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Einleitung 1

1 Einleitung

Die Frage nach der Reinigbarkeit von technischen Oberflachen ist ein zentrales
Thema jedes Produktionsprozesses. Besonders fur die Betriebe, die Produkte fur
den menschlichen Verzehr oder die Verwendung am/im Menschen herstellen, ist
eine ,ausreichende“ Reinigung Pflicht, da andernfalls Produktverderb oder
Kreuzkontaminationen moglich sind. In groRen Produktionsanlagen, wo die
Reinigung und deren Kontrolle aus Grunden des =zeitlichen und personellen
Aufwandes nicht mehr von Hand durchgefihrt werden kann (CIP-Reinigung), ist es
von auflerstem Interesse, zu wissen, welche Oberflachen sich ausschlie3lich durch
Stromungskrafte und chemische Einwirkung besonders leicht reinigen lassen, da
dies die qualitative Sicherheit der Produkte deutlich steigern wurde.

Durch rechtliche Auflagen, wie beispielsweise durch verschiedene Normen
[23] [25] [26] [27] [28] [29], soll ein Beitrag zu dieser Sicherheit geleistet werden,
indem sowohl Hersteller von Nahrungsmittelmaschinen als auch die
Nahrungsmittelproduzenten die Reinigbarkeit ihrer Komponenten bzw. Anlagen
gewahren muissen. Im Rahmen der reinigungsgerechten Gestaltung dieser Bauteile
und ganzer Produktionslinien gibt es deswegen Vorschriften fur die Qualitat der
produktberihrenden Oberflachen, die mindestens gewahrleistet werden muss. Die
EU-Maschinenrichtlinie schreibt fUr Nahrungsmittelmaschinen eine maximale Rauheit
der produktberihrenden Oberflachen von R, = 0,8 um vor [79]. Das Produzieren von
sensiblen Produkten, z.B. von Pharmazeutika, in einer geforderten Sterilklasse
bedingt ebenfalls eine bestimmte Rauheit der produktbertihrenden Flachen (Tabelle
1.1).

Tabelle 1.1: Geforderte Rauheiten fiir produktberiihrende Oberflaichen in Abhéngigkeit der
Sterilklassen [120]

Sterilklasse | Mittenrauhwert R,|Gemittelte Rauhtiefe R,
DIN 4768/1 DIN 4768

1 unbearbeitet unbearbeitet

2 3,2 16

3 1,6 6,3

4 0,8 4

5 0,4 2,5

6 0,2 1,6

7 Nach freier Vereinbarung
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Diese Grenzwerte sind jedoch nicht wissenschaftlich belegt und das Unterschreiten
bedarf oft einer zeitaufwendigen und kostenintensiven Bearbeitung bzw. Veredelung
der Oberflachen, beispielsweise durch Schleifen oder Elektropolieren (Abbildung
1.1).
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Abbildung 1.1: Kostenfaktoren fiir die Nachbearbeitung von Bauteiloberflachen [67]

Daher sind z.B. Erkenntnisse Uber den Einfluss der Oberflachenrauheit auf die
Reinigbarkeit von direktem und wertvollem Nutzen fir die Industrie.

Aber nicht nur die Rauheit ist im Fokus bei der Auswahl des am besten geeigneten
Werkstoffes. Angeheizt durch Vorbilder aus der Natur ist die Nachfrage nach neuen
Oberflachenmaterialien und speziell gestalteten Oberflachen, sog. ,easy-to-clean®
oder ,self-cleaning® Oberflachen, stark gestiegen. Die Entschlisselung des
.Lotuseffektes ©“ durch Prof. W. Barthlott [6] als Oberflachenstruktur-Effekt steigert
den Wunsch und das Bedurfnis, ahnliche Resultate auch fur die Reinigung im
industriellen Bereich wirksam werden zu lassen.

1.1 Die wirtschaftliche Bedeutung der Reinigung

Nicht nur rechtliche Auflagen erfordern eine ausreichende Reinigung, sondern auch
aus technisch-wirtschaftlicher Sicht ist es notwendig, durch die Reinigung einen
sicheren Prozess und ein moglichst lange haltbares Produkt zu gewahrleisten [130].

Neben den Kosten fur die Herstellung einer Lebensmittelanlage (Abbildung 1.1)
entstehen in der Lebensmittelindustrie jahrlich hohe Verluste durch Kontamination
bzw. Carry-over, deren Ursache haufig eine mangelhafte Reinigung ist. Die Folge
sind nicht nur unbrauchbare Produkte, die entweder rechtzeitig wahrend des
Herstellungsprozesses erkannt werden oder nachtraglich durch aufwendige
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Ruckrufaktionen aus dem Handel genommen werden muissen, sondern auch die
daraus resultierenden Imageverluste. Letztere sind als monetare Kosten nicht
annahernd zu beziffern.

Neben der mangelhaften Reinigung bringt auch die erfolgreiche Reinigung im Sinne
der Wertschdpfung Kosten mit sich. Wahrend der Reinigungsprozedur einer Anlage
steht diese der Produktion nicht zur Verfigung. Diese Stillstandzeiten und die Kosten
fur Energie und Reinigungsmittel bedeuten fur das Unternehmen eine verminderte
Produktivitat der Anlage und somit im Vergleich zu einem optimalen
Herstellungsprozess Kosten bzw. Verluste. Werden diese Stillstandzeiten minimiert,
so kann der Hersteller die Effizienz seiner Anlage und seine technische Produktivitat
steigern. Die Folge sind 6konomische Vorteile.

Diese Minimierung kann prinzipiell auf zwei grundlegend unterschiedlichen Wegen
erreicht werden. Eine Verringerung der Stillstandzeiten kann erfolgen, indem die
Oberflachen wahrend des Produktionsprozesses vergleichsweise langsamer
verschmutzt werden (Fall 1), was eine minimierte Anzahl von Reinigungsintervallen
bedeutet. Die zweite Mdglichkeit besteht darin, den gewtlinschte Reinigungserfolg
einer verschmutzten Oberflache schneller, mit weniger Energie oder mit einem
geringeren Reinigungsmitteleinsatz zu erreichen (Fall 2).

