp, vom Paneelformat und den am VIP anliegen-
den Klimabedingungen berechnen. Um das Berechnungsmodell und die in dieser
Arbeit ermittelten Abhangigkeiten der Foliendurchlassigkeit validieren zu kdnnen,
wurden VIPs mit den Folien AF, MF1 und MF2 gefertigt, in eine speziell gefertigte
Holzkonstruktion eingebaut und an einer Gebaudeaufltenwand befestigt. Die VIPs
wurden vierteljahrlich zur Messung von Druck und Masse aus- und wieder einge-
baut. Konstruktionsbedingt wurden die VIPs in den Abmessungen 34 x 64 x 1,3
cm? gefertigt. Je Folientyp wurden 3 VIPs gefertigt. Auf Vorder- und Riickseite der
VIPs wurden die Klimabedingungen Temperatur und relative Luftfeuchte im Stun-
denintervall gemessen und aufgezeichnet. In Tabelle 4-17 sind die Jahresmittel-
werte fur Temperatur, relative Feuchte und der daraus berechnete mittlere
Dampfdruck fir die Vorder- und Rickseite der VIPs angegeben. Die Vorderseite
der VIPs entspricht in der eingebauten Anordnung der Aulenseite der Wandkon-
struktion und die Riickseite ist dem Innenraum zugewandt.

Tabelle 4-17: Jahresmittelwerte der Temperatur, relativen Feuchte und des
Dampfdrucks an Vorder- und Riickseite von VIPs, die in eine Holzkonstruktion
eingebaut und an die AulBenwand eines Gebédudes befestigt wurden (Vorderseite
= AuBBenklima, Riickseite = ,Innen“-Klima zwischen VIP und Wand)

Tinnen Taugen Qinnen | PauRen PD,innen | PD,auken
[°C] [°C] [%] [%] [mbar] | [mbar]
17,9 10,7 58,6 75,3 12,7 10,0

Sowohl die Luftdurchlassigkeit als auch die Dampfdurchlassigkeit weisen eine
Abhangigkeit von der relativen Feuchte auf, deren funktionale Abhangigkeit nicht
bekannt ist. Deswegen wurden Simulationsrechnungen mit den Luft- und Dampf-
durchlassigkeiten bei 23 °C / 15 % r.F. (Tabelle 4-6 und Tabelle 4-9) und bei 23
°C /75 % r.F. (Tabelle A-3 und Tabelle 4-8) durchgefiihrt. Da die bei 23 °C / 75 %
r.F. ermittelte Flachendurchlassigkeit Uberwiegend auf den eindringenden Was-
serdampf zurlickzufiihren ist und eine Flachendurchldssigkeit fur Luft nicht be-
kannt ist, wird bei 23 °C / 75 % r.F. die Flachendurchlassigkeit bei 23 °C / 15 % flr
die Berechnung der Druckanstiege durch trockene Luft angenommen (diese ist
nur bei der Folie MF1 groRer 0). Der Temperatureinfluss wird bei der Luftdurch-
lassigkeit mit dem Arrheniusansatz (s. Gleichung (2-39)) und den Aktivierungs-
energien der Folienumhillung (s. Tabelle 4-1) berlcksichtigt. Der Atmospharen-
druck wird als konstant (1 bar) angenommen. Eine Temperatureinfluss auf die
Dampfdurchlassigkeit kann vernachlassigt werden. Der Dampfdruck variiert ent-
sprechend den an der Umhillung anliegende Klimabedingungen ¢ und T mit pp =

¢Posat(T).

In Abbildung 4-24 und Abbildung 4-25 sind Druck- und Wassergehaltsanstiege fir
die in eine Holzkonstruktion eingebauten VIPs mit den Folien MF1 und MF2, er-
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mittelt aus Messung und Simulation, dargestellt. Die gemessenen Druckwerte
wurden rechnerisch um den Wasserdampfeinfluss korrigiert (pL = Pgemessen -
@ (Xw)-ppsat(T)), um sie mit den aus der Simulation berechneten Luftdruckanstie-
gen vergleichen zu kénnen. Die korrigierten Druckwerte sind in Abbildung 4-24
eingetragen. Bei den gemessenen Druck- und Wassergehaltszunahmen sind die
Mittelwerte aus den Messungen an drei identischen VIPs und die zugehdrige
Standardabweichung angeben. Bei den berechneten Kurven sind Fehlerbalken
eingezeichnet, die aus den Unsicherheiten der jeweiligen Langen- und Flachen-
durchlassigkeiten resultieren.

Die aus den Messungen ermittelten Luftdruckanstiege sind etwas grof3er als die
Druckanstiege, die sich aus den Simulationsrechnungen ergeben, wenn fir die
Berechnung die Luftdurchlassigkeiten bei hohen Luftfeuchten (75 % r.F.) ange-
nommen werden. Hohe Luftfeuchten bis 75 % r.F. wurden im Mittel an den VIPs
gemessen. Mit den Luftdurchldssigkeiten bei niedrigen Luftfeuchten ergeben sich
zu niedrige Druckanstiege. Fir die Praxis empfiehlt es sich daher, die Durchlas-
sigkeit bei praxistblichen Luftfeuchten zu bestimmen. Dabei stellt sich das Prob-
lem, dass Druckanstiegsmessungen bei hohen Luftfeuchten vom eindringenden
Wasserdampf beeinflusst werden. Indem man Trocknungsmittel in die VIPs ein-
bringt, lasst sich der Wasserdampf chemisch binden, so dass nur der Luftdruck-
anstieg gemessen wird. Die eingedrungene Wassermenge lasst sich tUber Wa-
gung bestimmen.

2.0 r --m--Folie MF1 aus Messung
= = Folie MF1 gerechnet Q(75 % r.F.)
Folie MF1 gerechnet Q(15 % r.F.)
| --+--Folie MF2 aus Messung
— -Folie MF2 gerechnet Q(75 % r.F.) -

Folie MF2 gerechnet Q(15 % r.Fi)',_.v‘" . %

=
(6]
v

Luftdruck-
anstieg [mbar]

10 i
’z .
—/ ’ ,___—;‘;
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L — - !
0.0 w¥=—
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Abbildung 4-24: Vergleich der gemessenen und berechneten Luftdruckanstiege
als Funktion der Zeit von 64 x 34 x 1,3 cm? groBen VIPs mit den Folien MF1 und
MF2, die in eine Holzkonstruktion eingebaut und an eine AulBenwand befestigt
waren. Die Berechnungen erfolgten unter Beriicksichtigung der Klimabedingung
und basierend auf den Luftdurchléssigkeiten, die bei hohen und niedrigen relati-
ven Luftfeuchten (Q(75 % r.F.) bzw. Q(15 % r.F.)) gemessen wurden.

In der Simulation sind die Einflussparameter PaneelgroRe, Temperatur berlck-
sichtigt und der Einfluss der Luftfeuchte wird Uber zwei Varianten (hoch / niedrig)
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veranschaulicht. Insgesamt wird eine flr praktische Anwendungen zufriedenstel-
lende Ubereinstimmung erreicht. Als mit den Messungen begonnen wurde, waren
die verschiedenen Einflussparameter nicht bekannt. So wurden z.B. an 20 x 20 x
1 cm? grofRen VIPs mit der Folie MF1 bei 23 °C / 75 % r.F. Druckanstiege tber 10
mbar gemessen. Diese wurden falschlicherweise zunachst als Luftdruckanstieg
interpretiert. Tatsachlich wurden unter praktischen Bedingungen Luftdruckanstiege
um 2 mbar ermittelt (bei 34 x 64 x 1,3 cm?). Dies zeigt, wie wichtig eine genaue
Kenntnis der Einflussparameter ist.

