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Vorwort

Das Fenster a's transparentes Bautell | &sd sich zur passven Nutzung der Sonrenenergie
einsetzen und kann so die Energiebilanz @nes Gebaudes positiv beanflussen. Warmeschutz-
technische Massiahmen an der opaken Gebaudehtlle kommen erst voll zur Geltung, wenn
auch Fenster eingesetzt werden, die beziglich ihrer warmeddmmenden Eigenschaften sowie
ihrer Transparenz optimiert worden sind. Durch eine sorgféltige, auf die klimatischen Ver-
héltnise dgestimmte Bauweise, 18sg sich so der Heizenergiebedarf gegeniiber herkémm-
lichen Gebauden drastisch absenken; dies ohrne Beantradhtigung aks Wohlbefindens von des-
sen Bewohrern.

Das Hauptziel einer energiebewusden Bauweise ist die Absenkung des Primérenergie-
verbrauches, der ja vorwiegend duch fossle Energietrdger gededkt wird. Wenn man be-
denkt, dassin den Industrielandern je nadh Klima awischen 30 - 40% der Endenergie fur
Heizwdrme aufgewendet werden, so ergibt sich hier ein enormes Energiesparpaotential.
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Abb. 1 a) Auftellung des Weltenergieverbrauches nach Primérenergiequellen 1980

[Cre 84]. b) Aufteilung des Endenergiekuchens in Nutzungsarten fir die BRD
19874a s typisches Beispiel fur ale Industrienationen [Die 89].

Der Einsparung vonPriméarenergie kommt heute @ne besondere Bedeutung zu, nach-
dem die Wissenschaft die Gefahr einer globalen Erwérmunginfolge des Treibhawseffektes er-
kannt hat [Gas 89]. Die Verbrennungfossler Energietrager sorgt fur die Anreicherung des
Treibhausgases CO,. Die CO,-Konzentration ist so vom vorindustriellen Wert von 280 pmn
auf den heutigen Wert von 350 pmn angestiegen undist eindeutig anthropogenen Ursprungs.

Die Wirkungsweise der Treibhausgase in der Atmosphére soll hier anhand eines ein-
fachen Modedlles ill ustriert werden. Die Atmosphére sei hier durch eine Glasheibe repra
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sentiert, deren Absorbtionseigenschaften wir so wahlen, dassdie aiftretenden Energieflisse
den Energiehaushalt der Erde wiederspiegeln. Ein solches Modell hat vielleicht vor allem
ill ustrativen Charakter, entspricht aber der Vorgehensweise des Physikers, zunadst mit ei-
nem einfachen Modell Tendenzen festzustellen und Grésenordnungen abzuschétzen, bevor
detailli ertere Rechnungen gemadt werden. Wir kdnren hier Ubrigens exakt dieselben Me-
thoden anwenden, wie bel der Berechnung @ Energiebil anz e@nes Fensters.
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Abb. 2 Einfaches Modell fir die Energiebilanz der Erde. Eingetragen sind de Netto-
energieflisse.

Ohne die natirlichen Treibhausgase in der Atmosphére l&ge die Gleichgewichtstem-
peratur bei -18 °C. Durch de "Glassheibe” wird de Abstrahlungim IR-Bereich behindert.
Um die dsorbierte Solarstrahlung wieder loszuwerden, muss sch de Erdoberflache ewér-
men his auf die neue Gleichgewichtstemperatur von +15 °C.

Durch Anreicherung des Verbrennungsproduktes CO, und anderer Treibhausgase wie
Methan wird dese Gleichgewichtstemperatur nadh oken verschoben. Man erhélt auch mit
solchen einfachen Modellen bel Verdoppelung des CO,-Gehaltes TemperaturerhOhungn in
der Grosenordnung von 1°K, dies aber ohre Berlicksichtigung vonRUckkoppel ungseff ek-
ten. In komplexeren Klimamodellen verstérken de postiven Rickkoppelungseffekte die
primdre Erwarmung un einen Faktor 2 - 4. Gestlitzt werden solche Vorausagen durch
Mesaungen des CO,-Gehaltes in Eisbolrkernen und Bestimmung der Temperatur nach der
Deuterium-Methode. Danach wird (bker Jahrtausende ene Korrelation von Temperatur und
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CO,-Gehadlt festgestellt. Unter Berlicksichtigung as heutigen Trends ist eine Verdoppelung
des CO,-Aquivalents der Treibhausgase im Jahre 2030zu erwarten. Diese wirkt sich wegen
der Trégheit des Systems etwaim Jahr 2050 vdl aus.

Die anthropogene Veranderung der Temperatur von 1860 Is heute betrégt zwischen
0,5- 0,8 °K. Ob eine solche Temperaturerhohungauf eine natirli che Schwankungzurtickzu-
fahren i, ist im jetzigen Zeitpunk noch eine offene Frage, doch entspricht dies auch den
Vorausagen komplexer Modelle. Es kann jedoch gesagt werden, dasswir uns ein solches glo-
bales Experiment mit dessen méglichen fatalen Folgen schlicht nicht leisten konren. Es geht
vor alem auch darum, die Verantwortung gegeniiber kommenden Generationen wahrzuneh-
men.

Bisher gat die HOhe des Energieverbrauchs geradezu als Masstab fir das industrielle
Niveau und de Prosperitét einer Volkswirtschaft. Nadh den beiden Erddlkrisen trat eine ge-
wis® Entkoppelung von Energieverbrauch und Wirtschaftswachstum ein [Gr6 89. Die Ent-
wicklung emissionsarmer Systeme und de Optimierung der Energienutzung, die aur Abwen-
dung as Trelbhauseff ektes notwendig sind, werden aber viel weitreichender sein undwerden
die Energiewirtschaft von Grund auf veradndern. Der veranderte Umgang mit unseren Ener-
gieresourcen wird wahrscheinlich aber auch zu einem Umdenken in Richtung eines neuen
Wertesystems fuhren, in dem die Produkion nicht den Erfordernisen der Wirtschaft, son-
dern den wahren Bedirfnisen des Menschen zu denen hat. Dazu gehdrt, angesichts der
Einsicht, dass durch de unkortrolli erten menschlichen Eingriffe in de Naturvorgénge die
eigenen Lebensgrundagen zerstort werden, eine Lebenshaltung, in der sich der Mensch wie-
der in de Kreidaufe der Natur einfugt.



| nhalt

1 EINLEITUNG

2

1.1 Bedeutung, Stellung und Eigenschaften des Fensters
1.2 Evakuierte Fenster
1.3 Aerogdfenster

AEROGEL - EIN TRANSPARENTER WARMEISOLATOR

2.1 Herstelung von Aerogel

2.2

2.3

211

2.1.2

Uberblick

2.1.1.1 Hauptschritte der Aerogelherstellung

2.1.1.2 Methoden zur Herstellung vonAerogel

Detailli erte Beschreibung cr Herstellung vonAerogel in Blockform
2.1.2.1 Herstellung des Alkogels

2.1.2.2 Uberkriti sche Trocknung

2.1.2.3 Warmebehandung

Struktur

221
222

2.2.3

224
2.25

Ubersicht

Standard-Verfahren zur Ermittlung der Porositét
2.2.2.1 Quecksilberporosimetrie

2.2.2.2 Porenverteilungaus Stickstoff-Adsorption
Direkte Beobadchtungstedhniken

2.2.3.1 Rasterelektronenmikroskopie

2.2.3.2 Transmissonselektronenmikroskopie

Kleinwinkelstreuung undraktale Geometrie ds Modell zur Auswertung

Zusammenfasende Darstellung der experimentell en Befunde

Eigenschaften von Aerogel

231
2.3.2

233

234

Ubersicht

Aerogel as perkolierendes System

2.3.2.1 Zur Perkolationstheorie

2.3.2.2 Anwendung @r Perkolationstheorie auf Aerogel
Akustische Eigenschaften

2.3.3.1 Schallausbreitung undelastische Konstanten
2.3.3.2 Dynamisches Verhalten der Aerogelstruktur
Waérmetransport

Inhalt

wWw NP

© © 00 00 N O OO OO O

e el ol ol o
0w Ul A WWNRRELR OO

N N N DN DN DN DNDNDN
®» 0T W W NN Pk PP, OO



Inhalt v

2.3.5 Optische Eigenschaften 28
2.3.5.1 Zur Transparenz und Streuung 28
2.3.5.2 Bredindex 28
2.3.5.3 Lichtstreuung undStrukturdaten aus Lichtstreuexperimenten 29
2.4  Anwendungen von Aerogel 31
2.4.1 Cerenkov-Detektoren 31
2.4.2 Aerogd alsakustisches Material 32
2.4.2.1 Nutzliche Anwendungen 32
2.4.2.2 Schallddammung kel Aerogelfenstern 33
2.4.3 Aerogd in Fenstersystemen 33
2.4.3.1 Aerogelfenster aus der Sicht der Fensterentwicklung 33

2.4.3.2 Randbedingungen fir den Einsatz von Aerogel in groseem Masdab34
244 Transparente Wameddmmung 36
3 KONVENTIONELLE FENSTER UND IHRE WEITERENTWICKLUNG 40
3.1 Kenngrosen zu energetischen Bewertung von Fenstern 40
3.1.1 Der Warmedurchgangskoeffizient k 41
3.1.2 Der Gesamtenergiedurchlasgrad g 41
3.2 Warmetednisches Verhalten von Fenstern 42

3.3 Beredinung der Kenngrossen bel Fenstern aus IR-opaken Glasscheiben 44

3.3.1 Beredhnung as k-Wertes 45
3.3.1.1 Der Strahlungsbeitrag 46
3.3.1.2 Der Leitungsbeitrag oder der Warmetransport in Gasen a7
3.3.1.3 Der Konwvektionsbeitrag 49

3.3.2 Beredhnung as g-Wertes 51
3.3.2.1 Sekundire Wameabgabe 51
3.3.2.2 Berechnung @ optischen Daten eines Fenstersystems aus den

Eigenschaften der Einzdkomporenten 52
3.3.2.3 Grundagen zur Berechnung @ optischen Daten einer Einzd-
komporente 54

3.4 Beredhnung der Energiebilanz und der Kenngrdsen fur beliebige Fenster-

systeme unter anwendungsnahen Bedingungen 57
3.4.1 Warmeliberganginnen 62
3.4.2 Wéarmelibergang aussen 62

3.5 Strategien zur Stopfung desWarmeleds bel Fenstern 63



VI Inhalt

4 EVAKUIERTE FENSTERSYSTEME
4.1 Der Warmetransport in evakuierten Fenstersystemen
4.2 Mesangen an evakuierbaren Fenstersystemen
4.3 Schlusdolgerungen

5 AEROGELFENSTER

5.1 WarmetednischesVerhalten
5.1.1 Allgemeine Betrachtungen zum Strahlungstransport
5.1.2 Konzept des eff ektiven Emissonsvermogens
5.1.3 Experimentelle Bestimmung cer Beitrage am Warmetransport
5.1.3.1 Der Strahlungsbeitrag
5.1.3.2 Der Leitungsbeitrag
5.1.4 Einflussder Temperatur und der Randemissvitéten
5.1.5 Einflussder Probendicke
5.1.6 Mesaingan Fensterelementen
5.1.6.1 Messverfahren
5.1.6.2 Aerogd in Kadhelform
5.1.6.3 Aerogd in Granulatform

5.2 Optisches Verhalten
5.2.1 Allgemeines zur Strahlungstransmisson
5.2.2 Messerfahren
5.2.3 Mesaingen
5.2.3.1 Spektra aufgeloste Transmisson
5.2.3.2 Winkelaufgel0ste Transmisson an Fensterelementen

5.3 Schlusgolgerungen

6 THERMOGRAVIMETRISCHE MESSUNGEN AN AEROGEL
6.1 Ziel der Mesaungen
6.2 Aerogeloberflache nach der Herstellung
6.3 Thermische Behandlung zur Entfernung der organischen Rickstande

6.4 Simultane thermogravimetrische - masenspektrometrische Mesaingen im
Temperaturbereich 20-900 C

6.5 Physisorbierte Stoffe bel Temperaturen unterhalb 250 C
6.5.1 Thermogravimetrische Befunde
6.5.2 Ausgasen vonAerogel bei der Anwendungin Fenstersystemen

70
70
71
73

75

75
75
77
78
78
79
80
82
83
83
84
86

88
88
88
89
89
90

93

96
96
97
98

99

102
102
103



Inhalt

Zusammenfassung
Danksagung

Literatur

Diese Arbeit und ihr Autor

VI

108
112
113
121

Gewidmet allen Dozenten, Kollegen und Kolleginnen vom physikali schen, astronomischen und
mathematischen Institut der Uni Basal und dem anorganisch-chemischen Institut der Uni

Zrich.



Leersaite



1. Einleitung 1

1 EINLEITUNG

1.1 Bedeutung, Stellung und Eigenschaften des Fensters

Das Fengter ist ein kamplexes Bauteil der Gebaudehtile; im Gegensatz zu Wand, Dach
und Boden hat ein Fenster nicht in erster Linie ds Abgrenzung des Raumes gegen das
Aussenklima zau denen, sondern as Offnung die in verschiedener Hinsicht den Bezug zur
Umwelt herstellen soll. Als Tagedlichtquelle soll es die Raume ehellen, den visuellen Kon-
takt zur Umwelt gewahrleisten undmanchmal auch zur Liftung denen.

Auf Grund deser Hauptanforderungen des Fensters, namlich als Offnungzu denen, gilt
das Fenster in energetischer Hinsicht oft noch as Schwadstelle der Gebaudehdile. Die Opti-
mierungsregel fur opake Bauteile - je kleiner der k-Wert (Warmeleitzahl samt Wéarmetiber-
gange) desto Kleiner der Verlust - ist wegen der Transparenz des Fensters nur in der Dunkel-
heit richtig. Bei der Energiebilanz des Fensters mussder Strahlungsgewinn am Tage mitbe-
ricksichtigt werden. Dies geschieht mit einem weiteren Parameter, dem Gesamtenergie-
durchlasggrad g, der den Antell der Strahlungsenergie angibt, der in den Raum gelangt.
Dieser enthdlt sowohl den Anteil direkter solarer Transmisson, als auch den indrekten
Antell, der infolge Absorption in den transparenten Fensterbestandteilen undanschli essender
Temperaturerh6hungals skundire Wameabgabe in den Raum gelangt.

Bel bekannter Einstrahlung | und Temperaturdifferenz AT zwischen Aussen- und In-
nenraum kann so de Energiebilanz ds Differenz zwischen Strahlungsgewinn und Verlust
durch Warmetransport geschrieben werden: Q = k-AT - gil .

Es ist eigentlich erstaunlich, dassdas energetische Verhalten eines © kamplexen Bau-
teiles wie das Fenster bei gegebenen Betriebsbedingungen (Klima, Orientierung Benutzer-
verhalten) blossdurch zwei Parameter g und k teschrieben werden kann. Die Antwortzeit auf
dauernd wedhselnde klimatische Bedingungen (solarer Gewinn, Warmegewinn tew. -ver-
luste) ist ja klein verglichen mit den anderen Teillen der Gebaudehtile. Im Sinne @ner mog-
lichst positiven Energiebilanz besitzt das idede Fenster demnach einen geringen Verlust
durch Warmetransport (d.h. kleiner k-Wert) bei gleichzetig hoter Transparenz (d.h. grosser
g-Wert).

Betrachtet man de drei Warmetransportarten, die in einem Fenster auftreten - Leitung
Konwektion undStrahlung - so stellt man fest, dassdie Strategien, die sich daraus zur Stop-
fung des Warmeledks ergeben, dem Wunsch nach holer Transparenz oft entgegenlaufen:
Eine Vergrossrung cer Scheibenzahl verringert zwar alle drei Warmetransportarten, geht
aber auf Kosten der Transparenz. Selektive Schichten, die den Strahlungsanteil vermindern,
haben ebenfall s eine gewisse Beantrachtigung dr Transparenz zur Folge.



2 1. Einleitung

Gerade hinsichtlich der Optimierung des Verhdtnisses g/k ist die Entwicklung des Fen-
sters deshalb nach keineswegs abgeschlossen. Es llte moglich sein, ein Fenster zu ent-
wickeln, das lUber ein Jahr gemittelt fur jede Orientierung eine bessere Energiebilanz auf-
weist, as eine gut isolierende opake Gebaudehtl e, selbst in einem ndrdlichen Klima. Gegen-
stand deser Arbeit ist es, neuere LAsungen deses Problems zu erarbeiten und @rzustell en.

1.2 Evakuierte Fenster

Zunadst werden die Eigenschaften von Fenstern mit evakuiertem Scheibenzwischen-
raum erarbeitet. Das Problem der Handhabung gosser Vakua in (zerbredlichen!) Vergla-
sungen fuhrt uns auf nattirliche Wese von dcken Fenstern zu evakuierten Verglasungen mit
sehr kleinem Scheibenabstand (<1mm).

Bel Verringerung des Gasdruckes im Schelbenzwischenraum gelangt dort die mittlere
freile Weglange der eingeschlossenen Gasmolekile relativ rasch in den Bereich des Scheiben-
abstandes. Man erwartet hier deshalb bei gegegebenem Druck eine geringere dfektive Wa-
meleitfahigkeit A des Gasmediums, als bei grosseren Schelbenabstdnden. Fir den Wéarme-
transport durch das Fensterelement ist jedoch de Wameleitzahl A = A/d , also der Quatient
von Warmeleitfahigkeit A und Scheibenabstand d masgiebend. Es zegt sich, dass diese
Warmeleitzahl bei gegebenem Druck mit abnehmendem Scheibenabstand ansteigt.

Um densalben k-Wert zu erreichen misden aso de Fenster mit geringerem Glas-
abstand auf einen tieferen Gasdruck gebradcht werden. Diesist sicher ein Nadhtell, da esin der
Praxis darum gehen wird, einen solchen Enddruck tber moglichst lange Zeit aufredtzuer-
halten. Die Probleme der Eindiffusion von leichten Gasen wie Helium, as auch dagenige
eines dichten Randverbundes snd also fur kleine Scheibenabstande ds kritischer zu betrach-
ten.

Fir die eforderlichen Enddrucke unterhalb 103 mbar reichen organische Dichtmittel
nicht mehr aus. Es mussan einen gel 6teten Metall -Glas-Randverbund gedadht werden oder an
eine Verschmelzung der beiden Glascheiben am Rand. Das Problem der Warmespannungen,
die bei letzterer Losung auftreten, ist bei geringen Scheibenabsténden schwieriger zu be-
waélti gen.

Fir einen kleinen Scheibenabstand sprechen aso "nur® die wesentlich kleineren evaku-
ierten Volumina, sowie der Vorzug, dassunauffélli ge, ja praktisch ursichtbare Abstandshalter
verwendet werden konren.

Ein Evakuieren von Doppelverglasungen sollte egentlich nu als zusétzliche Mass
nahme fur Fenster gesehen werden, deren Strahlungsanteil an den Wéarmetransport schon
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durch IR-reflektierende Schichten reduziert worden ist: Es hat keinen Sinn, ein Loch zu stop-
fen und dneben ein nach grdsseres offen zu lassen.

Die Beschreibung as Warmetransportes in evakuierten und mcht-evakuierten Mehr-
fadhverglasungen ist relativ einfadch, zum einen weil die Glassheiben im IR-Bereich als opak
betrachtet werden konren, zum andern, da die W&metransportarten ungekoppelt erscheinen
(abgesehen von gawissen Gasfullungen mit Absorptionsbanden im IR). Einfache thermische
Netzwerke reichen aus, den Warmetransport zu ermitteln.

Es tritt einzig de Schwierigkeit auf, dass die Widerstdnde des Netzwerkes tempe-
raturabhangig sind, doch kann ein einfaches Verfahren angegeben werden, bei dem die Schei-
benoberflachentemperaturen iterativ bestimmt werden. Das Verfahren konwergiert sehr rasch
gegen den Gleichgewichtszustand mit den zugehdrenden Widersténden des Netzwerkes.

Ebenfalls relativ einfach ist die Ermittlung von Transmissons-, Reflekions- und
Absorptionseigenschaften im Bereich solarer bzw. sichtbarer Strahlung Es kdnren deich
mehrere Verfahren zur Ldsung angegeben werden.

Die Ermittlung cer Energiebilanz einer Mehrfachverglasung urier Betriebsbedingungen
am Tag (d.h. mit solarer Einstrahlung) kann im Prinzip auf dhnliche Wese afolgen, indem
die Erhdhung @r Scheibentemperaturen infolge Absorption der Einstrahlung zusétzlich mit-
einbezogen wird. Doch steht ein sehr elegantes Verfahren nach Rubin [Rub 823 zur Verfi-
gung, das die aiftretenden Flisse auf direktere Art liefert. Darin werden de vorkommenden
Fliss in Abhéngigkeit von der Temperatur ausgedriickt. Die Temperaturvertellungwird an-
schlieseend ebenfalls iterativ bestimmt, indem aber jetzt die aiftretenden Flisse nach der
Temperatur entwickelt werden. Iterationsbedingung fir die neue Temperaturverteilung ist
dabei eine Energiebilanz, die fir jede Schicht des Systems aufgestellt wird.

1.3 Aerogelfenster

Es gibt nun eine weitere Mogli chkeit zur Herstellung eines superisolierenden Fensters,
das die engangs erwadhnten Schwierigkeiten evakuierter Fensterelemente in mancher Hinsicht
umgeht: Der Scheibenzwischenraum kann gefllt werden mit Aerogel, einem mikropardsen
hochtransparenten Glasschaum.

Dieses Material besitzt einen Porenanteil von Uker 90%. Die Grosse dieser Poren ist
kleiner as die mittlere freie Weglénge des Fullgases bel Umgebungsdruck, so dass die
Leitung duch das Gas s£hon ke Umgebungsdruck reduziert erscheint. Zur Beseitigung deser
restlichen Gadeitung reicht eine Reduktion des Gasdruckes auf ca 50 mbar aus. Zur Auf-
rechterhaltung solcher Drucke Uber langere Zeit sind hahwertige organische Randverbunce,
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wie sie heute schon \erflgher sind, ausreichend. Das feine Aerogelgertist reicht aus, den Um-
gebungsdruck, der auf den Scheiben lastet, zu tragen; Distanzhalter eribrigen sich somit.

Die Schwierigkeit, den erforderlichen Gasdruck aufredht zu erhalten hat hier nicht nur
mit dem Randverbund sondern auch mit dem Aerogel selbst zu tun: Wegen seiner riesigen
spezfischen Oberflache adsorbiert Aerogel erhebliche Mengen von Gasen. Ein Grosgeil da-
von ist wegen seiner Polaritét Wasser. Aerogelblocke, die der Atmosphére ausgesetzt werden,
setzen sich innert kurzer Zeit in einen Gleichgewichtszustand mit dem Wasserdampf-
partialdruck der Umgebung Dieses Wasser kann duch Trocknung ke hoheren Temperaturen
ausgetrieben werden. Dazu werden thermogravimetrische Messungen gemadit und im An-
schlussdaran ein theoretisches Modell fir den Trocknungs- bzw. Diff usionsprozessim Aero-
gel erarbeitet.

Es mussalso wohl Uberlegt werden, welchen Aufwand man betreiben muss um die au
erwartende Reduktion des k-Wertes um ca 25% zu erreichen, die bel der Absenkung as
Gasdruckes eintritt. Es ist ndmlich auch denkbar, den Aerogelblock mit einem oder zwei
L uftspalten anzuordnen, um so auf eine @was anspruchslosere Art eine weitere Reduktion des
k-Wertes zu erhalten.

Der Warmetransport in Aerogel erfolgt Uber Leitung undStrahlung die Konwvektion
bleibt wegen der Kleinheit der Poren ummesdar gering und ernachlassgbar. Die Beschrei-
bung s Warmetransportes im Aerogel ist mit der zuséizlichen Schwierigkeit verbunden,
dass Strahlung undLeitung gkoppelt sind. Dies im Gegensatz zu gewdhnlichen Mehrfad-
verglasungen, wo de Entkopdung dr Warmetransportarten fir ein relativ einfaches
Gleichungss/stem zur Beschreibung abs Warmetransportes verantwortlich ist.

Die Beschreibung as Warmetransportes in Aerogel mussdie Kopdung zwischen Lei-
tung und Strahlung terticksichtigen. Im Aerogel wird rémlich in jeder Tellschicht ein
gewiser Anteil der Strahlung absorbiert und entsprechend der lokalen Temperatur re-
emittiert. Dabel kommuniziert jede Schicht je nach freier Weglange der Phatonen mehr oder
weniger stark sowohl mit den Randern als auch mit den anderen Schichten des Systems.
Gleichzatig wird entsprechend dem lokalen Temperaturgradienten ein Teil der Wérme durch
Leitung von Schicht zu Schicht transportiert. Leitungs- und Strahlungsanteil hangen somit an
jeder Stelle voneinander ab, sie escheinen ” gekoppelt”.

Im Gleichgewicht resultiert eine nichtlineae Temperaturvertellung undeine gewisse
Anhebung as totalen Wéarmetransportes gegentiber einem ungekoppelten System. Dieser
Gleichgewichtszustand wird duch eine komplizierte Integrodifferentialgleichung leschrie-
ben, die man erhdlt, wenn fir jede Tellschicht eine Energiebilanz aufgestellt wird. Fur ein
nichtgraues Medium wie Aerogel, wo also de optische Dicke von der Wellenlange éhéngt,
ist diese Gleichung nu numerisch und mit grossem Aufwand I6sbar. In deser Arbeit wird
eine halbempirische Losung rach [Cap 85 verwendet, bei der graue Naherungsdsungen
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entsprechend cem spektralen Verhalten der optischen Dicke nach dem Konzept des eff ektiven
Emissonsvermdgens superponiert werden.

Auf Verwendung vonselektiven Schichten mit tiefem Emissonsvermdgen im |IR-Be-
reich kann in Aerogelfenstern verzichtet werden, da keine wesentliche Verminderung des
Strahlungstransportes eintritt. Die endliche optische Dicke des Aerogels im IR-Bereich fuhrt
schon zu einer Verringerung des Strahlungsanteils. Eine solche selektive Schicht ginge des-
halb vor allem auf Kosten der Transparenz.

Im Hinblick auf die Nutzung der Sonrenenergie und de Transparenz im visuellen
Bereich werden das lare und dbs visuelle Transmissonsvermdgen ganzer Aerogelfenster-
elemente vermessn.

Die Transparenz des Aerogels an sich ist im sichtbaren Bereich nach verbesserungs-
wurdig: Rayleighstreuungfihrt zu einem blaulichen Schimmer; eine weisse Flache escheint
daher in der Durchsicht blassgelblich, da nunein gewisser Anteil am blauen Ende des Spek-
trums fehlt.

Aerogel verdankt Ubrigens sine hohe Transparenz der Tatsadhe, dass ®ine Struktur
feiner als die Wdlenlange des Lichtes ist. Trotzdem kann gesagt werden, dassdie bisher ver-
fughare Qualitét von Aerogelblocken de gewohrten Anspriiche, die heute an de visuelle
Trangparenz von Fenstern gestellt werden, noch nicht befriedigen kann. Denkbar ist darum
vorlaufig der Einsatz von Aerogdl in Oberlichtern oder in transparenten Warmeddammungen.
Denselben Anwendungsbereich kann man Aerogelgranulatfenstern zuordnen, dessen Eigen-
schaften ebenfall s untersucht werden.

Bel den transparenten Warmedammungen werden (opake) Wande der Gebaudehil e mit
dem transparenten hachisolierenden Material verkleidet. Die Solarstrahlung erreicht so de
opake Mauerfladhe und wird dat in Warme umgewandelt. Wegen den guen warme-
dammenden Eigenschaften des Aerogels wird ein grosser Teil dieser Warme ins Gebaude &-
geleitet.
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2 AEROGEL - EIN TRANSPARENTER WARMEISOLATOR

2.1 Herstellung von Aerogel
2.1.1 Uberblick

2.1.1.1 Hauptschritte der Aerogelherstellung

Bel der Herstellung eines Aerogels kbnren zwei Hauptschritte der Produktion urter-
schieden werden [Hen 9Q:

a) Herstellungeines mit einem LAsungsmittel durchsetzten Gels.

b) Entfernung aks Losungsmittels durch einen spezellen Trocknungsvorgang (Uber-
kriti sche Trocknung.

Zur Herstellung eines Gels unterscheidet man verschiedene chemische Verfahren, diein
einem ”Sol-Gel*-Prozess eine gallertartige Substanz liefern, d.h. also eine Art dreidimen-
sionales Sieb mit feinen skelettartigen Stegen, das durchsetzt ist mit einem Losungsmittel.
Durch ein gedgnetes Trocknungsverfahren wird das L 6sungsmittel entfernt, wobel die off en-
porige, fein vernetzte Struktur als Aerogel tbrig bleibt.

Trocknung urter Normalbedingungen liefert wohl ein Aerogel, doch setzt ein Schrump-
fungsprozess ein, wenn das Losungsmittel aus dem Gerlst weicht. Ursache fir diesen
Schrumpfungsprozess ist die Oberflachenspannung an der Phasengrenze des aus der Aero-
gelstruktur weichenden Losungsmittels: Die Oberflachenspannungreicht aus, um die zate
Aerogelstruktur zu zerstéren. Endproduk ist ein paéses Gebil de mit einem Porengehalt von
ca 50%.

Vermeiden lasd sich der unerwiinschte Vorgang der Schrumpfung duch Gberkriti sche
Trocknung Bei gentigend hoter Temperatur und Druck wird de kritische Schwelle @nes
Fluids Uberschritten. Dort verschwindet die Phasengrenze FlUssgkeit - Dampf und damit
auch de Oberflachenspannung Damit lasen sich Sili kat-Aerogele mit Dichten bis hinurter
auf 20kg/m3® herstellen, was einem Porengehalt von 996 entspricht. (Zum Vergleich:
Trocknung urner Normalbedingungen lieferte @n Aerogel mit etwa halber Dichte von
gewdhrlichem Glas, also etwa 1000 kgms).
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2.1.1.2 Methoden zur Herstellung von Aerogel

Die dteste bekannte Methode aur Herstellung eines Aerogels geht auf Kistler (~1930
zuriick [Kis 31 undKis 32] und kesteht darin, Wasserglas (wassige Losung vonNatrium-
sli kat) mit Salzsdure reagieren zu lassen. Dabel entsteht ein mit Siliziumdioxid duchsetztes
Aquagel. Uberkriti sche Trocknung erfordert hier noch ein Austausch des Wassers mit Alko-
ho, da Wasr die Gelstruktur bei den erforderlichen Temperaturen auflosen wirde. Der
Waschprozesszum Austausch des Losungsmittels ist sehr arbeitsaufwendig.

Eine weniger umstandliche Art der Aerogelherstellung geht auf Teichner [Tel 68| zu-
rick undwurde in neuerer Zeit von einer franzésischen Gruppe in Lyon [Tel 86] wesentlich
beanflusd: Man geht von Tetramethoxisilan (TMOS) mit einer dosierten Menge Wasser aus.
Durch Zufiigen eines Katalysators entsteht Kieselsdure und Methandl. Aus der Kieselsdure
spaltet Wasser ab. Dabel entstehen SiO»-Gruppen, die sich zu einem Gel vernetzen. Das
Alkogel wird wiederum Uberkritisch getrocknet. Struktur und Dichte kdnren gesteuert wer-
den duch den Katalysator, den pH-Wert und dis Mengenverhdltnis der verwendeten Aus-
gangsdoffe, insbesondere der Losungsmittelmenge Methand. Dieses Verfahren wird am
DESY in Hamburg undin Lund (Schweden) verwendet.

An der Universitdt in Berkley geht man aus von Tetraaghoxisilan (TEOS), dasim Ge-
gensatiz zu TMOS nicht giftig ist. Man ersetzt dort ebenfalls das Losungsmittel Aethanol
durch das nichtexplosive CO,, dessen kritische Temperatur zudem relativ tief liegt (31 °C).
Der Austausch des LOosungsmitttelsist aber zetaufwendig.

In Ludwigshafen bei BASF wird vor alem Aerogelgranulat [Bro 8§ hergestelit:
Schwefelsaure und Wasserglas werden zur Redtion gebradit, indem die Ausgangsmate-
rialien aus einer Mischdise in einen Auffangkdben gespritzt werden. Die dabei entstehenden
Kugelchen enthaten als Nebenprodulkte Alkalisalze, die durch Nadhbehandung undwaschen
entfernt werden. Nadh der Uberkritischen Trocknung liegt die Dichte der Kigelchen um
200kg/m3 herum. Das Verfahren ist kostenguirstig, da billi ge Ausgangsprodukte verwendet
werden.

In deser Arbeit standen zwel Formen von Sili kat-Aerogelen zur Verfiigung
0 Mondithische Aerogelkadcheln hergestellt von der AirglassAB (Lund Schweden).
0 Aerogelgranulat hergestellt bei der BASF (Ludwigshafen, BRD).