Dabei muss jeder Hersteller stets fur sich selbst den gewlnschten Reinigungserfolg
definieren, der ihm ein nach Verbraucherschutzkriterien sicheres Produkt liefert.
Hintergrund dieser Definition ist, dass mit absoluter Sicherheit nie eine 100
prozentige Reinigung einer Anlage erreicht werden kann. Je nach
Aufldsungsvermogen der bewertenden Testmethode kénnen Restverschmutzungen
detektiert werden oder nicht. Im Falle des Negativ-Befundes ,sauber® heil3t das
jedoch nicht, dass sich mit einer anderen, hoher auflosenden Methode (z.B. im
molekularen Bereich) an gleicher oder anderen Stelle der Anlage nicht doch noch ein
positiver Befund ergeben kann. Aus diesem Grund werden in vielen Fallen Anlagen
nach der Reinigung zusatzlich sterilisiert, was ebenfalls Kosten verursacht. Durch
diese Malnahme wird die Produktionslinie zwar hinsichtlich Produktverderb
gesichert, jedoch wird sie nicht gereinigt. Die sterilisierten Ruckstande kdnnen
sowohl den Wirkungsgrad der Anlage (z.B. bei Warmetauscherflachen) minimieren
als auch der nachsten Kontamination als Nahrungsquelle oder Haftunterlage dienen.
Diese Folgen unterstreichen die Wichtigkeit und Notwendigkeit eines hohen
Reinigungserfolges, um einen Sterilisationsschritt nach Moglichkeit zu umgehen.

1.2 Reinigung und Reinigbarkeit

Reinigung ist ein Begriff, fir den es viele Definitionen gibt [15] [63] [97] [98] [110]. Da
die Definition auch von dem Anwendungsgebiet abhangt, wird folgendes exzerpiert
und im Rahmen dieser Arbeit verwendet:
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Reinigung ist die mdoglichst vollstandige und mdglichst dauerhafte Trennung von
mindestens zwei Stoffen, die aneinander haften. Nach der Reinigung soll der
Werkstoff ,rein“ sein, was in Anlehnung an MITTAL [82] der Fall ist, wenn:

e Die Oberflache die nachfolgenden Vorgange (z.B. Warmeubertragung,
Trennvorgange) nicht beeintrachtigt.

e Die zukunftige Zuverlassigkeit des Produktes, fur das die Oberflache
gebraucht werden soll, gewahrleistet wird.

Aufgrund der Tatsache, dass die beiden grundlegend verschiedenen Falle 1 und 2
der Reinigung (siehe Kap. 1.1) zu dem gleichen Ergebnis der Effizienzsteigerung
fuhren, treten immer wieder Verwechslungen und Verwirrungen bei der Beurteilung
von Oberflachenparametern und deren Auswirkung fur die Reinigung auf. In Fall 1
handelt es sich um die Verschmutzungsneigung einer Oberflache. In solchen
Untersuchungen wird bewertet, welche Eigenschaften einer Oberflache sich positiv
oder negativ auf das =zeitliche Anhaften oder An- bzw. Aufwachsen von
Kontaminationen auswirken. In Fall 2 wird von einer bereits verschmutzten
Oberflache ausgegangen und es werden die Parameter gesucht, welche Einfluss auf
das Enthaften bzw. das Abtrennen, Ab- und Auflésen oder Entfernen des Schmutzes
haben und somit die Reinigbarkeit dieser Oberflache bestimmen. Theoretisch kann
es eine Schnittmenge an Parametern geben, die sowohl die Verschmutzungsneigung
reduzieren als auch die Reinigbarkeit steigern. Es muss aber dennoch streng
unterschieden werden, ob die Verschmutzungsneigung getestet wird oder die
Reinigbarkeit. Der Schmutz, der sich nur langsam auf einer Oberflache anlagert,
kann sich genauso schwer wieder abreinigen lassen, wie von einer schnell zu
verschmutzenden Oberflache. Dagegen koénnen Oberflachen der gleichen
Verschmutzungsneigung unterschiedliche Reinigbarkeiten aufweisen.

Eine Reinigbarkeitsstudie beurteilt nicht, ob eine Oberflache nach einer bestimmten
Reinigungsprozedur sauber ist oder nicht. Sie bewertet vielmehr vergleichend, ob
sich Ruckstande bzw. Verschmutzungen von ihr besser reinigen lassen als von einer
oder mehreren Referenzoberflachen. Da der Reinigungsvorgang aufgrund einer
Vielzahl mdglicher Einflussfaktoren aufierst komplex ist, missen bei der Bewertung
verschiedener Oberflachen alle Parameter, mit Ausnahme der zu untersuchenden
ZielgroRe, konstant gehalten werden. Nur innerhalb dieser Testreihe kann nun
ausgesagt werden, ob die untersuchte Variable einen Einfluss auf die Reinigbarkeit
hatte bzw. welche der getesteten Oberflachen die leichteste, hochste oder beste
Reinigbarkeit besitzt. Aufgrund der Komplexitat ist es nicht zielfUhrend,
Einzelergebnisse der einen Testreihe mit Einzelergebnissen anders gearteter
Testreihen zu vergleichen.
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1.3 Problemstellung

Ausgehend von den theoretischen Modellen der Haftkrafte zwischen Korpern ist das
Ziel dieser Arbeit, erstmals durch strukturiertes Vorgehen die verschiedenen
Oberflachenparameter einzeln dahingehend zu untersuchen, ob und wie sie die
Reinigbarkeit einer Werkstoffoberflache im immergierten System beeinflussen.

Da nicht nur die produktberihrende Werkstoffoberflache selbst den
Reinigungsvorgang determinieren kann, sondern auch die Verunreinigung und die
Reinigungsflussigkeit, ist die sich daraus ergebende Matrix aus moglichen
Kombinationen zwischen Schmutz — Medium - Oberflache theoretisch unendlich
gro. Um die umfangreiche Komplexitdt des Reinigungsvorganges einzugrenzen,
werden Oberflachen verwendet, die in der industriellen Produktion Anwendung
finden (technische Oberflachen). Zur Beurteilung der Reinigbarkeit werden die
maoglichen Schmutzarten in drei Gruppen eingeteilt:

e partikulare Verunreinigungen, welche die kleinste, nicht weiter auflosbare
Verschmutzung darstellen (z.B. einzelne Zellen, Mikroorganismen, unldsliche
Kristalle oder Partikeln).

e kohasive Schmutzfiime, welche flachenartige, nicht auflésbare
Verschmutzungen darstellen, die sehr resistent gegen das umgebende
Medium sind (z.B. Biofilme).

e chemisch Iosliche Schmutzfilme, welche zusammenhangende und
flachendeckende Verschmutzungen darstellen, die durch Wasser und/oder
Reinigungsmittel zersetzt und aufgelost werden konnen (z.B. Produktreste der
Lebensmittelindustrie).