Abbildung 4-25 zeigt die an den VIPs in der Holzkonstruktion gemessenen und
berechneten Wassergehaltszunahmen. Die gemessenen Wassergehaltsanstiege
liegen zwischen den berechneten Simulationsverldufen, die auf Basis der bei 23
°C /15 % r.F. und bei 23/ 75 % r.F. ermittelten Wasserdampfdurchlassigkeiten
berechnet wurden. Da im Mittel hohe Luftfeuchten bis 75 % r.F. an den VIPs an-
liegen, sollten die Messungen tendenziell naher am Simulationsverlauf bei hohen
Luftfeuchten liegen. Dies weist darauf hin, dass das Berechnungsmodell noch
verbessert werden muss. Wichtig wéare die Kenntnis der funktionalen Abhangigkeit
der Wasserdampfdurchlassigkeit von der relativen Feuchte, um den Einfluss der
Klimabedingungen besser bericksichtigen zu kénnen. So liegen z.B. im Winter
dauerhaft hohe Luftfeuchten um 90 % r.F. am VIP an, aber der Dampfdruck als
treibendes Potenzial ist aufgrund der niedrigen Temperaturen sehr klein (< 5
mbar). Im Sommer dagegen treten hohe Dampfdricke ber 20 mbar auf, wobei
die Luftfeuchten vor allem bei hohen Temperaturen auf unter 50 % r.F. abfallen.
Die Temperatur beeinflusst den Dampfdruck bzw. die Luftfeuchte und somit die
Dampfdurchlassigkeit.

- - +Folie MF1 gerechnet Q(75 % r.F.)
0.5% --=- Folie MF1 gemessen .-
Folie MF1 gerechnet Q(15 % r.F. PR
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Abbildung 4-25: Vergleich der gemessenen und berechneten Wassergehaltsan-
stiege als Funktion der Zeit von 64 x 34 x 1,3 cm?® gro3en VIPs mit den Folien MF1
und MF2, die in eine Holzkonstruktion eingebaut und an eine AuRlenwand befes-
tigt waren. Die Berechnungen erfolgten unter Beriicksichtigung der Klimabedin-
gung und basierend auf den Luftdurchléssigkeiten, die bei hohen und niedrigen
relativen Luftfeuchten (Q(75 % r.F.) bzw. Q(15 % r.F.)) gemessen wurden.
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Die Wasserdampfdurchlassigkeiten, die bei 23 °C / 75 % r.F. gemessen wurden,
ergeben bei 1,3 cm dicken VIP Wassergehaltsanstiege von 1,1 M-%/a fir VIPs mit
der Folie MF1 bzw. 0,3 M-%/a fir VIPs mit der Folie MF2. Die unter realen Klima-
bedingungen gemessenen Wassergehaltszunahmen sind um einen Faktor 4 bis 5
niedriger. Dies zeigt, wie wichtig eine genaue Abschatzung des Klimaeinflusses
ist. Der relativ hohe Anstieg der feuchtebedingten Warmeleitfahigkeit, wie er in
Kapitel 4.3.2.1 bei einem Klima von 23 °C / 75 % r.F. abgeschatzt wurde, wirde
entsprechend niedriger ausfallen. Dies ist bei der Abschatzung der Lebensdauer
von VIPs in praktischen Anwendungen, z.B. im Baubereich, unbedingt zu berlck-
sichtigen.
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5 Ausblick

In dieser Arbeit wurde der Stoff- und Warmetransport in VIPs aus pyrogener Kie-
selsaure quantifiziert. Insbesondere wurde der Einfluss auf den stationdren und
instationaren Warmetransport untersucht. Dartber hinaus wurde der Stoffeintrag
in VIPs, d.h. die Luft- und Wasserdampfdurchlassigkeiten von Folienumhillungen,
vermessen und modelliert. Folgende Anregungen fir die Zukunft lassen sich aus
dieser Arbeit ableiten:

Bezlglich des Warmetransports in feuchten VIPs wére es interessant,
die einzelnen Transportmechanismen sowohl im instationaren als auch im
stationdren Zustand zu ermitteln. Die Messung der Wassergehaltsverteilung
und des Druckgradienten wahrend der Messung des Warmetransports konn-
ten Ausschluss Uber die beteiligten Transportprozesse liefern. Durch Mes-
sungen bei unterschiedlichen Temperaturen lassen sich ebenfalls Riick-
schllisse auf die verschiedene Transportmechanismen ableiten, wenn deren
Temperaturabhangigkeiten bekannt sind. Eine genaue Kenntnis der Tempe-
raturabhangigkeit ist wichtig, um fir Anwendungen bei erhéhten oder niedri-
gen Temperaturen (z.B. Warmwasserspeicher, Tiefkiihlanwendungen) die
Warmeleitfahigkeiten zu kennen.

Aufgrund der geringen zeitlichen Druck- und Massezunahmen und be-
dingt durch die Auflésung der verwendeten Messverfahren waren Zeitrdume
von annahrend einem Jahr flr die Bestimmung der Durchlassigkeiten erfor-
derlich. Die Entwicklung genauerer und schnellerer Messverfahren ist anzu-
streben. Wahrend in dieser Arbeit die VIPs ,normal“ gefertigt und vermessen
wurde, kdnnten beschleunigte Messverfahren durch Modifizierung der VIPs
erfolgen. Méglich ware z.B. die Einbringung von Druck- und Feuchtesensoren
oder die Substitution eines Grofiteils der Kernmaterials durch nicht-porése
Materialien, da eine Verringerung des Porenvolumens zu einem schnelleren
Druckanstieg flhrt. Allerdings muss dabei darauf geachtet werden, dass die
Modifizierung nicht die Durchlassigkeiten der Umhullung beeinflusst. In Zu-
kunft sind weitere Verbesserungen in der Durchlassigkeit der Folienumhil-
lungen zu erwarten [Rai2003]. Je dichter die Folienumhullungen umso héher
werden die Anforderungen an die Messverfahren.

Fur Langzeitanwendungen wurden bisher bei folienumhdillten VIPs vor
allem die pyrogene Kieselsaure in Erwagung gezogen, da bei anderen Mate-
rialien wie PUR-Schaum oder Glasfaserboards, aufgrund der groben Poren-
struktur im Vergleich zur pyrogenen Kieselsaure, die Warmeleitfahigkeit durch
die eindringenden Gase zu schnell ansteigt. Mit dichteren Folienumhdllung
und eventuell durch Einsatz von Trocknungsmittel und Getter fir trockene
Luftgase, werden in Zukunft auch andere Kernmaterialien fir Langzeitanwen-
dungen, wie z.B. bei Anwendungen im Baubereich, einsetzbar.