Der Herstellungsvorgang ausgehend voneiner gall ertartigen Substanz z2u einem trocke-
nen dfenpaigen undfein vernetzten Gerist soll hier fir Aerogel in Blockform genauer er-
|autert werden:
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2.1.2 Detaillierte Beschreibung der Her stellung von Aerogel in Blockform

2.1.2.1 Herstellung des Alkogels

Ausgangsprodukte fur die Aerogelkadheln aus Lund [Hen 94 sind Tetramethoxisilan
(TMOS) im Loésungsmittel Methandl. Durch Zugabe a@ner genau dasierten Menge Wassrs
wird das Silan hydolisert:

Katalysator
(2.1 Si(OCH3), + 4H,0 = Si(OH)4 + 4 CH30H
TMOS Wasser Kiesalsdure Methanol

Es entsteht Kieselsaure und Methanad. Die Hydrolyse wird gesteuert durch einen Kata-
lysator. Gleichzeatig vernetzen de Kieselsduremoleklle miteinander unter Freisetzung von
weiteren Wassermolekilen:

(2.2) nSi(OH)g - 2nH,0 +  [SIO9],
Kieselsdure Wassr Quarz

Bel diesem Vorgang der Dehydrierung entstehen lbker das ganze Volumen Kerne aus
sich vernetzenden Kieselsduremolekilen. Diese Kerne bilden mikroskopische Cluster, die
sich wiederum zu grésseren Einheiten zusammenschliesen, bis ein zusammenhéngender Gel-
korper vorliegt. Die Bildung ar primé&ren Quarzteilchen wird duch den pH-Wert des L6-
sungsmittels beanflusg. Der Anteil des Losungsmittels bestimmt ebenfall s die Porositét des
réumlichen Netzes und deshalb auch de Dichte und den Brecdhindex.

Nacd der Bildung as Gels gibt es immer noch Sili ziumkorner, die noch nicht vernetzt
sind. Eine vollstandige Polimerisation erfolgt erst in einer Zeit der Gréssenordnung vonTa
gen. Der Polimerisationsprozess erfolgt Uber Siloxangruppen (Si-O-Si) und kann gestort
werden duch Ulrighleibendes Wassr bei der Dehydrierung Zusammen mit Silanolgruppen
(Si-OH) kann deses Wassr "Wasserbriicken® bilden und de Vernetzung zwischen den
Quarzkornern storen. Es besteht auch de Modlichkeit, dass sch Methanol-Molekile mit
Silanolgruppen vernetzen.

Um eine gute Transparenz zu erhalten, sollten Dichtefluktuationen moglichst gering
sein. Im Aerogel geraten jedoch einige Quarzkérner oder Cluster von Kdrnern so gross, dass
blaues Licht gestreut wird (Rayleigh-Streuung. Durch erhdohte Zugabe des Katalysators
konren zwar die Anzahl der Keime ehoht werden. Damit werden eine héhere Anzahl und
kleinere Korner erzielt, doch gbt es hier eine Grenze, indem die Reéktion exotherm abl&uft
undzuviel Warme in zu kurzer Zeit prodwziert wird. Das Problem der Giberschiissgen Warme
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kann gemildert werden, indem man voneiner sehr kalten Lésungausgeht, oder die Hydrolyse
sowie die Dehydrierungin zwel getrennten Schritten ablaufen 18s4g.

Zur voll sténdigen Hydrolyse enes Silanes braucht es 4 Wassrmolekile. Bel der Dehy-
drierung werden wieder 2 Wassermolekile frei, so dassim Minimum 4 - 2 = 2 Wassrmole-
kile pro Silanmolekil zugefigt werden miussen. In der Praxis wird jedoch etwa doppelt
soviel Wasser zugesetzt, al's diese stochiometrische Bedingungangibt, um sicher zu sein, dass
die Hydrolyse voll stéandig ist.

Der Siliziumtréger TMOS, das Losungsmittel Methanaol, das Wasser zur Hydrolyse so-
wie der Katlysator Ammoniak werden einige Minuten gemischt und anschliesend in eine
Gusdorm gegosen. Die oben beschriebenen Reaktionen laufen in desem ”"Kuchenblech” ab.
Nacd Ablauf des " Sol-Gel*-Prozesses wird das Uberschiissge Wassr ausgewaschen, indem
die Gusform mit dem wassrhaltigen Alkogel Uber mehrere Tage in ein Methanolbad gege-
ben wird. Wasser kann den Uberkriti schen Trocknungsprozess $6ren und tat eine schlechtere
Transparenz des Endproduktes zur Folge.

2.1.2.2 Uberkritische Trocknung

Der kritische Punkt von Methanadl liegt bei 2394 °C und 8Q9 bar. Zur Vermeidung b
Phasengrenze die in den Poren zur Bildung vonMenisken fuhren wirde, wird Druck und
Temperatur des Alkogels Uber den kritischen Punkt hinaus gebracht und anschliessend cer
Dampf durch isotherme Expansion wieder abgelasen. Die Gusform mit dem Alkogel wird
dazu in einen Druckkessel oder " Autoklaven* gebradit. Damit ein ausreichender Druck auf-
gebaut werden kann, muss zusétzliches Methanal beigefiigt werden. Bei der isothermen Ex-
pansion dffundert das Methand aus der Gelstruktur. Wegen der endlichen Viskositét des
Methands darf die Absenkung as Druckes nicht zu schnell erfolgen, da sich sonst in den
Kadeln ein Druckgradient aufbauen wirde, der zum Bruch fuhren kann. Typische Druckab-
senkraten sind etwa 5 bis 10 bar pro Stunde [Hen 90 .

2.1.2.3 Wéarmebehandlung

Eine dhemische Analyse zegt, dassetwa 3,4% Kohlenstoff und Q9% Wassrstoff (Ge-
wichtsprozent) in der Aerogelstruktur haften beiben. Eine mogliche Erkl&rungist, dasstber
jedem Quarzpartikel eine Monaschicht von Methand liegen beibt. Um diese Schicht loszu-
werden, wird das Aerogd fir einige Stunden Uber 500 °C erhitzt. (Heiz- und Kuhlrate
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<35 °K/h zur Vermeidung vonBruchen). Erfolgt diese Erhitzungin Luft, so wird das Metha-
nal oxidiert. Oxidation des Methanad's kann zur Bildung von oganischen Sauren fihren:

(2.3) CH30H + 1209 = H-COH + H,0
Formaldehyd

(2.9 CH30H + O9 - H-COOH + H>0
Ameisensaure

Nacd der Warmebehandung findet man nach etwa 3% Kohlenstoff und Q7% Wasser-
stoff [Hen 9.

2.2 Struktur

2.2.1 Ubersicht

Aerogele, die fir den Einsatz in Fenstern gedadcht sind, haben folgende Eigenschaften
zu erfullen: Medanische Stabilit &, hohe optische Transparenz und geringe thermische L eit-
fahigkeit. Jede dieser Eigenschaften ist eng mit der Struktur des Aerogels verkniipit undesist
klar, dassdie ewahnten Anforderungen zum Teil gegensétzli che Struktureigenschaften erfor-
dern. Es mussalso hinsichtlich der Struktureigenschaften ein Kompromiss gesucht werden.
Nadhdem im vorhergehenden Abschnitt 2.1 der Herstellungsprozessund damit die Steuerung
der Struktureigenschaften beschrieben wurde, soll hier Gber die Struktur selbst und Uler die
experimentellen Methoden zu ihrer Festlegung lerichtet werden.

Die Standardmethoden zur Charakterisierung cer Porositét sind de Quecksil ber-Poro-
simetrie sowie die Stickstoff-Adsorption. Diese egeben wohl eine Aussage Uber die Grossen-
verteilung cer Poren, doch sind dese Aussagen zum Teil modellabhéngig. Zudem ergibt sich
besondersim Gebiet der feinen Porositédt keine quantitative Einsicht in die Struktur.

Als direkte Beobacdhtungsmethode steht die Elekronenmikroskopie zur Verfiigung Dort
ergibt sich de Schwierigkeit, dass Aerogelproben elektrische und thermische Isolatoren sind;
die Proben neigen urter Bestrahlung zur Sinterung undmuissen je nach dem beschichtet wer-
den. Ausserdem ist es <hwierig, eine dreidimensionale Information aus zweidimensionalen
Projektionen oder Schnitten zu erhalten.

Die Einschrankungen der erwahnten experimentellen Methoden ist auch Ursadhe dafr,
dasseigentlich wenig Information Uler die Struktur von Aerogelen oder tber die chemischen
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und phyikalischen Faktoren, die diese Struktur festlegen, zusammengetragen wurde, ange-
sichts der Tatsache, dassAerogele seit Jahrzehnten bekannt sind.

Als neuere Methode, die @ne gemittelte dreidimensionale Information Ulker die Struktur
liefert, kann de Kleinwinkdstreuung von Rontgenstrahlung oder Neutronen gelten (SAXS
bzw. SANS). Und zwar sind her nicht die Streutechniken an sich neu, sondern de Methoden
und Modelle au deren Auswertung Die fraktale Geometrie liefert neue Einsichten in patse
Materiaien. Sie elaubt, zwischen Polymeren und kdl oidalen Objekten zu urterscheiden, bei-
spielsweise weil sie in zwei getrennte Klassen zefalen, genannt Volumen- und Oberfl&
chenfraktale. Als neuer Strukturparameter taucht die fraktale Dimension auf. Damit kann auf
der gesamten L éngenskala des Objektes der Aufbau der Struktur beschrieben werden.

2.2.2 Standard-Verfahren zur Ermittlung der Por ositét

2.2.2.1 Quedsilberporosimetrie

Das geifische Porenvoumen v, [m¥kg] kann aus der wahren Dichte p; und dr
scheinbaren Dichte p, wie folgt erredhnet werden [Bro 89 :

(2.5) v, = 1
Pa Pt

Die wahre Dichte p; wird pyknametrisch duch Helium-Verdrangung lestimmt und
liegt bel Aerogelproben in der Gegend der Dichte von gawohrlichem Quarzglas, also bei
rund 2000 kgm?. Die scheinbare Dichte p, wird ebenfall s pyknametrisch bestimmt, diesmal
aber durch Volumenverdréangung vonQuedksilber bei Normaldruck. Das Quedksilber dringt
bei Normaldruck nur soweit ein, dassdie Oberfladhenrauhigkeit bis zu einem Radius von ca
7500 mm berticksichtigt wird.

Der Porenantell in Volumenprozent, d.h. die sogenannte Porositat 1t [%] ergibt sich
dann mit:

(2.6) T=VpPa

Zur Ermittlung der Porengrossenvertellung wird das evakuierte pordse System in ein
Quedksilberbad getaucht, dessen Druck veréndert werden kann. Nimmt man als Modell
zylindrische Poren an, so ist der Zusammenhang zwischen dem angelegten Druck p und @m
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Porenradius r, bis zu dem das Quedksilber in de Probe endringt, gegeben duch de Wash-
burngleichung

(2.7 p-r = 2-0-c0sO ,

wo ¢ = 0,473 N/m die Oberflachenspannung vonQuedsilber und © = 141,3° der Be-
netzungswinkel zwischen dem Quedksilber und dcem Festkérper ist. Die Methode elaubt die
Mesaing vonPorenradien zwischen 1,7 - 7000 m.

Mit demselben Modell zylindrischer Poren kann auch de Porenoberflache bestimmt
werden, indem die frisch geformte Quedksil beroberfladhe gegeben ist durch:

(2.8) dA=-—P
o [t0sO

Die totale Porenoberflache egibt sich aus Integration Gler das Volumen zwischen V pin
undV max-

2.2.2.2 Porenverteilung aus Stickstoff-Adsor ption

Die Porengrossenvertellung unerhalb 60 nm kann auch duch Adsoption-Desorption
von Ny bestimmt werden. Als Modell nimmt man zunddst an, dass die Adsorption der
Stickstoff molekile auf Aerogel durch eine BET-Isotherme beschrieben wird. Die BET-
I sotherme gibt bei fester Temperatur die adsorbierte Gasmenge n in Funktion des Gasdruckes
p an. Durch lineae Darstellung cer BET-Isothermen im Druckbereich 0,05 < p/pg < 0,3
laseen sich darin de Konstante C sowie die Gasmenge ener adsorbierten monamolekularen
Gasgchicht nyy, bestimmen [Bru 45:

(2.9) P __ 1 ,Clpp ,
nﬂps_p) r]m[([: r]m[([‘: Ps

vorausgesetzt, der Sattigungsdampfdruck pg des Adsorptives ist bekannt. Bei bekannter
Kondensationswarme l&sg sich Ulrigens aus C auch de Adsorptionswarme berechnen. Die
spezfi sche Oberflache A/m [m?/kg] bestimmt sich mit:

(2.10 Alm=ny,-a/m
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Darinist a = 0,162 nm? die spezfische Oberfladche von Stickstoff und m die Mass der
Probe.

Zur Bestimmung dr Porenradienverteilung werden wiederum zylindrische Poren an-
genommen und de Kelvin Methode der kapillaren Kondensation von Gasen angewandt
[Gre 67]. Danach werden zunacdhst die feinen Poren angefillt.

2.2.3 Direkte Beobachtungstechniken

Die Mikrostruktur des Aerogelsist kleiner als die Wdl enlénge des Lichtes. Wegen ihres
hohen Auflosungsvermdgens drangen sich deshab de Transmissonss und de Raster-
elektronenmikroskopie auf (TEM bzw. REM):

2.2.3.1 Ragterelektronenmikroskopie

Das folgende Bild zeigt eine Aufnahme, die mit einem Rasterelektronenmikroskop
(Stereo Scan $4, Cambridge Instruments, England) gemadt wurde:

1 pum 25.1kV 4.36E4 392287 SE

Abb. 2.1 REM-Aufnahme einer TMOS-Aerogel probe, die mit Gold bedampft wurde.
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Auf dieser Aufnahme lésd sich eine Teilchengrosse von 80 m eruieren. Diese Grosse
muss jedoch als obere Grenze gelten, da die Probe vor der Aufnahme beschichtet werden
muss und eine solche Schicht eine Dicke aufwelst, die vergleichbar mit der Tellchengrésse
selbst ist [Tew 86]. Unter anwacdhsender Auflésung kann es durch de ehdhte Intensitét des
Elektronenstrahls zusétzlich zu einer Vergrosserung der Teilchen durch Sinterung kanmen.
Grund herfir ist die schlechte Wameleitfahigkeit der Probe, die au einer Sinterungin Form
einer Stufenbildung m@rallel zur Scanrichtung fuhrt: Durch die Sinterung wird bei fortschrei-
tendem Srahl ein Gebiet geschaffen, das die Strahlungsenergie besser abtransportiert, was die
fortlaufende Bildung vonStufen mit etwas reduzierter Sinterung erlaubt. Deutlich sichtbar ist
dieser Vorgang auf der folgenden Aufnahme:

1 um 25.1 kV 4.36E4 3918 ~87 SE

Abb. 2.2 Stufenbildungeiner TMOS-Aerogel probe infolge Sinterung duch den Elek-
tronenstrahl des REM.

2.2.3.2 Transmissionselektronenmikroskopie

Zur Auflosung der Struktur von Aerogelproben sind sehr diinre Gebiete mit wenigen
Teilchenschichten nawendig, die man varzugsweise an den Réndern von feinen Aerogel-
stiicken findet. Nur dort lassen sich aus dem zweidimensionalen Abhbild Schlisse zZehen auf
die fein vernetzte Struktur des Aerogels. Auch hier besteht die Gefahr der Sinterung die
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durch Verwendungvon Strahlung geringer Intensitét gemildert wird. Man erkennt dann auf
solchen Aufnahmen, dassdie Teilchen feine Ketten hilden, die sich an mehreren Stellen zu
einem feinen Geriist vernetzen [Tew 86]. Es kdnren Tell chengrossen urterhalb 5 rm eruiert
werden.

2.2.4 Kleinwinkelstreuung und fraktale Geometrie alsModell zur Auswertung

Die fraktale Geometrie liefert die MOgdlichkeit, Streudaten von Aerogel proben zu inter-
pretieren und Strukturparameter zu extrahieren [Sae 89]. Es hat sich im Laufe der Zeit
herausgestellt, dass Aerogele in gewisen Langenbereichen fraktale Strukturen aufweisen.
Innerhalb gewisser Grenzen der Langenskala egibt sich so eine Selbstdhnlichkeit oder
Ununterscheidbarkeit der Struktur. Man spricht auch voneiner Skaleninvarianz der Struktur.
In geagnet durchgefiihrten Streumesaungen konren solche Strukturbereiche unterschieden
werden, indem die Streuintensitét in den jeweiligen Langenbereichen einen charakteris-
tischen Verlauf zagt:

Bel gegebenem Streuvektor K ist man sensibel auf Struktureinheiten der Lange:
(2.11) L=2n/K

Der Streuvektor hangt ausserdem mit dem Streuwinkel © in folgender Weise zusam-
men:

(2.12) K = 4 in ©
A2

Durch Aenderung des Streuwinkels wird deshalb de Probe tber eine Langenskala un-
tersucht, die festgelegt ist durch 1/ K.

Verwendet man as Streumedium Rontgenstrahlung, so wird bei kleinen Streuwinkeln
gerade der Langenbereich Ukerstrichen, der zur Auflésung cer Struktureigenschaften nawen-
digist und der ungefahr zwischen 0,5 und 50 m liegt. Entsprechendes Auflésungsverméogen
kann auch mit Neutronenstrahlung und mit gewissen Einschrankungen auch mit Licht erzielt
werden. Die Streuung vonRontgenstrahlung oder Neutronen urter kleinen Winkeln sind je-
doch de aur Strukturanalyse gedagnretsten Mittel, indem sich eine Auflésung bs hinurter zu
atomaren Dimensionen erzielen 18s4g.

Zur Interpretation der Streudaten verwendet man de Eigenschaft, dassdie Streuintensi-
tét | einem Potenzgesetz in dem Streuvektor K folgt:

(2.13) | O K-2D+Ds
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Die Gross P = -2D+Dg heisg Porod-Steigung Darin wird mit D die fraktale Dimen-
son eines Volumenintegrals, mit Dg digjenige enes Oberfladhenintegrals bezachnet. Aus
einer logarithmischen Darstellung der Streuintensitét 1 gegen den Streuvektor K kann de
Porod-Steigung ermittelt werden (Abb. 2.3). Damit ist die Mdglichkeit gegeben, auf der
ganzen Léngenskala awischen Volumen- und Oberfladhenfraktalen zu urterscheiden: Fir
Volumenfraktale gilt ndmlich P = -D = -Dg, wobei D zwischen 1 und 3iegt. Demgegentiber
lautet bei Oberfladhenfraktalen der Exporent in (2.13) P = -6+Dg, worin Dg zwischen 2 und 3

li egt.

TMOS AEROGEL

Intensitiit

P=-6+Dg=-4

<
<
RN
<
[
[am—
—
<

K [1/nm]

Abb. 2.3 Streuintensitdt | als Funktion des Streuvektors K fir die Streumessung einer
Aerogel probe mit Rontgenstrahlen urter kleinen Winkeln nach [Sae89].

Bel Aerogel erhdt man aus einer solchen Streumesaung folgenden Befund Oberhalb
einer Korrelationdange & hangt die Intensitét | nicht mehr vom Streuvektor ab. Dies ent-
spricht einer uniformen, nicht fraktalen Struktur in einem langreichweitigen Bereich. Unter-
halb deser Korrelationdange & kann man zwei Gebiete mit fraktalen Eigenschaften urter-
scheiden: In einem Bereich mittlerer Langenskala schliesq ein Gebiet an, in dem sich de
Aerogelprobe wie eén Volumenfraktal der Dimenson D 0 2 (P O 2) verhélt. Dieses Gebiet
eines ¢lbstdhnlichen Netzwerkes erstredt sich etwa Uber eine Grossenordnung Ibs zu einer
Schwelle g wo bei kleiner Langenskala e@n Verhalten deichformiger Dichte ansetzt. In
diesem kurzreichweiti gen Gebiet betrégt die Porod-Steigung P [1-4, was einem Oberflachen-
fraktal der Dimension Dg [J 2 - also einem solchen "glatter* Oberfladhe - entspricht. Damit
werden in desem Bereich de kurzreichweitigen chemischen Konfigurationen wiederge-
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spiegelt [Sae 86]; die Schwelle ahat somit die Bedeutung cer mittleren Tell chengrosse der
kompakten kdloidalen Partikel, die sich selbst zu einer kettenformig vernetzten Struktur auf-
reihen.

Im allgemeinen kdnren somit aus einer solchen Messaung del Parameter extrahiert wer-
den:
O Die Korrelationdange &, oberhalb der die Struktur als uniformes Netzwerk er-
scheint. Sie gibt die obere Grenze der fraktalen Struktur an und kann so mit der
mittleren Porengros<e identifiziert werden.

O Die mittlere Teilchengrosse a. Sie gibt die mittlere Gross der Tell chen an, aus de-
nen sich das Netzwerk zusasmmenfigt.

O Diefraktale Dimension D bzw. Dg der Struktureinheiten.

Konsistent mit dem Befund einer solchen Streumesaung gemassAbb. 2.3 ist etwa fol-
gendes Bild der Struktur:

e—>

10 nm
Abb. 2.4 Struktur einer Aerogelprobe, wie sie sich aus dem Streuprofil in Abb. 2.3 er-
gibt nach [Sae89].

Systematische Untersuchungen zeigen, dass der fraktale Charakter der Aerogele mit
dem pH-Wert und cer Konzentration der Ausgangddsung andert [Vac89]. Er hangt aso von
der Steuerung s Sol-Gel-Prozesses ab. Die Abbildungen 23 und 2.4 geben de Situation
einer basisch katalysierten TMOS-Aerogel probe mit aggressver Hydrolyse wieder [Sae89.
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Dort findet man typischerweise @ne mittlere Teil chengrosse all2 mm und eine Korrelations-
lange von & J10 .

2.2.5 Zusammenfassende Dar stellung der experimentellen Befunde

Die Daten aus den verschiedenen Messverfahren sind richt leicht in ein korsistentes
Bild Uber die Aerogelstruktur einzuordnen. Die Aussagen der Standadverfahren zur Ermit-
tlung der Porosimetrie beruhen auf dem vereinfadhenden Modell zylindrischer Poren und
ergeben in desem modell abhdngigen Rahmen Aufschlusstiber scheinbare und wahre Dichte,
Porositét, Porengrossenverteil ung, spezfische Oberflache und mittlere Porengros<e.

Die direkte Beobadhtungstedhnik der Elekronenmikroskopie ist wohl ein wertvolles
Hilfsmittel zur Ermittlung des Aerogelaufbaues, doch ergeben sich aus der thermischen und
elektrischen Isolierwirkung des Materials einige Schwierigkeiten: Die Proben neigen urter
Bestrahlung zur Sinterung undmuissen bei REM-Aufnahmen zusétzli ch beschichtet werden.

Am besten gedgnet zur Strukturanalyse escheint deshalb de Kleinwinkdstreuungvon
Rontgenstrahlen oder von Neutronen. Dies vor alem seit mit der fraktalen Greometrie ein
Modell zur Verfligungsteht, mit deseen Hilfe aus Streumesaungen Strukturparameter extra-
hiert werden konren.

Aus einer Art Synthese der Resultate dler Experimentiertechniken ergibt sich ein Bild
Uber den Aerogelaufbau: Ausgehend von a@r Kleinwinkelstreuungergeben sich auf der Lan-
genskala der Aerogelstruktur zwei Werte, durch de die Struktur charakterisiert wird: Die
Korrelationdange ¢ und de mittlere Tellchengrosse a. Danach wird de Struktur unterhalb
von ¢ in zwei Langenbereiche mit unterschiedlichen fraktalen Eigenschaften urterteilt. Die
Existenz und de Eigenschaften deser Strukturbereiche werden gestiitzt und erganzt durch
Befunde der anderen Messerfahren.

Danad fligen sich Primarteil chen mit gewohnlichem Quarzglas ahnlicher Dichte (die-
se liegt bei 2190 kgm?®) zu kdloidalen Sekundarteilchen der mittleren Teilchengrosse a o-
sammen. Diese Sekundirteil chen besitzen etwa die halbe Dichte von Quarzglas, sind " glatte”
Oberflachenfraktale mit einer hohen spezfischen Oberflache, die um 700 m?/g herum liegt.
Die Sekundirteil chen schliesdich reihen sich zu einer Tertiérstruktur bestehend aus réumlich
verzweigten und \ernetzten Ketten der Korrelationdange & auf, oberhalb der die Struktur uni-
form und nchtfraktal erscheint. Im mittleren Langenbereich a <L < & ze gt sich das Aerogel
als Volumenfraktal; die Korrelationdange & kann daher mit der mittleren Porengrés<e iden-
tifiziert werden. Aerogel verdankt seine hohe Porositét, die typischerweise um 90% herum
liegt, sowie seine geringe Dichte, die rund zwanzigmal geringer ist as digjenige von nama-
lem Glas, dieser Tertiarstruktur. Wahrend sich de Durchmesser der Primérteil chen im atoma-
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ren Masdab urterhalb 1 rm bewegen, liegt der Durchmesser der Sekundérteilchen um 2 rm
herum. Die Korrelationdénge liegt typischerweise in der Grossenordnung von 10 m.

Bel dieser Grossenordnung lesitzt nach Stickstoffadsorptionsmesaungen [Die 86] die
Porengrossenverteilung eine ehdhte Wahrscheinlichkeit. Poren urterhalb 60 nm tragen da-
nach mit einem spezfischen Volumen vonetwa 1,5 cm®/g zum Volumen bei. Nachdem das
spezfische Porenvolumen mit steigender Dichte (100 - 270 kgm?) von 9 auf 3 cmd/g ab-
nimmt, folgt, dass sch der Volumenanteil der Poren urterhalb 60 nm zwischen 15- 50%
bewegt. Spezell bei Proben geringer Dichte findet man so den grosden Volumenanteil bei
Poren olkerhalb 60 m.

Diese Wate gelten fur basisch katalysierte TMOS-Aerogelproben und kénen auf
granulares Aerogel nur as Grossenordnung Ulertragen werden [Bro 84 .

Gestiitzt wird das Bild einer offenpaigen, kettenférmig vernetzten Struktur durch Auf-
nahmen mit dem Elekronenmikroskop. Man findet Teilchenduchmesser unterhalb 5 m.
Auch de Grossnordnung @ Korrelationdange bzw. Porenduchmesser wird bestétigt
[Tew 86].

a

Abb. 2.5 Offenparige, raumlich vernetzte Aerogelstruktur bestehend aus Sekundérteil -
chen der mittleren Teillchengrosse g die sich zur feinmaschigen Tertiarstruktur
der Korrelationdénge ¢ aufreihen. Die Sekundirteilchen besitzen selbst eine
innere Struktur, indem sie aus Primarteil chen zusammengefligt werden.
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2.3 Eigenschaften von Aerogel

2.3.1 Ubersicht

Das Problem, ausgehend voneiner bekannten Struktur die physikalischen Eigenschaf-
ten eines Materials zu berechnen, ist im Fall von Aerogel mit seinem off enparigen, fein ver-
netzten Gerlst nur ndherungsweise a1 bewdltigen. Man kommt hier also nicht darum herum,
die Eigenschaften zu messen. Zur Gewinnung eines theoretischen Ansatzes geht man von
vereinfachenden Modellen aus, die sich dadurch rechtfertigen, dass $e die gemessnen
Eigenschaften zumindest tendentiell wiedergeben.

Neben solchen Modellen, die dso etwa éne Abschatzung des Wéarmetransportes oder
der medhanischen Eigenschaften erlauben, ist vor alem von Interesse, wie diese Eigenschatf-
ten vonder Dichte, d.h. vom wichtigsten Material parameter, abhdngen. Ansatzweise |&sg sich
dazu de Aerogelstruktur wie en Perkolationsmuster behandeln, das die kritische Perkola-
tionshwelle Uberschritten hat und desen Tertidrstruktur deshalb ein zusammenhéngendes
Clusternetz hildet. Die dektrischen, medanischen und thermischen Eigenschaften deser
theoretischen Gebilde sollten mit dem Uberschuss tiber die kritische Dichte skalieren. Die
Erfahrung zeigt tatsadlich, dassdie ewadhnten Eigenschaften bei Aerogelen innerhalb gewis-
ser Grenzen mit dem Dichteliberschuss &alieren. Solche Skalierungsgesetze sind deshalb
nitzlich, da sie aur Optimierung der Material eigenschaften in einem gegebenen Anwendungs-
bereich herangezogen werden konren.

Wenn man an das feine Gerlist und de hohe Porositét denkt, so erstaunt es nicht, dass
Aerogele gegeniiber Quarzglas einen sehr tiefen Elastiztatsmodu aufweisen. Das weiche
Verhdten léase sich quelitativ feststellen, wenn man Aerogelstiicke avischen den Finger-
spitzen zusammendruckt. Der tiefe Elastizitdtsmodu ist auch Ursache fur die fir ein anorga
nisches Material tiefste Schall geschwindigkeit zwischen 100- 300m/s.

Das dynamische Verhalten von Aerogel wird gepréagt durch de drei charaketristischen
Léangenbereiche, die man auf der Langenskala der Struktur vorfindet. Es ergeben sich so auf
der Langenskala unterschiedliche Schwingungsregime. Namentlich sind des mit ansteigender
Frequenz: Phonoren, Fraktonen undTeil chenmoden.

Man erhdlt so eine gegentiber gewohnlichem Quarzglas um Grésenordnungen erhéhe
Zustandsdichte, die man sich plausibel maden kann, wenn man sich de vielen feinen Struk-
tureinheiten varstellt, die gegeneinander schwingen konren. Es ergibt sich so bei tiefen Tem-
peraturen eine drastisch erh6hie Warmekapaztéat.

Fir den Warmetransport verantwortlich sind de nichtlokali sierten akustischen Phono
nen. Neben deser Gerlstleitung sind jedoch auch de Beitrage des Porengases und cer Strah-
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lung zu berlicksichtigen, durch de die Beschreibung ar Wéarmeleitung wesentlich kompli-
zZiert wird.

Im optischen Bereich zeigt Aerogel eine hohe Transparenz. Zusétzlich beobachtet man
jedoch ein Streuverhalten, das gut as Rayleigh-Sreuungzu interpretieren ist. Beides kann auf
die mikroparése Struktur, deren charakteristische Lange kleiner als die Wdlenldnge des Lich-
esist, zuriickgefthrt werden.

2.3.2 Aerogel als perkolierendes System

2.3.2.1 Zur Perkolationstheorie

In der Perkolationstheorie [Sta 87] geht man aus von einem grossen regularen (z.B.
kubischen) Gitter, deseen jede Elementarzdle aifdlig mit einer Wahrscheinlichkeit p besetzt
wird undzwar jewell s unabhéngig von deren Nachbarzdlen. Auf diese Wease werden zusam-
menhéngende Cluster gebil det, deren Grose mit p anwadst. Wenn cer Antell der besetzten
Zellen p Wein ist, werden nu endiche Cluster gebildet. Fur jeden Gittertyp gbt es eine
kritische Wehrscheinlichkeit oder Perkolationsschwelle p., an dem in einem unendichen
Gitter ein urendiches Netzwerk erscheint; eine durchgehend zusammenhéngende Struktur
wird gebil det.

Theoretische Betradhtungen und Computersmulationen zeigen, dass verschiedene
Eigenschaften okerhalb undin der Néhe der Perkolationsschwell e p. mit einem Potenzgesetz
in (p - po) skalieren. Dies gilt zunachst fur die Perkolationswahrscheinlichkeit P, definiert
durch den Antell der besetzten Zellen, der zu dem unendlichen Cluster gehért:

(214 PO (p-poP

Aehnliches gilt fur die Leitfahigkeit und de dastischen Konstanten eines perkolieren-
den Systems:

(2.15 o 0 (p-pot
(2.16) E O (p-po)t

Es leuchtet ein, dassdie Perkolationswahrscheinlichkeit P in der Néhe der Perkolations-
schwelle p, rascher ansteigt as die Leitfahigkeit o, indem gewisse Zellen zunadchst wohl zu
der durchgehend zusammenhdngenden Struktur gehdren kénren und so einen Beitrag zu P
leisten, ohne der besonders zur Leitfahigkeit beizutragen, indem sie noch zu einem isoli erten
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Seitenast des Clusters gehdren. Wegen p - p. < 1 ist also sicher 3 < t. In theoretischen
Arbeiten (Quellen erwéhnt in [Dep 85) konrte gezegt werden, dass wenn man de nicht-
isotrope Natur der elastischen Wedselwirkung zwischen Nachbarn berticksichtigt, der elasti-
sche Exporent t signifikant grosser ist als t und dass deshalb de beiden Eigenschaften zu
zwel verschiedenen ”"Universaitdtsklassen* gehdren. In der Perkolationstheorie ist neben der
Grosse dieser Exporenten auch deren Bezehung urtereinander von Interesse. Zur Unter-
mauerung der theoretischen Arbeiten ghbt es auch experimentelle Untersuchungen an zwei-
oder dreidimensionalen perkoli erenden Modell systemen [Ben 84 undDep 85.

1
P
=
¢ 05F
~
E
0 . L
0  pe 0,5 1
p

Abb. 2.6 Verhalten der Perkolationswahrscheinlichkeit P, der Leitfahigkeit o, und des
Elastizitétsmodus E einer perkolierenden Struktur mit der Besetzungswahr-
scheinlichkeit p nach [Sta 87] (schematisch).

2.3.2.2 Anwendung der Perkolationstheorie auf Aerogel

Nacdhdem die Besetzungswahrscheinlichkeit p auch den Volumenantell der besetzten
Zéellen angibt, ergibt sich vonsalbst, 1 - p mit der Porositét 1t des Aerogels zu identifizieren.
Die leichtesten Aerogele besitzen eine Porositét von 099, was einer kritischen Perkolations-
schwelle von p. 00,01 entspricht. Es liegt deshalb nahe [Gro 86d], p; [0 zu setzen. In deser
Néaherung skalieren de Materiadeigenschaften mit p bzw. mit der Dichte p, statt mit dem
Dichteliberschuss p - p., was die Auswertung der Messungen erleichtert: In dopell ogarith-
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mischer Auftragung ar Mesaungen ergeben sich Geraden, aus deren Steigung dbr Exporent
herausgel esen werden kann.