Mit je einer reproduzierbaren Verunreinigungsart jeder Gruppe werden die
Testoberflachen hinsichtlich ihrer Reinigbarkeit bewertet. Diese Unterscheidung ist
notwendig, da fir diese Verschmutzungsarten vollkommen unterschiedliche Haft-
und Ablosungsverhalten erwartet werden. Die Ablosung der Einzelpartikel und des
kohasiven Schmutzfilms wird in einer Stromungszelle untersucht. Fiur die Bewertung
der Reinigbarkeit bei Verschmutzung mit I6slichen Schmutzfilmen wird auf einen
bestehenden Versuchsaufbau zurickgegriffen, welcher eine CIP-Reinigung
entspricht.
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Da im Rahmen dieser Arbeit die Reinigbarkeiten der verschiedenen Oberflachen
bewertet werden sollen, wird das Reinigungsmittel konstant gehalten. In den
Versuchen wird Leitungswasser als stromendes und ablésendes Medium gewahlt.
Unter Verwendung verschiedener Kontaminationen ist das Ziel der Untersuchungen,
Aussagen Uber die qualitativen und im Vergleich quantitativen Einflisse der
Oberflachenparameter auf die Reinigbarkeit von Werkstoffoberflachen zu treffen.
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2 Kenntnisstand

2.1 Abgrenzung zu Vorbildern aus der Natur

Wie bereits erwahnt, gibt es in der Natur Systeme fiur leicht reinigbare bzw.
selbstreinigende Oberflachen, wie beispielsweise die Oberflachen der Blatter der
Lotus-Pflanze (Lotuseffekt). Die Reinigungswirksamkeit von Lotuseffektoberflachen
beschrankt sich jedoch auf die Reinigung im Dreiphasensystem: Luft, Wasser,
Werkstoff. Sie beruht auf der Kombination einer flissigkeitsabweissenden
Oberflache mit einer regelmafligen Struktur und der damit - fast unabhangig von
anderen Benetzungseigenschaften - verbundenen Erhéhung des Randwinkels
(Hydrophobierung, Lipophobierung etc.). Da fast alle Flussigkeiten diese
strukturierten Oberflachen nicht ,benetzen®, reinigen die ablaufenden Tropfen die
sich auf der Oberflache befindenden Partikeln ab. Die Partikeln werden von der
Flissigkeit benetzt, aufgrund der Oberflachenspannung der Tropfen in diese
aufgenommen und anschlieRend abtransportiert. Diese Effekte verlieren ihre
Wirksamkeit im immergierten System (Zweiphasensytem: Wasser und Werkstoff)
und wenn sich Schmutzpartikel und Schmutzfilme zwischen den Strukturen ablagern.
Heutzutage werden die industriellen Produktionsanlagen zum Reinigen nicht mehr in
Einzelteile zerlegt und diese von Hand gesaubert (Dreiphasensystem). Stand der
Technik ist aus Zeit- und Kosten-Grinden das Cleaning-in-Place (CIP) Verfahren.
Diese Art der voll automatisierten Reinigung findet in einem Zweiphasensystem statt,
in welchem nicht mehr Luft, sondern die wassrige Reinigungslosung die stationare
umgebende Phase darstellt, z.B. in Rohrleitungen. Die Lotusoberflache besitzt in
diesem immergierten System zwar keine Wirkung mehr, aber das Beispiel, wie sehr
die Oberflachenstruktur und ihre chemischen Eigenschaften die Reinigbarkeit
beeinflussen, weckt das Interesse, herauszufinden, ob ahnliche Effekte fur das
Zweiphasensystem gefunden werden kdnnten.

2.2 Bisherige Reinigungsuntersuchung

Reinigung ist in der Lebensmittelindustrie seit langem ein schwieriges und oft
kostenintensives Problem, zu dessen LoOsung viele aus der Praxis geborene
Untersuchungen existieren (z.B. mit Milch in Plattenwarmetauschern [45], mit Molke
bei der Pasteurisierung [38]) ohne allgemeingultige und zufriedenstellende Losungen
zu gewahrleisten. In der Literatur sind viele Arbeiten zu finden, welche die
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Verschmutzungsneigung von verschiedenen Oberflachen untersuchten
[4] [5] [35] [36] [92] [132]. Diese Ergebnisse durfen jedoch nicht dazu verwendet
werden, die Reinigbarkeit der Oberflachen zu beurteilen. Es muss klar voneinander
getrennt werden, wann ein Parameter Einfluss auf die Anlagerung oder das
Anwachsen von ,Schmutz” (z.B. Mikroorganismen oder Produktreste) hat und wann
er die Reinigung/Haftkraft dessen beeintrachtigt. Untersuchungen des
Ausspulverhaltens und Reinigungstests [61] liefern zwar Ergebnisse fur
Sauberkeitskontrollen, jedoch blieben Hinweise Uber die Reinigbarkeit und Uber
Einflusse der Werkstoffeigenschaften bislang offen [16].

In  Experimenten zur Untersuchung der Reinigbarkeit muss von einer
reproduzierbaren vorhandenen Kontamination ausgegangen werden und die
Ablésung des Schmutzes bei gleichen Versuchsbedingungen quantifiziert werden
[7]1[39] [75] [106] [125]. Diese Ergebnisse kdnnen miteinander verglichen werden.

In der Literatur sind bereits einzelne Untersuchungen zu finden, die sich mit der
Messung von Trennkraften von Einzelpartikeln und der Restschmutzbestimmung bei
Verwendung von flachenartigen Verunreinigungen befasst haben.

Grundlegende Arbeiten auf dem Gebiet des Partikelkontaktes wurden mittels AFM-
Messungen durchgefuhrt [12] [13] [14] [39] [40]. Durch die Verwendung einer
Flussigkeitszelle konnen diese Messungen auch mit Fluiden als stationare Phase
durchgefuhrt werden. Der Nachteil der AFM-Messungen ist, dass sie nur durch einen
sehr hohen Aufwand den Vergleich mehrerer Partikel ermoglichen, da jedes zu
testende Partikel einzeln auf dem Cantilever fixiert werden muss.