Ob und inwieweit sich die unter Laborbedingungen gemessenen Druck-
und Massenanstiege auf praktische Anwendungsbedingungen Ubertragen
lassen, muss durch weitere Untersuchungen von VIPs, die unter realen An-
wendungsbedingungen getestet werden, validiert werden.
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Alle bisherigen Abschatzung des Anstiegs von Druck, Wassergehalt und
Warmeleitfahigkeit gehen davon aus, dass sich die Durchlassigkeit der Fo-
lienumhillungen im Anwendungszeitraum nicht andert. Da Kunststoffe altern
kénnen und lange Anwendungszeitraume angestrebt werden (z.B. Jahrzehnte
im Baubereich) ist die Annahme zeitlich unveranderter Durchlassigkeiten zu
Uberprifen. Sollten nennenswerte Alterungseffekte auftreten, miissen die bis-
herigen Abschatzungen korrigiert werden. Um genaue Langzeitvorhersagen
geben zu kénnen, sind Untersuchungen zum Alterungsverhalten der Folien-
umhillungen zwingend erforderlich.
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ANHANG A: Gemessene Druckanstiege und Massenzunahmen in
den Klimaboxen

Tabelle A-1: Die aus den Messungen an den VIPs in den Klimaboxen bei unter-
schiedlichen Klimabedingungen ermittelten Druckanstiegsraten.
Gesamtdruckanstiegsrate [mbar/a
Klima 25°C/ | 25°C/ | 45°C/ 45°C/ 65 °C/
14 mbar | 75%r.F.| 14 mbar | 75% r.F. | 14 mbar
Paneelformat (10 x 10 x 1) cm3

Folie AF 53 8,0 12,9 16,9 16,0
Folie MF1 16,0 25,0 43,2 66,9 67,2
Folie MF2 2,5 5,3 3,8 14,6 8,2

Paneelformat (20 x 20 x 1) cm3
Folie AF 26+01(37+03|56+09| 80+£16 |79+22
Folie MF1 7,2 12,6 28,4 40,9 36,4

Folie MF2 11,0+£0,1/28 +04|18+04 | 82 +11 |32+04

Tabelle A-2: Die aus den Messungen an den VIPs in den Klimaboxen bei unter-
schiedlichen Klimabedingungen ermittelten Gesamtdurchléssigkeiten flir Wasser-
dampf pro Fldche F.

Q'pgesamt/F [g/(M2d)]
Klima 25°C/ 25°C/ 45°C/ 45°C/ 65 °C/
14 mbar | 75%tr.F. | 14 mbar | 75 % r.F. | 14 mbar
Paneelformat (10 x 10 x 1) cm3
Folie AF 0,001 0,002 0,0007 0,0055 0,0008
Folie MF1 | 0,0096 0,036 0,0093 0,078 0,0074
Folie MF2 | 0,0015 0,018 0,0027 0,041 0,0032
Paneelformat (20 x 20 x 1) cms3
Folie AF 0,0005 0,0011 0,0008 0,0039 0,0011
40,0003 10,0005 10,0003 +0,002 10,0006
Folie MF1 | 0,0067 0,029 0,010 0,084 0,0057
Folie MF2 | 0,0011 0,011 0,0013 0,027 0,0009
10,0004 +0,003 +0,0004 $0,005 10,0005

ANHANG B: Erweitertes Durchlassigkeitsmodell

Regressionsanalysen liefern die bestmdgliche Lésung fur ein vorgegebenes Mo-
dell. Bei der Analyse der Durchlassigkeit wurde davon ausgegangen, dass Gase
nur uber die Flache oder entlang des Umfangs (Siegelnaht) in das VIP eindringen.
Obwohl die Streuung der bisher gewonnene Messdaten zu grof} ist, um zuverlas-
sige Aussagen Uber die Leckagepfade zu erhalten, so soll hier eine weitere Mog-
lichkeit angesprochen werden. Ein modifizierter Modellansatz ist erforderlich,
wenn neben den Haupteffekten ber Flache und Siegelnaht z.B. eine von der
PaneelgréRe unabhangige erhéhte Durchlassigkeit im Bereich der Ecken auftritt.
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Falls eine punktartige Durchlassigkeit Qp it vorhanden ist, muss Gleichung (4-2)
zu Gleichung (A-1) erweitert werden.

QLuft,ges 2 1

F = QLun,F +QLuﬂ.L 'R+QLuﬂ,P W

(A-1)
Mit x = 2/K ergibt sich ein Polynom zweiten Grades als Modellgleichung fir die
flachenbezogene Gesamtdurchlassigkeit. Mit Gleichung (A-1) lassen sich die
flachenbezogenen Gesamtdurchléssigkeiten fitten. Abbildung A-1 zeigt den Unter-
schied zwischen einer lineare Regression nach Gleichung (4-2) und nach Glei-
chung (A-1) uber die flachenbezogenen Gesamtdurchlassigkeiten bei 23 °C / 15
% r.F. von unterschiedlich groRen VIPs mit den Folien MF1 und MF2.

0.13 477 0.050
0.12 i y = 6E-05x" +0.0041x +0.0119 7 | o (e
011 L * Folie MF1 i .
010 |  Folie MF2 4 0.040
L 2009 10035 =
< <
L3008 1003038
£ 007 to
SE 006 - 1005 8¢
ST 005 | 10020 35
(o= — (o=
2,004 - 40015 &
g'gg [ ) 4 0.010
gl y = 5E-05x" +0.0008x +0.0016 | o -
0.00 : : : — 0.000
0 5 10 15 20

2/Kantenlange [1/m]

Abbildung A-1: fiichenbezogene Gesamtdurchléssigkeit von unterschiedlich gro-
Ben, quadratischen VIPs mit den Folien MF1 und MF2, aufgetragen liber
2/Kantenldnge. Zusétzlich sind die Fit-Kurven aus der Regression nach Gleichung
(4-2) und Gleichung (A-1) eingezeichnet.

Die Abweichung zwischen Gerade und Parabel sind bei beiden Folien nicht groR3.
Dennoch andern sich die Flachen- und Langendurchlassigkeiten deutlich, wenn
eine vom Paneelformat unabhangige Durchlassigkeit Qp uit beriicksichtigt wird. So
erhoht sich, im Vergleich zur Regression nur Uber Flache und Umfang, bei der
Folie MF1 die Flachendurchlassigkeit um das 2,6-fache (von 0,0045 cm?®/(m?d)
auf 0,012 cm?/(m?-d)), wahrend sich die Langendurchlassigkeit um etwa ein Viertel
reduziert. Bei der Folie MF2 halbiert sich die Ldngendurchlassigkeit anndhernd
und zugleich erhalt man eine physikalisch sinnvolle, positive Flachendurchlassig-
keit von 0,0016 cm?®(m*d). Anhand dieser kurzen Betrachtung soll gezeigt wer-
den, dass eine punktartige Durchlassigkeit die Auswertung nennenswert beein-
flussen kann, insbesondere, wenn an kleinen Paneelen gemessen wird (bei klei-
nen Paneelen hat eine punktartige Durchlassigkeit einen starkeren Einfluss auf
den Druckanstieg (dp/dt ~ 1/V)). Unter diesem Aspekt empfiehlt sich die Messung
an groéleren, praxisublichen Paneelformaten, wobei allerdings bei gréferen For-
maten der Druckanstieg so klein werden kann, dass er erst nach sehr langen
Messzeiten aufgeldst werden kann.
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ANHANG C: Bestimmung des molekularen Diffusionskoeffizienten