Auf diese Wase wurde gezegt [Nil 86], dassdie Festkérperleitungin gewissen Gren-
zen mit der Dichte hoch 1,6 skaliert:

(2.17) A O pdt . t01,6

Dabel wurden die Aerogelproben bis zu einer Dichte von nichtpordsem Quarzglas kom-
primiert. Bei hoheren Dichten werden auch de priméaren Quarzteil chen deformiert. Man fin-
det dort einen Exporentent [12,6. Im Bereich t [J 1,6 erlaubt das Skalierungsgesetz @ne Ab-
schétzung der Festkdrperleitung auch fir unkamprimierte Aerogel proben.

Auf dieselbe Wase wurde gezagt [Gro 86a], dassder Elastizitétsmodu von Aerogelen
undanderen padsen und ncht-pordsen Quarzglasern mit der Dichte hoch 37 skaliert:

(2.18) EOpt 1037

Bestétigt wurde der Exporent 1 [13,7 in [Woi 89|, wobel aber dort die Interpretation
aus der Sicht der perkolierenden Systeme kritisiert wurde. Denncch liefert eine Interpretation
in der oben beschriebenen Weise mit t 0 1,6 undt O 3,7 Exporenten, die in guer Uberein-
stimmung mit den Resultaten sowohl theoretischer Modelle [Fen 84 undKan 84, als auch
mit solchen experimentell er Untersuchungen an Modell systemen stehen [Dep 85.

2.3.3 Akustische Eigenschaften

2.3.3.1 Schallausbreitung und elastische K onstanten

Die Ermittlung der Schallgeschwindigket kann duch drekte Messung der Laufzet in
einem Prifling erfolgen. Dazu wird an beiden Enden der etwa 0,1 m langen Probe @n piezo-
elektrischer Wander angebradit. Der eine Wandler wird durch ein elektrisches Wedselfeld
zu Schwingungen angeregt und dent so als Sender von Schallwellen. Der entgegengesetzte
Wander wird umgekehrt betrieben unddient so als Empfanger. Aus der Verzégerung ces Si-
gnalsergibt sich de Laufzet und damit die Schall geschwindigkeit.

Im akustischen Bereich bis zu Frequenzen im Megahertzbereich zeigen die Aerogel-
proben de fir ein anorganisches Materia tiefsten Schall geschwindigkeiten auf. Die gemesse-
nen Longtudnawellen reichen von 120m/s fir eine Aerogeldichte von p = 70 kgm3 bis zu
310m/sfur p =285 kgm? [Gro 86K, steigen also mit der Dichte an.
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Erstaunlich sind solch tiefe Geschwindigkeiten deshalb, wenn man bedenkt, dassAero-
gel aus denselben Elementareinheiten wie Quarzglas besteht, wo de Schall geschwindigkeit
~5000m/s betragt. Ursache fir die extrem tiefen Schall geschwindigkeiten ist der tiefe Elasti-
zitdtsmodu E, der in der Gegend von 1@ - 107 N/m? liegt. So ist der Zusammenhang zwi-
schen der longtudinalen Schall geschwindigkeit v; und dem Elastizitdtsmodu E in einem Me-
dium, dessen Ausdehnung gossgegen de Wadlenlange ist, gegeben duch:

(2.19) v, = \/ EfL-1)
p [(L+p) M1-2u)

Die Elagtizitétskonstanten des Materias kénren entweder direkt gemessen werden oder
aus den gemessenen Schall geschwindigkeiten fur longitudinale bzw. transversale Wdlen be-
rechnet werden [Gro 89. So kann etwa das Poisoonverhdtnis u berechnet werden mit:

(2.20) Vi [2H-)
' A 1-2u

Die Schallabsorption im Aerogel ist bis hinauf in den MHz-Bereich gering. Qualitativ
aussert sich des darin, dass Aerogelstiicke @nen metalli schen Klang aussenden, wenn sie
fallen gelassen werden. Dies zegt auch, dass nicht einmal die Luft im pordsen Gerist die
Schall wellen wirkungsvoll dampft.

Dem erwédhnten Fregquenzbereich entsprechen Wellenldngen okerhalb von 100um. In
diesem Langenbereich sind Aerogele sicher homogen und kénen al's ided-el asti sches disper-
sonsfreies Kontinuum betradhtet werden. Es l&se sich deshalb Gbkerprifen, ob de tiefen
Schallgeschwindigkeiten nicht durch eine Luft-Gerist-Wedselwirkung zustandekommen
[Gro 86a und Gro 86H. Ein solcher Effekt ist bekannt aus gewissen Schall absorbern, wo de
Struktur ebenfalls klein ist verglichen mit der Wellenlénge im Hérbereich undwo eine fre-
guenzabhangige Schall geschwindigkeit beobaditet wird. Im Gegensatz dazu zegt Aerogel
eine dispersionsfreie Schallausbreitung. Ausserdem andert sich de Schall geschwindigkeit
durch Evakuieren der Probe kaum; eine éher geringe Aenderung kann gu durch isotherme
Kompresson der Luft im Porenvolumen beschrieben werden [Gro 89. Damit ist gezegt,
dass die Schallausbreitung im wesentlichen Uber das Gerilist und ncht Uber die Luft im
porésen System erfolgt.

Bemerkenswert ist die Eigenschaft, dassdie Schall geschwindigkeit abnimmt, wenn eine
Aerogelprobe nichtaxial belastet wird. Von gewohnlichen Festkdrpern erwartet man, dass $e
beim Zusammenadriicken steifer werden undso den Schall schneller leiten. Das weiche Ver-
halten von Aerogel muss auf die Verformung des Tertidrgertstes zurtickgefuhrt werden.
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Durch Zusammendriicken werden de Winkel zwischen den Struktureinheiten und dmit die
ruckstell enden Kréfte verringert.

Aus der geringen Dichte und der niedrigen Schall geschwindigkeit ergibt sich auch eine
tiefe &ustische Impedanz:

(2.21) Z=pVv

Diese bewegt sich im Bereich zwischen 10* - 1P kg/m?s. Die Verwendungeiner Aero-
gelschicht as akustischer Kopder, etwa avischen einem Schall geber und der umgebenden
L uft ist damit gegeben [Gro 864 .

2.3.3.2 Dynamisches Verhalten der Aerogelstruktur

Aufschluss Uber die Dynamik der mikroskopisch kieinen Struktureinheiten der Aero-
gele ehdlt man erst bei hoheren Frequenzen. So liefern dat die die unelastische Neutronen-
streuungaber auch andere Spektroskopien Information ker die Zustandsdichte.

Strukturelle Untersuchungen mit Hilfe der Kleinwinkelstreuung (SANS bzw. SAXYS)
[Sae 89 undVac 88] haben gezegt, dassdas Ruckgrat der Struktur durch Sekundarteil chen
der mittleren Tellchengrosse agebil det wird. Diese Teil chen reihen sich auf zu einem frakta-
len Netzwerk bis hin zu einer Korrelationdange ¢, oberhalb der das Material homogen er-
scheint. Die Langenskala wird damit in drei Gebiete unterteilt, in denen man urterschied-
liches Schwingungregime eawartet. Namentlich sind des mit ansteigender Frequenz: Pho-
noren, Fraktonen undTeilchenmoden (Abb. 2.7).

Im Debye-Bereich, d.h. bei tiefen Frequenzen undWellenléngen oberhalb & kénren de
Schwingungen sich ausbreiten. Diese Moden sind schwad |okali sierte akustische Phonoren,
die mit Schallwellen identifiziert werden konren. Bel erhdher Frequenz kommt man nach
Uberschreiten einer Ubergangsfrequenz vy in das Gebiet mittlerer Langenskala a <I < &,
wo de Struktur sich wie @n Volumenfraktal verhdt. In desem fraktalen Langenbereich
werden lokalisierte Moden [Ale 82 undEnt 84] vorausgesagt, die Fraktonen genannt werden.
Wenn de Frequenz noch weiter erhoht wird, erreicht man beim Uberschreiten einer zweiten
Ubergangsfrequenz v, Struktureinheiten der mittleren Teilchengrésse a Von dat anist das
System nicht mehr selbstéhnlich und s Vibrationsgpektrum wird daminiert durch Bulk- und
Oberflachenmoden der Teil chen, aus denen sich de Struktur zusammensetzt.

Der Ubergang von Phonoren zu Fraktonen liegt etwa bei 1 GHz und wurde e@stmals
gezegt durch Brioullin-Streuung [Cou 87. Diese Tedhnik erlaubte auch de Festlegung dbr
Dispersionskurven fir Fraktonen [Cou 89.
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Beide Ubergdnge und de Existenz d@nes ausgepragten Fraktonenbereichs zwischen 1
und 300GHz wurden erstmals durch Niederfrequenz-Ramanspekroskopie gezegt [Tsu 8§.

Die Zustandsdichte im Bereich von vy, und dbriiber kann drekt gemessen werden
durch inelastische Neutronenstreuung[Cod 89 undRel 89].

Damit ergibt sich folgendes Bild der Zustandsdichte von Aerogel:
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Abb. 2.7 Typischer Verlauf der Zustandsdichte von Aerogel nach [Cod 89].

Die Zustandsdichte liegt in Aerogelen um Grésenordnungen Uber derjenigen von ncht
porbsem Quarzglas. Qualitativ verstéandich ist dies, wenn man an de kleinen Strukturein-
heiten im Aerogel denkt, die leicht gegeneinander schwingen undrotieren kénnen. Daraus
ergibt sich eine bei tiefen Temperaturen drastisch erhéhte Warmelkapaatat [Cal 87).

2.3.4 Warmetransport

Fir den Warmetransport im Gertist sind richt lokalisierte Phonoren urterhalb der
Ubergangsfrequenz v, verantwortli ch. Ausgehend von ar Debye-Formel:

(2.22) Az%mﬂcv NEIE
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lasd sich de Festkorperleitungin Aerogel aus bekannten Eigenschaften von gewoéhrli-
chem Quarzglas abschétzen. Die mittlere freie Weglange der Phonoren <I> liegt fur Glasund
Aerogel bei 1 nm herum. Die spezafischen Warmekapaatéten ¢, beider Materialien urter-
scheiden sich zwar drastisch im Bereich urterhalb 10 K, nehmen jedoch bel erh6hten Tem-
peraturen vergleichbare Weate an. Man erhdt so aus (2.22) folgende Abschétzungsformel
[Fri 89:

(223 hpg = hg CRAE [/AE
Pe Vg

Setzt man fur die Schall geschwindigkeiten vag [0 100m/s bzw. vg 05000m/s, fir die
Dichten pag U100 kgm? bzw. pg 002200 kgm3 undweiter fur die Wameleitfahigkeit von
Quarz Ag 01,3 W/mK, so erhdlt man fur die Wameleitfahigkeit des Aerogelgeriistes Apg O
103 W/mK. Die Gliltigkeit des Phonorendiffusionsmodelles bei Raumtemperatur wurde &-
folgreich getestet Uiber einen grossen Bereich der Dichtein [Nil 89].

Der Beitrag der Warmeleitung entlang des feinen Gel-Gerlstes zegt sich also gegen-
Uber nichtporésem Quarz drastisch reduziert und nmmt mit abnehmender Dichte (d.h. zu-
nehmender Porositét) ab. In nichtevakuierten Systemen kommt die Leitung Uler das Poren-
gas hinzu. Schon kei Umgebungsdruck erscheint jedoch die Leitung Uler das Porengas
reduziert, da die mittlere freie Weglange des Fiill gases s£hon hier im Bereich des Porendurch-
messrs liegt. Zur Besaitigung ar restlichen Gadeitungreicht ein Absenken des Druckes auf
ca 50 mbar aus.

Schliesdich liefert die Strahlung einen Beitrag. In Fenstersystemen ist die Wame-
strahlung vonKérpern auf Umgebungstemperaturen masggebend. Diese liegt zwischen 5 und
20 um. Quarz-Aerogele ésorbieren IR-Strahlung olerhalb 5pum recht gut und helten deshalb
Wéarmestrahlung kel Umgebungstemperatur wirkungsvoll zurtick. Zwischen 3 und 5um be-
sitzt Aerogel jedoch ein " Strahlungsloch”. Bei steigenden Temperaturen, die jedoch jenseits
des Anwendungbereiches von Fenstern liegen, verschledhtern sich de isolierenden Eigen-
schaften deutlich. Wahrend der Warmetransport durch Leitung nu schwadh temperaturab-
hangig ist, folgt der Warmeverlust durch Strahlungin erster Naherung einem T3-Gesetz.

Insgesamt hat man es hier mit dem Warmetransport eines dispersen Systems zu tun, bel
dem der Leitungs- und dr Strahlungsanteil gekoppelt sind: In jeder Tellschicht wird ein
gewiser Anteil der Strahlung absorbiert und entsprechend der lokalen Temperatur reanit-
tiert. Dabei kommuniziert jede Schicht je nadch freier Weglange der Photonen mehr oder
weniger stark sowohl mit den Randern als auch mit den anderen Schichten des Systems.
Gleichzatig wird entsprechend dem lokalen Temperaturgradienten ein Teil der Wérme durch
Leitung von Schicht zu Schicht transportiert. Leitungs- und Strahlungsanteil hangen somit an
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jeder Stelle voneinander ab. Man spricht deshalb von Koppung der Wéarmetransportmeda
nismen.

Im Gleichgewicht resultiert eine nichtlineae Temperaturvertellung undeine gewisse
Anhebung ds totalen Wéarmetransportes gegentiber einem ungekoppelten System. Dieser
Gleichgewichtszustand wird duch eine komplizierte Integrodifferentialgleichung leschrie-
ben, die man erhdlt, wenn fir jede Tellschicht eine Energiebilanz aufgestellt wird. Fur ein
nichtgraues Medium wie Aerogel, wo also de optische Dicke von der Wellenlange éhéngt,
ist diese Gleichung nu numerisch und mit grossem Aufwand |6sbar. Der Warmetransport
kann jedoch mit vereinfachenden Modellen behandelt werden, die das Verhalten einer Aero-
gelschicht unter verschiedenen Bedingungen und Anordnungen gu wiedergibt. Solche Mo-
delle kdnren etwa dazu dienen, den Einsatz von Aerogel in Fenstersystemen zu ogimieren.

2.3.5 Optische Eigenschaften

2.3.5.1 Zur Transparenz und Streuung

Die dharakteristische Lange der Mikrostruktur von Aerogel ist viel kleiner as die Wd-
lenldnge des Lichtes. Aus diesem Grundist Aerogdl transparent. Schonmit blosseem Auge ist
jedoch erkennbar, dassAerogel einen gewissen Antell des Lichtes streut: Gegen einen dunk
len Hintergrund erscheint Aerogel milchig blau. Weisse Fladhen erscheinen in der Durchsicht
blass gelblich, weil infolge Streuungein gewissr Anteill des blauen Lichtes aus dem Spek-
trum fehlt. Aerogdl verhdlt sich also in deser Hinsicht, wie man es von Teil chen, die kleiner
als die Wdlenlange des Lichtes snd, erwartet: Es zeigt die typischen Eigenschaften eines
Rayleigh-Streuers, wo die gestreute Intensitét einem A-4-Gesetz folgt.

Das opaeszierende Erscheinungsbild (milchig weise Farbung bekannt aus Opalen,
deren sphérische Grundeinheiten nicht uniforme Grosse besitzen) deutet zusétzlich auf lang-
reichweitige Dichtefluktuationen hin [Nas 83]. Mit solchen Dichtefluktuationen korrelieren
Variationen des Bredhindex, wodurch Streueffekte est moglich werden. Fir Aerogel ergibt
sich ein lineaer Zusammenhang zwischen Dichte und Brechindex:

2.3.5.2 Brechindex

Der Gesamtbrechindex n eines zusammengesetzten Materias ergibt sich aus der Be-
dingung dassdie Gesamtpdarisation der Summe der Polarisationen seiner Bestandteile ent-
spricht:
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(°-1) _ ¢ =) _
CEDRRARCE B A

(2.24)

Mit f; bzw. n; sind de Volumenanteile bzw. Bredindizes der Einzedmateriaien ge-
meint. Der Gultigkeitsbereich von (2.24) wird in [Hun 84 diskutiert. Nimmt man ein zwei-
komporentiges System aus Luft und Quarzteilchen und setzt fir den Brechindex der Luft
n_ 01, so erhdt man aus (2.24) ngherungsweise fur den Bredhindex n des Aerogels:

(2.29) (-1 =fouarz (NQuarz - D

Der Quarzanteil fgar, 1854 sich durch de Dichte p des Aerogels ausdriicken mit Hilfe
des einfach zu findenden Ausdrucks:

P _ P
(2-26) - = fQuarz + fLuft EIL& DfQuarz
pQuarz Quarz

Wegen pyft << Pquarz fOl9t fouarz /P / Pouarz Undfur den Brechindex schliesdich:

(2.27) (-0 =——fngue, -1

pQuarz

Setzt man fur pgouerz 12,19 gem? und fir ngyer, U 1,45, so erhdt man den Standard-
ausdruck fr den Brechindex n vonAeroge!:

(2.28) (n-1)=0,21p , [p] = g/lcme

Eine genauere Auswertung von (2.24) mit Berlcksichtigung van Hydroxylgruppen
liefert denselben Faktor 0,21 [Poe 86]. Diese Bezaehungwurde dort und hkeispielsweise auch
in [Ras 89] experimentell verifiziert.

2.3.5.3 Lichtstreuung und Strukturdaten aus Lichtstreuexperimenten

In einem ersten Ansatz konren de Streudaten interpretiert werden als Streuung an
kleinen (a << ), isolierten sphérischen Rayleigh Streuzentren. Unpdarisiertes Licht zegt
dann de bekannte zu (1 + cos?@) propartionale Phasenfunktion. Integration (iker eine grosse
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Kugeloberfladche liefert die totale gestreute Energie und damit den Extinktionskoeffizienten
[VdH 81]:

{n /n) -1
(2.29 o = NI @& ﬁ[@z;g ;! WD , [m™]

Darin sind N die Anzahl Teilchen pro Volumen, a der Teilchenradius, A die Vakuum-
wellenlange, n, der Bredhindex der Quarzkiigelchen und n der Brechindex des dreuenden
Mediums, wie e sch mit (2.28) ergibt. Die Teilchenzahldichte N 1&8sg sich urter Annahme
kugelformiger Teilchen leicht durch de scheinbare Dichte p, und de wahre Dichte p; (und
damit durch de Porositét) ausdriicken. Durch Messung der (spektralen) normal-normalen
Transmisson T einer Aerogelschicht der Dicke d, kann so urter Vernachldssgung vonMehr-
fachstreuung die die Verteilung des gestreuten Lichtes andert, der Teil chenduchmesser 2a
abgeschétzt werden:

(2.30) T Ot =e0d

Auf diese Wease kommen zwel Autoren [Rub 83 undBou 89 auf einen Teilchen-
durchmesser vonetwa 12 nm.

Einen etwas erweiterten Ansatz findet man in [Hun 84. Dort werden de Streumes-
sungen winkelabhéngig und fir beide Polarisationsrichtungen durchgefiihrt. Zur Beschrel-
bung dar Dichtefluktuationen wird in den Streugleichungen eine Korrelationsfunktion beste-
hend aus zwei exporentiellen Antellen eingefiihrt. Die beiden Exporentialfunktionen ent-
halten je ene Korrelationdénge fur den kurz- bzw. den langreichweitigen Bereich, die durch
einen Fit der Meskurven extrahiert werden konren. Es zegt sich auf diese Wase, dassdie
Lichtstreuungin Aerogel so interpretiert werden kann, as hétte se avei Ursachen. Danach
kommt die Streuungzum einen von d kurzreichweitigen Struktur aus fein vernetzten Parti-
kel, zum andern von schwaden Dichtefluktuationen der mikroparésen Struktur Uber Distan-
zen, die signifikant grosser sind as die Porengrosse. Die Autoren nennen fir die beiden Kor-
relationddngen 5 rm bzw. 200 rm.

Einen &hnlichen Ansatz findet man auch in [Bec89]. Auch hier wird eine exporentielle
Korrelationsfunktion eingefuhrt zur Beschreibung ar Dichtefluktuationen. Damit wird de
Streuintensitdt fir ein zweiphasiges Medium hergeleitet. Fir verschiedene Geometrien wird
die winkelabhdngige Streuung mit einem He-Ne-Laser (633 nm) als Lichtquelle gemessen.
Aus dem Vergleich der Mesaungen mit der berechneten Streuintensitdt ergibt sich eine
Abnahme der Korrelationddnge mit zunehmender Dichte.
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Dies wird damit erklart, dass man bel dichten Proben von einer héher konzentrierten
TMOS-Losung ausgeht. Es ergibt sich dann eine ehéhte Anzahl von Keimen zur Bildung
von Kernen und dmit auch eine ehdhte Anzahl von sekundéren Quarzteil chen, die sich zu
einem Clusternetz aufreihen. Das flhrt schliesdich zu Dichtefluktuationen, die zwar haufiger
auftreten, jedoch eine geringere rédumliche Ausdehnung lesitzen. Neben der Ausgangskor-
zentration bedanflusg die gesamte Steuerung des Sol-Gel-Prozesses, also auch de Katalisa-
toren und ar pH-Wert, die Strukturbildung und dmit die Transparenz.

Die gedtreute Intensitét ist in Vorwartsrichtung gegentiber der Rickstreuung um 20-
40% erhoht, was auf Rayleigh-Gans Streuung hnweist. Die so bestimmten Korrelations-
langen liegen zwischen 135 und 23 m. Durch Streumessungen mit sichtbarem Licht kdnnen
Strukturen bis hinunter zu einer GrésenordnungA/60 urtersucht werden. Fur Strukturunter-
suchungen urterhalb etwa 10 rm sind daher andere Verfahren (SAXS bzw. SANS) heranzu-
Ziehen [Bec89].

2.4 Anwendungen von Aer ogel

2.4.1 Cerenkov-Detektoren

Wesentlich vorangetrieben wurde die Entwicklung vonAerogel durch den Bedarf der
Hochenergiephysiker an Materialien mit tiefem Bredindex zum Bau von Cerenkov-Detek-
toren. Diese Detektoren zum Nadhweis und zur Geschwindigkeitsanalyse energiereicher gela-
dener Tellchen stellten zunadhst die e@ste und einzige praktische Anwendung vonAerogelen
dar.

Bewegt sich ein geladenes Teil chen durch ein Medium mit einer Geschwindigkeit v, die
hoher liegt a's die Phasengeschwindigkeit ¢ = gyn des Lichtesin desem Medium, so erzeugt
es eine kegelformige dektromagnetische Wdle. Der Winkel zwischen der Ausbreitungsrich-
tung der Wellenfront und der Flugrichtung des Teil chensist gegeben durch:

(2.3 cosu = % =(m)™ , p=2

Aus dem Offnungswinkel des Kegels lasg sich de Teil chengeschwindigkeit bestim-
men. Mit der Wahl des Bredhindex wahlt man de Schwelle g = 1/n, oberhalb der der Effekt
Uberhaupt eintritt, aber auch den Bereich, in dem der Detektor gutes Geschwindigkeitsauf-
|6sungsvermogen besitzt [Ras 89].
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Der Brechindex von Aerogel liegt nun gerade in dem Bereich, der weder von Gasen
noch von Flissgkeiten abgededkt werden kann (n = 1,002 - 1,3). Aerogele haben ausrei-
chend gue optische Eigenschaften und kénren geméss (2.28) mit Brediindizes zwischen
1,007 und 125 hergestellt werden [Poe 86|, wobei Brediindizes oberhalb 1,05 duch Sinte-
rung ces Ausgangsmaterials erzielt werden [Ras 89].

2.4.2 Aerogel als akustisches Material

2.4.2.1 Nutzliche Anwendungen

Die in Abschnitt 2.3.3.1 beschriebenen Eigenschaften lassen an folgende Anwendungen
von Aerogel als akustischem Materia denken [Gro 864:

0 Wegen seiner tiefen Schallgeschwindigkeit und seiner Homogenitét fur Wellen im
Schall bereich konrte Aerogdl als dispersionsfreie akustische Verzogerungseitung ein-
gesetzt werden. Ein 0,1 m langes Aerogelstiick ergabe e@ne Zeitverzbgerung vonca
1 ms. Solche Distanzen konren leicht Uberbriickt werden, da die Schallabsorption in
Aerogel selbst bis hinauf zu Frequenzen von 1MHz sehr geringist.

O  Ein System bestehend aus einer Aerogelschicht, die belastet wird mit einer Gewichts-
platte, hatte wegen dem tiefen E-Modu des Aerogels eine tiefe Resonanzfrequenz v ges.
Fir Frequenzen obkerhalb der Resonanzfrequenz nimmt der transmittierte Schall druck
mit einem v2-Gesetz &. Damit ergabe sich in desem Bereich eine hitzebestindge
Schalli solation.

0 Die niedrige &ustische Impedanz liegt zwischen den weit divergierenden Impedanzen
von gezelektrischen Wandern und e umgebenden Luft. Bringt man eine Aerogel-
schicht mit einer Dicke, die dem ungeraden Vielfachen von A/4 entspricht, als Puffer
auf einen solchen Wander, so verschwindet die Reflexion, wenn de Impedanz
folgender-massen gewahlt wird:

(2-32) ZAerogel = \ ZPiezo[zLuft

Eine solche nichtreflekierende A/4-Schicht wiirde die Schallemisson eines lchen
Wandlers betradtlich erhdhen.
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2.4.2.2 Schalldammung bel Aerogelfenstern

In einem Aerogelfenster, dessen Scheibenzwischenraum ganz mit Aerogel angefullt i <t,
wirkt sich de Eigenschaft von Aerogel, als akustischer Kopder zu wirken, beziglich der
Schall abschwadung radteili g aus.

Gegeniber einer gewohrlichen Zweischeibenverglasung mit Luftzwischenraum ergibt
sich eine Erhéhung @ Trommelfrequenz, bel der also die beiden Scheiben gegenphesig in
Resonanz schwingen, wobei das Medium dazawischen a's Feder wirkt.

Hingegen verschieben sich de Frequenzen der stehenden Schwingungmoden des
Scheibenzwischenraumes bel Aerogelfenstern zu tieferen Frequenzen [Gro 864.

2.4.3 Aerogel in Fenstersystemen

2.4.3.1 Aerogdlfenster aus der Sicht der Fensterentwicklung

Im Bestreben, Fenster herzustellen mit guten warmeddmmenden Eigenschaften bel
gleichzatig holer optischer Transparenz, erscheint der Einsatz von Aerogel a's folgerichtiger
Schritt in der Entwicklung vonFenstersystemen:

Eine enfache Glasscheibe ehdélt ihre isolierende Wirkung fast ausschliesdich durch de
Warmelibergénge der beiden Grenzschichten, bestehend aus konvektierenden L uftschichten.
Werden weitere Glasscheiben hinzugefligt, so bewirken de engesperrten Luftschichten eine
deutliche Absenkung s Warmeverlustes. Die Konwektion und @r Strahlungsaustausch
zwischen den Scheibenoberflachen beschréankt jedoch de Wirkung

Immerhin 1&sg sich eine Verbesserung duch den Einsatz von schweren Gasen (Argon)
und vonselektiven Beschichtungen, die den Strahlungsverlust mindern, erzielen. Jede weitere
Glasschicht oder selektive Beschichtung reduziert jedoch sowohl die solare ds auch de rein
visuelle Transmisson.

Eine horizontale bzw. vertikale Untertellung cer Scheibenzwischenrdume stort die
Durchsicht der Fenster. Dasslbe l&sg sich sagen fur konventionell e isolierende Materialien,
die dle opak erscheinen, selbst wenn sie aus transparenten Materiadien verfertigt sind. Aero-
gel hingegen erscheint transparent, da es aus Struktureinheiten besteht, die kleiner as die
Wellenlange des Lichtes snd. Auf Grund seiner mikropardsen Struktur und der einge-
schrankten Transparenz im IR erscheinen de W&metransportmedianismen nachmals deut-
lich reduziert. Eine weitere Reduktion ist gar noch mdglich, wenn das Porengas evakuiert
wird. Aerogel ist in der Lage, den Luftdruck, der auf den Scheiben lastet, zu tragen.
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Fir das Verstdndnis der hervorragenden Isolationswirkung vonAerogel ist Kenntnis der
Waéarmetransportmedanismen nawendig. Diese wurden im Abschnitt 2.3.4 beschrieben. Eine
guantitative Behandlung mit Hilfe @nes halbempirischen Modelles folgt in 5.1.2. Damit las-
sen sich Fragen der Anwendungin Fenstersystemen beantworten und Massiahmen zur Ver-
besserung cer isoli erenden Eigenschaften ableiten.

Hier soll deshalb nu noch erwdhnt werden, dasswegen der endlichen optischen Dicke
von Aerogel im IR-Bereich auch weiter entfernte Schichten tker die Strahlung Energie aus-
tauschen konren. Die Beschreibung abs Warmetransportes im Aerogel ist daher ein nicht lo-
kales Phanomen, indem neben der endichen freilen Weglange der Photonen auch de Dicke
der Probe und de Randemissvitdten der angrenzenden Schichten eingehen. Daneben sind
auch de Leitungsbeitrage durch das Gerlist und ler das Porengas zu berlicksichtigen.

2.4.3.2 Randbedingungen fur den Aerogeleinsatz in grossem Masgab

Der Einsatz von Aerogelfenstern in indwstriellem Masdab ist erst absehbar, wenn de
billi ge Produkion gosser Mengen an Aerogelkadheln gelingt, die beziglich ihrer visuellen
Trangparenz und ihrer medhanischen Eigenschaften ogtimiert worden sind. Dies kann auch
alsHauptziel der heutigen Aerogelforschung kezechnet werden.

Die heutige Produkion im Labormasdab oder in Pilotanlagen ist natirlich sehr teuer.
Mit einer industriellen Fertigung liessen sich de Kosten massv senken. In [Hen 90 findet
man Angaben zu einer Kostenabschéatzung fur kommerziell hergestelltes Aerogel. Darin
kommt man zum Schluss dass $ch bel einer Serienfabrikation vonAerogelkadcheln der Preis
auf etwa 30 Fr./m? senken l&asg, wobei die e@ne Hélfte Materialkosten, die andere Halfte In-
vestitionen und Personalkosten sind. Dabei sind Kosten von Land, Gebaude und Admini-
stration nicht eingeschlosen. Bevor jedoch eine indwstrielle Produkion ins Auge gefasg
werden kann, ist noch einige Forschungsarbeit notwendig:

Von der Materialseite her ist zu sagen, dassvor allem die optische Qualitét den heutigen
Anforderungen an de visuelle Transparenz nicht zu geniigen vermag. Verbessrungen schei-
nen maglich, da die storenden Streueffekte eng mit der Struktur und damit mit dem Herstel-
lungsprozess verknupfit sind. Die bisher verflighbare Qualitét ist jedoch fir den Einsatz in
Oberlichtern undahnlichen Anwendungen, wo es nur um die Audeuchtung vonRaumen mit
Tagedlicht geht, ausreichend. Fir solche Anwendungen sind auch Aerogele in Granulatform
einsetzbar, deren Produktiion van Herstellungsprozessund von @n Ausgangsmaterialien her
billi ger ist.

Quarzagogel besitzt noch eine geringe medhanische Stabilitét. Es kann zwar reine
Druckbelastungen his 3 bar schadlos Uberstehen, reagiert aber sprode auf Biegung undauf
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Scherbelastungen. Um Transportschaden zu vermeiden, sollte Aerogel deshalb urmittelbar
nach der Herstellungin ein stabil es Fenstersystem eingeschlossen werden. Wegen der Kapil -
larwirkung in den Gusgormen erscheinen Aerogelkadheln an den Randern leicht hochgezo-
gen. Solche Unebenheiten kénren zu Scherbelastungen fhren, selbst wenn auf die Scheiben
des Fenstersystems bloss Druck ausgelibt wird. Dies kann vermieden werden, wenn de Ran-
der des Aerogels vor dem Einbau abgeschnitten werden.

Will man das isolierende Potential von Aerogel voll ausschopgfen, so misen de Fen-
stersysteme evakuiert werden. Bel Aerogel in Kadhelform geniig ein Absenken des Druckes
auf ca 50 mbar. Zur Aufrechterhaltung solcher VVakua tber Jahrzehnte reichen organische
Randwverbundss/steme aus, die jedoch auf die Anforderungen in Fenstersystemen hin
weiterentwickelt werden miusden. Bel Fenstern mit Granulatfill ung erscheint jedoch schon
bei 1/10 mbar ein betradctlicher Anstieg des Warmeverlustes. Solche Fenster misden mit
Metall- oder Glasrandverbundsystemen versehen werden, die heute technisch nach nicht
verfughar sind.

Immerhin sind urevakuierte Isoliergldser mit Glas-in-Glas verschweisgden Randver-
bunden schon seit Jahrzehnten auf dem Markt (unter dem Markennamen GADO und SEDO)
[Gna 86]. Laborméassge Versuche, den Rand von Glassheiben mit einem Laserstrahl zu
dich-ten, wurden ebenfals shon duchgefthrt [Jor 84]. Bel diesen Versuchen wurden
Scheiben mit IR-reflektierenden Schichten und kug!férmigen Distanzhaltern verwendet.

Bel der Evakuierung vonAerogelfenstersystemen tritt eine weitere Schwierigkeit auf,
den erforderlichen Gasdruck aufrechtzuerhalten: Wegen seiner riesigen spezfischen Ober-
flache adsorbiert Aerogel erhebliche Mengen von Gasen. Ein Grosdell ist wegen seiner
Polaritdt Wassr. Um ein Ausgasen zu vermeiden, sollte moglichst schonim Anschluss an
den eigentlichen Herstellungsprozess ein Trocknungsvorgang im Sinne ener Nacdhbehand-
lung anschliessen, bevor das Aerogel luftdicht in das Fenstersystem eingeschlossen wird.