Untersuchungen zur Ablésung bzw. Reinigung von unterschiedlichen
Verschmutzungen der Lebensmittelindustrie  wurden  beispielsweise  von
GRASSHOFF [43] [44], WELCHNER [127], HOFFMANN [50] und LANGEVELD [74]
durchgefuhrt. Wahrend GRARHOFF und WELCHNER die Reinigung von
Komponenten mit unterschiedlichen Verschmutzungen auf der Basis von Milch
testeten, haben HOFFMANN und LANGEVELD die Auswirkungen des
Rauheitswertes auf die Sporenablosung untersucht. Danach ergibt sich keine
signifikante Abhangigkeit der Restsporenmenge von der Rauheit.

Eine der wichtigsten und problematischsten Verunreinigungsarten tritt auf, wenn
Partikeln, Zellen und Molekule sich bei der Anhaftung auf Oberflachen gegenseitig
Lunterstitzen® [20] [34] [37][93] [109]. Dabei ist ein Biofilm aufgrund seiner
Maglichkeit zur Anpassung an Umgebungsbedingungen und somit zum gesteigerten
Widerstand gegen Reinigungsmittel die am meisten gefurchtete Kontaminationsform.
Untersuchungen von Biofilmen, speziell deren Aufbringung, Zusammensetzung und
die Auswirkung des Umgebungsmediums auf die Rheologie der Biofilme, wurden von
FLEMMING et al. durchgefuhrt [33][112]. Zwar wurden die Auswirkungen von
biofilm-tdtenden Additiven auf die Zusammensetzung, die Stabilitdt und das



Theoretische Grundlagen 9

Reinigungsergebnis untersucht, jedoch wurde der Einfluss der Oberflache, auf
welcher der Film haftet, bisher nicht in die Untersuchungen mit einbezogen [33] [65].

3 Theoretische Grundlagen

Es existieren makroskopische Theorien, die zur Beschreibung und zur Berechnung
der Haftkraft zwischen Festkorpern geeignet sind und den Vergleich mit
Experimenten ermdglichen. Die Haftung jedoch, die die Bertuhrung einzelner Atome
beinhaltet, ist ein mikroskopisches Phanomen, das von einer makroskopischen
Theorie nur durch Anpassung beschrieben werden kann [83].

Um die Parameter, welche die Haftkrafte beeinflussen, zu identifizieren und gezielt
zu variieren, wird von den bekannten Theorien der Haftkrafte ausgegangen.
Aufgrund der notwendigen Anpassungen ist es nicht das Ziel dieser Arbeit, die
theoretischen Werte der Haftkrafte im Experiment zu bestatigen. Dies ist aufgrund
der Tatsache, dass die Haftkrafte senkrecht und die relevanten ablésenden
Stromungskrafte parallel zu der Oberflache wirken, nicht mit absoluten Werten
moglich. Vielmehr wird untersucht, wie relevant die Einflisse der in den Theorien
zugrundeliegenden Parameter flir den realen Reinigungsfall sind. Es wird speziell auf
die oberflacheneigenen Parameter (Rauheit, Oberflachenenergie, Zeta-Potential)
eingegangen.

3.1 Reinigung, Haftkrafte und Diffusion

Zu Beginn der Reinigung muissen oft Restmengen aus der Produktionsanlage
ausgeschoben werden, wobei die Oberflachen der jeweiligen Armaturen nach wie
vor von Produkt bzw. Kontaminationen belegt sind (Abbildung 3.1, 1.Vorgang). Die
Werkstoffoberflache wird erst dann gereinigt, wenn die auf ihr haftenden
Restschmutzmengen (Abbildung 3.1, Zwischenzustand) beseitigt werden. Es gilt zu
unterscheiden, ob die Kontaminationen von dem Reinigungsmedium aufgeldst oder
abgeloést werden (Abbildung 3.1, 2.Vorgang). Mit AUFLOSEN ist das ,in Lésung
gehen® des Schmutzes, ein Wechsel des Aggregatzustands von fest zu flussig (z.B.
Zucker in Wasser) gemeint, wahrend ABLOSEN den Aggregatzustand des
Schmutzes nicht verandert. Letzteres kann nur durch eine dulRere angreifende Kraft
erfolgen.
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Abbildung 3.1: Unterscheidung der Reinigung nach Art der Schmutzablésung [127]

Zwischen dem Ablésen des Produktes (Grenzflache Wand/Produkt) und dem
Auflosen (Grenzflache Produkt/Spulfluid) ist in Abbildung 3.1 das Abstromen des
Produktes an der Rohrwand dargestellt, wobei sich die Schichtdicke des Belages
lediglich verringert. Diese Moglichkeit ist nur solange eine dritte Variante der
Reinigung, bis die letzte, unterste Schicht des Schmutzes erreicht ist. Diese kann
aus Partikeln (Zellen, Mikroorganismen, Kristallen, etc.) zusammengesetzt sein oder
als Film (homogen oder heterogen zusammengesetzt) vorliegen. Ob ein
Schmutzbelag schichtweise oder zusammenhangend von der Oberflache entfernt
wird, hangt dabei von dem Verhaltnis der Krafte zwischen den einzelnen
Schmutzmolekilen (kohasive Krafte) zu den Kraften zwischen Schmutzmolekulen
und Werkstoffoberflache (adhasive Krafte) ab. Ist die Kohasion in dem Schmutzfilm
groRer als dessen Adhasion zur Oberflache, so werden bei ansteigender
Krafteinwirkung durch das Fluid zuerst die kleineren, adhasiven Krafte iberwunden.
Der Film l6st sich ,wie ein Teppich® von der Oberflache ab. Dominieren die
adhasiven Krafte, so wird sich der Schmutz schicht- oder elementeweise abldsen, da
zuerst die kohasiven Krafte Uberstiegen werden.

Da im Rahmen dieser Arbeit mit Reinigung der Oberflache deren Sauberung gemeint
ist, ist der Fall des schichtweisen Produktabtrages (mittlerer Fall in Abbildung 3.1)
nicht relevant, da dadurch die Oberflache noch nicht von dem Schmutz befreit wird.
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Erst durch die Entfernung der letzten Schicht wird die Oberflache gesaubert, was
entweder wieder durch Ablésung oder durch Auflésung des Schmutzes geschehen
kann.