Abbildung A-2 zeigt die Messapparatur zur Bestimmung des molekularen Diffusi-
onskoeffizienten. Der Aufbau besteht aus einem Behalter, in dem sich eine gesat-
tigte Wasser-Salz-Losung befindet. Abhangig von der Salzart stellt sich im Volu-
men unterhalb der Probe eine bestimmte relative Feuchte und Dampfdruck ein.
Die Probe wird auf den Behalter aufgelegt und dampf- und luftdicht mit dem Be-
halter verklebt. Der Behalter befindet sich auf einer Waage und der gesamte
Messaufbau ist in einer Vakuumkammer eingebaut. Am Behélter ist ein Ventil
angebracht. Das Ventil muss wahrend des Evakuierens gedffnet sein, damit das
Volumen unterhalb der Probe ebenfalls evakuiert wird (ein Druckausgleich durch
das Probenmaterial ware zu langsam und die Probe wiirde vom Behalter gedriickt
werden). Wenn der gewinschte Enddruck erreicht ist (< 1 mbar), wird das Ventil
geschlossen und es stellt sich im Behalter der zur Salzlosung zugehdrige Dampf-
druck ein. Der Wasserdampf kann nun durch die Probe diffundieren und wird an
der Oberseite abgesaugt (die Pumpe lauft wahrend der gesamten Messung, um
einen Druckanstieg in der Vakuumkammer zu unterbinden). Die gréf3te Schwierig-
keit bei der Messung bereitete die Abdichtung der Proben am Rand. Eine voll-
stéandige Abdichtung konnte nicht erreicht werden. Ursache fiir die Undichtigkeit
konnte ein Dampftransport durch die Klebeschicht sein, was zu einem zuséatzli-
chen Massenstrom fuhrt. Durch Messung mit dichten Platten aus Metall konnte
diese Leckrate, bedingt durch die Undichtigkeit, abgeschatzt werden. Eine detail-
lierte Beschreibung der Messapparatur, der Messgenauigkeit und umfassende
Diskussion der hier gezeigten Messungen ist in [Rei2003] zu finden.

Vakuumkammer

Abbildung A-2: Mesapparatur zur Bestimmung des molekularen Dampfdiffusions-
leitkoeffizienten von Platten aus pyrogener Kieselsédure, die in VIPs eingesetzt
werden (durchstrémte Probenfldchen 14 x 14 cm?).

Mit der in Abbildung A-2 gezeigten Messapparatur wurde der Massenstromdichte
durch eine 2 cm dicke Platte aus pyrogener Kieselsdure im Vakuum (p. < 1 mbar)
gemessen. Die gemessene Massenstromdichte ist in Abbildung A-3, aufgetragen
Uber die an der Probenunterseite anliegende relative Feuchte ¢, dargestellt.

Zieht man von der gemessenen Massenstromdichte die Leckagestromdichte ab,
dann erhalt man den tatsachlichen Massenstrom dm/dt pro Probenflache. Auffal-
lend ist der starke Anstieg Massenstromdichte bei hohen relativen Feuchten.
Dieser Effekt lasst sich anhand der nachfolgenden Transportgleichung erklaren.
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Der stationare Massenstrom dm/dt pro Flache f lasst sich aus der instationaren
Gleichung fur Flissig- und Dampftransport ableiten [Kiin1994], [Kas1988].

.?+5D.%:K().@+5D.% (A-2)
X

T = rw) ox 2P o ox

Anstelle des Wassergehalts kann die relative Feuchte als treibendes Potenzial fir
den Flussigtransport verwendet werden
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Abbildung A-3: Massenstromdichte im Vakuum (p. < 1mbar) bei 20 °C durch eine
2 cm dicke Platte aus pyrogener Kieselsdure in Abhéngigkeit von der relativen
Feuchte ¢, an der Unterseite der Platte pp,u = ¢u'pp,sat(T)-

Bei niedrigen relativen Feuchten ist ein annahrend linearer Anstieg des Massen-
stromes zu erkennen, der durch Diffusion in der Gasphase hervorgerufen wird (yw
= 0 bzw. K, = 0). Der nichtlineare Anstieg bei hohen Luftfeuchten lasst sich als
zusatzlicher FlUssigtransport erklaren'. Mit zunehmender relativer Feuchten wer-
den die Wasserschichten an der inneren Oberflache dicker und beweglicher, so
dass Oberflachendiffusion mdoglich wird. Mit weiter steigender Luftfeuchte ftritt
Kapillartransport ein. Bei welchen Feuchten welcher Transportprozess einsetzt,
hangt wesentlich von der Materialstruktur ab. Oberflachendiffusion kann bereits
bei relativ niedrigen Luftfeuchten (> 30 % r.F) vorkommen [Kas1988], Kapillar-
transport beginnt mit Einsetzen der Kapillarkondensation. Betrachtet man den
linearen Bereich der Gasdiffusion mit konstantem Diffusionskoeffizienten, so gilt
fir den Massenstrom durch die Probe (bei konstantem Diffusionskoeffizienten gilt
OppOX = App/AX).

rh robe Ap DD,moIekuIar 'Mw,mol Ap
—Frobe. 6D,molekular : A):) = HRT : A):) " (A-3)

FPr obe

'8 Der nichtlineare Anstieg des Massenstroms bei hohen Luftfeuchten Iasst sich auch durch einen feuchteabhangigen
Diffusionskoeffizienten erklaren und beschreiben. Durch Untersuchungen an hydrophobierten und nichthydrophobierten
Materialien wurde gezeigt, dass der Diffusionskoeffizient weitestgehend unabhéangig von der relativen Luftfeuchte ist und
der erhdhte Massenstrom durch Fliissigtransport erklart werden kann [Lut1994]. Erst bei sehr hohen Luftfeuchten (> 95 %)
wird angenommen, dass eine Kopplung zwischen Dampfdiffusion und Fliissigtransport auftritt und die Dampfdiffusion vom
Wassergehalt abhangig wird
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Bei den in den Messungen anliegenden Dampfdriicken (< 30 mbar) kann Moleku-
lartransport angenommen werden. Deswegen entspricht 5p dem molekulare Diffu-
sionsleitkoeffizient 8p molekuiarr Der molekulare Diffusionsleitkoeffizient 8p molekular
I8sst sich mit Gleichung (A-3) aus dem linearen Anstieg des Massenstromes (bis
zum zweiten Messpunkt bei 33 % r.F.) bestimmen. Diese Auswertung ergibt fir
die pyrogene Kieselsdure einen molekularen Diffusionsleitkoeffizienten von
Somolekular = (2,1 £ 1,3) 107" kg/(m-s-Pa). Aus theoretischen Uberle%ungen lasst
sich ein oberer Wert fir den Diffusionsleitkoeffizienten von 2,9-10"" kg/(m-s-Pa)
ableiten (s. Kapitel 2.3.1 mit y = 1). Der gemessene Wert ist etwas niedriger als
der theoretische Wert, wobei der theoretische Wert noch innerhalb der Mess-
schwankungen liegt. Dies bedeutet, dass die pyrogene Kieselsdure eine relativ
kleine Diffusionswiderstandzahl y von ca. 1 bis 3 aufweist (U = Sonne Material(M=1)/Smit
Material = 1). Kleine Widerstandszahlen in der GroRenordnung 10° sind typisch fir
offenporige Materialien mit hoher Porositat, was bei der pyrogenen Kieselsaure
der Fall ist. Eine mittlere Abschatzung flir den Feuchteleitkoeffizienten K, lasst
sich aus Gleichung (A-2) ableiten

el = : -
o FProbe A%X

Mit K, miter l&sst sich nur eine sehr grobe Abschéatzung fiir den Flussigtransport
ableiten. Zum einen stellt die Gré3e nur eine einfache Mittelung dar, zum anderen
wird sie aus der Differenz von GréRen berechnet, die mit hohem Fehler gemessen
wurden. Deswegen werden im Folgenden nur GréRenordnungen betrachtet. Bei
kleinen Feuchten zwischen 25 — 50 % r.F. beginnt der Flussigtransport und K, mitel
erreicht Werte um 10° g/(m-s) und mit steigender Feuchte (ab ca. 70 % r.F.) tre-
ten Werte in der GréRenordnung von 10™ g/(m-s) auf. Ab relativen Feuchten Uber
90 % werden Leitkoeffizienten von annahrend 10 g/(m-s) erreicht.