Will man de Probleme, die sich beim Evakuieren ergeben (Dichtheit des Randwver-
bundes und Ausgasen des Aerogels) umgehen, so ist auch denkbar, den Aerogelblock mit ein
oder zwei Luftspalten anzuordnen, um so auf eine éwas anspruchslosere Art eine weitere Re-
duktion des k-Wertes zu erhalten.
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2.4.4 Transparente Warmeddmmung

Aerogel erweist sich wegen seiner Transparenz und seinen isolierenden Eigenschaften
als geagnetes Material zur Herstellung einer transparenten Warmedammung (TWD). Dabel
wird eine Schicht aus dem lichtdurchldssgen Warmedammaterial vor einer Hausfassade
angebradit (Abb. 2.8). Diffuses oder direktes Licht der Sonrenstrahlung kann mehr oder
weniger ungehindert durchdringen undwird an der als Absorber ausgebil deten Wandoker-
flache asorbiert. Von der so gewonrenen Warmeenergie fliess je nach Verhdtnis der Wér-
meleitwerte von transparenter Isolation undHauswand ein entsprechender Anteil nadh innen
und dent so zum Ausgleich der Warmeverluste oder gar a's Beitrag zur Gebaudeheizung

Die momentanen Temperaturverhdtnisse und Energieflis®e a@ner Wand lassn sich
wegen der thermischen Tragheit und den kurzfristigen Temperaturschwankungen nur nume-
risch beschreiben. Unter Heranziehung vonMittelwerten (z.B. Tages- oder Monatsmittel-
werte) konren de Verhdltnise mit einfachen stationdren Gleichungen beschrieben werden.
Dabel werden also de Wamespeichereff ekte vernachlassgt, da sich dese nur in kirzeren
Zeitabschnitten auswirken konren [Goe 84]. Mit den in den folgenden Gleichungen auftre-
tenden Grossen sind also jewell s die Mittelwerte Uiber einen gewissen Zeitraum gemeint.

Der Antell der auftreffenden Strahlung I, der an der Absorberoberflache asorbiert
wird, ist gegeben duch den gWert der TWD:

(2.33 grwp = (T-Q)gf + G

Darinist T das Transmissonsvermogen der TWD, a das Absorbtionsvermégen des Kol-
lektors und q die sekundire Wameebgabe, die sich duch Erhdhung @ Materialtemperatur
infolge solarer Absorption in der TWD ergibt. Der Antell, der davon mach innen fliesg, ist
gegeben duch ky/(kywtk), wenn ky die Wameleitzehl der Hauswand samt innerem Waér-
metibergang und k die Wameleitzahl der TWD samt ausserem Warmelibergang ist. Der An-
teil der Solarstrahlung, der danacdh insgesamt ins Hausinnere dringt, kann sinnvdlerweise ds
Strahlungswirkungsgrad der TWD definiert werden:

(2.34) y=-Jwo_
kl
1+ <

w

Gute Strahlungsumwandungsgrade ehélt man danach bel guter Transparenz und rie-
drigem k-Wert der Warmeddmmung, sowie hohem k-Wert der Wand.

Der Energieverlust Q der ganzen Wand reduziert sich infolge der Einstrahlung um den
durch (2.34) gegebenen Antell n-l:
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(239  Q=keff AT =kiorAT - Nl ) Kot = (1K) + Lkyy)

Darin ist also kAT der Verlust der Wand, der sich ohre Einstahlung ergeben wirde,
bei einem mittleren Temperaturgefdlle AT zwischen Innen- und Aussenraum. Multipliziert
man kg mit der Gradtagzehl fur einen gegebenen Standart, so erhélt man eine Abschétzung
der energetischen Verluste bzw. Gewinne (fall s kg negativ).

transparente
Isolation Mauer
AN | / Absorber
AN
/ | N\

Ta‘ 'TI
aa /\TWD /\L /\W ai
101 10 1 10
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Abb. 2.8 Querschnitt durch eine Hauswand mit TWD. Darunter ist das Ersatzschaltbil d
des thermischen Netzwerkes dargestellt, bestehend aus den in Serie geschalte-
ten Einzdkomporenten. Der Luftspalt zwischen TWD und Absorber ist ein
wichtiges Konstruktionsmerkmal. Er verhindert das Aufheizen der TWD-
Innenseite und dcamit eine starke Kopdung vonStrahlung undLeitung, die die
Wirkung eines slektiven Absorbers nahezu vdlstdndig zerstort. Zudem er-
maoglicht er das Einfligen von Abschattungsg/stemen als Regelungseinrichtung
zur Vermeidung von(sommerlicher) Uberhitzung

Eine Abschdtzung mit der die verschiedenen TWD-Materialien verglichen werden
konren erhdlt man jetzt durch folgende Uberlegungen: Tragt man den Verlust Q gegen die
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mittlere solare Strahlungdeistung | auf, so erhdlt man gemass (2.35) Geraden mit der nega-
tiven Steigung-n. Die thermischen Verluste verschwinden danad fir:

(236) k| AT = (T-CX)eff | , mit gTWD D(T'G)eff

Das gesamte Temperaturgefélle liegt dann aso zwischen Absorberwand und Aussen-
raum. Setzt man a 0 1 und k O Aqwp, S0 erhdlt man eine Abschétzung der mittleren Ein-
strahlung po Grad Temperaturdifferenz, die notwendig ist, um den Innenraum des Hauses

von der Umgebungabzukoppeln:

L 0 Atwo

(237) AT 1

Dieser Wert liegt bei Aerogel tiefer als bei anderen transparenten Isolationen (Tab. 2.1):

Druck |typ. Dicke| Atwp T Arwp/t
[cm] [W/m2K] [1] [W/m2K]
Aerogel ND, Luft 15 1 0,6 1,6
evakuiert 15 0,5 0,6 0,8
Aerogel ND, Luft 15 1 0,5 2
granular evakuiert 15 0,5 0,5 1
Arel ND 10 0,9 0,6 15
Kapill arstruktur
Fiberschichten ND 5 1,2 04 3
D ~20pum
Makro-Glasblasen ND 2 2 0,5 4
3-5mm

Tab. 2.1 Vergleich verschiedener transparenter |solationssysteme nach [Fri 89a).

Es kann auch theoretisch gezegt werden, dassvon den verschiedenen Mdgli chkeiten,
ein Rohmateria in einer TWD anzuordnen, eine homogene Verteillung des Materials mini-
male thermische Leitfahigkeit ergibt [Pfl 87]. D.h. ausgehend voneiner typischen Aufteilung
in 5% Rohmateria und 9%6 Luft erhdt man mit Aerogel gegeniber Kapill ar-, Waben-
strukturen etc. die tiefste Wameletfahigkeit.

Abschliesend sai noch eine Bemerkung zu deser Abschdtzung teigefigt. In der Abb.
2.8 enthélt die Innenseite der TWD eine IR-opake Schicht (Glasscheibe). Dadurch wurde die
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Auftellung in Einzdkomporenten in Serie moglich. Nach Moglichkeit sollte ene solche in-
nere Abdedkung (Schutzschicht) weggelasen werden, da sie sich duch de konvektierende
Luft aufheizt (selbst bel Verwendung eines slektiven Absorbers mit tiefer IR-Emisson).
Eine solche Schicht strahlt namlich ihre Wame in de TWD ab, was dort zu einer erhdhen
Kopdung vonStrahlung undLeitung fuhrt und damit den Wéarmeverlust des Systems erhoht
[Pfl 88]. Unsere Abschétzung liefert also in desem Sinn im Fall, wo dese Schutzschicht
weggelassen werden kann, eher etwas zu pessmistische Wate. Die Abschatzung rechtfertigt
sich jedoch duch ihre Einfachheit bei gleichzetig guer Aussagekraft fir den Vergleich
verschiedener TWD’ en.
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3 KONVENTIONELLE FENSTER UND IHRE WEITERENT-
WICKLUNG

3.1 Kenngrdssen zur energetischen Bewertung von Fenstern

Betrachtet man die Energiebilanz an einem Fenster, so hat man im wesentlichen zwel
Energiestrome a1 beriicksichtigen. Zunadhst fuhrt das Temperaturgefdle a1 einem Verlust
durch Warmetransport. Bel transparenten Bauteilen kommt nun zusétzlich ein Strahlungsge-
winn hinzu. Abbildung 31 ill ustriert diesen Sachverhalt:

a i

Strahlungsgewinne
g=1+(;
p
1 transmittierte Strahlung
q,< > q, sekundére Warmeabgabe
Verlust durch
< K-AT < WArmetransport
T e ‘ ‘ oT

Abb. 3.1  Energiebilanz an einem Fenster. Neben dem Verlust durch Warmetransport j1 =
K-AT mussbei einem transparenten Bauteil auch der Strahlungsgewinn der Glo-
balstrahlungjg = g+l berticksichtigt werden.

Es zegt sich, dass die Energiebilanz an einem Fenster durch zwel Kenngdssen be-
schrieben werden kann: Der Warmedurchgangkoeffizient k und der Gesamtenergiedurch-
lasgrad g vermitteln bei gegebenem Temperaturgefélle AT = T; - T, und kel gegebener Ein-
strahlung | als einfache Propartionalitatskonstanten de beiden Energiestréme. Eine genaue
Definition deser Kenngdssen erfolgt in desem Abschnitt:
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3.1.1 Der Warmedurchgangskoeffizient k

Liegt zwischen Innen- und Aussenraum ein Temperaturgefélle AT = T; - T, Gber dem
Fenstersystem, so fliess ein Wéarmestrom j;. Der Warmedurchgangkoeffiziient k oder
"k-Wert* definiert sich as Propationalitdiskonstante avischen dem Wéarmefluss und dem
Temperaturgefél e:

(3.1) i1 = kAT

Dabel sindin k neben dem Warmedurchgangswiderstand YA\ des Bauteiles slbst auch
die beiden Warmelibergangswiderstande 1/a; und Yo, an den Grenzflachen miteinbezogen:

-1
(3.2) k:%}+l+iﬁ
a/\ai

Nadh der DIN-Norm 4108 werden de Wé&melibergangszahlen festgelegt mit a; =
8 W/m?K und a4 = 23 W/m?K. Die innere Wamelibergangszahl ergibt sich bei Annahme
freier Konwvektion, die dssre Wéamelibergangszehl aus der Berlicksichtigung mittlerer
Windgeschwindigkeiten (v O 2 m/s). Naturlich héngen dese W&melibergangszahlen auch
von cen einzdnen Temperaturniveaus ab, doch bewegt sich dese Abhangigkeit in eéinem so
geringen Rahmen, dassdie normierten Werte ds gute Richtwerte gelten kdnren. Als beson-
ders praktisch erweist sich dese Definition deshab im Falle, wo auf Grund des gewdhlten
Messverfahrens bloss die Wamelibergangszahl A ohne Wamelibergange verfugber ist. Der
k-Wert kann dann einfach mit (3.2) berechnet werden. Bel einem Produkevergleich sollte
jedoch immer angegeben werden, ob der angegebene k-Wert auf den festen Warmeliber-
gangszahlen beruht, oder ob de Wamelibergénge durch ein anwendungsnahes Verfahren be-
stimmt wurden.

3.1.2 Der Gesamtenergiedurchlasgrad g

Bel transparenten Bauteilen mussin der Energiebilanz auch ein Strahlungsgewinn be-
ricksichtigt werden. Dieser setzt sich selbst aus zwei Anteilen zusammen: Zunadst wird bei
gegebener Einstrahlung | ein Anteil direkt ins Rauminnere transmittiert, der durch den
Srahlungstransmissonsgrad 1 gegeben ist. Zusétzlich kommt ein Energiegewinn dadurch
zustande, dassein gewisser Antell der Einstrahlungim transparenten Bauteil absorbiert wird,
wodurch sich deses etwas erwdrmt. Von deser Warme fliess wiederum ein Anteil i ns Raum-
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innere, der durch de sekund&e Warmeabgale g; gegeben ist. Diese beiden Anteil e fihren zu
einem strahlungsbedingten Energiestrom jg ins Rauminnere, den man in einem Gesamt-
energiedurchlasgrad g oder ”g-Wert”“ zusammenfasg:

(3.3 js=gl : g=T+q

Wir sind dabei weitgehend den Begriff shildungen der DIN-Norm 67507 gfolgt. Der so
definierte g-Wert stellt sich as geagneter Parameter fir einen Produlktevergleich hinsichtlich
der solaren Gewinne heraus.

3.2 Wéar metechnisches Verhalten von Fenstern

Geméass Abb. 3.1 und @n Definitionen (3.1) und (3.3) l&sg sich fur die Energiebil anz
eines transparenten Bauteil es shreiben [Bin 83:

(3.4) Q=jr-js=kAT-gl (= ket AT)

Gegeniber opaken Bauteilen der Gebaudehiille, deren warmetedchnisches Verhalten im
wesentlichen duch den k-Wert bestimmt wird, kommt jetzt bei transparenten Bauteilen ein
Strahlungsgewinn hinzu. Die Optimierungsregel fir opake Bauteile - je kleiner der k-Wert,
desto geringer der Verlust - 18sg sich daher nicht ohre weiteres auf Fenster ausdehnen, indem
dort Massiahmen zur Absenkung as k-Wertes den Strahlungsgewinn vermindern konren.

Die Durchléssgkeit fur Solarstrahlung héngt jedoch nicht nur von materialtedhnischen
Eigenschaften des Fensters ab. Situationsgezfische Gegebenheiten wie Standat, Klima,
Ausrichtung der Verglasung keanflussen tber den Strahlungsgewinn de Energiebil anz eben-
falls masgeblich. Zur Beurteilung undOptimierung eines Fenstersystems Uber eine langere
Zeitperiode unter Einbezug vonstuationsgezfischen Gegebenheiten kdnren in einem ersten
Ansatz folgende Uberlegungen gemadt werden:

Die Antwortzdt eines Fenstersystems auf Energieflisse ist gering verglichen mit Wand-
und Dachelementen. Die Verwendungeiner stationdren Gleichung(3.4) rechtfertigt sich also
schon zum Tell wegen der relativ geringen Wéarmespeichereff ekte bei Fenstern. Werden fir
die Einstrahlung und ke klimatischen Verhdtnisse Mittelwerte Uber léngere Zeitabschnitte
herangezogen, so rechtfertigt sich de Verwendung vonstationdren Gleichungen énlich wie
bei den transparenten Warmeddammungen (Abschnitt 2.4.4) zusétzlich. Setzt man in (3.3) fur
| die Globalstrahlungsmenge [Jm?2a] Uber ein Jahr samt gebaudespezfischem Ausnutzungs-
grad AG, so erhalt man fir den Ertrag aus der Solareinstrahlung
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(3.5) Js=gl-AG , [Jm2a]

Die Verluste durch Warmetransport lassen sich aus (3.1) erredhnen, wenn man fur AT
die Heizgradtage HGT [K d/a] Uber ein Jahr einsetzt:

(3.6) Jr =k-HGT-(24-3600 : [Ymag]
Das Verhdtnis von Einstrahlungsgewinn zu den Verlusten ergibt sich daher zu:

3.7) JS_95! pep L

J;  k HGT 243600
Fir die gegebene standart- und aientierungseafische Grosse I/HGT kann danach das
fur eine Nullbilanz I ¢/I+ = 1 ndwendige Verhaltnis (g/k) angegeben werden. Je nachdem, ob
das Verhdtnis g/k grosser bzw. kleiner as (g/k)q ist, Uberwiegt der Ertrag aus der Einstrah-
lung kzw. der Verlust aus dem Warmetransport. Als erste Anndherung kann deshalb gesagt
werden, dassje hoher das Verhdltnis g/k ist, desto besr ist die betreffende Verglasung aus
energetischer Sicht einzustufen. Weiter kann fir zwei Verglasungsvarianten mit gleichem
o/k-Quatienten gesagt werden, dass an Standaten und Orientierungen, wo der Ertrag
Uberwiegt (also insbesondere an stdichen Orientierungen), digenige Verglasung mit hohen
g- und kWerten eine bessere Bilanz aufweist. Umgekehrt ist bei situationsgezfischen Gege-
benheiten, wo der Verlust Uberwiegt, die Verglasungsvariante mit tiefen g- und kWerten var-
zuziehen.

In der Praxis bedeutet dies, dassan Standaten mangelnder Sonreneinstrahlung Mehr-
fachverglasungen mit selektiven Schichten die Energiebilanz verbessern. In sonnigen Lagen
fuhren jedoch Verglasungen aus einfachem Klarglas zu einer bessren Nutzung der Solar-
energie, sofern sich nicht massve Einstrahlungsiiberschiisee egeben, die weggel Uftet oder
durch Abschattungsvorrichtungen ferngehalten werden missen. Durch eine solche Absen-
kung des Ausnutzungsgrades wird die passve Nutzung der Sonrenenergie wieder vermindert.

Es kann also fr einen Verglasungstyp nie losgel 6st vom Haus beurteilt werden, wie die
Energiebilanz letztlich ausschaut. Das warmetechnische Verhalten eines Fenstersystems in-
volviert immer ein komplexes Zusammenspiel zwischen den Anforderungen an Heizung
Kuhlung undAusleuchtung mit Tageslicht. Die Gewichtung cr einzenen Anforderungen
hangt wiederum stark vom Haustyp, Klima und Benutzerverhalten ab [Sel 87].

So stellt das Fenster in seiner Hauptaufgabe, namlich als Offnung zu denen, die in
verschiedener Hinsicht den Bezug zur Umwelt herstellen soll, hinsichtlich der Ermittlung der
Heiz- und Kiuhllast ein komplexes Bauteil der Gebaudehille dar. Trotzdem ist man in der
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glucklichen Lage avel Kennwerte a1 besitzen, die @nen Produltevergleich erlauben und de
als Grundwerte arr Beredhnung eingesetzt werden konren. Hinsichtlich der Nutzung cder
solaren Eingtrahlung ist dies der g-Wert. Zur Beurtellung der warmeddmmenden Eigen-
schaften andererseits geht der k-Wert zur Verfigung

3.3 Berechnung der Kenngrdssen bel Fenstern aus IR-opaken Glasscheiben

Die meisten festen Substanzen absorbieren praktisch de ganze enfallende Strahlungin
einer sehr diinren Oberflachenschicht. Fensterglas gellt hierin eine Ausnahme dar, indem es
beziglich der Transmisson selektives Verhalten zegt: Nicht eingeférbte unbeschichtete
Scheiben besitzen danadh holes Transmissonsvermdgen fur die kurzwelli ge Solarstrahlung
unterhalb etwa 2,5 um, sind aber weitgehend unduchlassg fur die langwelli ge thermische
Strahlung (2,5 - 50 um). Bei Sonrenschutzglésern ist durch de Einfarbung de Grenzwell en-
lange gegen etwa 0,8 pum verschoben, wodurch auch de solare IR-Strahlung ferngehalten
wird.

Die Eigenschaft von Glasscheiben, im Bereich der Warmestrahlung ok zu sein, ver-
einfacht die Berechnung @s Warmedurchgangskoeffizienten A einer Mehrfachverglasung
wesentlich, indem nur benachbarte Scheiben lbker die Strahlung wedselwirken kénren.
Dadurch lasg sich der Wéarmefluss durch de Verglasung senkrecht zur Scheibenebene ds
Warmetransport durch ein Stapel in Serie geschalteter Einzekomporenten behandeln, be-
stehend aus den Glasscheiben, deren eingeschlossenen Zwischenrdumen und aén Warme-
Ubergangswidersténden:

1 1 N dGIaS N-1 1
(38) E Ot_ t—+ Z )\‘Glas Zl /\iRaum

a 4

Die Annahme IR-opaker Schichten in desem Abschnitt vereinfadt nicht nur die Redh-
nungen, sondern stellt auch der Normalfall dar, indem die meisten Fenstersysteme aus Glas-
scheiben aufgebaut werden.

Bel Fenstersystemen, die Folien mit einer gewissen Durchléssgkeit im IR-Bereich
enthalten, kdnren mit einem Verfahren nach Rubin [Rub 823 behandelt werden, dasim Ab-
schnitt 3.4 erlautert wird. Das dort gezegte Verfahren eignet sich fir al e Fenstersysteme und
erlaubt zudem die exakte Bestimmung der einzenen Temperaturniveaus der Trennschichten
und zwar bei beliebiger solarer Einstrahlung Der Vorteil, dassdie gesuchten Energiestrome
unter anwendungnahen Bedingungen geliefert werden, muss dort jedoch duch ein etwas
aufwendigeres Rechenverfahren erkauft werden. Im Gegensatz dazu sind de Rechnungen in
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diesem Abschnitt leicht Uberschaubar. Die Wamestrome bei solarer Einstrahlung konren
auch hier durch einfache Superposition der sekundéren Warmeabgabe mit dem Warmefluss
ohre Einstrahlung kestimmt werden. Mit etwas zusdtzlichem Aufwand konren im Prinzip
auch hier die Temperaturniveaus der einzenen Trennschichten urter solarer Einstrahlung he-
stimmt werden. Dies ertibrigt sich jedoch in guer Néherung da der Einflussder Temperatur-
niveaus auf den Betrag der Warmewidersténde im al gemeinen eher gering ist.

3.3.1 Berechnung des k-Wertes

In desem Unterabschnitt wird der Wéarmetransport in den Rdumen zwischen zwel
benachbarten Glasheiben behandelt. Dieser erfolgt tber die drei grundegenden Wéarme-
transportmecdhanismen Strahlung, Leitung und Konvektion. Zunadhst lassen sich Leitung und
Konwvektion zusammenfassen zu einem einzigen effektiven Leitungsbeitrag. Weiter erfolgt
dieser effektive Leitunsbeitrag ungkoppelt vom Strahlungstransport. Das liegt daran, dass
Luft und andere Gase mit sehr schwaden Absorbtionsbanden im IR-Bereich de Wame-
strahlung Uler Distanzen von der Grossenordnung e Scheibenzwischenrdume kaum absor-
bieren. Der Strahlungs- und der Leitungsbeitrag lassen sich daher als zwei parall el geschaltete
Warmedurchgangswiderstande 1/Ag und ¥Aq darstellen, die sich selbst zussmmenfassen
lassen zu einem einzigen Warmedurchgangswiderstand R;:

1
/\iRaum

(3.9 RiRaum = = (/\R +/\c)_1

Abb. 3.2 soll diese Reduktion auf ein einfaches Netzwerk von Widerstdnden in Serie
ill ustrieren.

Die Widersténde der Scheibenzwischenrdume hangen von cn angrenzenden Tempera-
turen ab. Die Bestimmung des k-Wertes und der Temperaturniveaus mussdeshalb iterativ er-
folgen. Ausgehend von einer angenommenen (z.B. lineaen) Vertellung der Starttempera
turen werden de Widerstande R; (i = 1,...,N) beredhnet. Aus den resulti erenden Widerstanden
wird eine neue Temperaturverteilung mit Hilfe von:

(3.10) T, =T +AT , AT =1 | i=1,.N-1 ,

>R

i=1

berechnet. Diese neue Temperaturverteilung dent als Grundage a1 einer erneuten Be-
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Abb. 3.2 Widerstandsnetzwerk einer Mehrfachverglasung Die Widerstdnde lassen sich
zusammenfasen zu Einheiten, die in Serie geschaltet sind. Da die Widerstande
teillweise von cen angrenzenden Temperaturen abhdngen, missen de Tempe-
raturniveaus iterativ bestimmt werden.

stimmung der Widersténde. Werden de beschriebenen Schritte wiederhadlt, so stellt sich
sehr rasch eine stationdre Vertellung der Temperaturniveaus ein. Das Verfahren konwergiert
sehr gut; bleibt die Aenderung der Temperaturniveaus bel zwei hintereinander durchgeftihrten
Iterationen innerhalb einer vorgegebenen Schwelle (z.B. 0,01 °C), so kann der k-Wert be-
stimmt werden mit:

$r

i=1

(3.19)

x|

3.3.1.1 Der Strahlungsbeitrag

Zwischen zwei gegenuiberliegenden Glasscheiben 1 und 2auf den Temperaturniveaus
T, und T, fliesg ein Nettostrahlungssrom, der durch folgende Uberlegungen bestimmt
werden kann. Zunadhst werden de Scheiben als grau emittierende IR-opake Fladen
betrachtet. Fur diese ist der Zusammenhang zwischen Reflexionsvermégen p; und Emissons-
vermogen €; gegeben durch:

(312) P = 1- & , = 1,2
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Die Strahlungdeistungen ("Randradiositdten”), die von den Randflachen ausgehen,
enthalten je @nen emittierten Strahlungsbeitrag undeinen reflektierten Anteil:

(3.13 j1=€1:0T14+(1- 1) :
(3.14 jo= 0T+ (1- €)1

Dabel wurde schon de Eigenschaft planparalleler Geometrie benutzt, wonach der ge-
samte Strahlungsdrom, der von der einen Flache ausgeht, auf der anderen landet. Der Netto-
strahlungsgrom zwischen den beiden Oberfladchen betrégt:

(3.1 JrR=l1-l2 :

worin sich j; undj, leicht aus den beiden Gleichungen (3.13) und (3.14) bestimmen
lassen. Man erhélt den bekannten Ausdruck:

(3.16) - ot =)

Ir =
1,1,

€& &

Durch das benutzte Verfahren der ”Nettostrahlungsmethode® [Sie 80] sind darin auch
die Mehrfadhreflexionen korrekt aufsummiert. Fur den Warmeverlustkoeffizienten Ar defi-
niert durch jg = AR (T4 - To), erhét man:

46 [T3
1,1,
€ &

(3.17) Ag = TS :Z z +T22)E(T1+T2)

Fur die darin definierte Strahlungstemperatur T gilt fur kleine Temperaturdiff erenzen
AT =T4 - Toin guer Néherung

(3.18 T, D% T, +T,) , AT <<T,T,

3.3.1.2 Der Leitungsbeitrag ader der Warmetransport in Gasen

Von einer Warmeleitfahigkeit im Sinne des lineaen Ansatzes von Biot-Fourier:

(3.19 e O-aiET ,
dx
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kann man fir Gase nur sprechen, wenn de mittlere freie Weglénge der Gasmolekile
viel kleiner ist as die Lineaabmesaingen des Isolationsgefasses. Bel Normaldruck betragt
die mittlere freie Weglange fur ein Luftmolekil etwa 0,1 um. Fir Gasschichtdicken im mm-
Bereich, wie man sie in Fenstersystemen vorfindet, ist damit diese Bedingungwohl erfillt.
Die Wameleitfahigkeit A erhélt so de Bedeutung einer lokalen Eigenschaft des Gases. Nach
der kinetischen Gastheorie ist die Wameleitfahigkeit A propartional zu folgenden Grossen:

(3.20) A O pcy<v><I>
Die kinetische Gastheorie liefert darin fr die mittlere Teil chengeschwindigkeit:

(3.2) <v>= 8k : (k = Boltzmann- Konstante) :

[

undfir die mittlere freie Weglénge:

1
3.22 <l>=——= ,
(322 427 12 [N

mit der Teilchenmass m, dem eff ektiven fir den Stosswirksamen Radius der Teil chen
r und cer Teilchenzahldichte N = p/kT. Weiter ist:

(3.23 p=mN :

die Dichte des Gases und c,, die spezfische W&me. Die anzigen druckabhéngigen
Grésen in (3.20) sind somit die Dichte p und de mittlere freie Weglange <4>. Nachdem aber
p propational und <I> umgekehrt propational zum Druck ist, folgt fur die Wameleit-
fahigkeit A, dass $e unabhéngig vom Druck ist. Dies gilt jedoch nu fur ausreichend hole
Drucke, wo de Energie bei den Zusammenstésen von Molekil zu Molekil weitergegeben
wird:

Wenn duch Absenken des Druckes die mittlere freie Weglange die Grosenordnung
des Scheibenabstandes erreicht, werden de Moleklle in ihrer Eigenschaft als Energietréger
eingeengt. Die freie Weaglange kann sich nicht mehr in demselben Mase ehdhen, wie die
Teil chenzahldichte weiterhin abnimmt. Die Teil chen fliegen schliesdich vonWand zu Wand,
wobei der Warmetransport tber die Teil chenzahldichte propartional zum Druck wird. Unter
diesen Bedingungn ist es offenbar sinnlos, von einem Temperaturgradienten des Gases
zwischen den Platten zu sprechen. Jedoch kann man mit einer zum Ausdruck (3.19) analogen
Bezehung
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(3.24) jc="Nc(T1-Tp) 1

ein Warmeverlustkoeffizient A des verdiimten Gases definieren. Eine tiefer gehende
Betradhtung, die auch die Stosgprozesse mit der Wand einbezeht, liefert fir diesen Wéarme-
verlustkoeffizienten einer Gasschicht der Dicke d [Wal 82]:

a A
c=
d+2 % + 1 —1@1 | >
a

Darinist A die Wameleitfahigkeit des Gases ohre Randeff ekte. Die Grossen &g und a
sind de Akkomodationskoeffizienten fir die beiden Rander. Sie geben den Bruchtell der
Energie a, die @n Molekll bei einem Stossim Mittel an de Wand abgibt undsind deshalb
immer kleiner as eins. Man erkennt in (3.25), dass darin beide Grenzfélle 4> << d und

<|>>> d enthalten sind. Im ersten Fall erhalt man fur den Warmeverlustkoeffizienten Ac =
A/d, im zweiten Fall erhdlt man ein zum Druck propartionales Verhalten.

(3.25) A

3.3.1.3 Der Konvektionsbeitrag

Uber der Gasfiillung zwischen zwei (vertikalen) Glasscheiben besteht ein Tempera-
turgeféle AT. Da warmere Gasschichten gegentiber kiihleren ein geringeres gezfisches Ge-
wicht aufweisen, kommt es zu einer Bewegung as Gases infolge des unterschiedlichen
Schweredruckes. Man spricht von freier Konvektion. Der Wéarmetransport erfolgt dabei nicht
mehr ausschliesdich durch zufdllige Wa&mebewegung dbr Molekile, sondern durch kal ekti-
ve Bewegung arselben in einer ganzen Gasschicht. Der Warmeaustausch zwischen den Glas-
scheiben wird dadurch gegentiber einer Gasschicht ohne Konwvektion gefordert.

Zur Beschreibung abs konwvektiven Wéarmetransportes fir ein gegebenes Problem miiss
te das Gleichungsg/stem bestehend aus Energie-, Impuls- und Kontinuitétsgleichung gel0st
werden. Der Weg einer numerischen Lésung (analytische Losungen existieren im algemei-
nen nicht) wird zwar etwa in [Jon 83 fir Fenstersysteme beschritten, ist aber mit grossem
Aufwand verbuncen. Ublicherweise stiitzt man sich deshalb auf experimentelle Unter-
suchungen ockr theoretische Erwagungen an einem Modell system, wobel Modell gesetze die
Ubertragung auf andere physikalisch @hnliche Falle elauben. Das Aufsuchen von Ubertra-
gungsregeln lauft auf die Festlegung von dmensionslosen Kennzahlen hinaus, die bei physi-
kalischer Aehnlichkeit bei Modell und Ausfiihrung den geichen Zahlenwert haben missen.
Im Fall freier Konvektion sind folgende Masgrossen beteili gt [Gri 55]:
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d charakteristische L &nge (Scheibenabstand) [m]
gB=9g/T Auftriebsbeschleunigung [m/s?K]
P Dichte [kg/m?]
n dynamische Z&higkeit [kg/sm]
A Waéarmel eitfahigkeit [W/mK]
AT Temperaturdiff erenz [K]

Cp spezfische Wame [JkgK]
A% Wérmelibergangszahl [W/m2K]

Aus Dimensionsiiberlegungen oder auch aus Betrachtungen zu dem zugrunce liegenden
Differentialgleichungsg/stem kann gefolgert werden, dass damit drei dimensionslose Kenn-
zahlen gebil det werden konren:

(3.26) Nu = A, Bg Nusseltzah ,
3 2
(3.27) Gr= gtp msz P Grasshofzhl ,
n
(¢
(3.28 pr=1 s P Prandtlzah

Nadhdem wir schon fir den Volumenausdehnungkoeffizienten 3 = L/T die Zustands-
gleichungfir idede Gase benutzt haben, setzen wir nunauch fir die Dichte p:

(3.29 o= % Q_‘rl (M, = Molekulargewicht)

Der Zusammenhang zwischen diesen Kenng6éssen muss $ch in einer Funktion folgen-
der Form darstellen lassen:

(3.30 Nu = F(Gr, Pr)

Die an einem Moddllversuch gawonrene Funktion F kann auf geometrisch &hnliche
Ausfihrungen Ukertragen werden. Nadh Gleichung (3.26) ist die gesuchte Wamelibergangs-
zahl gegeben duch das Produk aus Nussltzahl und der Warmelibergangszahl A/d einer ru-
henden Gasschicht der Dicke d:
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(3.3) NAe =
Fur die Nussltzahl verwenden wir in deser Arbeit den vonNiemann [Gri 55] aus einer

grossen Zahl von Mesaungen bestimmten Ausdruck:

, 002360(Gr Pr)=*
(GrPr)+10100

(3.32) Nu =1

Gleichung (3.32) gilt fur Gase und Flussgkeiten zwischen zwei vertikalen Platten bis
Gr Pr < 108, also im laminaren Bereich.