Die Aufldsung von Schmutz bzw. der StoffUbergang in das Fluid ist immer ein
diffusionsgesteuerter Prozess, der in der praktischen Anwendung durch den Einsatz
von Reinigungsmitteln und erhdhter Temperaturen herbeigefihrt oder verstarkt wird.
Der Schmutz 16st sich chemisch an der Grenzflache zum Reinigungsmedium auf und
geht in die stationare Phase Uber, bis die Oberflache gesaubert ist. Abbildung 3.2
verdeutlicht nochmals die zwei unterschiedlichen Arten der Reinigung.

Diffusion Diffusion

Oberfliche ‘ Oberfliche

Abbildung 3.2: Schematische Darstellung unterschiedlicher Reinigungsarten
Links: diffusive Reinigung, Rechts: haftkraftiiberwindende Reinigung

Im rechten Teil der Abbildung 3.2 wird durch die Wandschubspannung des Fluids
und deren hydrodynamische Kraft der Schmutzfilm im Ganzen von der Oberflache
(Grenzflache Werkstoff/Schmutz) abgeldst. Der linke Teil verdeutlicht dagegen eine
diffusiven Entfernung des Schmutzes (Grenzflache Schmutz/Reinigungsmittel), bis
letztendlich die gesamte Oberflache gesaubert ist.

Wahrend im Rahmen dieser Arbeit die verwendeten Einzelpartikeln ausschlieRlich
durch Stromungskrafte von den Testoberflachen abgeldst wurden, wurde bei der
Verwendung von Schmutzfilmen als Kontamination diese Unterscheidung in diffusive
(auflésende) und haftkraftiberwindende (ablésende) Reinigung getroffen.

3.2 Haftkrafte zwischen Verschmutzung und Wand

Jede Kontamination, egal ob es sich um Einzelpartikel oder ganze Schmutzfiime
handelt, wird durch ihre resultierende Haftkraft an der Oberflache mehr oder weniger
stark fixiert. Diese resultierende Haftkraft setzt sich nicht nur aus attraktiven Kraften
zusammen, sondern es kdnnen auch repulsive Krafte einen bemerkenswerten Anteil
daran haben. Die Theorien, wie sich diese Haftkraft zusammensetzt, die wahrend der
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Stromungsablésung durch die hydrodynamische Trennkraft Uberwunden werden
muss, werden im Folgenden erlautert.

Haftkrafte spielen in vielen Unit Operations der Lebensmittelindustrie eine wichtige
Rolle, wie z.B. Reinigung, Agglomeration, Zerkleinerung, Abscheidung oder
Feststofftransport. In gasféormiger Umgebung konnen die Haftkrafte zwischen
Feststoffen nach SCHUBERT [111] in Bindemechanismen mit und ohne
Materialbricke eingeteilt werden. Die selben Krafte nennt KOGLIN [66] in einer
anderen Einteilung fir den Kontakt von Festkorpern, die in Flussigkeiten suspendiert
sind. Zu den Bindemechanismen mit Materialbricke zahlen Sintervorgange, das
Erharten von kristallisch gelosten Stoffen im Kontaktbereich, Flussigkeitsbricken und
Kapillarflissigkeit. Ohne Materialbriicke kommen van der Waals, elektrostatische
Krafte und formschlissige Verbindungen (v.a. bei faserférmigen Stoffen) in Betracht.
Die Zusammenstellung dieser Einteilung ist Abbildung 3.3 zu entnehmen [111].

mit Materialbriicke ohne Materialbriicke

CXD Sintern OQ Van der Waals
C}O Kristallisation geléster Stoffe Elektrostatik
erhartende Bindemittel (Isolator)
Elektrostatik
@ hochviskose Bindemittel Q (Lgiterl?)s at

frei bewegliche ~\& ~ Formschluf
Flassigkeitsbricken

Abbildung 3.3: Bindemechanismen zwischen Stoffen mit und ohne Materialbriicke in
gasférmiger Umgebung [111]

In wassriger Umgebung fallen Krafte durch wassrige Flussigkeitsbricken weg, wie
z.B. die in gasformiger Umgebung sehr starken Kapillarkrafte durch adsorbiertes
Wasser. Ist nur eine stationare Phase vorhanden, so kann sich aufgrund der vollen
Benetzung einer Partikel im immergierten System keine Kapillare und somit auch
kein kapillarer Unterdruck (Laplace Druck) ausbilden, welcher fur die attraktive Kraft
verantwortlich ist.

Im Rahmen der Untersuchungen werden auch keine Haftkrafte durch Sintern,
Kristallisation oder Formschluss erzeugt. Es wird daher im Laufe der
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Untersuchungen speziell auf die Van der Waals Krafte und die elektrostatischen
Krafte eingegangen.

3.2.1 Ursache und Grundlagen der Van der Waals Kraft

Wenn Atome bzw. Molekille aufeinander wirken, sind immer Van der Waals
Haftkrafte vorhanden [76].

Die Van der Waals Krafte entstehen nach quantenmechanischer Betrachtung durch
statistische Schwankungen von Ladungsverteilungen. Nach der Heisenbergschen
Unscharferelation ist es nicht moglich, ein Elektron eines Atoms zu einem
bestimmten Zeitpunkt genau zu lokalisieren. Ein benachbartes Atom steht demnach
ebenso einer fluktuierenden Ladung gegenuber, die einem fluktuierenden Dipol
entspricht. Durch diesen fluktuierenden Dipol vermag sich ein Atom mit anderen
Atomen oder Molekulen zu koppeln. Dies bedeutet eine Induzierung eines weiteren
Dipols in dem Partneratom, dessen Polarisierung der seines Erzeugers
entgegengesetzt ist. Die Folge ist eine anziehende Wechselwirkung der beiden
Partner [54]. Bereits durch diese Erklarung Iasst sich gut erkennen, dass die Starke
der Wechselwirkung u.a. davon abhangt, wie leicht sich der Partner polarisieren Iasst
und wie sehr die Welle durch das Medium geschwacht wird, in welchem sie sich
ausbreitet.

Soll dieser Ansatz auf zwei makroskopische Korper ubertragen werden, so gibt es
prinzipiell zwei Methoden, die Van der Waals Kraft zwischen diesen zu berechnen:
die makroskopische Theorie nach Lifshitz und die mikroskopische Theorie nach
Hamaker [66] [111] [121].

3.2.1.1 Die mikroskopische Theorie nach Hamaker

Nach der mikroskopischen Theorie von Hamaker werden die Wechselwirkungen der
einzelnen Atome und Moleklle betrachtet und Uber alle in den Haftpartnern
enthaltenen Teilchen summiert. Diese Wechselwirkungen setzen sich aus London-
bzw. Dispersionswechselwirkungen, Keesom- bzw. Orientierungswechselwirkungen
und Debeye- bzw. Induktionswechselwirkungen zusammen.