1
Foe ° AX J Ao/ (A-4)
Prob: AX

K _ My 1 [mProbe 5 “App

Will man die GroRenordnung eines moéglichen Heat-Pipe-Effekts im VIP abschat-
zen, dann muss zusatzlich zum Feuchteleitkoeffizient der Gradient dg/dx bekannt
sein. Eine Abschatzung fiir dg/dx erhalt man aus den Simulationsrechnungen in
Kapitel 2.3.5.2. Fur dg/dx lasst sich eine GréRenordung um 10" 1/m abschatzen.
Far Ko,mitter = 10°-10° g/(m-s) ergibt sich somit eine Massenstromdichte von 10
- 10? g/(m*s). Beim Heat-Pipe-Effekt ist diesem Fliissigmassenstrom ein Dampf-
diffusionsstrom mit Latentwarmetransport entgegengerichtet. Diesem stationaren
Warmestrom qp piiusion 18sst sich eine Warmeleitfahigkeit zuordnen (Axeat-ripe =
0o piffusionDprobe/AT). Bei einer Massenstromdichte von 10 - 102 g/(m*s) wiirde
sich ein AHeat-pipe VON (0,25 — 25)-10’3 W/(mK). Diese Abschatzung zeigt, dass der
Heat-Pipe-Effekt, insbesondere bei hohen Wassergehalten, zu einer deutlichen
Erhéhung der Warmeleitfahigkeit betragen kann. Fir eine genaue Abschéatzung
sind weitere Untersuchungen des Flussigtransports im VIP erforderlich.
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ANHANG D: Temperaturkorrektur der Druckanstiegsmessungen an
den 40 x 40 cm? groRen VIPs bei 23 °C / 75 % r.F. und Bestim-
mung der Langen- und Flachendurchlassigkeit aus den korrigierten
Druckanstiegen

In Kapitel 4.3.1.3 wurde berichtet, dass die Messungen bei 23 °C / 75 % r.F. an 40
x 40 cm? groBen Paneelen durch Temperaturschwankungen bei der Druckmes-
sung beeinflusst sind. Die Ursache der Temperaturschwankungen und eine Ab-
schatzung des Temperatureinflusses wird im folgenden vorgestelit.

Als mit diesen Messungen bei 23 °C / 75 % r.F. begonnen wurde (die Messungen
bei 23 °C / 75 % r.F. wurden zeitlich vor den Messungen bei 23 °C / 15 % r.F.
durchgefihrt), wurde noch angenommen, dass die pyrogene Kieselsdure aufgrund
ihrer Hygroskopizitat und ihrer grof’en inneren Oberflaiche den Wasserdampf
nahezu vollstandig bindet. Die Temperaturabhangigkeit der trockenen Luftgase
(ideales Gas) ist relativ gering und kann fiir unsere Messungen bei kleinen Dri-
cken von wenigen mbar in erster Naherung vernachlassigt werden (s. Kapitel 3.1).
Deswegen wurde bei der Durchfiihrung dieser Druckmessungen noch nicht auf
Temperaturkonstanz geachtet. Mit Kenntnis der Sorptionsisotherme und des ge-
messenen Wassergehaltes (durch eindiffundierten Wasserdampf) kann der Ein-
fluss des Wasserdampfes abgeschatzt und gezeigt werden, dass der Wasser-
dampf signifikant zum Druckanstieg beitragt (Kapitel 4.2.2.1). Aufgrund der star-
ken Temperaturabhangigkeit des Wasserdampfdrucks (pp = ¢‘Ppsat(T)) werden
die Druckmessungen abhangig von der Messtemperatur. Variiert die Temperatur
zwischen einzelnen Messtagen, so sollte der Temperatureinfluss vor allem zu
gréReren Messschwankungen beim Druckanstieg flihren. Bei den hier durchge-
fihrten Messungen bei 23 °C / 75 % r.F. muss darUber hinaus noch bertcksichtigt
werden, dass die Messungen an den groRen Paneelformaten von (40 x 40) cm?
bei anderen Temperaturen durchgefihrt wurden wie die Messungen an den klei-
neren Paneelen'®. Je nachdem wie grol der Temperatureinfluss tatsachlich ist,
werden die Druckmessungen und die daraus ermittelten Druckanstiegsraten be-
einflusst. Anhand der folgenden Uberlegungen soll der Temperatureinfluss auf die
Druckmessung grob abgeschatzt werden. Der Abschatzung werden folgende
vereinfachende Annahmen zugrunde gelegt:

e Aus der gemessenen Massenzunahme lasst sich der Wassergehalt im
VIP berechnen (Xw,m= Mw/Myip trocken, WObei der Anfangswassergehalt der
VIPs nach Herstellung vernachlassigbar sei).

e Aus dem Wassergehalt und der Messtemperatur Tness, €rmittelt aus
Temperaturaufzeichnungen, lasst sich der Wasserdampfdruck im VIP mit
Gleichung (2-18), d.h. pp(Tmess) = @(Xw,m) Pb,sat(Tmess), berechnen.

e  Der Dampfdruck lasst sich auf Raumtemperatur Traum Umrechnen mit
Po(TRaum) = Po(Tmess) - Pp,sat( TRaum)/Pp,sat( Tmess)-

"®Die Druckanstiege bei den groRen Paneelen (40 x 40) cm2 wurden in einer groien Vakuumkammer in einem teilbeheizten
Technikum gemessen. Gerade das Ende des Messezeitraums lag in der Winterperiode. Dort traten teilweise Temperaturen
von 15 °C und weniger auf, wahrend im Sommer Temperaturen Uber 25 °C mdglich waren. Bei den spater bei 23 °C / 15 %
r.F. durchgeflihrten Messungen ist zum einen der Temperatureinfluss geringer (kein Wasserdampf) und dariiber hinaus
wurde das Technikum vor den Messungen beheizt. Die Messungen an den kleinen Paneelen (10 x 10 cm? und 20 x 20 cm?)
wurden immer im Labor bei einer Raumtemperatur von ~20 ° C durchgefiihrt.
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Der Temperatureinfluss lasst sich abschatzen, indem man den gemessenen
Druck auf eine einheitliche Temperatur umrechnet. Dies wurde fir die (40 x 40)
cm? grofden Paneele mit metallisierten Folien MF1 und MF2 durchgefihrt. Abbil-
dung A-4 zeigt fur die (40 x 40) cm? grof3en VIPs die gemessenen und tempera-
turkorrigierten Werte (umgerechnet auf konstante Temperatur von 20 °C, wobei
Abweichung von der Raumtemperatur bis etwa + 7 °C auftraten).

9
g8 [ * Folie MF1 (temperaturkorrigiert) . 3
71 Folie MF1 (gemessen) . )
4 Folie MF2 (temperaturkorrigiert) oS
> 6 [ 4 Folie MF2 (gemessen) ol
2 - 5
§g 4
S= 3
e 2
1
0
'1 T T T T T
0 50 100 150 200 250 300

Zeit [d]

Abbildung A-4: Gemessene und temperaturkorrigierte Druckanstiege von 40 x 40
cm? gro3en VIPs mit den Folien MF1 und MF2 bei 23 °C/ 75 % r.F..