3.3.2 Berechnung des g-Wertes

3.3.2.1 Sekundare Warmeabgabe

Tritt diffuse oder direkte Solarstrahlung auf ein Fenstersystem bestehend aus N Schich-
ten, so wird in jeder Einzeschicht des Systems ein gewisser Anteil absorbiert undin Warme
umgewandelt. Von der von einer Einzdschicht aufgenommenen Warmemenge fliess je @n
Tell in den Innen- undin den Aussenraum, wobei die jeweili gen Anteil e gegeben sind duch
das Verhdltnis der beiden Wéarmedurchgangszahlen, die die betreffende Schicht gegen den
Innen- bzw. den Aus®nraum sieht. Die Beitrage jeder Einzeschicht kdnren superponiert
werden, so dass $ch de gesamte sekund&e Warmeabgale (nad innen) ergibt mit:

NlN

N i
(333 qi:kmzAiZAiskmzA_zAj
1= J=1 J 1 11

i=17% =i

Darin sind A; die Einzeabsorptionen der jeweiligen Schichten und IA; die Wame-
durchgangswidersténde awischen den Einzdschichten, wobei die Zéhlung aussen mit 1 be-
ginnt (A1 = ay) und weiter nach innen fortschreitet. Neben Kenntnis der Einzelabsorptionen
A; ist zur Bestimmung des g-Wertes gemass(3.3) auch de Transmisson des Gesamtsystems
erforderlich. Die Gesamttransmisson T und de Einzdabsorptionen A; (i = 1,...N) lassn sich
zusammen im Rahmen eines Unterabschnittes Uber die optischen Daten eines Fenstersystems
behandeln:
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3.3.2.2 Berechnung der optischen Daten eines Fenstersystems aus den Eigenschaften
der Einzelkomponenten

Wir gehen aus von einem Stapel bestehend aus N planparall elen Schichten. Von jeder
Schicht setzen wir das Transmissonsvermdgen T1; und de beiden Reflexionsvermogen p;
bzw. p;" als bekannt voraus (Abb. 3.3). Die Absorptionsgrade sind damit ebenfall s bestimmt:

(3.34) a; = 1- Tj - P )
(335) CXi' :1-Ti -pi'
P P/
N N-1 N-2 [ 1 0
aussen innen
Abb. 3.3 Zur Berechnung @s g-Wertes ollen de Gesamttransmisson 1 und de Einzd-

absorptionen A; der gezechneten Konfiguration kestehend aus N Schichten
(Scheiben) bestimmt werden. Die optischen Daten einer Einzeschicht i wer-
den in desem Abschnitt a's bekannt vorausgesetzt (t; pj, pi’) -

Die Zahlung beginnt hier ausnahmsweise im Innenraum bei 0. Mit dieser O-ten Schicht,
die das Transmissonsvermogen 1o = 0 besitzt, kann auch ein Absorber mit:

(3.36) ap=1-pg :

smuliert werden. Im Falle anes Fensters ohre Reflexion des Innenraumes stze man
Po = 0.

Von dr O-ten Schicht her beginnend wird nuneine Schicht nach der anderen zum
Gesamtsystem hinzugeftigt, wobei jeweils die Gesamteigenschaften bestimmt werden. Die
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optischen Grossen des Gesamtsystems bestehend aus den i Schichten werden mit T;, R; undg;
bezachnet. Mit Hilfe der Definition folgender Gross:

(3.37) t=— :

konren de Gesamteigenschaften folgendermassen geschrieben werden:

(338) Ti = ti 'Ti-l y
(339) Ri =r+ ti'Ri-l'Ti ,
(3.40) g =q;+ ti'Ri-l'ai’

Beginnend mit der Schicht 0 kénren so de Systemeigenschaften iterativ bestimmt
werden, wobei die Startwerte der Iteration lauten:

(3.41) To = 0o ,
(342) Ro =1- Op=Po

Nacd N Iterationen sind de Eigenschaften des Gesamtsystems bestimmt. Fir das ge-
suchte Transmissonsvermdgen erhat man:

(343) T= tl' ven tN

Fur die Einzdabsorptionen A; des Systems aus N Schichten kann gezegt werden, dass
gilt:

(349 A= (N Tivn) 8 ) (AN =ay)

Fir den einfachen Fall, einer Doppelverglasung mit einem Innenraum ohre Reflexion
(Rg=0, Tg=0g=1) erhdt man de bekannten Ausdriicke:

(3.45) r—-lLEA— ,
1‘91@2
(3.46) A, =q, + 21T ,

1-p’110,
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(3.47) A, :& ,
1-p 1@2

wobei hier jedoch wieder die tbliche Zéhlung, die bel 1 mit der Aussenscheibe beginnt,
verwendet wurde.

Bel der gezegten Einbettungsmethode nach Edwards [Edw 77] sind alle Vielfadre-
flexionen korrekt aufsummiert. Sie ist aequivalent zu anderen Standardverfahren wie d@wa
das Ray-Tradng-Verfahren oder die Netto-Strahlungsmethode [Sie 80]. Ausgangspunk ist
dabel im Prinzip immer ein 2N+2-fadhes lineaes Gleichungs/stem. Wegen der spezellen
Gestat der Ausgangsmatrix ertbrigt sich duch das gezegte Iterationsverfahren eine
Inversion deser Matrix.

Bel [Pla 88] findet man eine Erweiterung der Methode auf Schichten, an denen de Ge-
samtintensitét in einen drekten undeinen isotrop-diffusen Antell aufgespalten wird. Damit
konren auch transparente Wamedammaterialien behandelt werden.

3.3.2.3 Grundlagen zur Berechnung der optischen Daten einer Einzelkomponente

Tritt eine eébene dektromagnetische Wdle auf eine Grenzfladche avischen zwei Medien,
so wird ein Antell reflektiert, der andere transmittiert. Das Reflexionsvermdgen R und dbs
Transmissonsvermogen T ist hierbel durch de Fresnelformeln gegeben [Bor 80]:

_ tgz(@' _@t) _
3.48 R =—= it , T =1-R ,
( ) P tgz(@i +@t) P P
sin?(©, -9,)
349 R = ! t , T :1_R
(349 * sin?(e, +0,) s s

Mit den Indizes p (parallel) und s (senkredit) werden de Polarisationsrichtungen be-
zuglich der Einfall sebene bezachnet. Der Zusammenhang zwischen dem Bredhungswinkel O
und cem Einfallswinkel ©; (Abb. 3.4) ist dabei gegeben durch:

(350) nz-si n@t = nl-si n@i ,

worin i und n, die Bredhindizes der beiden Medien darstellen. Bel senkredhtem Ein-
fall wird de Unterscheidungzwischen peralleler und senkrechter Komporente hinféllig. Re-
flexions- und Transmisgonsvermégen sind dann gegeben durch:
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O,
/ @t
R T
Abb. 3.4 Brechung undReflexion einer ebenen Welle an der Grenzfladhe awischen zwel

Medien der Bredhindizesny und n.

0n, /n; -1rf
=0——"0

35 =
(359 n, /n, +10

Fur unpdarisierte "natirliche® Einstrahlung glt ausserdem:
1 1
(3'52) R :EE(RIO +Rs) J TZEE(Tp +Ts)

Zur Bestimmung der optischen Eigenschaften einer homogenen Glasplatte oder Folie
missen de alftretenden Mehrfadreflexionen aufsummiert werden. Dazu kdnren Standard-
verfahren wie das Ray-Tradang-Verfahren oder die Netto-Strahlungsmethode [Sie 80] ange-
wandt werden. Man erhélt damit fur das Transmissons-, Reflexions- und Absorptionsver-

mogen:

th-R)?
(353 fﬁltf.q)

(1-R) %R
3.54 =R+~ L — —
(3.59) p - R?
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wobei wegen der Energieghatungt + p + a = 1 glt. Mit t wird der transmittierte
Anteil bel einem einfadhen Durchgang in der Schicht bezechnet. Dieser Antell i st wegen der
schwadhen Absorption gegeben durch das Bea’ sche Extinktionsgesetz

(3.56) t = exp(-k-d/cosdy)

Darinist k der Extinktionskoeffizient und dcos©; der Weg des Strahlesin einer Schicht
der Dicke d. Interferenzeffekte brauchen solange nicht berticksichtigt zu werden, als die
Dicke der Einzd komporenten grossgegeniber der Well enléange des Lichtesist.

Die Grundbestandteile eénes Fensters (Gléser, Kunststoffe) sind Dielektrika. Bel diesen
ist der imagindre Antell des Bredhindex kA/4mt verschwindend Kein. Fur das umgebende
Medium (Gas, Vakuum) kann der Bredhindex mit nq = 1 festgelegt werden. Bei bekanntem
Brediindex n, (Redteil) und kekanntem Extinktionskoeffizienten k konren daher mit Hilfe
der Ausdriicke (3.48) bis (3.56) die optischen Daten einer Einzekomporente bestimmt wer-
den. Die Eigenschaften des mehrkomporentigen Gesamtsystems kénren im weiteren nac
den Ausfihrungen in Abschnitt 3.3.2.2 erfolgen.

Dabel muss darauf geaditet werden, dass die optischen Eigenschaften zunachst fir
jeden Winkel, fur beide Polarisationsrichtungen undfir jede Welenlange berechnet werden
mussen, bevor Mittelwerte bestimmt werden. So ergeben sich de solare Transmisson 1g ocer
die Lichttransmisson 1, durch Gewichtung mit den entsprechenden Spektren:

(357) g = }r(x) (1) e / }s(x)m ,

(3.58 1, = }r(x)ts(x)[E(x) [ / }s(x)[E(x) [

Darin bedeutet S(A\) das lare Spektrum und E(A\) die Empfindichkeitsfunktion des
menschlichen Auges, wie sie dwa der DIN-Norm 67507 entnommen werden konren. Ent-
sprechende Ausdriicke gelten auch fur das Reflexions- und das Absorptionsvermégen. Bei
vielen Klarglasern sind de optischen Eigenschaften annéhernd korstant tiber das lare Spek-
trum, die Dispersion ist also gering. Verwendung von Ubr ein Band gemittelter optischer
Konstanten fuhrt dann richt zu erhebli chen Fehlern [Rub 821.

Bel vollig isotroper Intensitdtsverteilung cer einfalenden Strahlung kann das diffuse
oder hemisph&ische Transmissonsvermbgen bestimmt werden mit:
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2
(3.59) (L), =2 DII(X, ©)&in® (o [dO
0

Bel dieser Mittelung uler den Halbraum wurde isotrope Einstrahlung vaausgesetzt.

Damit ist gezegt, dass zur Festlegung dr optischen Systemeigenschaften im Prinzip
Kenntnis des Brediindex n, (Redteil) und des Extinktionskoeffizienten k fir jede der
Einzdkomporenten gentig. Diese kdnren bestimmt werden duch (spektrale) Messung des
Reflexionsvermdgens R und des Transmissonsvermdgens T fur normalen Einfall. Dieser Weg
wurde in [Fur 88] beschritten. Dort findet man de optischen Daten fur Ein- und Mehr-
fachverglasungen tabelli ert.

3.4 Berechnung der Energiebilanz und der Kenngrdossen fur beliebige
Fenstersysteme unter anwendungsnahen Bedingungen

Das hier dargestellte Verfahren geht auf Rubin [Rub 82a] zurlick. Es kdnren damit
Fenstersysteme bestehend aus einer beliebigen Zahl planparall eler Einzdkomporenten behan-
delt werden. Das Rechenverfahren liefert dabei sowohl die Temperaturniveaus, als auch de
Energiebilanz unter anwendungnahen Randbedingungen. Mit diesen Randbedingungen sind
die solare Einstrahlung die W&melibergéange an den Randern sowie Innen- und Aussentem-
peratur gemeint. Das Verfahren besitzt weiter den Vortell, dass damit auch Fenstersysteme
berechnet werden konren, die Kunstoffolien mit einer endlichen Durchléssgkeit im IR-Be-
reich besitzen. Solche Systeme, bel denen also auch nichtbenachbarte Einzdkomponrenten
Uber Strahlung wedhselwirken, lasen sich nicht mit dem in Abschnitt 3.3 beschriebenen
Modell von in Serie geschalteten Warmewidersténden behandeln. Das dortige Verfahren
besitzt jedoch den Vorzug, dass es im Falle IR-opaker Einzdkomporenten (Glasscheiben)
den k-Wert auf sehr durchsichtige Art liefert, indem dazu einfach de Widerstéande der Einzd-
schichten addiert werden missen. Das Problem der Energiebilanz unter solarer Einstrahlung
wird dat bloss im Sinne ener Superposition der sich dadurch ergebenden Energieflisse
angegangen, wobel im all gemeinen aber die Rickwirkung der Temperaturniveaus auf die en-
zdnen Warmedurchgangswiderstdnde vernadlassgt wird. In dem Verfahren nach Rubin sind
demgegentiber die Temperaturniveaus und ihre Rickwirkungen in dem Sinnin den Rechen-
prozesseinbezogen, als olange iteriert wird, bis digenige Temperaturverteilung gefunden ist,
fur die sich an jeder Einzd schicht eine korrekte Energiebilanz ergibt.

Wir gehen aus von einem System aus N Schichten, wiein Abb. 3.5 dargestellt:
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Ty T, T, T Ty Thaa
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ausEn innen

Abb. 35 System aus N Schichten, dessn energetisches Verhalten berechnet werden
soll. Die Z&hlung keginnt aussen bei der Schicht 1. Die Indizierung der Ober-
flachen ist spezell an der j-ten Schicht dargestellt. Eingetragen sind zudem die
Energiefliss, wie se aur Beschreibung as warmetechnischen Verhaltens im
Text verwendet werden.

Zunadhst wollen wir uns fir alle Zwischenréume den Nettowdrmetransport in Abhan-
gigkeit von den Temperaturniveaus verschaffen. Der Ausdruck fur den Leitungsantell kann
sofort hingeschrieben werden:

(360) QiC = /\ic-(Ti - Ti+1) , i=1,...N+1

Mit A€ sind de Wamelibergangszehlen fur Leitung gemeint. In ihnen soll sowohl der
Leitungs- as auch der Konvektionsanteil eingeschlossen sein. Fir unsere Zwedke eweist sich
eine Matrizendarstellungals gurstiger:

N+1

(3.61) Q= MT,
=1
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Dabel ist die Matrix M;;¢, die uns die Netto-L eitungsfllisse bei gegebenen Temperatur-
niveaus vermittelt, sehr einfach zu finden; es snd Hdossdie beiden Hauptdiagoralen mit den
+ A€ besetzt. Fur den Netto-Strahlungstransport muss hingegen ein etwas grosserer Aufwand
betrieben werden. Zur korrekten Aufsummierung aller Mehrfadreflexionen wird in jeder
Zwischenschicht der Strahlungsflussin einen vonlinks nadh rechts und in einen von redits
nad links fliesseenden Antell aufgetellt. Diese Einzdflise setzen sich je ausammen aus

einem Strahlungsantell, einem reflektierten Anteil undeinem transmittierten Anteil, gemass

(362) rzj = 82] -O'-Tj4 + pzj-r2j+1 + Tj-rzj_z , J =0,...N ,

(363 (1= €10 T4 + PgjaTojo + TToer j=1...N+1

Die IR-Daten seien fir jede Schicht als bekannt vorausgesetzt, wobei jeweil s wegen der
Energieghatung glt:

(3.64) 1= Tj + pzj + 82] (TO = O) , J =0,...N ,

(3.65) 1= T + P2j-1 + €2j-1 (tn+1=0) ) j=1,...N+1

Wir haben dabei angenommen, dass die beiden Oberflachen einer Schicht dieselbe
Temperatur aufweisen. Dies redhtfertigt sich dadurch, dass die beiden Oberflachen bloss
durch einen sehr kleinen thermischen Widerstand getrennt sind. Die Gleichungen (3.62) und
(3.63) kdnren in Matrixform dargestellt werden:

2N+1

(3.66) YNjr=§ : S =¢ bT*
=0
Inversion cer (2N+2) x (2N+2)-Matrix N;;" liefert die Einzeflls<:
2N+1

(367) =y N]'s,

Durch einige dementare Zeilen- und Spaltenumformungen erhélt man fir die Netto-
Strahlungsfluse Qj" =r;j - 1.1 (i = 1,...N+1) den zu (3.61) analogen Ausdruck:

N+1

— 4
(3.69 Q' = Zo ML T
J:
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Damit sind de Netto-Strahlungsflisse durch de Temperaturniveaus ausgedrickt. Im
Gegensatz zu (3.61), wo sich ein lineaes Gleichungsy/stem in Tj ergibt, erhalt man jetzt fur
die Strahlungein solchesin T;4.

Fir jede Einzdschicht kann nuneine Energiebilanz aufgestellt werden. Im stationéren
Gleichgewicht mussnamlich die solare Absorption Al der Einzelschicht gerade den dat an-
falenden Netto-Energiestromen entsprechen. Die Einzedabsorptionen A; konren dabel mit
den Methoden in Abschnitt 3.3.2 bestimmt werden. Die Energiebilanzen lassen sich schrei-
ben:

(3.69) A ({Tek=1,..N})=0 , i=1,...N
wobei aso mit A; die Funktion:
(370 A = (Q - Q" + (Q°- Q1) - Ayl 1

gemeint ist. Durch dese N Gleichungen werden de Temperaturniveaus festgel egt, wo-
bei ihre Bestimmung duch ein iteratives Verfahren erfolgt. Dazu geht man von einer (z.B.
linearen) Anfangstemperaturverteilung T, 0 aus. Die exakten Temperaturen kénren geschrie-
ben werden:

(371) Tk = Tko + 5Tk , k=1,...N
Wir entwickeln das Gleichungssystem (3.69) nach den Temperaturen:

(372 AQTY)  =aTe+eTy)=0
N DA

OA KT )+ BT,
JQ k}) ;%ﬁa j
Die Temperaturabweichungen T erhdlt man duch Inversion der Matrix [0A/0T]:

N DAL

373 5T ==y 5rE A (Ta)

Eine neue Temperaturverteilung ergibt sich mit:

(374) Tkl = Tko + 5Tk1
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Mit diesen neuen Temperaturen wird de ganze Prozedur beginnend mit Gleichung
(3.72) wiederhdt. Das Verfahren konwergiert sehr rasch gegen de gesuchte Temperaturver-
tellung und lann abgebrochen werden, wenn de Bilanzen (3.69) eine gewlnschte Genauig-
keit erreichen. Wenn de Temperaturniveaus bekannt sind, so kénren mit (3.61) und (3.68)
die Flis= berechnet werden. Von pimérem Interese ar Berechnung @ Heiz- bzw. Kihl-
last ist der Netto-Warmestrom aus dem Innern. Er betragt:

(3.79) Qnetto = Qni+1" + Qn+1© - T )

worin mit T | die solare Transmisson gemeint ist. Das ©lare Transmissonsvermogen
des Gesamtsystemes 1 kann mit den in Abschnitt 3.3.2 angegebenen Verfahren bestimmt
werden. Damit kann nunein eff ektiver k-Wert definiert werden:

(3.76) Koy = 2neto
TN+1 - To

Im Fall ohre solare Einstrahlung (I = 0) erhélt kg die bisherige Bedeutung eines War-
medurchlasskoeffizienten samt Warmelibergangen im Innen- und Aussenraum. Bel solarer
Einstrahlung | # O ergibt sich eine gewise Kompensation des Verlustes durch den Wérme-
transport, zunadst durch de direkte Transmisson t:l, aber auch duch eine Aenderung der
Temperaturniveaus (sekundére Wéameabgabe nach innen). Der effektive k-Wert wird da-
durch Kleiner und kann regativ werden, sofern de Einstrahlungsgewinne tiberwiegen.

Zur Beredhnung @s g-Wertes wird der Verlust durch Warmetransport aus dem Raum-
innern einmal mit solarer Einstrahlung einmal ohre beredhnet. Die Differenz der beiden
Gréssen dvidiert durch de solare Einstrahlung ergibt die sekundére Wameebgabe.

_ (QF\|+1 + Q?\|+1)|=0 B (QF\I+1 + Qf\|+1)|¢0

(3.77) q; |

Das vorgestellte Verfahren liefert ein stationdres Energiegleichgewicht ohre Berlick-
sichtigung vonWarmespeichereff ekten, wie sie bei wedhselnden Randbedingungen auftreten.
Es wird also angenommen, dass die Umgebungsbedingungen wie Windgeschwindigkeit,
Intensitét und Position der Sonre, Innen- und Aussentemperatur nur langsam &ndern ver-
glichen mit der Antwortzet des Fenstersystems. Die W&melibergdnge im Innen- und Aus-
senraum koénren dabei folgendermassen berticksichtigt werden:
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3.4.1 Warmelbergang innen

Der Leitungsbeitrag ergibt sich aus der freien Konwvektion an einer senkredhten ebenen
Platte. Fur diese gilt nach [Fri 83]:

A A

(378) (xic = /\CN+1 =" Nu== [®,525E(erpr)0’25 .
X X

Darin entspricht x [ 1m der charakteristischen L&nge des Problems, d.h. der Fenster-
hohe. Wie schonim Problem der freien Konwvektion zwischen zwei Platten (3.32), kann auch
hier die Nussltzahl Nu as Funktion des Produkies aus der Prandtlzahl Pr und der Grashof-
zahl Gr dargestellt werden. Fur Luft erh@lt man daraus eine e@nfadhe Ndherung die nur noch
das Temperaturgefélle AT Uber der Randzone enthélt [Fra 86]:

(3.79 ;¢ = Ans1€ = 1L,77-(AT) 0.25

Fir den Strahlungsbeitrag kann folgende Uberlegung gemadit werden: Die meisten
Wandmateridien des Innenraumes besitzen ein Emissonsvermogen nahe bel 98%. Zudem
wirkt das Rauminnere beziglich der Fenstertffnungwie an schwarzer Korper. Das Emis-
sonsvemogen des Innenraumes kann daher €941 = 1 gesetzt werden. Besteht die Innen-
scheibe des Fenstersystems aus einem IR-opaken Material, so ist eine Aufteilung der inneren
Warmelibergangszahl in einen Leitungs- undeinen Strahlungsanteil zul&ssg:

(3.80) aj =a;i¢+aj" ,
mit einem Leitungsanteil nach (3.79) und einem Strahlungsanteil:

(3.81) CXir = &N '40"TR3

3.4.2 Wéarmelibergang aussen

Der Warmelibergang duch Leitung an der Aussenseite efolgt durch erzwungene Kon-
vektion Uler Windeinflisse. Nad [Fra 86] wird dafir gesetzt:

(3.82 al=A€=81v06 dem Wind zugewandt ,
(3.83) 0 f=N€=35+14v dem Wind abgekehrt
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Darin ist v die Windgeschwindigkeit [m/s]. Zu Vergleichszweden wird namalerweise
Ausdruck (3.82) mit einer mittleren Wingeschwindigkeit von v= 2 m/s bentitzt.

Mit denselben Uberlegungen wie in 34.1 kann firr das Emissonsvermogen der Umge-
bungeg = 1 gesetzt werden. Ublicherweise besteht die Aussenscheibe aus einem |R-opaken
Material, so dass sch auch hier der gesamte Wamelibergang additiv aus einem Leitungs- und
einem Strahlungsbeitrag ergibt:

(3.84) Og=at+ay ,
mit einem Leitungsanteil nach (3.82) bzw. (3.83) und einem Strahlungsanteil:
(3.85 CXar = 81'40"TR3

Damit ist erst der Strahlungsverlust an de Umgebung feriicksichtigt, welche sich an-
ndhernd auf Ausenlufttemperatur befindet. In [Fra 86] wird zusétzlich ein Strahlungsverlust
durch Abstrahlung an den Klaren Himmel beriicksichtigt. Dabei wird eine Emissvitét des
Himmels eingefiihrt, welche vom Feuchtegehalt der Luft und dem Bededkungsgrad abhéngt.
Unter zusdtzlicher Berticksichtigung des Formfaktors zwischen Fensterflache und Himmel
kann ein Zusatzverlust AR durch das Strahlungdoch zwischen 814 um beredchnet werden.
Dieser wird as zusétzlicher Verlustterm in der Energiebilanz der Aussenscheibe mit in de
Redhnungeinbezogen.

3.5 Strategien zur Stopfung des Warmeleds bei Fenstern

Betradhtet man ein Fenstersystem as ein Stapel planparall eler Einheiten, deren Einzd-
widerstande sich gemaéss (3.11) zu einem Gesamtwiderstand addieren, so lasg sich daraus
eine aste Grundregel zur Absenkung as k-Wertes angeben. Ein Netzwerk bestehend aus
lauter in Serie geschalteten Widersténden wird daminiert durch den grdsgen Widerstand in
der Kette. Es gentig demnad, die Wamedurchgangszahl einer Einzd komporente mogli chst
tief zu halten.

In Abschnitt 3.3.1 wurde gezegt, dassin einer Einzd komporente gleich mehrere Wér-
metransportmechanismen einen Beitrag leisten konren. Dies snd rementlich der Strahlungs-
und dr Leitungs- bzw. Konwvektionsbeitrag, wobel sich jetzt also geméss(3.9) die betreff en-
den Warmelibergangszahlen addieren. In einem solchen Netzwerk parallel geschalteter Wér-
medurchgangswidersténde dominiert der kleinste Widerstand. Daraus 1&8sg sich eine aveite
Grundregel ableiten: Es lohnt sich kaum, einen Wéarmeverlustkana zu stopfen, wenn perall el
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dazu ein weit grosseres Ledk offen gelasen wird. Massiahmen zur Reduktion der Warme-
durchgangszehl einer Einzdkomporente beinhalten deshalb immer eine ganzheitliche Be-
ricksichtigungsamtlicher Verlustkandle.

Ziel dieses Abschnittes ist eine quantitative Verifizierung deser Grundregeln. In diese
Uberlegungen sollen aber neben den warmedammenden Eigenschaften auch die sich erge-
benden optischen Eigenschaften miteinbezogen werden. Es zegt sich, dass Massnahmen zur
Optimierung der warmeddmmenden Eigenschaften dem Wunsch nach hoter Transparenz oft
entgegenlaufen. Gemass Abschnitt 3.2 haben ja aer gerade aich die Transmissonseigen-
schaften einen wesentli chen Einflussauf die Energiebil anz @nes Fenstersystems.

Eine Einfachverglasung erhdlt ihre isolierende Wirkung praktisch ausschliesdich durch
die Wamelibergange der beiden Grenzschichten, bestehend aus konvektierenden L uftschich-
ten; der Warmewiderstand der Glasscheibe ist daneben praktisch vernadhlassgbar. Mit den
Waérmetibergangszahlen a; = 8 W/m?K unda, = 23 W/m2K nadh DIN-Norm 4108erhalt man
so gemass (3.2) fur den k-Wert einer Einfachverglasung 56 W/m2K. Beide Wé&ame-
Ubergangszahlen enthalten einen Strahlungsbeitrag sowie @nen Konwvektionsbeitrag (freie
Konwektion innen, erzwungene Konwvektion aussen) und werden im folgenden zu Vergleichs-
zwedken beibehalten.

Die tiefe Wameletfahigkeit eines ruhenden Gases wird erst in einer Zweifachvergla-
sung genutzt, sofern man den Scheibenabstand so klein wahlt, dass die Konwvektion gering
bleibt. Das Verhadten des Wéarmewiderstandes in Abhéngigkeit vom Scheibenabstand ist in
Abb. 3.6 dargestellt.

Man erkennt dort zunddst, dass Schwergase wie Argon und Krypton de W&me
schledhter leiten als Luft. Zwar setzt insbesondere bel Krypton de Konwvektion schon el
kleineren Spaltdicken ein, so dassder optimale Scheibenabstand schon friiher erreicht wird.
Trotzdem bringen Schwergwase hinsichtlich der warmedammenden Eigenschaften gegeniiber
Luft eine ehebliche Verbessrung Die Moglichkeit, kleine Scheibenabsténde au wahlen, ist
sogar ein wichtiger Grund, Schwergase @nzusetzen. Zudem werden dadurch weder die Trans-
misson nach de Farbreutralit&é bednflusg.

Der Einsatz von Schwergasen ist eine typische Massahme, die sich erst richtig lohn,
wenn zusétzlich auch der Strahlungsaustausch zwischen den Scheibeninnenfladien reduziert
wird. Normales Floatglas besitzt ein Emissonsvermogen vone = 0,84, wodurch sich gemass
(3.17) ein Strahlungsanteil an den Wéarmedurchgangskoeffizienten vonAr = 3,7 W/mK er-
gibt. Schon kei Zweischeibenverglasungen mit Luftfillungist damit der Strahlungsanteil an
den Warmedurchgangskoeffizienten etwa doppelt so grosswie der Konvektionsanteil A¢. Die
Reduktion des Strahlungsanteil s ergibt sich daher a's folgerichtige weitere Massiahme. Dies
kann erreicht werden, indem auf die Scheibenoberflache ene IR-reflektierende Schicht
aufgebradht wird. Im Sinne der erwdhnten Grundregeln sollte diese Massiahme an einer Stel-
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Abb. 3.6 Warmewiderstand R einer vertikalen Gasschicht in Abhangigkeit von der
Spaltdicke fur Luft, Argon undKrypton. Im lineaen Bereich herrscht reine
Leitung Das Abknicken vom lineaen Verhaten bel zunehmender Spaltdicke
ist auf die ensetzende Konwektion zurtickzufiihren. Fur die Rechnungwurde
ein Temperaturgefélle von 15 T angenommen, bel einer mittleren Temperatur
von 10 C.

le efolgen, wo der konvektive Ubergang schon wirkungsvoll unterdriickt ist. Dadurch
wird de Kette der Warmewidersténde an wirkungsvollsten urterbrochen. Die Temperatur-
strahlungsverspiegelung sollte deshalb hoHraumssitig erfolgen, wo ja der konvektive Uber-
gang duch optimale Wahl des Scheibenabstandes unterdriickt ist. Ublicherweise wird sie
dabel an der innersten Scheibe der Verglasung angebradit. Der Einflussauf den k-Wert, der
sich durch de Kombination der beiden Massiahmen (Schwergase und IR-Verspiegelung
ergibt, soll in Abb. 3.7 ill ustriert werden.

Deutlich sichtbar wird darin, dassdie IR-Verspiegelung eine &userst effiziente Mass
nahme aur Absenkung das k-Wertes darstellt, indem der Strahlungsantell an den Wéarme-
durchgangskoeffizienten auf Ag = 0,5 W/m?K zusammenféllt. Die Leitungs-Konvektionsver-
luste A¢ liegen jetzt je nach Fullgas um einen Faktor 2 bis 3 hoter als die Strahlungsverluste.
Dadurch reagiert der k-Wert auf den Einsatz von Schwergasen weit sensibler als bel Ver-
glasungen ohre IR-Verspiegelung

Im weiteren gbt Abb. 3.7 auch Aufschlusstiber das Verhalten des k-Wertes mit dem
Scheibenabstand d. Bei d = 0 befinden sich de Scheiben in drektem Warmekontakt, wo-
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Abb. 3.7 Verhalten des k-Wertes einer Doppelverglasung in Funktion des Scheibenab-
standes fiur die Fullgase Luft, Argon undKrypton. Die obere Kurvenschar er-
gibt sich bel Verwendung vonNormalglas (¢ = 0,84), die untere durch Ver-
wendungeiner IR-verspiegelten Scheibe (¢4 = 0,84, €5 = 0,10).

durchin alen Félen ein k-Wert von 56 W/m?K resultiert, der sich im wesentli chen aus
den Wéarmelibergdngen der Randschichten ergibt. Von desem Punkt aus fallen de Kurven
mit dem Scheibenabstand je nach warmetedhnischer Massiahme mehr oder weniger rasch ab,
um asgymptotisch gegen den optimalen k-Wert zu laufen, wo aus einer Vergrossrung von d
keine Verbesserung mehr resultiert. Je friher die Konwvektion einsetzt, desto rascher wird der
Punkt erreicht, wo eine Vergrosserung cer Gasschicht keine Verbesserung mehr erbringt. Ins-
besondere bei Krypton beobadhtet man ein frihes Einsetzen der Konwektion, so dass dort
schon ab etwa 8 mm keine wesentli che Verbesserung des k-Wertes mehr eintritt. Je nach Gas-
art ist ab etwa 50 mm durch starke Konwvektion sogar wieder eine Verschlecdhterung s k-
Wertes zu beobadten.

IR-Verspiegelungen zur Reduktion der Warmelibertragung duich langwellige W&me-
strahlung ergeben auch eine etwas reduzierte Transmisgon der Solarstrahlung und @s Lich-
tes. Moderne IR-verspiegelte W&meschutzgléser (z.B. Silber oder Indiumoxid) weisen je-
doch trotzdem einen guen Gesamtenergiedurchlasgrad auf undsind ziemlich farbneutral .

Als naheliegende weitere Massiahme kann de Vervielfachung der Glasscheiben zu
Drei- und Mehrfachverglasungen gelten. Durch jede weitere Schicht wird so de Kette der
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Warmewidersténde verléngert, indem in jedem zusdtzlich geschaffenen Hohlraum die oben
beschriebenen warmetechnischen Massiahmen zur Wirkung kanmen. Gleichzetig wird je-
doch mit jeder zusétzlichen Schicht die solare und de visuelle Transmisson vermindert, so
dassdiese Massnahme nicht beli ebig fortgesetzt werden kann.