Dabei wird angenommen, dass die Wechselwirkungen additiv sind und sich
gegenseitig nicht beeinflussen, was in der Berechnung einer summierten
Interaktionskonstante Cygw zum Ausdruck kommt [13] [54].

chW = cDisperion + COrientierung + CInduktion Gl. 3.1

Die Intensitat der Wechselwirkung zweier Korper hangt dabei von deren Hamaker-
Konsanten H ab. Die Hamaker Konstante H{1 zwischen zwei gleichartigen Stoffen 1
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im Vakuum, wird durch molekulare Eigenschaften der beteiligten Haftpartner, wie der
Anzahl ihrer Atome bzw. Molekiule pro Volumeneinheit q; und deren
frequenzabhangiger Polarisierbarkeit, die durch die Interaktionskonstante Cygw
beschrieben wird, wie folgt bestimmt.

Hyy =7* - Cyaw -4y 0y Gl. 3.2

Die frequenzabhangige Polarisierbarkeit der meisten Atome ist jedoch nicht bekannt.
Deshalb kann die Hamaker Konstante danach nur schwer bestimmt werden.
Aufgrund der verschiedenen Berechnungs- und Mel3methoden sind die bis um den
Faktor 100 unterschiedlichen Werte in der Literatur zu erklaren [121]. Grob lassen
sich fur Reinstoffe folgende Werte nach LAGALY [73] zuordnen:

H = Hamaker Konstante: = (20 - 45)102°J  fiir Metalle und Kohlenstoffe
(5-20)10%°J fiir Oxide und Silicate
(5-15)10%°J fiir Salze
(3-8)102°Y fiir Polymere
(4-7)10%°J fiir Ldsungsmittel

Eine relativ einfache Methode ist die Bestimmung der Hamaker Konstante Uber die
Oberflachenenergie des Stoffes.

Die Oberflachenenergie ys ist die Energie, welche notwendig ist, um die Oberflache
eines Stoffes um eine Flacheneinheit zu vergroRern. Die Energie pro Flache
(Kohasionsarbeit), um zwei miteinander verbundene Oberflachen gleichen Materials
1 im Vakuum vom Kontakt bis ins Unendliche zu trennen, ist direkt proportional zur
Oberflachenenergie des Materials [87]:

W, =2y, Gl. 3.3

Werden zwei Korper unterschiedlicher Materialien voneinander getrennt, werden
dabei zwei neue Oberflachen gebildet, die aus zwei verschiedenen Materialien
bestehen. Die Adasionsarbeit W1, muss dabei die Oberflachenenergien y; und v,
kompensieren und wird dabei durch die Grenzflachenenergie y412 verringert:

W, =7,+7;, Y12 Gl. 3.4

Zur Bestimmung der Interaktionsenergie zweier Oberflachen werden die
Wechselwirkungen der einzelnen Teilchen betrachtet und Uber alle in den
Oberflachen enthaltenen Teilchen summiert. Um die Wechselwirkungen realer, in
endlichem Abstand a voneinander entfernter Oberflachen berechnen zu kdnnen, wird
die Interaktionsenergie pro Flacheneinheit in Abhangigkeit des Abstandes als W(a)
wie folgt bestimmt.
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W(a) = n'c‘g" %9y Gl. 3.5
-a

Hierbei ist a der Abstand zwischen den Oberflachen. Im Falle der Haftung, also des
BerlUihrens von Partikel und Oberflache, wirde sich der Abstand a dem Wert Null
annahern und die berechenbare Interaktionsenergie wirde gegen den Wert
unendlich laufen. Die Kérper waren theoretisch nicht mehr von einander zu trennen.
Dies widerspricht den Beobachtungen. Deshalb wurde ein Grenzwert fur a als
Anpassungsparameter eingefuhrt. Dieser liegt im Bereich von einer AtomgroRe. In
dieser Arbeit wird mit einem Anpassungsparameter a; von 4 A bzw. 0,4 nm
gerechnet [83].

Unter der Annahme, dass Atome und Molekile von Feststoffen in dichtester
Kugelpackung vorliegen, kann fur den Abstand &p, der zwischen den Teilchen
besteht, mit einem Wert von &y~ ap/ 2,5 gerechnet werden, so dass nach [54]
naherungsweise der Zusammenhang von Hamaker Konstante  und
Oberflachenenergie ys aufgestellt werden kann. Fir zwei Oberflachen im Kontakt
(a = do), ergibt sich:

WS=L2=2-ys Gl. 3.6
12-1- 8}
H~y,-24-7-(0,465nm)’ ~y_-2,053-10" . m? Gl 3.7

Wird die Interaktion zweier Korper unterschiedlichen Materials 1 und 2 im Vakuum
betrachtet, berechnet sich die Hamaker Konstante Hi>, der Kombination aus den
Hamaker Konstanten der einzelnen Materialien H41 und Ha,.

H,,=H,, ‘Hy, Gl 3.8

Ist das Haftsystem aus zwei Feststoffen 1 von einem Fluid 3 umgeben, berechnet
sich die Hamaker Konstante Hq31 mit folgenderGleichung:

I'|131 = I'|11 + H33 -2. H13 = (\/H11 —\/Has )2 Gl. 3.9

FUr wassrige Dispersionen lassen sich folgende Werte nach LAGALY [73] zuordnen:

Hi31 = Hamaker Konstante: = (15-30) 102°J  fiir Metalle
(1-5)10%J fiir Oxide und Silicate
(0,3-5)10%°J fiir Salze
(0,3-1.4)10%°J  fiir Polymere

Sind zwei Feststoffe 1 und 2 in Kontakt und von einem Fluid 3 umgeben, gilt fur die
Hamaker Konstante Hqsp:
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H132 = H12 + H33 _H13 - st = (\/H11 - \/H33 ) (\/sz - \/H33 ) Gl. 3.10

Im Vakuum oder zwischen zwei gleichen Haftpartnern ist die Van der Waals Kraft
prinzipiell eine Anziehungskraft. Hi3; kann aber auch negativ werden, wenn
H11 < Haz < Hz oder Hqq > Haz > Hy, ist und es wird in diesem Fall eine Abstofdung
des Partikels von der Oberflache bewirkt [83] [118].