Deutlich ist ein Temperatureinfluss auf den Druckanstieg zu erkennen. Der auf 20
°C korrigierte Druckanstieg weist geringere Schwankungen auf als die Messdaten.
Zugleich ist die korrigierte Druckanstiegsrate um ca. 20 % bei beiden Folientypen
erhoht. Diese Betrachtungen zeigen, wie gro3 der Temperatureinfluss bei der
Messung des Drucks sein kann, wenn Wasserdampf im VIP vorhanden ist.

Berechnet man mit den temperaturkorrigierten Druckanstiegsraten fir die 40 x 40
cm grofden Paneele und aus den Druckanstiegsraten fiir die 10 x 10 cm? und 20 x
20 cm? grof3en VIPs (s. Tabelle 4-10) die flachenbezogenen Gesamtdurchlassig-
keiten, dann lasst sich durch lineare Regression nach Gleichung (4-2) die Langen-
und Flachendurchlassigkeit bei 23 °C / 75 % r.F. abschatzen. Die Ergebnisse der
Regression sind wesentlich von der Qualitat der Temperaturkorrektur beeinflusst
und stellen deswegen lediglich grobe Schatzwerte dar. Dennoch sollen die Ergeb-
nisse der linearen Regression hier vorgestellt werden, um mit einer einfachen
Abschatzung zu zeigen, inwieweit sich Flachen- und Langendurchlassigkeit bei 23
°C /75 % r.F. gegenuber den Durchlassigkeiten bei 23 °C / 15 % r.F. andern.

Abbildung A-5 zeigt die Auftragung der flachenbezogenen Gesamtdurchlassigkeit
Uber den Kehrwert der Kantenldnge fir die verschieden grofRen VIPs mit den
Folien MF1 und MF2. In Tabelle A-3 sind die aus der linearen Regression Uber
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Flache und Umfang ermittelten Langen- und Flachendurchlassigkeiten angegeben
(die Regression wurde in Kapitel 4.3.1.1. beschrieben).

0.25

0.20 + o Folie MF1
2 Folie MF2

=
(¢
:

QLuft+pampf gesamt/F
[ecm3/(m2d bar)]

2/Kantenlénge [1/m]

Abbildung A-5: Auftragung der aus den Druckanstiegen ermittelten flachenbezo-
genen Gesamtdurchléssigkeiten Qpu+pampr.gesam/F liber 2/Kantenlénge fiir unter-
schiedlich gro3e VIPs, umbhiillt mit der Folie MF1 und MF2 bei 23 °C /75 % r.F. (3
VIPs je Folie und Paneelgré3e von 40 x 40 x 0,75 cm?, 20 x 20 x 0,75 cm®und 10
x 10 x 0,75 cm?).

Tabelle A-3: Durchléssigkeiten bei 23 °C / 75 % r.F. fiir VIPs mit den Folien MF1
und MF2 ermittelt durch lineare Regression (iber Flache und Umfang aus den an
unterschiedlich groBen VIPs (40 x 40 cm? 20 x 20 cm? und 10 x 10 cm?) gemes-
senen und korrigierten Gesamtdruckanstiegen durch Luft und Wasserdampf.

Folie QLuft+Dampf,F QLuft+Dampf,L
[cm3/(m2-d-bar)] [cm3/(m-d-bar)]

MF1 0,068 + 0,010 0,0077 £ 0,012

MF2 0,013 + 0,006 0,0038 + 0,007

Am auffalligsten ist, im Unterschied zu den Durchlassigkeiten bei 23 °C /15 % r.F.
(s. Tabelle 4-4 oder Tabelle 4-6), die hohe Flachendurchlassigkeit der metallisier-
ten Folien MF1 und MF2 bei 23 °C / 75 % r.F. (bei der Folie MF1 ist die Durchlas-
sigkeit bei 23 °C / 15 % r.F. um ein Mehrfaches niedriger, bei der Folie MF2 konn-
te sie gar nicht aufgelost werden). Auch wenn die Abschatzung der Langen- und
Flachendurchlassigkeit bei 23 °C / 75 % r.F. aufgrund der Temperatureinflisse
erschwert war, so lassen die Auswertungen dennoch vermuten, dass die erhéhten
Druckanstiege bei hohen Feuchten auf eine wesentlich gréRere Flachendurchlas-
sigkeit zurtickzufiihren sind. Interessant ist auch ein Vergleich der Langendurch-
Iassigkeiten. Vergleicht man die Langendurchlassigkeiten bei 75 % r.F. (Tabelle A-
3) und 15 % r.F. (Tabelle 4-4), so scheint bei den metallisierten Folien die Lan-
gendurchlassigkeit bei 23 °C / 75 % r.F. etwas hoéher zu sein. Aufgrund der hohen
Schwankungsbreiten ist eine eindeutige Aussage nicht moglich.



LITERATURVERZEICHNIS

Literatur

[Atk1978]

[Ben1999]

[Bos1997]

[Bou1999]

[Bry1989]

[Bru2003]

[Cam1995]

[Cap1985]

[Cap1996]

[Cap1997]

[Cap2001]

P.W. Atkins, Physical Chemistry, Oxford University Press,
Oxford, 1978

P. Bendergast, B. Malone, Characterization und Commer-
cialization of INSTILL Vacuum Insulation Core, Vuoto
scienza et tecnologia, 1-2 1999, pp. 77-82

K. Bosch, Elementare Einflihrung in die angewandte Statis-
tik, Friedrich Vieweg & Sohn Verlagsgesellschaft, Braun-
schweig, 1997

A. Bouguerra, Temperature and moisture dependence on the
thermal conductivity of wood-cement-based composite: ex-
perimental and theoretical analysis, Appl. Phys. 32, pp2797-
2803, 1999

J.A. Brydson, Plastic Materials, Butterworth-Heinemann, 5.
Auflage, Oxford, 1989

S. Brunner, H. Simmler, Development of Service Life Predic-
tion Models for Vacuum Insulation Panels, CISBAT Confer-
ence Proceedings, Lausanne, 2003

W.F. Cammerer, Wérme- und Kélteschutz im Bauwesen und
in der Industrie, Springer-Verlag, 5. Auflage, 1995

R. Caps, Strahlungswédrmestréme in evakuierten thermi-
schen Superisolationen, Dissertation, Universitdt Wirz-
burg,1985

R. Caps, J. Hetfleisch, Th. Rettelbach, J. Fricke, Thermal
Conductivity of Spun Glass Fibers as Filler Material for Vac-
uum Insulations, Thermal Conductivity 23, 1996, pp 373-382

R. Caps, U. Heinemann, J. Fricke, K. Keller, Thermal con-
ductivity of polyimid foams, Heat and Mass Transfer, Vol. 40,
pp. 269-280, 1997

R. Caps, U. Heinemann, M. Ehrmanntraut, J. Fricke, Evacu-
ated Insulation Panels Filled with Pyrogenic Silica Powders-
Properties and Application, High-Temperatures-High Pres-
sures, volume 33, pp. 151-156, 2001



Il LITERATURVERZEICHNIS

[Cap2003a] R. Caps, Vorrichtung und Verfahren zur Messung des Gas-
druckes in evakuierten Dammplatten, Patent DE 10215213,
2003

[Cap2003b] R. Caps, MalBnahmen zur Qualitédtssicherung von Vakuum-
isolationspaneelen, 1. Fachtagung VIP-Bau, Tagungsband,
Rostock-Warnemiinde, 2003

[Car1995] Carlowitz, Kunststofftabellen, Carl Hanser Verlag, 4. Auflage,
Muinchen, 1995

[Fri1989] J. Fricke, D. Biittner, R. Caps, Druckbelastbare evakuierte
Superisolationen (DESIS), Schlussbericht zum Forschungs-
vorhaben DESIS, Universitat Wirzburg, 1989