Sowohl die IR-Verspiegelung als auch de Vervielfacdhung ar Schichtzahl sind Mass
nahmen, bel denen eine Verbesserung des k-Wertes durch eine gewiss Verschlechterung cer
solaren Transmissonseigenschaften und dmit des g-Wertes erkauft werden muss Fur die
Energiebil anz des Fensters snd gemass Abschnitt 3.2 jedoch beide Kenng éssen masgyebend.
IR-Verspiegelung undVervielfachung ar Scheibenzahl sind also bel gegebenen klimatischen
Bedingungen duchaus Massiahmen, die die Energiebilanz des Fensters verbessern, indem
Strahlungsgewinne nicht in demselben Mass verringert werden, wie die Verluste durch War-
metransport.

Konfiguration | Gasart k g qi g T
1 4/16/4 L uft 2,79 0,76 | 0,055/ 0,71 | 0,815
2 4/16/4 Argon 2,64 0,77 | 0,055/ 0,71 | 0,815
3 4/9/4 Krypton 2,59 0,77 0,056 0,71 0,815
4 4/16/4* L uft 1,75 0,62 0,11 0,51 0,75
5 4/16/4* Argon 1,46 0,63 0,12 0,51 0,75
6 4/9/4* Krypton 1,34 0,63 0,12 0,51 0,75
7 | 412/4/12/4 | Luft 1,90 0,68 | 0,082 0,60 0,74
8 | 4/12/4/12/4 | Argon 1,76 0,68 | 0,083 0,60 0,74
9 4/9/4/9/14 | Krypton 1,66 0,69 | 0,083 0,60 0,74
10 | 4/12/4/12/4* | Luft 1,38 0,56 0,13 0,43 0,69
11 | 4/12/4/12/4* | Argon 1,16 0,56 0,13 0,43 0,69
12 | 4/9/4/9/4* | Krypton 1,01 0,56 0,13 0,43 0,69
13 | 4/12/4*/12/4* | Luft 1,08 0,48 0,16 0,32 0,64
14 | 4/12/4*/12/4* | Argon 0,86 0,48 0,16 0,32 0,64
15 | 4/9/4*/9/4* | Krypton 0,71 0,48 0,16 0,32 0,64

Tab. 3.1 Kenngtssn von Zwei- und Dreifachverglasungen berechnet mit den in den
Abschnitten 33 und 34 dargestellten Verfahren. Die Ausen- bzw. Innentem-
peraturen betragen 0 °C bzw. 20 °C. Die W&melibergangszahlen wurden nach
DIN-Norm 4108 mit a; = 8 W/m?K und a, = 23 W/m?K festgesetzt. IR-ver-
spiegelte Scheiben (g = 0,10) werden mit einem * bezachnet.
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Der Einflussder warmetedhnischen Massiahmen auf die Kenngéssen vonFenstern soll
mit Tabelle 3.1 illustriert werden. Neben Scheibenzahl werden darin auch Gasart und IR-
Beschichtungen variiert. Fir IR-verspiegelte Oberflachen wurde ene SILVERSTAR-Be-
schichtung (¢ = 0,10) angenommen. Fir Normalglas ohre Beschichtung wurde @n Emis-
sionsvermdgen von € = 0,84 angenommen. Als Berechnunggrundage fur die optischen Da-
ten denten Messwerte aus [Fur 88] fur senkredhte Einfall srichtung der Strahlung

Far funf ausgewahlte Verglasungstypen soll hier noch der Warmeverlust Q in Ab-
hangigkeit von der solaren Einstrahlung | dargestellt werden (Abb. 3.8). Zur Berechnung
wurde das in Abschnitt 3.4 behandelte Verfahren nach Rubin verwendet. Obwohl damit der
Einfluss der einzdnen Temperaturniveaus genau berticksichtigt wird, snd kaum Abwei-
chungen vam lineaen Verlauf geméassdem Ausdruck (3.4) Q = k-AT - gl festzustellen. Der
Schwell enwert, ab dem ein Warmegewinn (Q negativ) resultiert, kann daher mit:

K

(3.86) |:guw ,

berechnet werden. So weisen Verglasungen mit hohen gk-Werten schon bei geringer
Einstrahlung einen Warmegewinn auf. Ein entspredhendes Verhalten der einzdnen Vergla-
sungstypen ist in Abb. 3.8 zu beobadten:
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Abb. 3.8 Warmeverlust Q in Abhéngigkeit von der solaren Einstrahlung | bei einer
Temperaturdifferenz von 20°C zwischen Innen- und Aussenraum. Dargestellt
sind defunf Verglasungstypen 1, 5, 7, 11, 15aus Tabelle 3.1.
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Die Doppelverglasung aus normalem Klarglas (1) weist den héchsten Schwell enwert
auf und erlaubt nur in sonngen Lagen eine bessere Nutzung der Solarenergie. Am anderen
Ende kann demgegeniiber die Dreifaderglasung mit Kryptonfillung undzweifacher IR-
Verspiegelung (15) as eigentliches Energiesparfenster gelten, das bei niedrigem Schwellen-
wert selbst an Standarten mangelnder Sonreneinstrahlung einen Energiegewinn aufweist. Fur
ein solches Energiesparfenster wurde neuerdings ein Randverbund entwickelt, der wie @ne
Zweifadhverglasung mit blosszwei Dichtfladhen auskommt [Fri 89h).

Damit sind de konventionellen Massxahmen undihre Auswirkungen auf das energe-
tische Verhalten besprochen. Als weiterfihrende Massahmen zur Erzielung hahisoli erender
Fenster stehen nach folgende Mogli chkeiten zur Verfigung

O  In einer Doppelverglasung werden zwei bis drel Kunstoffolien mit farbneutraler IR-Be-
schichtung aufgespannt. Solche Folien sind leichter und transparenter als Glas. Neben
der Absenkung as Strahlungsbeitrages wird duch de Untertellung des Hohlraumes
auch de Konwektion urterdriickt.

O  Wieschon oten erwéhnt, wird in einer Zweifachverglasung duch de IR-Verspiegelung
der Strahlungsanteil so weit reduziert, dassder Leitungs-Konwvektionsantell an den Wér-
metransport dominiert. Es liegt deshalb nahe, den Scheibenzwischenraum zu evaku-
ieren, um diesen Konwvektionsbeitrag zu eliminieren. Da die Glasscheiben den Auseen-
druck nicht tragen konren, sind jedoch in gewissen Abstdnden Distanzhalter notwendig,
die die Sicht beantracdtigen undals Warmebricken wirken. Aussrdem ergibt sich de
Schwierigkeit, den erforderlichen Gasdruck Uber léangere Zeit aufredhtzuerhalten. Sol-
chen evakuierten Fenstersystemen ist Abschnitt 4 gewidmet.

O  In Abschnitt 2 wurde Aerogel schon als transparenter Wéarmeisolator vorgestellt. Auch
die Moéglichkeit der Verwendung vonAerogel in Fensterelementen wurde dort be-
sprochen. In Abschnitt 5 sollen nunauf Grund vonMesaungen de Kenndbaten festgel egt
werden, die @nen Vergleich mit konventionell en Ldsungen ermdgli chen.
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4 EVAKUIERTE FENSTERSYSTEME

4.1 Der Warmetransport in evakuierten Fenstersystemen

Der Warmetransport zwischen den beiden Scheiben einer Zweifadchverglasung erfolgt
Uber Strahlung undLeitung kzw. Konwvektion. Das honraumseitige Aufbringen einer Tem-
peraturstrahlungsverspiegelung erweist sich als eine sehr wirkungsvolle Massiahme arr Re-
duktion des Strahlungstransportes. In einer solchen IR-verspiegelten Verglasung Letragt der
Warmeverlust durch Leitung kzw. Konwvektion je nach Fillgas das zwei- bis dreifache des
Strahlungsanteiles. Wird der Scheibenzwischenraum evakuiert, so kann deser durch das
Fill gas beigesteuerte Beitrag zum Warmetransport vollstandig urterdriickt werden, wodurch
sich ein theoretischer k-Wert um 0,5 W/m2K ergibt.

Diese s0 elegant anmutende Massahme ist leider mit einigen fertigungstedhnischen
Schwierigkeiten verbunden. Zum einen ist es chwierig, eéinen Randverbund terzustellen, der
es erlaubt, den erforderlichen Unterdruck Uber 18ngere Zeit aufredhtzuerhaten. Zum anderen
ist eine blossam Rand abgestiitzte Glascheibe nicht in der Lage, den Luftdruck zu tragen, so
dassin gewisen Abstdnden Distanzhalter eingebaut werden misen. Diese Distanzhalter be-
eintrachtigen de Durchsicht und wirken als Warmebrticken, womit ein Tel der warmetedh-
nischen Vortell e wieder zunichte geht.

Der Warmetransport erfolgt jetzt tber die drei parallel geschalteten Kandle Strahlung
Konwektion undDistanzhalter. Wenn f der Flachenantell der Distanzhalter ist, kann deshalb
fur den Warmedurchgangskoeffizienten einer evakuierbaren Zweifachverglasung geschrieben
werden:

-1

:H 2 1
(4.1) 4 B/\Glas ' (1_f)|:ﬁ/\R "-/\C]-Hc U\D E

Fur die Wameverlustkoeffizienten Ag (Strahlung), A¢ (Leitung Konvektion) konren
die Ausdricke (3.17) und (3.25) gesetzt werden. Zur Berticksichtigung cr Konwvektion
enthdt Ac gemass (3.31) as zusdtzlichen Faktor die Nussltzehl Nu. Im
Waérmeverlustkoeffizienten  fur  die  Distanzhalter Ap snd  auch  zwei
Warmekontaktwiderstdnde angeschlossen, die efahrungsgemass etwa 0,003 m2K/W
betragen.

Wird der Druck im Scheibenzwischenraum abgesenkt, so verschwindet zunadst die
Konwektion undman beobadtet den ersten Abfall des Warmeflusses. Die Nusseltzahl strebt
SO gegen eins und wir gelangen in das Gebiet, wo de Wameleitfahigkeit einer ruhenden
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Gasghicht genutzt wird. Wie in Abschnitt 3.3.1.2 gezagt wurde, ist diese Wameleitfahig-
keit unabhéngig vom Gasdruck, bis durch ein weiteres garkes Absenken des Druckes die
mittlere freie Weglénge der Gasmolekile in den Bereich des Scheibenabstandes zu liegen
kommt Erst jetzt beobachtet man einen weiteren Abfal der (scheinbaren) Warmeleitféhig-
keit, bei dem schliesdich der Beitrag des Gases zum Warmetransport verschwindet.

Bel kleinen Scheibenabstdnden setzt dieser zweite Abfall wohl friher ein. Daraus folgt
aber nicht, dass bel kleinen Scheibenabstanden weniger stark evakuiert werden muss um
einen gegebenen Warmeverlust zu erreichen. Es folgt ndmlich aus (3.25), dass bei festem
Gasdruck der Beitrag des Gases zum Warmetransport mit sinkendem Scheibenabstand an-
steigt.

4.2 M essungen an evakuier baren Fenster systemen

Diein Abschnitt 4.1 dargestellte Theorie wurde experimentell verifiziert. Dazu wurden
Fensterelemente mit den Massen 500x 500 mm hergestellt und deren Wéarmedurchgangsko-
effizient mit einer Zwelplattenapparatur [Reb 87 gemessen. Der daraus beredchnete k-Wert
basiert auf den Warmelibergangszahlen nach der DIN-Norm 4108 Der Randverbund abr
Priflinge wurde verklebt (Araldit). Dadurch ergab sich eine gewiss Ledkrate, die durch per-
manenten Anschlusseiner Drehschieberpumpe ausgeglichen werden musde. Die Druckrege-
lung erfolgte Uber ein Nadelventil. Die mittlere Temperatur betrug 25°C bei einem Tempe-
raturgefdle von 10°C. Auf Grund cer verwendeten Glasscheiben (Floatglas 4 mm) wurde fur
die Distanzhalter ein Rastermassvon 62x 62 mm gewahlt. Nach der Plattentheorie [Dub 66]
ergeben sich so nach Zugspannungen, die unterhalb der Bruchspannungfir Glas liegen.

Die Mesaungen erfolgten an zwei Fensterelementen mit 0,32 mm Scheibenabstand
(Abb. 4.1) und einem solchen mit 50 mm Scheibenabstand (Abb. 4.2). Von den Fensterele-
menten mit kleinem Scheibenabstand enthielt eines davon eine Glasscheibe mit einer SIL-
VERSTAR-Beschichtung (e, = 0,10). Als Abstandshalter wurden quedratische (5 x 5 mm)
Folienstiickchen aus Zelluloseaceat (A = 0,22 W/mK) verwendet. Das Fensterelement mit
grossm Scheibenabstand enthielt keine IR-Verspiegelung (g1 = €5 = 0,84). Als Distanzhalter
wurden dat zylindrische Plexiglasddbchen (A = 0,22 W/mK) mit einem Durchmesser von 6
mm verwendet. Sie sind damit in der Lage, die aiftretende Druckkraft von 390N ohre
Knickungzu Ulerstehen.

Die Abbildungen 4.1 und 42 zeigen, dass sch das gemessne Verhalten gu mit dem
beschriebenen Modell darstell en 1&s4:
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Abb. 4.1 Gemessener und lerechneter k-Wert einer Verglasung mit 0,32 mm Scheiben-
abstand als Funktion des Druckes.
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Abb. 4.2 Gemessner und lerechneter k-Wert einer Doppelverglasung aus Normalglas
mit 50 mm Scheibenabstand as Funktion des Druckes.
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4.3 Schlussfolgerungen

Es gelingt mit dem in Abschnitt 4.1 dargestellten Modell das gemessene Verhaten des
k-Wertes mit dem Scheibeninnendruck in korsistenter Weise darzustellen, sofern in (3.25)
ein Akkomodationskoeffizient &y = & = 0,6 angenommen wird. Das Verhalten des k-Wertes
kann hernach zusammenfassend in Abb. 4.3 dargestellt werden. Dort ist insbesondere auch
der Einflussdes Scheibenabstandes verdeutlicht. Bei grésserem Schelbenabstand ist nahe des
Umgebungsdruckes ein erhohter k-Wert durch Konwektion festzustellen. Es <hliesd ein Be-
reich an, wo der k-Wert nahezu urebhéngig vom Scheibeninnendruck ist. Wird weiter evaku-
iert, so féllt schliesdich der k-Wert auf einen duch de Strahlung und @e Distanzhalter gege-
benen Beitrag ab. Es zegt sich weiter, dass bel festem Druck die Verglasungsvariante mit
grosserem Scheibenabstand einen besseren k-Wert aufweist. Um denselben k-Wert zu errel-
chen, misden Fenster mit geringerem Scheibenabstand auf einen tieferen Gasdruck gebracdt
werden:

k-Wert [W/m2K]
N w NN (&)
o N = OW
(&)

10
20
1 5C —/
10C
0 ! ! ‘ ‘ ‘
-4 -3 -2 -1 0 1 2 3

log p [mbar]

Abb. 4.3 Beredhneter k-Wert in Funktion des Druckes p fur die Scheibenabsténde 0,2 /
05/1/2/5/10/20/50/100mm bei einer mittleren Temperatur von 10°C
undeinem Temperaturgeféll e Gber den Glascheiben von 15°C.

Immerhin konren bel geringen Scheibenabsténden sehr kleine und urauffélige Ab-
stiitzd emente verwendet werden, deren Beitrag als Warmebricken zudem gering ist. Damit
sind fur kleine Scheibenabstande gegentiber Abb 43 dach etwas geringere k-Werte au er-
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warten, indem man auch dat ndher an de durch de Strahlung gegebene Grenze von
0,5 W/m?K kommen konrte.

Bel sehr grossen Scheibenabstdnden (= 5 cm) ist die durch Absenkung abs Gasdruckes
erzielbare Reduktion ces k-Wertes vorwiegend auf die Vermeidung ar Konwvektion zuriick-
zufuhren. Daau reichen vergleichsweise bescheidene Vakua unterhalb 100mbar aus. Die An-
forderungen an de Randverbundsysteme sind damit weniger hoch.

Verglasungen mit kleinen Scheibenabstanden reagieren weit kritischer auf Ledks.
Gegen Verglasungen mit grossem Scheibenabstand sprechen hingegen die grossen Volumina
(Implosionsgefahr) und de massven Distanzhalter, die die freie Durchsicht beantradtigen.
Fir die eforderlichen Enddrucke unterhalb 103 mbar reichen arganische Dichtmittel nicht
mehr aus. Es muss an eine Verschmelzung der beiden Glasscheiben am Rand gedadit wer-
den. In [Jor 84] werden dahingehende Versuche mit einem Laserstrahl an Verglasungen mit
geringem Scheibenabstand keschrieben. Als fertigungstedhnisches Problem sind de dabei
auftretenden Warmespannungen zu berticksichtigen. Es kann gemildert werden, indem die au
dichtenden Scheiben vorgewdrmt werden. Es mussjedoch darauf geaditet werden, dasseine
hitzebesténdige | R-Beschichtung verwendet wird. Ein Evakuieren vonZweifachverglasungen
kann nu as zusédtzliche Massiahme fir Fenster gesehen werden, deren Strahlungsanteil
schon duch eine IR-Verspiegelung reduziert worden ist: Es hat namlich keinen Sinn, ein
Loch zu stopfen und @neben ein nach grdsseres offen zu lasen. Bel der Aufrediterhaltung
des Druckes kdnrte die Eindiffusion leichter Gase (Helium) Schwierigkeiten bereiten.

Die Massiahme des Evakuierens hat den Vorteil, dass dadurch das ®lare Transmis-
sionsvermdgen gegenuber einer konventionellen Zweischeibenverglasung ncht vermindert
wird. Kénnten de schwierigen Probleme der Fertigung und ér Anwendung @l 6st werden,
so erhielte man deshab ein hachisoli erendes Fensterelement bel gleichzatig holem g-Wert.
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5 AEROGELFENSTER

5.1 War metedhnisches Verhalten

5.1.1 Allgemeine Betrachtungen zum Strahlungstransport

Der Wéarmetransport durch (thermische) Strahlung in einem absorbierenden, optisch
dicken Medium kann wie en Diff usionsprozessbehandelt werden: So lange die mittlere freie
Weglénge der Photonen viel kleiner ist als der Abstand d dr Grenzfladhen, kann de Strah-
lungsausbreitung as ein lokales Phéanomen betrachtet werden [Rel 85]. In Analogie aur
Warmel eitfahigkeit durch LeitungAc kannin desem Fall eine Strahlungswarmel eitfahigkeit
AR eingefuhrt werden. Die gesamte Wameleitfahigkeit ergibt sich dann als Summe:

(51) A :)\C+)\R y

worin nach dem Konzept der Strahlungsdiffusion Ag gegeben ist durch [Sie 80]:

16
5.2 Ag =
(5.2) R =30

[ (& T3 [d : 1, = E[d
0

Darin ist 1 die optische Dicke, E der Extinktionskoeffizient und n ar Bredindex des
Mediums (n 1 fur Aerogel). Trist diein (3.17) definierte Strahlungstemperatur.

Nun kesitzt Aerogdl bei Wellenlangen zwischen 3 und 5um ein ” Strahlungsloch® (Abb.
5.1). In desem Gebiet ist der Extinktionskoeffizient E so Klein, dassdie optische Dicke 1g =
E d Werte um eins annimmt. Der Wéarmetransport kann jetzt nicht mehr a'slokales Phanomen
betrachtet werden, indem auch weiter entfernte Schichten Uber Strahlung wedselwirken
konren. So beanfluse nunauch de Emissvitédt € der Rénder den Warmetransport. Im Falle
reiner Strahlung (A\c = 0) liefert eine eweiterte Betradhtung fur die scheinbare Wame-
leitfahigkeit [Sie 80]:

46 [h?
£ 4

(5.3 Ag = T3 @

Diese Bezehung liefert korrekte Resultate in den Grenzfdlen: Fir grosse optische
Dicken 1o >> 1 erhédlt man de Diffusionddsung (5.2), fur verschwindende optische Dicke
T = 0 erhdlt man den Strahlungstransport zwischen zwei ebenen Platten, wie & schonin dem
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Abb. 5.1 Gemessener speafischer Extinktionskoeffizient E/p [m?/kg] von Aerogel nach
[Cap 85]. Ebenfall s eingetragen ist das diff erentiell e Strahlungsgektrum [Ros-
seland Gewichtsfunktion f (A, T,)] bel der typischen Fenstertemperatur von
10%°C (T, = 283 °K). Im Bereich der Warmestrahlung ist die Extinktion auf
Absorption und mcht auf Sreuung zuriickzuftihren, da die Porendurchmesser
sehr viel kleiner sind als die IR-Well enlangen.

Ausdruck (3.17) hergeleitet wurde. Im Zwischengebiet (tg ~ 1) bleibt der Fehler von
(5.3) unterhalb 35% [Sie 80].

In Aerogd fuhren nun de unterschiedlichen Reichweiten der beiden Warmetransport-
mechanismen zu einer Kopdung von Srahlung undLeitung In jeder Teilschicht wird ein
gewisser Antell der Srahlung absorbiert und entsprechend der lokalen Temperatur reanmittiert.
Dabel kommuniziert jede Schicht je nach freier Weglange der Photonen mehr oder weniger
stark sowohl mit den Randern, as auch mit den anderen Schichten des Systems. Gleichzeitig
wird entsprechend cem lokalen Temperaturgradienten ein Teil der Warme durch Leitung von
Schicht zu Schicht transportiert. Leitung undStrahlung hangen somit an jeder Stelle vonein-
ander ab. Auf Grund der Koppung zwischen den beiden Warmetransportmedhanismen liefert
einfache Superposition geméass(5.1) falsche Resultate.

Im Gleichgewicht resultiert eine nichtlineae Temperaturvertellung undeine gewisse
Anhebung as totalen Warmetransportes gegentiber einem ungekoppelten System. Dieser
Gleichgewichtszustand wird duch eine komplizierte Integrodifferentialgleichung leschrie-
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ben, die man erhdlt, wenn fir jede Tellschicht eine Energiebilanz aufgestellt wird. Fur ein
nichtgraues Medium wie Aerogel, wo also de optische Dicke von der Wellenlange éhéngt,
ist diese Gleichung nu numerisch undmit grossem Aufwand |6sbar. Im weiteren wird daher
eine enfachere halbempirische L6sung rach [Cap 89 herangezogen:

5.1.2 Konzept des eff ektiven Emissonsvermogens

In [Cap 89 wurde ene halbempirische Prozedur entwickelt, bei der die formae Ein-
fachheit von (5.1) und (5.3) beibehaten werden konren. Dazu wurde an eff ektives Emis-
sonsvermogen £* eingeflihrt, das von der optischen Dicke 1o und dem Strahlungs-Leitungs-
parameter:

E
54 N, =Ar —— ,
( ) 1 C 4G|:rg

abhangt. Damit wird der Randschichteff ekt berticksichtigt, der sich qualitativ folgender-
masen beschreiben 18s4:

Je tiefer das Emissonsvermdgen der Rander fir eine gegebene optische Tiefe 1g i,
desto mehr Strahlung wird in den Randschichten des Mediums produwziert verglichen mit der
Emisson des Randes ®lbst. Vom Rand selbst wird weniger Strahlung ggliefert, was durch
erhbhe Festkorperleitung kampensiert wird: Es baut sich daher in der Randzone an steiler
Temperaturgradient auf, der zu einer erh6hten Wéarmeleitung van Rand zur Randschicht hin
fhrt und duch den schliesdich der Warmetransport in jedem Querschnitt konstant bleibt. In
[Cap 89 wird fir das (erhohte!) effektive Emissonsvermogen folgender Ausdruck angege-
ben:

N 0,02
(5.5) e =1-(1- g)EexpEZN +1o o % E}E

Eine Veralgemeinerung von(5.3) auf nichtgraue Medien wie Aerogel, wo der Extink-
tionskoeffizient von der Wellenlénge ahéngt, ist weiter moglich mit:

fa (A Te)

—1+2EIE(/\)E1

(5.6) A=Ac+Ag )\R:4GH12D'§E1EI 5 (A .
0

e (n)
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Darin ist fr(A,T) = aS(A,T)/ 0S(T) die in Abb. 3.1 dargestellte Rosseland Gewichts-
funktion, die sich aus dem Planck’ schen Strahlungsspektrum S(A,T) ergibt. Zur Berechnung
von Np (5.4) wird jetzt ein mittlerer Extinktionskoeffizient <E> engesetzt, den man aus ei-
nem Vergleich der (dimensondosen) Strahlungsfliise @nes grauen und eines nichtgrauen
Mediums mit schwarzen Randern erhélt:

1 ® (A TR)

(5.7) =
1+j[+< E > d £1+2EIE(/\)E1

[dA

5.1.3 Experimentell e Bestimmung der Beitrage aum War metransport

Zur Bestimmung dr einzdnen Beitrage aim Warmetransport wird zunadst der War-
meflussdurch de Aerogelprobe gemessen. Daraus ergibt sich de totale dfektive Wameleit-
fahigkeit A, die sich geméass (5.1) aus einem Leitungs- und einem Strahlungsanteil zusam-
mensetzt. Bel bekanntem Verlauf des Extinktionskoeffizienten (Abb. 5.1) kann anschliesend
mit (5.6) der Strahlungsanteil Ag berechnet werden. Die Differenz zur totalen Warmeleit-
fahigkeit kann auf den Leitungsbeitrag A zurlickgeftihrt werden.

5.1.3.1 Der Strahlungsbeitrag

Der Strahlungsbeitrag Ag gemass (5.6) hangt tiber N4 selbst vom Leitungsanteil A ab.
Die Aufteilung cer gemessnen totalen effektiven Warmeleitfahigkeit in einen Strahlungs-
und einen Leitungsanteil mussdaher iterativ erfolgen: Von einem angenommenen Leitungs-
anteil Ac aus wird der Strahlungsanteil Ag beredhnet. Dies wird so lange wiederhalt, bis die
Summe der gemessenen eff ektiven Warmeleitfahigkeit A entspricht.

Der spezfische Extinktionskoeffizient von Aerogel hangt im Bereich des Strahlungs-
loches (3 - 5 um) stark vom Wassergehalt ab [Fri 86a]. Wasser absorbiert gerade IR-Strah-
lungim Bereich von 3um. Bei den bei Fenstern auftretenden Temperaturen liegt jedoch das
thermische Spektrum zu einem grossen Teil auserhab des Strahlungdoches (Abb. 3.1), so
dassder Wassergehalt den Strahlungsanteil zum Warmetransport Ag nur in geringem Mass
beanflusg.
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5.1.3.2 Der Leitungsbeitrag

Der Wéarmetransport durch Leitung kann selbst in zwei Beitrage aifgeteilt werden. Er
erfolgt zum einen duch das feste Gerust, zum anderen duch das Porengas. Die beiden An-
teile lasen sich duch de entsprechenden Wéarmeleitfahigkeiten definieren [Rub 87:

(58) )\C = )\S + )\G

Die Wameleitfahigkeit des festen Geruistes Ag (solid) wird festgelegt, indem zunachst
die dfektive Wameletfahigkeit des evakuierten Aerogels gemessen wird undanschliessend
der mit (5.6) berechnete Strahlungsanteil abgezogen wird. Fir die Wameletfahigkeit des
Gases Ag im porosen Gerust kann entsprechend (3.25) die Knudsenformel geschrieben
werden [Kag 69:

)\‘0

_ G
=
1+ 20 1>
O d

(5.9) A

wobei aber jetzt d de Bedeutung eines eff ektiven Porendurchmessers hat. In Aerogel
gelangt schon kel Normaldruck die mittlere freie Weglange <> in den Bereich des eff ektiven
Porendurchmessers, so dassdort Ag gegentiber der Warmel eitfahigkeit des Gases ohre Rand-
eff ekte A\gO wesentlich reduziert erscheint. Zudem genligt ein verhadltnisméssg geringes Ab-
senken des Druckes (10 - 100 mbar), um die Leitung duch das Porengas vollsténdig zum
Verschwinden zu bringen.

In Anlehnungan den fir evakuierbare Zweischeibenverglasungen gefundenen Akkomo-
dationskoeffizienten wurde aich hier a =0,6 gesetzt. Um den gemessenen Verlauf der eff ek-
tiven Warmeleitfahigkeit mit dem Druck richtig wiederzugeben (Abb. 5.2), musde damit in
(5.9) fur den effektiven Porenduchmesser d = 80 nm gesetzt werden. Von den tatsacdlichen
Porengrossen her gesehen ist diesein vernurftiger Wert.

Abb. 5.2 zagt nun zussmmenfassend das Verhaten der einzenen Beitrége am War-
metransport in Abhéngigkeit des Gasdruckes. Die gesamte df ektive Wameleitfahigkeit wird
danadh daminiert durch den Gerustleitungsantell (8 mW/mK). Der Anteil der Gadeitung ke
tragt hier bei Normaldruck blossnoch 53 mW/mK fir Luft und 32 mW/mK fur Argon Die
Beitrage mogen verglichen werden mit der Warmeleitféhigkeit einer ruhenden Gas<chicht. Im
Falle von Luft betragt diese 26 mW/mK, im Falle von Argon 17mW/mK:
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Abb. 5.2 Eff ektive Warmeleitfahigkeit A einer 13 mm dicken Aerogelkadhel (Dichte p=
162 kgmd) in Funktion des Gasdruckes fur Luft und Argon kel 25 °C. Der
Srahlungsanteil wurde rechnerisch nach dem Konzept des effektiven Emis-
sionsvermdgens bestimmt. Fir das Emissonsvermogen der Rander wurde € =
0,84 (Glas) angenommen. Der Festkorperanteil Ag ergibt sich zu 8 mW/mK.
Das Evakuieren bewirkt eine Reduktion um 5,3 bzw. 3,2 mW/mK (fur Luft
bzw. Argon). Um die gemessne Reduktion mit dem Druck richtig wiederzu-
geben, wurdein (5.9) fir den eff ektiven Porendurchmesser d = 80 nm gesetzt.

5.1.4 Einflussder Temperatur und der Randemissvitaten

In Fensterapplikationen ist das Verhalten im Temperaturbereich um 10 °C wichtig. Bel
dieser Temperatur liegt das Maximum des thermischen Spektrums bel etwa 10 um, also nach
im Gebiet, wo Aerogel einen hoten Extinktionskoeffizienten besitzt (Abb. 5.1). In dem fur
Fenster wichtigen Temperaturbereich folgt so der Strahlungsanteil geméass(5.6) einem TR3-
Gesetz. Erst bei hdheren Temperaturen, wo das thermische Spektrum gegen das Strahlungs
loch zwischen 3 und 5um geschoben wird, erfolgt insbesondere bel hoherem Emissons-
vermogen der Rander eine stérkere Zunahme des Strahlungsbeitrages [Fri 864].
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Der hohe Extinktionskoeffizient in dem fir Fenster wichtigen Temperaturbereich ist
auch dafir verantwortlich, dass Rander mit geringem Emissonsvermdgen nu eine eher
geringe Absenkung as Strahlungsanteil es bewirken. Durch den oben beschriebenen Rand-
schichteffekt wird von dn Grenzschichten zusétzlich Strahlungin das Medium eingespeist.
Fur einen Betradhter im Innern des Mediums wirkt die Randschicht so, als ob der Rand ein
erhohtes Emissonsvermogen zeige [Cap 89. Diese Uberlegung dit fir Aerogel, das in
direktem Warmekontakt mit den Randern steht. Wird das Aerogel durch Luftspalten von cn
Randern getrennt, so findet eine gewisse Entkoppdung vonStrahlung undL eitung statt, wo-
durch ein geringeres Emissonsvermégen der Rénder stéarker wirksam wird. Abb. 5.3 zegt
den Einfluss des Emissonsvermégens von Randern, die in drektem Wéarmekontakt mit dem
Aerogel stehen:
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Abb. 5.3 Scheinbare Wamel eitfahigkeit A einer 13 mm dicken Aerogelkachel der Dich-
te p =162 kgm3 im Temperaturbereich zwischen 0 und 50 € fir verschiedene
Randemissvitédten (€ = 0,84/ 0,5/ 0,1). Durch Evakuieren erfolgt eine Reduk-
tion un 53 mW/mK (untere Kurvenschar). Die Rechnung erfolgte mit dem
Konzept der eff ektiven Emissvitét, wobel aus dem Vergleich mit den Mesaun-
gen fir den Festkorperanteil Ag =8 mW/mK angenommen werden musge.
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5.1.5 Einfluss der Probendicke

Nadchdem durch Mesaung b effektiven Warmeleitfahigkeit A und anschliessender
Rednungauf Grund des Konzeptes der eff ektiven Emissvitdten de a@nzdnen Beitrdge aim
Wérmetransport bestimmt wurden, kann nunder Einfluss der Probendicke aif den k-Wert
angegeben werden (Abb. 5.4). Die Rechnung lasiert auf der bei Fensterapplikationen typi-
schen Temperatur von 10 C. Fur die W&melibergangszehlen wurden de Wete nach DIN-
Norm 4108angenommen (a; = 8 W/m?K, a4 = 23 W/m?K):
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Abb. 5.4 Einflussder Aerogeldicke auf den k-Wert bei Umgebungsdruck undim evaku-
ierten Zustand kel 10 °C. Fur die Rechnungwurde ene Dichte von 162 kgm?
undein Festkorperanteil Ag=8 mW/mK angenommen.

Der Warmedurchgangswiderstand des Gerlistes und des Porengases geigt linea mit der
Plattendicke an. Demgegentiber strebt der Warmedurchgangskoeffizient fir Strahlungerst bei
wacdhsender Dicke, wo de Aerogelprobe fur die IR-Strahlung zunehmend opek erscheint, ge-
gen ein lineaes Verhalten.