Gegenuber der Van der Waals Kraft an Luft wird durch Suspendierung von Partikeln
in Wasser die Haftkraft um etwa einen Faktor von 10 reduziert [53] [83] [109]. Dies ist
beim taglichen Waschen der Kleidung in Wasser von Nutzen, da dadurch ein
schnellerer und leichterer Reinigungserfolg im Vergleich zur Reinigung in Luft zu
erzielen ist [9].

3.2.1.2 Die makroskopische Theorie nach Lifshitz

Die mikroskopische Theorie nach Hamaker basiert auf der Annahme der Additivitat
der Wechselwirkungen der einzelnen Atome. Durch einfache paarweise Addition der
Wechselwirkungen zwischen den Atomen wird die gegenseitige Wechselwirkung
benachbarter Atome vernachlassigt. Die ,effektive® Polarisierbarkeit eines Atoms
andert sich jedoch, wenn es von einem anderen Atom umgeben wird.

Die makroskopische Theorie nach Lifshitz [72] berucksichtigt die atomare Struktur
nicht. Hier werden die Krafte zwischen den Kdérpern auf messbare Feststoffeigen-
schaften, wie z.B. die Dielektrizitatskonstante, zurickgefihrt [83] [84] [121].

Die Berechnungen gehen von den optischen Eigenschaften der wechselwirkenden
Korper aus. Bei der makroskopischen Theorie werden die van der Waals Krafte aus
dem imaginaren Teil der komplexen frequenzabhangigen Dielektrizitdtskonstante
bestimmt.

Anstelle der Hamaker Konstanten H wird die Lifshitz Konstante 7 w eingefuhrt
[41] [83] [72]. Die Lifshitz Konstante 7 = fur ein System aus zwei Feststoffen 1 und
2, die von einem Fluid 3 wumgeben sind, berechnet sich aus den
Dielektrizitatskonstanten der beiden Haftpartner ¢ und & und der
Dielektrizitatskonstante des Fluides €3 durch Integration Uber die imaginare Frequenz
i nach [96] mit Gleichung 3.11.

w81(i‘to)_83(i<to) Sz(ig)_sa(ig)
hwy, =h . o . o
o ) o) a0 o)
Im Vakuum ist g3 gleich 1, in Luft kann &3 ~ 1 angenahert werden [96][123]. Die

numerische Auswertung des van der Waals Integrals ist durch den weitgehend
unbekannten Verlauf der dielelektrischen Materialeigenschaften nur schwer maoglich.

d(ic) Gl. 3.11

Die frequenzabhangigen Dielektrizitdtskonstanten ¢(i§) kénnen fir den Grenzfall
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groller Abstande im Vergleich zur Wellenlange durch die statischen
Dielektrizitatskonstante ersetzt werden.

Den groflten Anteil zur mittleren frequenzabhangigen Dielektrizitaskonstante ©
beinhaltet die Absorption von Ultraviolettlicht durch das Material. Gleichung 3.11 ist
nach Untersuchungen unabhangig von der Geometrie der Haftpartner [53]. Es wurde
gezeigt, dass die Kombination aus Haftpartnern zweier unterschiedlicher Materialien
1 und 2 bei einem akzeptablen Fehler von etwa 5 % Uber die Gleichung 3.12 in eine
fur beide Materialien gemeinsame Lifshitz Konstante #®,, berechnet werden kann

[70].

hw,, =\hw,y "o, Gl. 3.12

Die Hamaker Konstante H steht zu der Lifshitz Konstante 7% @ in folgender
Beziehung [70] [121]:

hm=g-ﬂ:~H Gl. 3.13

3.2.2 Grundlagen der elektrostatischen Krafte

Das Coulombsche Gesetz (1785) gibt die elektrostatische Kraft an, welche zwei
Punktladungen aufeinander ausiben.

F= Q1'Q2

=—1 2 Gl. 3.14
4.1-c-¢,-a

Aufbauend auf diese grundlegende Beziehung gibt es Rechenansatze fur
unterschiedliche Kontaktfalle. Da im Rahmen dieser Arbeit ausschliellich Versuche
in flussigem Medium durchgefihrt wurden, werden speziell die elektrostatischen
Krafte behandelt, die im immergierten System zwischen Korpern auftreten.

In Flussigkeiten kommt es aufgrund der Ladung der Feststoffoberflachen zur
Entwicklung eines AbstoRungspotentials zwischen zwei Korpern [85]. Die daraus
resultierende Kraft wirkt den adhasiven Kraften entgegen, was in Dispersionen haufig
fir deren Stabilisierung genutzt wird [66].

Die Ladung kann durch geladene chemische Gruppen aufgrund von Dissoziationen
an der Oberflache aber auch durch die Adsorption von lonen aus dem Medium auf
die Oberflache des Koérpers gelangen. Die Art der Ladung ist von den dissoziierbaren
Gruppen an der Teilchenoberflache abhangig und kann im Vorzeichen je nach pH-
Wert wechseln [85]. In wassriger Phase, die in der Regel mit Sauerstoff gesattigt ist,
kommt es zur Bildung von Hydroxylgruppen an Feststoffoberflachen, die einen
Uberschuss an negativen Ladungen aufweisen [88]. Dabei spielt der in Wasser
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gelést vorliegende Sauerstoff eine zentrale Rolle. Es kann folgende
Reaktionsgleichung formuliert werden:

2e” +H20+%O2 < 20H" Gl. 3.15

Die Nettoladung an der Grenzflache andert sich durch diese Reaktion nicht. Es
andert sich aber die Oxidationsstufe der an der Reaktion beteiligten Atome, wie am
Beispiel einer Oxidationsreaktion von Fe?* gezeigt wird.

2Fe?" < 2Fe®* +2e” Gl. 3.16

Bei oxidischen Mineralen kann die Hydroxidbildung an der Grenzflache auch ohne
geldsten Sauerstoff ablaufen.

Je nach Stoffeigenschaften bewirkt die Oberflachenladung ein bestimmtes
Oberflachenpotential. Dieses Potential wird in der Flussigkeit mit steigendem
Abstand von der Oberflache exponentiell abgebaut (Abbildung 3.4).