[Fri1984] J. Fricke, W.L. Borst, Energie — Ein Lehrburch der physikali-
schen Grundlagen, 2. Auflage, Oldenburg Verlag, Min-
chen,1984

[Har2004] C. Hartmann, Einfluss von Feuchte auf den Wéarmetransport
in evakuierten Isolationen, Diplomarbeit, Universitat Wirz-
burg, 2004

[Hei1999] U. Heinemann, R. Caps, J.Fricke, Characterization and Op-
timization of Filler Materials for Vacuum Super Insulations,
Vuoto scienza et tecnologia, 1-2 1999, pp. 43-46

[Hei1993] U. Heinemann, Wérmetransport in semitransparenten nicht-
grauen Medien am Beispiel von SiO, Aerogelen, Dissertati-
on, Universitat Wirzburg, 1993

[Het1988] J. Hetfleisch, Wérmetransport in Glasfaser-Isolationen bei
hohen Temperaturen, Diplomarbeit, Universitat Wuirzburg,
1988

[Hir1966] J.O. Hirschfelder, C.F. Curtiss, Molecular Theory of Gases
and Liquids, John Wiley & Sons, NewYork, 1966

[Jac2003] S. Jacobsen, persénliche Information, Fa. Wipac Walsrode
GmbH & Co. KG, Walsrode, 2003

[Kag1969] M.G. Kaganer, Thermal Insulation in Cryogenic Engeneering,
IPST Press, Jerusalem, 1969



LITERATURVERZEICHNIS

[Kas1988]

[Kie1983]

[Kit1973]

[Kol1993]

[Kre1993]

[Kri1978]

[Kiin1994]

[Lan1998]

[Lu1991]

[Lut1994]

[Man1997]

[Mar1989]

[Nen1994]

W. Kast, Adsorption aus der Gasphase, VCH Verlagsgesell-
schaft, Weinheim, 1988

K. Kieldl, Kapillarer und dampfférmiger Feuchtetransport in
mehrschichtigen Bauteilen, Dissertation, Universitat Essen
(Gesamthochschule), 1983

C. Kittel, Einfithrung in die Festkérperphysik, Oldenburg
Verlag, 1973

T. G. Kollie et al., Instrument for Measurement of Vacuum in
Sealed Thin Wall Packets, US-Patent 5249454, 1993

F. Kreith, M.S. Bohn, Principles of Heat Transfer, West Pub-
lishing Company, St. Paul / USA, 1993

O. Krischer, W. Kast, Die wissenschaftlichen Grundlagen der
Trocknungstechnik, Springer-Verlag, 1978

H.M. Kiinzel, Verfahren zur ein- und zweidimensionalen
Berechnung des gekoppelten Wérme- und Feuchtetransports
in Bauteilen mit einfachen Kennwerten, Dissertation, Univer-
sitat Stuttgart, 1994

H.-C. Langowski, Barriereeigenschaften von Folien, Schich-
ten und Verbunden, IVV (Hrsg.), Verpackungen aus Kunst-
stofffolien. Neue Entwicklungen und Anwendungsfelder.
Symposium FachPack '98. 15. Oktober 1998, Messe-Center
Nurnberg. Freising: IVV, 1998

X. Lu, Transport Properties of Porous Media, Dissertation,
Universitat Wirzburg, 1991

P. Lutz et al, Lehrbuch der Bauphysik, Teubner Verlag,
Stuttgart, 3. Auflage, 1994

D. Marsal, Finite Differenzen und Elemente — Numerische
Lésung von Variationsproblemen und partiellen Differential-
gleichungen, Springer Verlag, 1989

P. Manini, The COMBOGETTER™ as a Key Component in
the VIP Technology, Vuoto scienza et tecnologia, Vol. 16, N.
2, pp. 45- 53, 1997

J. Nentwig, Kunststoff Folien, Carl Hanser Verlag , Minchen,
1994



v LITERATURVERZEICHNIS

[Nil1989] O. Nilson, G. Ruschenpoéhler, J. Grof3 J. Fricke, Correlation
between Thermal Conductivity and elasto-mechanical Prop-
erties of Compressed Porous Media, High Temp.- High Press
21, 267, 1989

[Phi1957] J.R. Philip, D.A. de Vries, Moisture Movement in Porous
Material under Temperature Gradient, Trans. Am. Geophys.
Union 23, No 2, pp. 222- 232, 1957

[Pre1992] W. H. Press et al, Numerical Recipes in C —The Art of Scien-
tific Computing, Cambridge University Press, 2. Auflage,
1992

[Rai2003] A. Raicu et al.,, Entwicklung innovativer Wérmeddmmver-
bundsysteme mit Vakuumisolationspaneelen fiir Anwendung
im Bau, 1. Fachtagung VIP-Bau, Tagungsband, Rostock-
Warneminde, 2003

[Rau2002]  A. Rauch, Messmethoden zur Qualitédtssicherung von Vaku-
umisolationspaneelen, Diplomarbeit, Universitat Wiurzburg,
2002

[Rei2003] T. Reis, Einfluss von Feuchte auf die Warmeleitfahigkeit von
Vakuumisolationspaneelen, Diplomarbeit, Universitat Wirz-
burg, 2003

[Ret1996] T. Rettelbach, Der Wéarmetransport in evakuierten Pulvern
bei Temperaturen zwischen 10 K und 275 K, Universitat
Wirzburg, 1996

[Sax1989] S.C. Saxena, Thermal Accomodation and Adsorption Coeffi-
cients of Gases, Hemisphere Publishing, Volume II-1, New
York, 1989

[Sch2001] H. Schwab, U. Heinemann, J. Fricke, Vakuumisolationspa-
neele- ein hocheffizientes Dd&mmsystem fiir die Zukunft,
Detail — Zeitschrift fuir Architektur, pp. 1301-1304, 7, 2001

[Sch2003] H. Schwab et al., Entwicklung und Anwendung von evakuier-
ten héchsteffizienten Ddmmungen fiir Gebdude, Schlussbe-
richt vom ZAE Bayern Report 2-1203-21 (2003), Wirzburg,
2003



LITERATURVERZEICHNIS

[Smo1898]

[Sta1985]

[Tip1994]

[Umw1997]

[Utz1995]

[VDI1997]

[Vie1993]

[Vos1994]

[Vri1987]

[Wac2001]

[Wac2002]

[Wac2004]

M. Smoluchowski, Uber den Temperatursprung bei der
Wérmeleitung von Gasen, Sitzungsbericht der Akademie der
Wissenschaft (Wiener Berichte 107), Wien, 1898

D. Staufer, Introduction to Percolation Theory, Taylor and
Francis, London, 1985

P.A. Tipler, Physik, Spektrum akademischer Verlag, Heidel-
berg, 1994

Umweltbundesamt, Daten zur Umwelt, Bericht: der Zustand
der Umwelt in Deutschland, Berlin 1997

H. Utz, Barriereeigenschaften aluminiumbedampfter Kunst-
stofffolien, Dissertation TU Miinchen, 1995

VDI-Gesellschaft, Wérmeatlas, 8. Auflage, Springer Verlag,
1997

W.R. Vieth, Diffusions in and through Polymers, Carl Hanser
Verlag, 1993

R. De Vos, D. Rosbothom, in ICI Polyurethanes 94, Ed. R.
De Vos (Brussels: Communications Systems SA), 1994

D.A. de Vries, The Theory of Heat and Moisture Transfer in
Porous Media revisited, Heat and Mass Transfer 30, No. 7,
1987

Wacker Chemie GmbH, Wacker HDK® fumed silica for toners
and developers, Informationsbrochiire der Wacker Chemie
GmbH, Miinchen 2001

Wacker Chemie GmbH, Wacker HDK® T30, Datenblatt der
Wacker Chemie GmbH, Miinchen, 2002

Wacker Chemie GmbH, Herstellung — chemischer Aufbau
von Wacker HDK®, Homepage: www.wacker.com/inter-
net/webcache/de_ DE/PTM/TM/HDK/HERSTELLUNG.pdf,
2004






Danksagung

An dieser Stelle mochte ich all denen danken, die in verschiedener Form zum
Gelingen der Arbeit beigetragen haben:

Herrn Prof. Dr. Jochen Fricke fiir die interessante Themenstellung
und die groziigig gewahrte Freiheit und Unterstiitzung bei der Arbeit,
wodurch ein wissenschaftliches Arbeiten in guter Atmosphare ermdég-
licht wurde.