Mit zunehmender Probendicke kann so das wérmetecdhnische Verhaten wohl noch wei-
ter verbessert werden, doch handelt man sich dabei eine rapide Verschlechterung cer opti-

schen Qualitéten ein (Abschnitt 5.2). Aus diesem Grund empfehlen sich Probendicken urter-
halb 20mm.
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5.1.6 Messungen an Fensterelementen
5.1.6.1 Messverfahren

Zur Ermittlung der Wéarmedurchgangszahl verschiedener Aerogel- und Vakuumfenster
wurde an Plattengerdt aufgebaut [Reb 87. Das zu prifende Fensterelement wird dabel
zwischen eine Heiz- und eine Kihlplatte (500 x 500 mm) eingespannt, deren Temperaturen
auf vorgewdhlte Wete engeregelt werden konren. Der dadurch erzeugte Wa&mestrom j wird
beidseitig mit je @nem Warmeflussnesser gemessn. Bei bekanntem Temperaturgefdle AT
kann so der Warmedurchgangskoeffizient A bestimmt werden mit:

(5.10) A=_L , [W/m?K]

Der k-Wert wird nach der DIN-Norm 4108 lerechnet mit;

-1

5.1 k = 1 +i+i mit o. =8W/m?K, a, =23W/m?K
N « ! a
i a

Die Wameflussmesser ermitteln mit ihrer aktiven Fl&adche von 60% 60 mm den Wérme-
flussin der Mitte des Priiflings. Bei der verwendeten Grosse der Priflinge kann dat das Wér-
mestromfeld as homogen betraditet werden. Dies wurde bestétigt durch Rechnungen mit
einem Computerprogramm zur Ermittlung des Warmestromfeldes (kobru 86). Danadh konrte
auf einen Schutzring wverzichtet werden. Das Gerdt entspricht damit weitgehend den Kon-
struktionsmerkmalen der DIN-Norm 52616

Das Temperaturgeféll e Gber dem Prifling betrug Ubicherweise 10 °C. Haben sich sta-
tiondre Bedingungen eingestellt, so dauert der eigentliche Mess/organg etwa @ne Stunde, um
kleine Schwankungen der Temperaturregelungauszugleichen.

Bel den evakuierbaren Fensterelementen wird der Unterdruck durch eine Drehschieber-
pumpe ezeugt. Die Druckregelung erfolgt tiber ein Nadel ventil .

Die Datenerfasaung erfolgt mit Hilfe anes PC’s. Die Daten werden auf Diskette ége-
speichert und konren mit einem Tabell enkal kulationsprogramm ausgewertet werden.
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5.1.6.2 Aerogdl in Kachelform

Samtliche Aerogelproben in Kadelform stammen von dr Airglass AB in Lund
(Schweden). Zu Beginn deser Arbeit waren erst kleine Aerogelkacheln mit den Abmes-
sungen 13x 180 x 180mm verfugher. Ein erstes Fensterelement wurde deshalb dadurch ver-
fertigt, indem der Scheibenzwischenraum durch vier solcher Kadheln ausgelegt wurde. An
diesem Fensterelement erfolgte die Bestimmung der verschiedenen Beitrége aum Warme-
transport (Abschnitt 5.1.3). Abb. 5.5 zagt nun ds Verhalten des k-Wertes mit dem Schei-
beninnendruck:
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Abb. 5.5 k-Wert eines Fensterelementes mit 13 mm dicken Aerogelkadeln in Funktion
des Scheibeninnendruckes fur Luft und fir Argon kel 25 °C. Die Dichte der
Aerogelkadheln betrégt 162 kgm.

Am Ende dieser Arbeit wurden de esten Aerogelkacheln mit Abmesaungen von 600x
600 mm angeliefert. Fur eine solche 13,5 mm dicke Kadhel wurde ene Doppelverglasung mit
15 mm Scheibenabstand korstruiert. Der Scheibenabstand musge dwas grosser gewahlt wer-
den, da die Aerogelplatte insbesondere an den Réndern herstellungsbedingte Unebenheiten
aufweist. Abb. 5.6 zeigt den k-Wert dieses Elementes in Abhdngigkeit von der mittleren
Tem-peratur:
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Abb. 5.6 k-Wert eines Fensterelementes mit einer 13,5 x 600 % 600 mm grossen Aero-

gelkadhel in Funktion der mittleren Temperatur. Die Aerogelplatte wurde
locker in den Scheibenzwischenraum von 15 mm eingelegt. Die Dichte des
Aerogelsliegt bei 200 kgmg.

Aus demselben Material wurde en Element verfertigt, das beidseitig zwischen Aerogel
und Glascheibe @nen Luftspalt von 12mm aufwies. Eine der Glascheiben deses Elementes
wies zudem eine IR-reflektierende SILVERSTAR-Beschichtung (¢ = 0,10) auf. Bel einer
mittleren Temperatur von 20 T wies dieser Prufling einen k-Wert von Hoss noch
0,70 W/m2K auf.

Aus einer Aerogelkadhel von 20mm Dicke wurden schliesdich zwei Elemente der Ab-
mesaungen 300 x 400 mm angefertigt. Das eine davon wurde evakuierbar ausgelegt und
besitzt Scheiben aus Normalglas von 8 mm Dicke. Das andere weist beidseitig zwischen
Aerogel und Glassheibe (4 mm) einen Luftspalt von 6mm auf. Abb. 5.7 zegt das Verhalten
des k-Wertes dieser beiden Elemente in Abhangigkeit der mittleren Temperatur. WWegen der
geringen Abmessungen konren de Mesawverte nur as Vergleichswerte dienen, da schonein
betradtlicher Anteil des Warmeflusses durch den Randverbund vagetauscht wird:



86 5. Aerogelfenster

1.00
0.95
/+

0.90 X
— +
N
j= 0.85 Normaldruck — /
= +
E . / X /+
e __/ X ‘ /
%’ 080 - X /+ ak .
X~ // evakuert

0.75 % +

| :i/
065 |
0 10 20 30 40
T[°C]
Abb. 5.7 k-Wert zweler Fensterelemente mit einer Aerogelplatte von 20mm Dicke. Das

eine davon (+) ist evakuierbar ausgelegt, das andere weist beidseitig zwischen
Glasheibe und Aerogel einen Luftzwischenraum von 6 mm auf ().

5.1.6.3 Aerogdl in Granulatform

Das vom Herstellungsaufwand gurstigere und damit auch hilli gere Aerogelgranulat
stammt von BASF. Die Dichte der Aerogelkugelchen wurde au 216 kdm3 bestimmt. ES
werden damit Schittdichten vonetwa 145 kgm? erzielt.

Eine Schittung aus Aerogelgranulatkiigelchen weist zwei deutlich urterscheidbare
Porengrossen auf: Zum einen de Poren im Aerogel selbst, die im nm-Bereich liegen, zum
anderen de Luftzwischenraume avischen den Aerogelkiigelchen, die im mm-Bereich liegen.
Wird der Druck in einer solchen Schittung abgesenkt, so féllt daher die dfektive Warmeleit-
fahigkeit in zwel klar trennbaren Stufen ab. Zunadst verschwindet der Leitungsbeitrag des
Porengases in den Aerogelporen. Wird der Druck weiter abgesenkt, so beobaditet man in
einer zweiten Stufe auch das Verschwinden der Gadeitungin den Luftzwischenréumen. Vom
ersten Abfallen der Leitungist nur noch der letzte Rest zu beobadten, da schon kei Normal-
druck die mittlere freile Weglange des Porengases in den Bereich des eff ektiven Porendurch-
messers gerdt. Fur die weit grosseren Luftzwischenréume hingegen tritt dieser Knudseneff ekt
erst bel einem Druck unterhalb etwa 1 mbar auf (Abb. 5.8):
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k-Wert in Funktion des Druckes fir ein Fensterelement mit einer Aerogelgra-
nulatschittung von 20mm Dicke bei 25 °C. Durch den Einsatz des Schwer-
gases Argonerhdlt man gegeniiber Luft eine weitere Reduktion des k-Wertes.
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Als Modell zur Berechnungwurden de Luftzdlen und de Aerogelkiigelchen zu dei-
chen Teilen in parallel undin Serie geschalteten Einheiten zusammengefasd. Zur Beschrei-
bung ar Druckabhangigkeit wurde fir beide Porengrosen je én Knudsenfaktor der Form
(5.9) eingefiihrt. Um den Verlauf der Warmeleitung in Funktion des Druckes richtig wieder-
zugeben, musden fur die df ektiven Porendurchmesser 88 rm bzw. 1mm gesetzt werden. Von
den tatsadhlichen Porengrossen her gesehen sind des verniirftige Wete.

In Abb. 5.9 ist schliesdich der Einflussder mittleren Temperatur auf den k-Wert dar-
gestellt.

5.2 Optisches Verhalten

5.2.1 Allgemeines zur Strahlungstransmission

Das Fendter als transparentes Bauteil ist in der Lage, einen gewissen Antell der solaren
Einstrahlung zu nuzen. Zur Ermittlung der Energiebilanz ist daher die Durchléssgkeit
bezig-lich solarer Einstrahlung wesentlich. Diese Eigenschaft wird duch den solaren Trans-
missonsgrad Tg beschrieben.

Dabei ist nur der Wellenldngenbereich der terrestrischen Solarstrahlung, der von 280
nm bis 2600 m reicht, von Interesse. Nur ein kleiner Teil davon (380 rm bis 750 rm) wird
vom menschlichen Auge afasd. In desem Bereich kann zusétzlich ein Lichttransmissons-
grad 1 definiert werden, der aso Auskunft tber die Durchléssgkeit im visuellen Bereich
gibt. Wahrend im visuellen Bereich auch de spektrale Abhéngigkeit des Transmisgonsgrades
fur die Farbwiedergabe von Interess ist, ist im solaren Bereich nu der integrale Wet we-
sentlich.

5.2.2 Messverfahren

Bel klaren duchsichtigen Proben (z.B. Glassheiben) kann der Transmissonsgrad
dadurch bestimmt werden, indem man ein- undausfall ende Intensitét eines gerichteten Strah-
les miteinander vergleicht. Man spricht dann voneinem gerichtet-gerichteten Transmissons-
gradrt.

Liegen jedoch streuende oder algemein richtungsverandernde Proben vor, so musszur
Erfasaung des gesamten transmittierten Intensitét Uber den gesamten Winkelbereich der Aus-
fallsrichtung integriert werden. Dieser sogenannte gerichtet-hemisph&ische (oder direkt-
diffuse) Transmissonsgrad 1y ist die fur die Solarenergie relevante Mesgrésse; er liegt bei
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letzteren Materialtypen naturgemasshoher as der gerichtet-gerichtete Transmissonsgrad. Zur
mesdednischen Erfasaung der ausfallenden Strahlung im gesamten Halbraum dient ein
Kugelphaometer (Ulbricht”sche Kuge!).

Wird wahrend des Messvorgangs die Mesgrobe samt Kugelphaometer geschwenkt, so
wird der Transmisgonsgrad fur ale Einfallswinkel bestimmt. Durch Integration (3.59) kann
so der hemisphérisch-hemisphérische (oder diffus-diffuse) Transmissonsgrad tg;s bestimmt
werden.

5.2.3 Mesaungen

5.2.3.1 Spektral aufgel6ste Transmisgon

Spektral aufgeloste Transmissonsmesaungen an Aerogel in Kadhelform wurden am
Fraunhder-Ingtitut fir Solare Energiesysteme (ISE) mit einem Photospektrometer PE-981
der Firma Perkin-Elmer durchgeftihrt. Das Spektrometer wurde mit einer Ulbrichtkugel von 6
cm Durchmesser versehen undso de direkt-diffuse Transmisson tg4 (© = 0°) fur senkrecite
Einfall srichtung gemessen. Abb. 5.10 zagt das © bestimmte Transmissonsvermdgen fur
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Abb.5.10  Transmissonsgektrum einer Aerogelkachel mit 12 mm Dicke. Die Dichte be-
trugp = 162 kgms3. Die Probe wurde in namaler Atmosphére aufbewahrt.
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eine 12 mm dicke Aerogelprobe im Wellenléngenbereich der solaren Einstrahlung (300
nm bis 2500nm).

Die ansteigende Flanke im nahen UV-Bereich his tiber den sichtbaren Bereich hinaus
(200- 800 M) ist auf Streuungzurickzufhren. In desem Teil der Kurve kann de Extink-
tion gu mit dem fir Rayleigh-Streuung kekannten A-4-Verhaten in Ubereinstimmung g
bradit werden. Auf Grund solcher aber auch erweiterter Streumodelle konren aus den Mes-
sungen Grosse und Verteilung cer streuenden Teilchen extrahiert werden. Solche Modelle
wurden in Abschnitt 2.3.5.3 vorgestellt. Danach kann de Streuungsowohl auf die kurzreich-
weitige Struktur der fein vernetzten Partikel, als auch auf Inhamogenitdten der mittleren
Dichte aurtickgefuhrt werden [Tew 86, Hun 84 undBec89].

Die Streuungin desem Wellenlangenbereich kann auch mit blossem Auge festgestellt
werden. Weisse Fladhen erscheinen in der Durchsicht blassgelblich, weil bevorzugt Licht aus
dem blauen Ende des Spektrums herausgestreut wird. Vor dunkdem Hintergrund erscheint
Aerogel deshalb milchig blau.

Die Pe&ks zwischen 1100 und 2000m kénren auf adsorbiertes Wasser zurtickgefiihrt
werden. Oberhalb von 2200 m findet man auch Absorptionsbander von OH- und SiO-
Gruppen [Tew 86 undRub 83. Allgemein kann gesagt werden, dassin getrockneten Proben
die Transmisson holer liegt als bei Aerogel, das normalen atmosphérischen Bedingungen
ausgesetzt war. Adsorbiertes Wasser kann de solare und visuelle Transmisson lis tiber 10%
vermindern [Rub 87. Wéhrend also Wassr die warmetechnischen Eigenschaften durch er-
hohte Extinktion im IR-Bereich nu geringfiigig verbessert, sind demgegentiber schon erheb-
lichere Einbussen in der solaren Transmisson zu erwarten.

Bel Aerogel in Granulatform kommt neben dem Rayleigh-Verhalten ein zweiter von der
Wellenldnge nahezu urebhéangiger Streumedhanismus hinzu. Er kann mit der Reflexion der
Srahlung an den (dielektrischen) Einzekigelchen erklart werden [Pla 88]. Auf Grund der
vielen Reflexionen des durchtretenden Lichtstrahles an den Aerogelkiigelchen geht die
Durchsicht verloren, woduch der Anwendungbereich von Aerogelgranulat auf transparente
Warmeddmmungen, Oberlichter u.&. beschrénkt bleibt.

5.2.3.2 Winkelaufgel6ste Transmisgon an Fensterelementen

Die Vermesaung dr winkelabhéngigen Transmisson erfolgte an Fraunhder-Institut
fur Solare Energiesysteme (ISE). Hier wurde @gens zur Ermittlung der Transmissonsgrade
auch goserer Elemente @ne Apparatur aufgebaut [Pla 88].

Als Strahlungsquelle dient eine 2,5 KW starke Metall ogen-Lampe der Firma Kobdd.
Ihre Farbtemperatur liegt bel 5600 K, aso nahe der Sonre. Auf der Rickseite der zu ver-
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messenden Probe wird eine integrierende Kugel (Ulbrichtkugel) befestigt. Sie besitzt einen
Durchmessr von 40cm und eine Eintrittsoffnung von 8cm Durchmesser. Auf der Kugel ist
ein pyroelektrischer Empfanger mortiert. Dieser Detektor besitzt eine von der Wellenlange
fast unabhéngige Empfindlichkeit. Die enfallende Strahlung wird mit einem Chopper "zer-
hadt, der das Licht der Lampe moduiert, so dass es vom Umgebunguntergrund urter-
schieden werden kann. Die gesamte Kugel samt Mesgprobe sind auf einem Drehtisch mon-
tiert. Dieser wird wahrend der Mesaung (ter ein Getriebe mit kleiner Ubersetzung gedreht.
Die Messapparatur ermittelt so de direkt-diffusen (oder gerichtet-hemisphérischen) Trans-
missonsgrade 14 fur al e Einfall srichtungen der Strahlung (© = 0° - 90°).

Die Grundstruktur aler vermessenen Elemente ist immer eine Doppelverglasung Der
Verlauf der winkelabhdngigen Transmisson wird daher massgyeblich duch das Transmis-
sionsverhalten der beiden Glasscheiben bestimmt. Man beobadhtet danadh nahezau korstante
Transmisson s etwa 55°, worauf die Kurve immer schneller auf Null abféllt. Der bestim-
mende Prozessfur diesen Verlauf ist die Grenzfladhenreflexion an den Glasscheiben, wie sie
durch de Fresnelformeln (3.48) und (3.49) gegeben ist. Abb. 5.11 zegt die mit den
Methoden von Abschnitt 3.3.2 beredhnete Transmisgon einer Zweischeibenverglasung aus
normalem Floatglas:

1

T, 0, A, Ay [1]
e

0 10 20 30 40 50 60 70 80 Q0
=)
Abb. 511  Beredhnetes lares Transmissonsvermdgen Tg einer Zweischeibenverglasung
mit 4 mm dicken Floatglasern. Ebenfalls eingetragen sind das Reflexionsver-
madgen p und de Einzdabsorptionen in den Glasscheiben A1 undAo.
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Wird in den Scheibenzwischenraum ein streuendes Material wie Aerogel mit mehr oder
weniger starkem Diffusanteil eingefuigt, so wird zwar die Gesamttransmisson etwas herab-
gesetzt, doch wird der winkelabhdngige Verlauf gepragt durch das Transmissonsverhalten
der beiden Glasscheiben. Um die transmissonsvermindernde Wirkung vonAerogel genauer
festzulegen, wurde jeweils als Referenz ene Doppelverglasung ohre Aerogelfullung g
messen (Abb. 5.12):
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Abb.5.12  Mit einer Ulbrichtkugel von 40 cm Durchmessr gemessene Lichttransmis-
sonsgrade 1, flr Zweischeibengl aselemente (Floatglas) und zwar:
(1) 4/154
(2) 4/154* mit einfacher SILVERSTAR IR-Verspiegelung
(3) 6/156 mit 135 mm Aerogel in Kadhelform (60 x 60cm)
(4) 42004 mit 20 mm Aerogelgranulat

Die Berechnung der dickenabhéngigen Transmisson in Aerogel erforderte Kenntnis der
Streu-Phasenfunktion, der Albedo (Anteil der Streuungan der Extinktion) und der optischen
Dicke fur jede Wdlenlénge. Das Problem ist nur numerisch undmit grossem Aufwand zu be-
wadltigen. Immerhin existieren fur isotrope Phasenfunktion analytische Naherungslésungen
der Strahlungstransportgleichung Eine Ldsungsmethode mit Hilfe der ”diskreten Ordinaten*
ist in [Kag 69 ausfuhrlich dargestellt. Aus einem Vergleich der dickenabhéngigen
Transmisson fir Modell und Mesaung konmen de Extinktion und de Albedo as Fit-
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Parameter extrahiert werden. Auf diese Wese wurde in [Pla 88 die Albedo in
Aerogelgranulat zu 9%% bestimmt. Die Absorptionim solaren Bereich des Spektrumsist also
sehr klein.

In Tabelle 5.1 sind de experimentell ermittelten Transmisgonsgrade im solaren undim
visuellen Bereich zusammengefasd. Die Verglasung kestand immer aus normalem Floatglas.
Bel Verwendung voneisenarmem Glas kann de Transmisson nah um tber 10% gesteigert
werden [Pla88].

Korfig. 1.9 (0=0°) 7, dif 10 (0=0°) T
Q| 4154 0,80 0,72 0,74 0,64
@ | 4154 0,74 0,65 0,51 0,44
@) | 6156 0,69 0,58 0,56 0,46
(4) 4/20/4 0,46 0,35 0,48 0,36

Tab.5.1 Mit einer Ulbrichtkugel von 40 cm Durchmesser experimentell ermittelte di-
rekt-diffuse (19) bzw. diffus-diffuse (t1dif) Transmissonsgrade im visuellen und
im solaren Bereich fur die unter Abb. 5.12 aufgefiihrten Zweischeibenglas-
elemente.

5.3 Schlussfolger ungen

Die von cer Airglass AB (Schweden) gelieferten Aerogelkadheln weisen eine Dichte
von 160- 200 kgm? auf. Mit dieser Aerogelqualitét erzielt man bei 13 mm Dicke und einer
Umgebungstemperatur von 10 T einen k-Wert von 1 W/m2K. Die untersuchten Aerogel-
kadheln weisen nach einen holen Gerlstleitungsantell von Ag = 8 mW/mK auf. Dieser |asg
sich verringern, wenn de Dichte des Aerogels verkleinert wird. Damit liesse sich der k-Wert
verbessrn, obschon dibei durch de verringerte Extinktion im IR-Bereich der Strahlungs-
anteil etwas zunimmt. Bel einer Dichte von 100 kgm?3 undeiner Dicke von 15mm l&sd sich
so fur evakuiertes Aerogel ein k-Wert von 05 W/m2K erzielen [Fri 88]. Er liegt damit deut-
lich niedriger as derjenige, den man mit konventionellen Massiahmen erzielt (Tabelle 3.1).
So weist etwa eéne Doppelverglasung mit IR-Verspiegelung undArgorfillung einen k-Wert
vonrund 15 W/m2K auf.

Weniger herausragend sind de optischen Eigenschaften der untersuchten Aerogel-
fensterelemente. Wahrend sich das ®lare Transmissonsvermogen nach in einem zu einer IR-
verspiegelten Zweischeibenverglasung \ergleichbaren Rahmen bewegt, sind bei der visuellen
Trangparenz durch de Rayleigh-Streuung gewiss Einbuseen in Kauf zu nehmen. Mit einer
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Vergrossrung cer Aerogeldicke handelt man sich daher eine rasche Verschledhterung der
optischen Qualitéten ein. Obwohl sich damit die warmetechnischen Eigenschaften nach ver-
bessrn liesen, sollte das Aerogel nicht dicker als etwa 2 cm gemadit werden.

Immerhin kann in Aerogelfensterelementen auf | R-reflektierende Schichten verzichtet
werden. Solche ausétzlichen transmissonsvermindernden Schichten verbessern de wérme-
tedhnischen Eigenschaften von Aerogelfenstern kaum. Hingegen liese sich durch Einfligen
eines Luftspaltes zwischen Aerogel und Fensterscheibe @ne gewiss Entkopdung vonStrah-
lung undLeitung erzielen, wodurch sich de Wirksamkeit einer selektiven Schicht erhéht. Mit
einem solchen Fensterelement, bestehend aus 12 mm Aerogel, zwei Luftspalten von 12mm
sowie enfacher IR-Verspiegelungwurde an k-Wert von Q7 W/m2K erzielt.

Die bisher verflighare Aerogelqualitdt zegt zwar eine ausreichende Festigkeit bei reinen
Druckbelastungen auf, jedoch fuhren Biege- und Scherbeanspruchungen leicht zum Bruch.
Solche unvertraglichen Beanspruchungen treten insbesondere aich in evakuierten Elementen
auf, wenn de Aerogel oberflache herstell ungsbedingte Unebenheiten aufweist.

Wird de Aerogelkachel mit zwei Luftspalten angeordnet, so mussdarauf geaditet wer-
den, dass $e an Rand duch eine stabile Profill eiste (Abb. 5.13) gefuihrt wird. Nur so kann
die Aerogelkadhel vor unwvertréglichen Beanspruchungen bewahrt werden. Ein solches Fens-
ter konrnte audem hdchstens als Festverglasung eingesetzt werden, da auf die Stitzwirkung
der Glassheiben verzichtet wird; die beim Offnen und Schliessen des Fensters auftretenden
Beschleunigungskréfte konrten leicht zum Bruch fihren, wenn das Aerogel nicht wenigstens
einseitig vonener Glasscheibe égestitzt wird. Bei der AirglassAB ist manin der Lage, die
Aerogelschicht schon Lei deren Herstellungsvorgang auf eine Glascheibe aufzubringen. Hin-
gegen war es wegen dem erforderlichen Trocknungsvorgang kisher nicht moglich, einen
Glas-Aerogel-Glas-Verbund rerzustell en.

. Dichtung 7 — Silicondichtung
|| — Aerogelhalter
| __Aerogelfillung || — Aerogelplatte
Glasgheiben Glasgheiben
sl vl
a) b)

Abb. 513  Aufbau der gepriften Fensterelemente mit Aerogelkacheln. Zur Vermeidung
unvertréglicher Beanspruchungen ist in der Variante b) zur Flihrung der Aero-
gelkadhel eine stabil e Profill eiste (Aerogel halter) notwendig.
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Weniger heikel hinsichtlich dusserer Beanspruchungen sind Aerogelgranulatfenster.
Bel solchen Elementen mussjedoch auf die Durchsicht verzichtet werden; Reflexion an den
vielen Einzdkiigelchen fuhrt zu einer zusétzlichen Streuung as Lichtes. Darunter leidet vor
allem das Transmissonsvermdgen im visuellen Bereich; insbesondere mit zunehmenden Ein-
fallswinkeln falt die Transmisson relativ rasch auf Null ab.

Die isolierenden Eigenschaften sind jedoch auch herausragend gu. Mit einer 20 mm
dicken Schicht aus Aerogelgranuat wurde schon ke Umgebungsdruck ein k-Wert von
0,84 W/m?K erzielt. Durch Evakuieren sinkt der k-Wert auf 0,49 W/m2K. Allerdings snd
jetzt dazu Drucke unterhalb /10 mbar ndtig; entsprechend holer sind hinsichtlich Ledrate
die Anforderungen an einen Randverbund

Nacdhdem in Aerogel die Absorptionim solaren Bereich des Spektrums gering ist, wird
die sekunddre Wameabgabe g; vorwiegend duch de Verglasungsbestandteil e bestimmt. Als
Richtwerte konren daher die Betrége fur konventionelle Verglasungen aus Tabelle 3.1 de-
nen. Fir Aerogelfenster scheint so ein g-Wert (g = tg+ g;) um 0,6 as redistisch. Damit sind
g/k-Quatienten von Q8 und driber denkbar. Eine derartige Verglasung weist unter durch-
schnittli chen Klimabedingungen des shweizerischen Mittellandes slbst bel schleditem Aus-
nutzungsgrad der eingestrahlten Sonrenenergie noch an der Nordfassde ene paositive Ener-
giebilanz auf [Bin 83.
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6 THERMOGRAVIMETRISCHE MESSUNGEN AN AEROGEL

6.1 Ziel der M essungen

In einer thermogravimetrischen Mesaung (TG) wird eine Probe in einen abgeschlos-
senen Probenraum mit vorgegebenem Gasmedium gebracdt. Die Temperatur wird anschlies-
send mit einer vorgegebenen Rate ehdht, wobei gleichzetig das Gewicht der Probe gemes-
sen wird. Aus der Gewichtsdnderung duch Gasabgabe kénren zunddchst Schllisse gezogen
werden Uber die physikalisch-chemischen Vorgange, die bei gewissen Temperaturen ab-
laufen. Wird deichzetig mit einem Massenspektrometer (MS) die Gasatmosphére kontrol-
liert, so erhdlt man genauere Auskunft Uber die flichtigen Stoffarten, die frel werden. Bei
spezell vorgewdhlter Probengeometrie kbénren urter gewissen Bedingungen auch Aussagen
Uber die Diffusionsgeschwindigkeit gemadt werden.

Wendet man dese Messnethoden auf Aerogel an, so lassen sich damit eine Reihe wich-
tiger Fragestellungen fur die Anwendung vonAerogel behandeln. Grundegend herfir ist
seine bemerkenswert hohe spezfische Oberflache von 600- 800m?/g, an der die mit der TG
beobadtbaren physikalischen undchemischen Vorgange alaufen. Zunadhst hdngen de Be-
schaffenheit der Oberflache und ferner auch de darauf adsobierten Reationsprodukie von
der Herstellungsmethode &. Dadurch wird schliesdich de Adsorption vonatmosphérischen
Gasen und vonWassrdampf bestimmt. Mit der TG kdnren neben solchen herstellungs-
bedingten Eigenschaften alle Anwendungen von Aerogel untersucht werden, in denen das
Material einer Temperaturerhbhungausgesetzt ist. Daneben lassen sich Fragen der Diffusion
in der porésen Struktur abklaren:

O Fir den Einsatz von Aerogelen in Fenstersystemen bei niedrigen Temperaturen ist vor
allem die Desorption vonatmosphérischen Gasen wichtig. Ein Grosdeil i st wegen seiner
Polaritét Wasser. Vor allem fur weniger hydropholes Aerogel kann de kapill are Kon-
densation zur Zerstbrung der Struktur fuhren [Pha 89]. Wassrindwzierter Glasbruch
kann auch auf einer mikroskopischen Skala in Aerogelen auftreten, indem ein korstanter
kleiner Druck in hydophlen Aerogelproben ein Kriechen verursacht [Gro 89. Waeiter
kann adsorbiertes Wassr die solare und \visuelle Transmisson vermindern [Rub 87.
Will man des isolierende Potential von Aerogel durch Evakuieren des Fenstersystems
voll nutzen, so kann das Ausgasen vonWasserdampf zu erhebli chen Schwierigkeiten bei
der Einhatung eines gegebenen Druckes fihren. Solche Probleme missen schonin der
ganzen Fertigung aks Fensterelementes berlicksichtigt werden, ergeben sich dach duch
nachtragliches Evakuieren von cn Randern her durch den langen Diff usionsweg extrem
lange Evakuationszeiten.
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0 Be der Anwendung in transparenten Warmeddmmnungen oder Kollekoren kdnren
hohere Temperaturen auftreten. So steigt die Still standstemperatur eines konventionell en
Flachkall ektors mit Aerogelfullung auf 200°C [Goe 86]. Die Mdglichkeit von Verfér-
bungen des Aerogeles durch chemische Reaktionen mussdaher abgeklart werden.

0 Das Verhdten von Aerogel unter erhohten Temperaturen bis hinauf in de Gegend von
1000 °C ist von mehrfachem Interesse. Zum einen konren in einer Warmebehandung
durch Sinterung kei gleichzatiger Schrumpfung Aerogele mit hoherem Brediindex fir
Cerenkov-Detekoren hergestellt werden [Ras 89]. Zum anderen konren durch Ausnuit-
zung der hohen spezfischen Oberfladhe ds darke treibende Kraft zur Sinterungin einem
Gel-Glas-Ubergangoptische Glaser hergestellt werden [Zar 86].

6.2 Aerogeloberflache nach der Herstellung

Das Herstellungsverfahren der hier untersuchten Aerogelproben wurde in Abschnitt
2.1.2 beschrieben. Darin wird das Silan TMOS in dem Ldsungsmittel Methanal durch Zugabe
von Wassr hydrolisiert. Die dabei entstehenden Kiesel sduremolekiile werden dehydriert und
vernetzen sich dbker Siloxan-Briucken (Si-O-Si). Auf diese Wase bilden sich Ulker das ganze
Volumen Kerne, die gleichformig wacdsen. Sie bestehen aus amorphem Sili ziumdioxid im
Innern undSilanagruppen (Si-OH) an der Oberfladhe:

OH  OH
52 IS,

OH_,/> 05 0O oy
?0s os o
@S 0S0SO

90 S 0S 0y

OH \O\O S O O/ OH

i /9'/
A
OH  OH

Abb. 6.1 Struktur eines Kernes sch vernetzender Kieselsauremolekile nadch [Hen 9Q.

Die Konzentration und Grosse dieser Kerne steigt weiter an, so dass $e sich ker
Siloxan-Briicken vernetzen. Es entsteht so eine auisammenhdngende Gelstruktur durchsetzt
mit den Losungsmitteln Wasser und Methandl. Der Wasserantell kann herausgewaschen wer-
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den. Besteht das L 6sungsmittel nunaus Methanadl, so werden im tberkriti schen Trocknungs-
prozess Veresterungsreaktionen ausgelést, durch de é@n Tell der Silanogruppen duch
Methoxylgruppen (-O-CHj) ersetzt werden. Durch de Anwesenheit solcher organischer
Radikale wird das Aerogel hydrophob. IR-Spektren zegen, dass die Oberflache selbst von
hydropholen Aerogelen nach einen erheblichen Anteil an Silanolgruppen aufweist [Pha 89].
Die Oberflache eénes TMOS-Aerogels besteht danach aus Silanolgruppen, die teilweise durch
Veresterung im Uberkriti schen Trocknungsprozess durch organische Gruppen ersetzt worden
sind. Eine dhemische Analyse zegt, dassetwa 3,4% Kohlenstoff und Q9% Wassrstoff (Ge-
wichtsprozent) Ubrig bleitben [Hen 9.

Die Anwesenheit von Wasser (OH-Gruppen und molekulares H,O) kann mit der IR-
Spektroskopie verfolgt werden. Beim Gel-Glas-Ubergang duch Sinterung kei Temperaturen
Uber 1000 °C madhen sich de OH-Gruppen dadurch bemerkbar, dass se @nen aufschau-
menden Effekt haben [Zar 86]. Aerogele enthalten danach etwa 3000 - 3500 ppn OH-
Gruppen, die durch eine Dehydrierungsbehandung entweder durch Nitrierung odr durch
Halogenisierung \erringert werden konren.

6.3 Thermische Behandlung zur Entfernung der organischen Rickstande

Die organischen Rickstande konren duch Aufheizen der Aerogelprobe in einem
Medium, das Sauerstoff enthdt, entfernt werden: Bel gewissen Temperaturen werden Oxida-
tionsresktionen ausgel0st. Diese fulhren zu einem Gewichtsverlust, der mit TG-Mesaungen
gut verfolgt werden kann. TG-Kurven in einem sauerstoff haltigen Medium weisen zwei aus-
geprégte stufenformige Gewichtsverluste bei ~250°C und~500°C auf (Abb. 6.2), verursadt
durch Desorption von chemischen Verbindungn aus Oxidationsre&ktionen [Pau 89. Auf-
oxidation von Methand kann etwa zur Bildung aganischer Suren gemass (2.3) und (2.4)
fuhren. Nadh einer Warmebehandlung weisen de Proben einen Kohlenstoffgehalt von 03%
und einen Wassrstoff gehalt von 7% auf [Hen 9Q.

Die Oxidationsrestionen sind ein exothermes Phdnomen, welches zwischen 250 und
550 °C beobadtet wird. Eine Analyse der strukturellen Modifikationen mit der IR-Spektros-
kopie zegt, dass organische Rickstande mit Luft reagieren, was Anlass gibt zur Bildung
neuer Siland-Gruppen. Diese Silanolgruppen kondensieren zusammen und ki den Sil oxan-
Brucken. Dadurch steigt der E-Modu des Aerogels an und de Dichte des Geruistes ndhert
sich derjenigen von Quarzglas, wie Messungen mit Heliumpyknametrie zegen. Solche Mes-
sungen zegen auch, dassdie Porositdt der Aerogelproben wahrend des Oxidationsprozesses
vollsténdig offen beibt, vorausgesetzt die Behandlung erfolge nicht bei zu hoken Tempera-
turen (< 500°C) [Pha 89].
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6.4 Simultane thermogravimetrische - massenspektrometrische M essun-
gen im Temper atur bereich 20-900 °C

Um Aufschluss Uber die Vorgange an der Aerogeloberflache ai erhalten, wurden TG-
Kurven urter Argon, Stickstoff und Luft aufgenommen. Gleichzatig wurde mit einem Mas-
senspektrometer die desorbierenden Gase analysiert, die den jeweili gen Gewichtsverlust ver-
ursachen. Mit dem MS wurde so de Desorption cer atmosphérischen Gase Ny, O,, CO,, von
Wasserdampf H,O und Kohlenmonoxd CO untersucht. Aussrdem wurde aich nadch der
Abgabe von Methand (MeOH) und Aethand (AeOH) gesucht.

Die aifgezélten Stoffe verursachen lonenstrome gemassfolgender Tabelle:

m/e H>0 N> CO O, CO, | MeOH | AeOH
12 6,3 9,7

14 14 0,8

16 1,8 2,8 18 16

17 26

18 100

22 2.1

28 100 100 13

31 100 100
32 100 80

44 100

45 1,2 60
46 30

Relative lonenstrome bel 90 eV lonisierungsenergie [%] nad [Bal 82].

Mit Hilfe von Tabelle 6.1 kann de Zusammensetzung der abgegebenen Gase im Ver-
lauf der Thermogramme angegeben werden.

Danadh urnterscheiden sich Thermogramme, die in einem Medium mit Sauerstoff anteil
durchgefihrt wurden, grundegend von solchen ohre Sauerstoff (Abb 62). Der totale Ge-
wichtsverlust bis 900 °C betrégt zwar in allen Félen etwa 8%. Auch fir den Gewichtsverlust
unterhalb 100°C, der hauptsidhlich auf Desorption vonWasser zuriickgefthrt werden kann,
findet man bel alen Proben je nadh Hydrophobzitét 1 - 2%. Die stufenformigen Gewichts-
einbusen zwischen 250- 550°C findet man jedoch nur bel Anwesenheit von Sauerstoff. Die
erste Stufe bei ~270°C ist immer zu beobaditen, die aveite Stufe bei ~520 °C erscheint bei
unsjedoch nu bei gegentiber atmosphérischer Konzentration reduziertem Sauerstoff gehalt.
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Abb. 6.2 Vergleich des Verlaufes von Thermogrammen in Medien mit und ohre Sauer-
stoff antell .

An beiden Stufen wurde CO, (m/e =44), Wassr (m/e =18) und Aethand (m/e =45
gemessen, bei der ersten Stufe ausétzlich nach Methand (m/e =31). In einem Medium ohre
Sauerstoff erfolgt der Gewichtsverlust kontinuierlich zwischen 500- 800°C. In reiner Stick-
stoff atmosphére mis¢ man dat eine ehoéhte Abgabe von CO, (m/e =44) mit einem Maxi-
mum bel 650 °C. Dieses Kohlendioxid muss aus Sekundérregktionen herstell ungsbedingter
Rickstande stammen, die auch stattfinden, wenn kein Sauerstoff von aussen zugefuhrt wird.
In desem hoheren Temperaturbereich wird zunehmend auch Wassr (m/e =17, 18) abgege-
ben, was auf die Dehydrierung vonrestlicher Kieselsdure (Si(OH),4) hinweisen konrte. Eine
kontinuierliche Zunahme der Wasserabgabe mit der Temperatur findet man sowohl in einem
Medium mit, als auch in einem solchen ohre Sauerstoff anteil .

Um auch de Abgabe von N, (m/e =28, 14) undCO (m/e =28, 12) messen zu konren,
wurden schliesdich Mesaungen urter einer ArgonAtmosphére gemadit. Die Proben wurden
dabei zunddhst evakuiert und dann mit Argon flutet. Die TG-Kurve zegt ein gegentiber
N>-Messungen analogen Verlauf, d.h. ohre oxidationsbedingte Einbriiche und mit einer kon-
tinuierlichen Gewichtsabnahme avischen 500- 800°C. (Abb. 6.3).

Bel den Messungen urter Argon féllt der relativ hohe Antell des lonenstromes mit
m/e= 28 auf (max. bei ~750 °C). Dieser kann wegen der begleitenden Linie bel m/e =14
zum Teil auf N, zurlickgefuhrt werden. Stickstoff sollte jedoch bei weit geringeren Tempera-
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Abb. 6.3 TG-Mesaung urter Argon Eingetragen sind auch de lonenstréme mit den an-

gegebenen Mass - Ladungsverhéltnissen m/e.

turen desorbiert werden. Ein erheblicher Antell mussdaher wohl auf CO zurtickgefiihrt
werden, insbesondere aich daher, weil die begleitende Linie bei m/e =12 deutlich erscheint.
Organische Verbindungen wie Methand (m/e =31, 32) erscheinen schon lei etwas tieferen

Temperaturen (max. bei ~650°C).

Die Proben weisen am Schluss der Mesaung einen braunlichen Kern auf, d.h. nur die
Randzonen zegen de urspriingiche glasklare Transparenz. Das lasd auf einen diffusions-
kontrolli erten Vorgang schliessen: Unter Sauerstoff mangel bleibt in der Kernzone unreagier-
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ter Kohlenstoff sitzen. Die Randzone mit ihren kirzeren Diff usionswegen erscheint hingegen
ohre solche Kohlenstoffr este. Bestétigt wird eine solche Interpretation duch Messungen, bel
welchen de Proben vor der Mesaung nicht evakuiert wurden urd bei Messungen in einem
sauerstoff haltigen Medium. Dort tritt keine Braunfarbungein.

Es gheint so, as las®e sich der Stickstoff und der Sauerstoff durch Evakuieren leicht
entfernen. Die vollstandige Entfernung vonWasser gelingt aber nur, wenn de Temperatur
erhoht wird. Die este Gewichtseinbusse bis T < 100- 200°C bei vorerst evakuierten Proben
kann gemass Massenspektrometer nur auf physisorbiertes Wasser zuriickgeftihrt werden und
betragt dann je nach Probe @wa 1%.

6.5 Physisor bierte Stoffe bei Temperaturen unterhalb 250 °C

6.5.1 Thermogravimetrische Befunde

Wenn Proben ohre vorheriges Evakuieren einer TG-Mesaung urterworfen werden, za-
gen sie unterhalb 250°C immer dasslbe dtarakteristische Verhaten urabhéngig davon, ob
die Mesaungin Sauerstoff- oder Stickstoffatmosphére afolgt (Abb. 6.4).

Um den Einfluss der Diffusion abzukléren, wurde die Probengeometrie immer gleich
gewdhit (Wirfel der Kantenlénge 1 cm) und de Heizrate awvischen 5- 20 °C/min veréndert.
Die Heizrate hatte keinen wesentlichen Einflussauf den TG-Verlauf. Das deutet darauf hin,
dass der Uberdruck in der Probe infolge der desorbierenden Gase iiber Volumendiffusion
rasch (verglichen mit der Heizrate) abgebaut wird. Man befindet sich demnadch bei den
gewdhlten Heizraten immer nahe dem Desorbtionsgleichgewicht gekennzechnet durch de
Partialdrucke des umgebenden Mediums und de jeweili ge Temperatur.

Der gesamte Gewichtsverlust oberhalb der ” Oxidationskante® betragt etwa 3%. Durch
Hochfahren auf eine feste Temperatur und stationdres Weiterfahren wurde festgestellt, bei
welchen Temperaturen sich deser Gewichtsverlust einstellt. Bei 60 °C werden hiernad
schon etwa 85% des Verlustes ofort erreicht, die restlichen 13% werden tber langsame Dif-
fusonsmechanismen (Oberflachendiffusion) im Laufe dwa a@ner Stunde agebaut. Bel 80 -
100 °C stellt sich der gesamte Gewichtsverlust praktisch sofort ein. Aus der Tatsadhe, dass
zur Desorption Temperaturen urterhalb 100°C ausreichen, kann schon geschlossen werden,
dasses sch um physisorbierte und richt um chemisorbierte Stoff e handeln muss

Unter beliebigen Bedingungen zegt das Massenspektrometer in desem Temperatur-
bereich Wasser an. Bei Proben urter Argonwurde in desem Temperaturbereich auch nach
Stickstoff gesucht, jedoch nicht gefunden. Das mag daran liegen, dassdie Proben dat vor der
Mesauingevakuiert wurden und cbel der Stickstoff, nicht aber das Wassr, entfernt wurde.
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Abb. 6.4 Gewichtseinbuse (TG) eines Aerogelwiirfels der Kantenlénge 1 cm bel Tem-
peraturen urterhalb der ”Oxidationskante* bei 250 °C. Ebenfalls eingetragen
ist die Ableitung (DTG). Dadurch wird de Gewichtsabnahme in zwel Stufen
(3 Wendepunke) bessr erkenntoer.

Der stufenformige Verlauf (Abb. 6.4) legt eine solche gestaffelte Abgabe nach Desorp-
tionsenergien nahe: Zunadhst werden Stickstoff und andere amosphérischen Gase (O,, CO,)
desorbiert, worauf erst die Desorption von Wasser erfolgt. Die Adsorption von Wasser auf
SIO, ist ein bekanntes Problem der Vakuumtedhnik [Hau 74. Bel Aerogel mit seiner pordsen
Struktur erscheint dieses Problem verschéarft, indem man hier zusétzlich de Diffusion in
einem portsen Adsorbens zu beriicksichtigen het.

6.5.2 Ausgasen von Aerogel bel der Anwendung in Fenster systemen

Beim Versuch, Fensterelemente mit Aerogelfullung vom Rand her zu evakuieren, fallen
die langen Evakuationszaten von Stunden und Tagen auf, bis ein stationdrer Enddruck
erreicht wird. Das deutet darauf hin, dass Diffusionsmechanismen in der pordsen Struktur die
Desorptionsgeschwindigkeit bestimmen. Im Gegensatz dazu erfolgt Desorption von einer
freien Oberfladhe viel rascher mit einer Zeitkonstante, die mit:
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(6.) t0es < L gar ,
Vo

abgeschétzt werden kann [Wal 82]. Darin ist vg O 1013 s1 die Schwingfrequenz der
adsorbierten Adteilchen und q de Desorptionsenergie. Bei typischen Desorptionsenergien
von 1 Jmol erhdt man Zeitkonstanten von tyPe 0 107 s. In padsen Adsorbentien
bestimmt die Diffusion als wesentlich langsamerer Prozess die Desorptionsgeschwindigkeit,
wobei der Stofftransport Gber zwei Kandle efolgen kann:

O Diffusonas Gasdrémung duch de Poren undKanéle des Adsorbens.
O Oberflachendiffusion entlang den Porenwanden.

Die beiden Diffusionsprozesse laufen gekoppelt ab, indem Adsorption - Desorption
zwischen Gerlistoberfladhe und Porenvolumen fiir einen Ubertritt der Adsorbensteil chen von
einem Kana in den anderen sorgt, sobald sich das Verhdltnis adsorbierte Teilchen - freie
Teilchen etwas vom Gleichgewicht entfernt, der durch de Adsorptionsisothermen beschrie-
ben wird.

Dieser Ubertritt von cer adsorbierten Phase in de Gasphase I4sg sich leicht beobadh-
ten: Wenn in einem Aerogelfenster die Temperatur erhéht wird, so steigt der Druck sprung
haft an. Evakuiert man das Fenster vom Rand her, so stellt man wieder einen sehr langsamen
diffusonskontrolli erten Druckabfall fest. Nach den Erfahrungen in Abschnitt 6.5.1 handelt es
sich dabel vor alem um Wasserdampf, der langsam diffundert. Der Diffusionsvorgang im
Aerogel soll hier an einem einfachen Modell erldutert werden:

Fir beide Kandle kann eine Diffusionsgleichung formuliert werden, die durch einen
Quéllterm Q erganzt werden muss der die Adsorption - Desorption beschreibt und der fir die
erwahnte Koppung der beiden Transportkanél e verantwortlich ist:

on

(6.2 a_tG - Dg Ang =-Q ,
onp _

(6.3 5 D, AN, =+Q

Darin ist ng die Teilchenzahldichte in Gasphase und r, die Teil chenzahldichte in ad-
sorbierter Phase. Durch Addition der beiden Gleichungen (6.2) und (6.3) verschwindet der
Quéllterm Q:

(6.4) %(nA +ng)=Dg [Ang +D, (AN, :
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wodurch aber zunédst nichts gewonren ist, da der Zusammenhang zwischen n, und
Ng nicht zum vornherein gegeben ist. An deser Stelle kann von a@r Tatsache Gebrauch
gemadit werden, dass die Desorptionskinetik eine viel kirzere Zeitkonstante besitzt as der
Diffusionsvorgang, dassalso an jeder Stelle des Mediums zwischen Porenwand undPoren-
volumen hinsichtlich Adsorption - Desorption Gleichgewicht herrscht. Der Zusammenhang
zwischen ny und ng wird damit durch eine Adsorptionsisotherme beschrieben. Fir Ab-
schatzungszwede nehmen wir weiter an, dasszwischen ny und g ein linearer Zusammen-
hang hesteht:

(65) Na = A'nG

Bel geringem Bededkungsgrad besitzt zum Beispie die Langmuir-Isotherme enen
solchen lineaen Bereich. In desem Fall 1&8sg sich Gleichung (6.4) sofort integrieren, indem
sie sich umformen 1&sg zu [Dam 35]:

(66) an_A:DmnA , D:w
1+A
Im Fall guter Adsorption A 0103 wird der eff ektive Diff usionskoeffizient:
(6.7) D DDA_G +D,

Obwohl die Diffusionskonstante fir Volumendffusion Dg Ublicherweise um einige
Grosenordnungen gésser ist as digenige der Oberflachendffusion Dp, erscheint hiernach
der Beitrag der Volumendiffuson an de df ektive Diff usionskonstante unterdrtickt.

Fir eine Probe der lineaen AusdehnungL, mit rdumlich korstanter Anfangskonzentra-
tion ny undKonzentration n= 0 am Rand soll hier die Losung von(6.6) mit (6.5) angegeben
werden. Und zwar ist eine dimensiondose Darstellung der Losung moglich, wenn de Zeit t
auf die Zeitkonstante t fur Diffusion bezogen wird:

t 1
6.8 =— , t,=—
(6.8) T t, 0~

On O ’
und de noch varhandene Stoff menge N(t) = (np + ng)-Ld auf die an Anfang varhande-

ne Stoff menge N bezogen wird:

(6.9) 9 (t)= NN—(t) : N, = n, [L°
0
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Der Ausgasungsgrad zeigt folgendes Verhalten:

B Elg o e—(2k+1)zﬁgj
(6.10) d (’I:)— g'[z DKZOWE ’

worin mit d de Dimension des Problemes gemeint ist. Dargestellt i st das Verhaten de-
ser Funktionin Abb. 6.5:

2
0o . ta=1/D-(Li7)

oo 02 04 06 02 10 12 14 16 182 20
T=t/t,
Abb. 6.5 Zeitli cher Verlauf des Ausgasungsgrades fur Proben mit quaderformiger Geo-
metrie im ein-, zwei- und deidimensionalen Fall.
1 dm: FreiePlatte (Dicke L) mit vernachl&ssgbaren Randeff ekten.
2 dm: Quadratische Platte (Kantenlange L) von den Réndern her evakuiert.
3 dm: Wairfel (Kantenlange L), Versuchsanordnung e der TG.

Fur Zeiten t > ty kann de Ausgasungszeit leicht abgeschétzt werden, da dann dbs erste
Summenglied in (6.10) dominiert. Man erhdlt:

(6.11) 10t on %ﬁzg Eﬁ%mo
d O 79@
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Nadhdem die Lineaabmessung L der Probe quadratisch in de Zeitkonstante ty eingeht,
ist daraus ersichtlich, dass man nu zu vernirftigen Evakuationszeten gelangt, wenn de
Diffusionswege kurz gewéhlt werden. In der Praxis bedeutet dies fur eine quadratische Aero-
gelplatte von 1 m? Flache und 1cm Dicke folgendes. Ist die Aerogelschicht beidseitig mit
einer Glasscheibe bededkt undwird dese blossvon den Randern her evakuiert, so erhoht sich
die Evakuationsdauer gegeniiber einer freien Aerogel platte um einen Faktor 10000

Diese Uberlegungen haben den Charakter einer Abschétzung Die Rechnungmit einer
eff ektiven Diffusonskonstanten D beruhen auf der Annahme (6.5). Im Prinzip liese sich
diese Konstante mit TG-Mesaungen ermitteln. Da jedoch de Redité diesem einfachen Mo-
dell nur ndherungsweise gerecht wird, wurde auf eine weitere Untersuchung mit der TG
verzichtet. Eine genaue Untersuchung miisge neben dem genauen Verlauf der Adsorptions-
isothermen auch berticksichtigen, dass mehrere Stoffe gleichzeitig desorbiert werden, was zu
einer Anhéufung von unbkannten Modell parametern fihren wirde, die mit der TG nicht
ohre weiteres bestimmt werden konren.

Aus den gemaditen Uberlegungen kénren aber wichtige Schlusgolgerungen fir die
Herstellung evakuierter Aerogelfenster gezogen werden:

O Aerogdl, das der Luft ausgesetzt war, eignet sich nicht zum Einbau in evakuierten Fens-
tersystemen. Die riesige Aerogeloberfladhe setzt sich ins Gleichgewicht mit den Partial-
drucken des umgebenden Mediums und adsorbiert dabel atmosphérische Gase und insbe-
sondere auch Wassr.

O Zur Vermeidunglanger Diffusionswege, die extrem lange Evakuationszeten zur Folge
haben, sollte Aerogel schon va dem Einbau in das Fenstersystem entgast werden. Die
Entgasung wird gefordert durch Erwdrmung woduch der Bededkungsgrad des Adsorp-
tives innert nitzlicher Frist absinkt, sofern deichzetig das Aerogel von seiner ganzen
Fladhe her einem Medium mit niedrigem Partialdruck des Adsorptives ausgesetzt wird.
Wenn Aerogel, das bei hoheren Temperaturen in einen Gleichgewichtszustand mit nie-
drigem Bededkungsgrad gebradit wurde, anschliessend in ein dichtes Fenstersystem ein-
geschlossen wird, wadhst der Bededkungsgrad bei den niedrigeren Betriebstemperaturen
auf Kosten des Gases im Porenvolumen. Neben dem Evakuieren ist dies deshalb eine
Methode aur Absenkung aes Druckes.

O In einem rationellen Verfahren zur Herstellung eines evakuierten Fenstersystems llte
daher das Aerogel unmittelbar nach dem Herstellungsvorgang, d.h. nach dem Uberkriti -
schen Trocknungsprozess an den eine Wamebehandung zur Entfernung phyisorbierter
Gase anschliesd, eingebaut werden.



108 Zusammenfassung

Zusammenfassung

Obwohl Aerogele schon seit etwa 1930 kekannt sind [Kis 31 undKis 32], rlckte die-
ses Materia erst in neuerer Zeit wieder in den Mittelpunkt des Interesses. Seine mikropardse
Struktur verleiht ihm hervorragende isoli erende Eigenschaften bei gleichzatig hoker Trans
parenz. Anwendungen in transparenten Warmedammungen ocer in hachisoli erenden Fenster-
systemen dréngen sich damit auf.

Im einfihrenden Abschnitt 1 wird versucht, die Stellung des Fensters und seine ener-
getische Bewertung réherzubringen. Es wird gezegt, dass evakuierte Fenster oder Zwei-
scheibenverglasungen mit Aerogelfillung in energetischer hinsicht interessante Alternativen
zu konentionellen Verglasungen darstellen. Dazu werden schon zahlreiche Resultate dieser
Arbeit zusammenfassend vaweggenommen.

In Abschnitt 2 wird auf die Herstellungsverfahren, die Struktur und de Eigenschaften,
wie sie sich aus der neueren Aerogelforschung ergeben, eingegangen. Die Herstellung cer
Aerogele umfasg zwei Hauptschritte: Die Herstellung eines Geles und dessen Uberkriti sche
Trocknung Die Struktureigenschaften werden dabel durch die Chemie der Ausgangsprodukie
und duch den ganzen Verlauf des Herstell ungsvorganges gesteuert.

Zur Ermittlung der Struktureigenschaften stehen neben den Standardverfahren wie
Quedksilberporosimetrie und Stickstoff-Adsorption auch drekte Beobadhtungstechniken zur
Verfigung So konrte mit REM-Aufnahmen leicht eine obere Grenze fur die Grosse der
Struktureinheiten angegeben werden. Es wurde jedoch im Elektronenstrahl eine Sinterung
und damit eine Vergrésserung der Teil chen beobaditet. Eine neuere Mégli chkeit, Strukturpa-
rameter zu extrahieren, ist die Kleinwinkelstreuung und ¢ Interpretation der Streudaten aus
der Sicht der fraktalen Geometrie.

Aus der Struktur von Aerogel ergeben sich eine Reihe von erstaunli chen Eigenschaf-
ten und Anwendungen, auf die in Abschnitt 2 ebenfall s eingegangen wird. Dabei wird insbe-
sonckere aich auf die Anwendung vonAerogel in Fenstersystemen undin transparenten Wér-
meddmmungen eingegangen.

In Abschnitt 3 werden die Kenngdssen zur energetischen Bewertung von Fenstern
genau definiert und deren Auswirkung auf das energetische Verhalten diskutiert. Im weiteren
werden de Grundagen zur Berechnung deser Kenngéssen fur konventionelle Fenster erar-
beitet. Daraus ergibt sich eine Darstellung der Strategien zur Stopfung des Warmeleds bei
Fenstern und eine ausammenfassende Darstellung dr Glaskenng6ssen fur konventionelle
Verglasungen.

Danadh besitzt eine Zweifachverglasung aus Normalglas einen k-Wert von
2,79W/m2K und einen gWert von Q76. Durch Verwendungeiner IR-Verspiegelung und
einer Argorfullung sinkt der k-Wert auf 1,46 W/m2K bei einem g-Wert von 063. Als
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wesentlicher Beitrag zur Veringerung des Warmetransportes erweist sich dabel die
Reduktion des Strahlungsbeitrages. Als eigentliches Energiesparfenster kann eine
Dreifachverglasung mit zweifacher IR-Beschichtung undKryptonfillung gelten. Man erzielt
damit einen k-Wert von 071 W/m2K bel einem g-Wert von 048.

In Abschnitt 4 erfolgt eine Erwelterung des konventionellen Fenstermodelles auf
evakuierte Fenster. Die Grunddeebel evakuierten Fenstern ist die, dassnac einer effizienten
Verringerung des Strahlungstransportes durch IR-Verspiegelung nunauch der Leitungs-Kon-
vektionsanteil abgesenkt werden soll. Das erweiterte Modell stiitzt sich deshalb auf eine
genaue Betrachtung cer effektiven Warmeleitfahigkeit des Fullgases in Abhdngigkeit des
Scheibeninnendruckes. Zusétzlich muss auch de Wamebrickenwirkung cer jetzt erforder-
lichen Distanzhalter einbezogen werden. Das erweiterte Modell wurde experimentell verifi-
Ziert an Fenstersystemen mit groseem (50 mm) und solchen mit kleinem (0,32 mm) Schei-
benabstand. Dabei ergab sich eine gute Ubereinstimmung

Das Problem der Handhabung gosser evakuierter Volumina (Implosionsgefahr!) le-
gen de Verwendung von keinen Scheibenabstdnden nahe. Kleine Scheibenabsténde haben
zudem den Vortell, dass €hr kleine, praktisch ursichtbare Distanzhalter verwendet werden
konren, jedoch den Nadtell, weit kriti scher auf Ledks zu reagieren.

Um den Leitungsanteil des Full gases zum Verschwinden zu bringen, sind Drucke un-
terhalb 103 mbar erforderlich. Fir die Aufredterhaltung solcher Vakua lber Jahrzehnte
misden Metall- oder Glasrandverbundsysteme entwickelt werden, die derzet technisch nach
nicht verfighbar sind.

Bel grosen Scheibenabstanden ist die durch Absenkung as Gasdruckes erzielbare
Reduktion des k-Wertes vorwiegend auf die Vermeidung ar Konwvektion zurtickzufthren.
Daau reichen vergleichsweise bescheidene Vakua unterhalb 100 mbar aus. Die Anforde-
rungen an solche Randverbundsysteme waren damit weniger hoch.

Wenn de Wa&mebrickenwirkung der Distanzhalter minimiert werden kann, sind k-
Werte in der Néhe an der durch die Strahlung gegebenen Grenzevon 05 W/m2K denkbar. Da
das olare Transmissonsvermdgen gegenuber konventionellen Zweischeibenverglasungen
nicht vermindert wird, erzielt man damit vergleichbare g-Werte (0,63 und @riber).

In Abschnitt 5 wird de Anwendung vonAerogdl in Fenstern urtersucht. Auf Grund
seiner mikropardsen Struktur und der Eigenschaft, in dem bei Fensterapplikationen relevan-
ten Temperaturbereich IR-Strahlung wirkungsvoll zurlickzuhalten, besitzt Aerogel hervorra-
gende isolierende Eigenschaften. Eine weitere Reduktion ist gar noch mdglich, wenn dbs
Porengas evakuiert wird. Dazu genud freilich ein Absenken des Druckes unterhalb 50 mbar,
da bel der kleinen Porengrésse der Knudseneffekt schon kei Normaldruck eintritt und de
Gadetungschon dat reduziert erscheint.
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Die Beschreibung aes Wéarmetransportes in Aerogel erweist sich als shr kompliziert,
da die Wa&metransportmedanismen gekoppelt erscheinen. Jedoch gelingt es mit einem halb-
empirischen Modell nach [Cap 89, das experimentelle Verhalten gu wiederzugeben. Aus
dem Vergleich mit den Messungen erhalt man as Modell parameter fur die GerustleitungAg =
8 mW/mK. Bei der uns zur Verfiigungstehenden Aerogelqualitét (p = 160- 200 kgms) wird
damit der Wéarmetransport durch de Geristleitung daniniert. Verringern liese sich deser
Gerustleitungsantell durch Verwendung vonAerogel geringerer Dichte, doch mussdort durch
die verringerte Extinktion ein erhéhter Strahlungsanteil in Kauf genommen werden. In dem
sich so ergebenden Optimierungsproblem misden auch Fragen der Festigkeit und cbr
Transparenz miteinbezogen werden.

Da Aerogel in dem fur Fenster wichtigen Temperaturbereich IR-Strahlung wirkungs-
voll zuriickhdlt, kann auf eine IR-Verspiegelung cer Glasscheiben verzichtet werden. Eine &-
hebliche Wirksamkeit einer reduzierten Randemissvitdt kann erst erwartet werden, wenn
zwischen Aerogel und Glassheibe én Luftspalt eingefligt wird, wodurch eine Entkoppdung
von Strahlung undL eitung eintritt.

Mit der uns zur Verfigungstehenden Aerogelqualitét erzielt man bel 13 mm Dicke
einen k-Wert von 099 W/m2K (Argon Q89 W/m2K). Wird das Fensterelement evakuiert, so
sinkt der k-Wert auf 0,69 W/m2K. Eine gleiche Reduktion erhdlt man auch in Aerogelfenster-
elementen mit zwei Luftspalten (je 12 mm) undeinfacher IR-Verspiegelung.

Weniger herausragend sind de optischen Eigenschaften der verfighbaren Aerogel-
qualitdt. Wahrend sich das lare Transmissonsvermdgen nach in einem zu einer IR-ver-
spiegelten Zweischeibenverglasung \ergleichbaren Rahmen bewegt, sind bei der visuellen
Trangparenz durch Rayleigh-Streuung gwisse Einbuseen in Kauf zu nehmen. Sie fuhrt zu
einem blaulichen Schimmer vor dunkem Hintergrund eine weise Flache escheint in der
Durchsicht blassgelblich, da nun ein gewisser Antell am blauen Ende des Spektrums fehlt.
Die bisher verfigharen Aerogelblocke vermbgen daher den gewohrten hoken Anspriichen,
die heute an de visuelle Transparenz von Fenstern gestellt werden, (noch) nicht zu gentigen.
Denkbar ist daher vorlaufig der Einsatz von Aerogel in Oberlichtern undin transparenten
Wéarmeddmmungen.

Denselben Anwendungsbereich muss auch Aerogelgranulatfenstern zugeordnet wer-
den, desen Eigenschaften ebenfall s untersucht werden. So erzielten wir mit einer Aerogel-
granulatschittung von 20mm Dicke enen k-Wert von 084 W/m2K (Argon Q76 W/m2K).
Durch Evakuieren falt der k-Wert auf 0,49 W/m2K, wobei jetzt aber Drucke unterhab
1/20 mbar erforderlich sind, da der Knudseneffekt in den L uftzwischenrdumen zwischen den
Aerogelkligelchen erst spéter eintritt.

Die Reflexion der Strahlung an den vielen Einzdkigelchen fuhrt als zusétzlicher
Streueff ekt dazu, dassdie Durchsicht verloren geht. Darunter leidet vor allem das Transmis-
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sionsvermdgen im visuellen Bereich; insbesondere bei zunehmendem Einfall swinkel fallt die
Transmisson daher relativ rasch auf Null ab.

Der g-Wert (g = 15+ q;) liegt bei Aerogelfenstern um 0,6. Er kann duch Verwendung
von eisenarmem Glas und damit einhergehender Verbessrung der Transmisson nach etwas
erh6ht werden.

Die bisher verfighare Aerogelqualitdt zeigt zwar ausreichende Festigkeit bei reinen
Druckbelastungen auf, jedoch fuhren Biege- und Scherbeanspruchungen leicht zum Bruch.
Um Bruch zu vermeiden, sind kel Herstellung Konstruktion, Transport und Einsatz von
Aerogelfenstern entsprechende Massnahmen zu treffen.

Der abschlieseende Abschnitt 6 ist schliesdich simultanen thermogravimetrischen-
masenspektrometrischen Mesaungen an Aerogel gewidmet. Damit kénren de flichtigen
Stoffarten urtersucht werden, die von der bemerkenswert hohen spezfischen Oberfladche
desorbiert werden. Ein Grosdell davonist wegen seiner Polaritét Wassr.

Will man das isolierende Potential von Aerogel durch Evakuieren vdl nutzen, so kann
das Ausgasen deser flichtigen Stoff arten zu erheblichen Schwierigkeiten bei der Einhaltung
eines gegebenen Druckes fuhren: Wird Aerogel vom Rand her evakuiert, so beobadhtet man
lange Evakuationszaten von Stunden und Tagen. Bestimmend fir dieses Verhalten ist die
Diffusion, die bei einem pordsen Adsorbens wie Aerogel Uber zwei Kanédle erfolgen kann:
Die Volumendffuson (Gasdromung und de Oberflachendiffuson entlang den
Porenwénden. Unter gewissen Annahmen kann das Problem zurlickgefiihrt werden auf die
Losung einer Diffusionsgleichung mit einem eff ektiven Diffusionskoeffizienten. Man erhélt
damit eine Abschétzung fur die Ausgasungszet bel einem gegebenen Ausgasungsgrad.
Danach sollten lange Diffusionswege vermieden werden. Aerogel sollte deshalb schon va
dem Einbau in das Fenstersystem von seiner ganzen Oberflade her evakuiert werden. Die
Entgasung wird gefordert durch Erwarmung wodurch der Bededkungsgrad des Adsorptives
innert nitzlicher Frist absinkt, sofern das Aerogel von seiner ganzen Fladhe her einem
Medium mit niedrigem Partialdruck des Adsorptives ausgesetzt wird.

Es zdgt sich, dass atmosphérische Gase durch blosses Evakuieren entfernt werden
konren. Zur vollstandigen Austreibung as physisorbierten Wassers snd hingegen Tempera-
turen gegen 100 T notwendig. Bei hoheren Temperaturen werden je nach Gasmedium auch
andere Stoffarten freigesetzt. Diese stammen von herstell ungsbedingten Ricksténden undaus
Sekundérreationen derselben. Fir die Anwendung im Fensterbereich sind jedoch dese
Temperaturen nicht von Interesse. So tritt eine Verfarbung erst bel hoheren Temperaturen
unter Sauerstoff mangel auf und kann auf unreagierten Kohlenstoff zurtickgefthrt werden.
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