Den Mitarbeitern in der Arbeitsgruppe Johannes Wachtel, Hans
Scheuerpflug, Cornelia Stark, Irina Lapidus, Inna Slivina, Marco Noll,
Daniel Kraus und dem Gruppenleiter Dr. Ullrich Heinemann fiur die
gesamte Unterstitzung wahrend der Promotion und wahrend der Ar-
beit am VIP-Gebaude-Projekt.

Den Mitarbeitern Thomas Reis und Andreas Rauch, welche im Rah-
men ihrer Diplomarbeiten wertvolle Beitrdge zu dieser Arbeit leisteten.

Herrn Dr. Roland Caps flr die Diskussionsbereitschaft, die zahlrei-
chen Anregungen und das Korrekturlesen der Arbeit.

Dem ,Bayerischen Zentrum fiir Angewandte Energieforschung e.V.”
(ZAE Bayern) mit allen seinen Mitarbeitern fir die guten Rahmenbe-
dingungen und das kollegiale Miteinander.

Der Fa. Wacker Chemie GmbH fiir die Bereitstellung und Fertigung
von Rohplatten oder VIPs aus pyrogener Kieselsaure.

Dem Bayerischen Staatsministerium fir Wirtschaft, Infrastruktur, Ver-
kehr und Technologie fiir die Forderung des Forschungsvorhabens
,Vakuumdammung fur Gebaude® in dessen Rahmen die hier vorge-
stellten Arbeiten durchgefihrt wurden.

Besonders bedanken mdchte ich mich bei meiner Frau Ursula fir die grol3e
Unterstiitzung und Geduld wahrend der Arbeit und bei meinen Eltern, die mir
immer beistanden und beistehen.



Ehrenwortliche Erklarung

Hiermit versichere ich an Eides statt, dass ich die Dissertation eigenstandig,
d.h. insbesondere selbstandig ohne Hilfe eines kommerziellen Promotionsbe-
raters, angefertigt habe und keine anderen als die angegebenen Quellen und
Hilfsmittel genutzt habe.

Die Dissertation wurde bisher nicht in gleicher oder anderer Form in einem
anderen Prifungsfach oder an einer anderen Hochschule vorgelegt, mit dem
Ziel einen akademische Grand zu erwerben.

Im Oktober 1994 wurde mir von der Universitat Wirzburg der akademische

Grad ,Diplom-Physiker (Univ.)* verliehen. Weitere akademische Grade habe
ich weder erworben noch zu erwerben versucht.

Wirzburg, den 28.12.2004

Hubert Schwab



Persdnliche Daten:

Schulausbildung:
1974-1978
1978-1987

Wehrdienst:
7/1987-10/1988

Hochschulausbildung:
11/1988-10/1994

Fortbildung:
3/1995-9/1995

Berufliche Tatigkeiten:

9/1995- 5/2000

ab 6/2000

Wirzburg, den 28.12.2004

Lebenslauf

Hubert Schwab

Hauptstralle 5

97497 Dingolshausen

geb. am 11.12.1967 in Gerolzhofen
verheiratet

Grundschule Michelau
Riemenschneider-Gymnasium in Wirzburg
allgemeine Hochschulreife: Mai 1987

Panzergrenadiereinheit in Ebern

Studium der Physik an der
Julius-Maximilians-Universitat Wurzburg
Diplomarbeit: Dynamische Optimierung von
regionalen Energieversorgungssystemen unter
Einbeziehung von supraleitenden Energie-
speichern

Ausbildung zum Netzwerkspezialisten bei der
ptm-Akademie

Forschungsingenieur und Netzwerkbetreuer
bei der YTONG Holding GmbH in
Schrobenhausen

wissenschaftlicher Mitarbeiter am Bayerischen
Zentrum fiir Angewandte Energieforschung
e.V. in Wirzburg

Hubert Schwab






	Zusammenfassung
	Summary
	Einleitung
	Motivation
	Das Prinzip der Vakuumdämmung
	VIPs aus pyrogener Kieselsäure
	Zielsetzung

	Grundlagen
	Wärmetransport in trockenen VIPs
	Wärmetransport in feuchten Materialien
	Instationärer Wärme- und Feuchtetransport
	Durchlässigkeit von Folienumhüllungen

	Messverfahren und Messprogramme
	Folienabhebeverfahren und Wägung
	Verfahren zur Messung der Wärmeleitfähigkeit
	Programm zur Bestimmung der Durchlässigkeiten von VIPs
	Boxennummer
	Klimakammer


	Präparation feuchter VIPs

	Messungen und Diskussion
	Wärmeleitfähigkeitsmessungen
	Klimaeinfluss auf Druck- und Massenanstieg
	Folie

	Einfluss der VIP-Größe auf Druck- und Massenanstieg
	Kantenlänge [cm]
	Folie


	Anwendung: Messung an gebäude-installierten VIPs

	Ausblick
	ANHANG
	ANHANG A: Gemessene Druckanstiege und Massenzunahmen in den 
	Klima
	Klima
	ANHANG B: Erweitertes Durchlässigkeitsmodell
	ANHANG C: Bestimmung des molekularen Diffusionskoeffizienten
	ANHANG D: Temperaturkorrektur der Druckanstiegsmessungen an 

	Literatur

	[Atk1978]
	[Ben1999]
	[Bos1997]
	[Bou1999]
	[Bry1989]
	[Bru2003]
	[Cam1995]
	[Cap1985]
	[Cap1996]
	[Cap1997]
	[Cap2001]
	[Cap2003a]
	[Cap2003b]
	[Car1995]
	[Fri1989]
	[Fri1984]
	[Har2004]
	[Hei1999]
	[Hei1993]
	[Het1988]
	[Hir1966]
	[Jac2003]
	[Kag1969]
	[Kas1988]
	[Kie1983]
	[Kit1973]
	[Kol1993]
	[Kre1993]
	[Kri1978]
	[Kün1994]
	[Lan1998]
	[Lu1991]
	[Lut1994]
	[Man1997]
	[Mar1989]
	[Nen1994]
	[Nil1989]
	[Phi1957]
	[Pre1992]
	[Rai2003]
	[Rau2002]
	[Rei2003]
	[Ret1996]
	[Sax1989]
	[Sch2001]
	[Sch2003]
	[Smo1898]
	[Sta1985]
	[Tip1994]
	[Umw1997]
	[Utz1995]
	[VDI1997]
	[Vie1993]
	[Vos1994]
	[Vri1987]
	[Wac2001]
	[Wac2002]
	[Wac2004]