¥, A/ Oberfldchenpotential (Nernst-Potential)

b b
P diffuse Schicht aus Gegenionen

D

>
P 9 g9 > Abstand x

Abbildung 3.4: Abbau des Oberflachenpotentials innerhalb der diffusen Schicht durch
Gegenionen am Beispiel einer Partikeloberflache [1]

Die Ermittlung des aus der lonenverteilung resultierenden Oberflachenpotentials
kann Uber die Poisson-Boltzmann Gleichung erfolgen [73]. Fur niedrige
Grenzflachenpotentiale resultiert daraus die sog. Debye-Huckel-Naherung [73]. Aus
dieser Beziehung wird deutlich, dass das Oberflachenpotential theoretisch erst in
unendlicher Entfernung vollkommen abgebaut ist.
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Y(x) =", RELERPE Gl. 3.17
r+Xx

Direkt an der Oberflache mit dem Oberflachen- oder Nernstpotential (‘\Po oder P'nst) Wird
in elektrolythaltigen Flussigkeiten eine Monoschicht an beispielsweise negativen
lonen fest adsorbiert, was aufgrund der Ordnung einen linearen Anstieg des
Potentials zur Folge hat. Dies kann auch auf negativ geladenen Oberflachen
aufgrund der unterschiedlichen Hydratisierbarkeit der lonen der Fall sein (Abbildung
3.5). An diese innere Helmholtzschicht ¥; wird eine weitere Monoschicht positiver
Gegenionen in der duReren Helmholtz-Schicht ¥, fest gebunden. Da die Kationen im
Gegensatz zu den Anionen eine groRere Hydrathllle besitzen, kann die negative
Ladung durch den groReren Platzbedarf nicht vollstandig kompensiert werden
[115] [85]. Der Korper bleibt weiterhin nach auf’en geladen. Dieses Potential wird
weiter durch eine Wolke frei beweglicher lonen exponentiell abgebaut. Diese Wolke
von Gegenionen, die als diffuse Schicht bezeichnet wird, umgibt das Teilchen und es
erscheint nach auf3en neutral [126]. Der Aufbau der Schichten ist in Abbildung 3.5 fur
eine elektrolythaltige Flussigkeit dargestellt.

Stern-Potential ¥,

diffuse Doppelschicht

»
Abstand x

Abbildung 3.5: Schematischer Potentialverlauf einer Partikel im elektrolythaltigen Fluid [1]

Die diffuse Schicht aus nicht fixierten, beweglichen lonen ist kein festes, starres
Gebilde, da v.a. Brownsche Molekularbewegungen der lonen eine feste Bindung
durch elektrostatische Krafte verhindern. Bei der Bewegung eines Teilchens in der
Flussigkeit (z.B. durch Diffusion) kommt es aufgrund von Reibungskraften zu einem
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teilweise Abstreifen der Gegenionen an einer Scherebene. Das geladene Teilchen
kann aufgrund der abgestreiffen Gegenionen die negative Ladung nicht mehr
kompensieren. Es ist nach auf3en hin nicht mehr neutral und eine auf die Umgebung
wirksame Potentialdifferenz ist entstanden [77] [78] [85]. Dieses Potential wird als
Zeta-Potential (£ —Potential ) bezeichnet.

Kommen sich zwei Oberflachen in wassrigem Milieu naher, so Uberlappen sich ab
einem bestimmten Abstand deren diffuse Schichten. Es bildet sich ein
AbstoRungspotential, welches u.a. von dem Oberflachenpotential abhangt. Letzteres
ist im wassrigen Medium jedoch nicht direkt messbar, weshalb ihm bei Messung in
elektrolytarmen Medium das Zeta-Potential naherungsweise gleichgesetzt werden
kann.

Wie das Oberflachenpotential auch hangt das Zeta-Potential von dem pH-Wert, aber
auch von dem Elektrolytgehalt der Flussigkeit ab [55]. Im sauren Bereich ist die
Grenzflachenladung aufgrund des Uberschusses an Protonen positiv und nimmt bei
steigendem pH-Wert ab. Der Zustand, bei dem das Zeta-Potential den Wert Null
annimmt, wird isoelektrischer Punkt (IEP) genannt. Es ist keine elektrostatische
Wechselwirkung zwischen den Partikeln mehr wirksam.

S mh

illll -
[onenstirke

Zetapotential

pH-Wert

Abbildung 3.6: Abhangigkeit des Zeta-Potentials von dem Elektrolytgehalt (lonenstarke) und
dem pH-Wert [1]

Mit dem gemessenen Zeta-Potential { und der Zusammensetzung des Elektrolyten
(Wertigkeit der lonen z, Konzentration der lonen n) kann die Abstolungsenergie
Eabstorung ZWischen zwei Oberflachen bestimmt werden (Energie pro Flache, bei
gleichem Zeta-Potential  beider Haftpartner):
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(ap+a) o V)2
E pbstotung =64 -k-T-n-5-e ° -(tanh(z‘ké_rcj) Gl. 3.18

Gl. 3.19

¢ ist hierbei die Dielektrizitatskonstante, k die Boltzmann Konstante, T die absolute
Temperatur, a der Partikelabstand, e die Elementarladung und n die Anzahl der
lonen pro Volumeneinheit im Medium. § ist die Debye-Lange, die den Abstand von
der Oberflache bezeichnet, in dem das Oberflachenpotential auf den Faktor e’
(=1/2,72) seines urspringlichen Wertes abgefallen ist.

Neben der AbstoBung aufgrund der Uberlappung der diffusen Schichten kann es im
Kontaktfall eine zusatzliche anziehende elektrostatische Kraft entstehen. Kommt es
zu einem Kontakt unterschiedlicher Stoffe, so besitzen die Materialien der beiden
Kontaktpartner unterschiedliche Elektronenaustrittsarbeiten. Die
Elektronenaustrittsarbeit bezeichnet die Energie, welche bendtigt wird, um ein
Elektron aus dem Materialverbund heraus bis in unendliche Entfernung zu
transportieren. Bei Beruhrung zweier Materialien gehen Elektronen vom Korper
kleinerer Austrittsarbeit in den Korper hdoherer Austrittsarbeit Uber und die
Austrittsarbeiten gleichen sich mit zunehmendem Elektronentubergang an. Da dem
ersten Korper Elektronen entzogen werden und dem zweiten Korper zusatzliche
Elektronen hinzugefiugt werden, baut sich ein Kontaktpotential auf. Das
Kontaktpotential wachst an, bis es der Differenz der Elektronenaustrittsarbeiten
beider Materialien entspricht [111]. Da sich bei elektrischen Leitern die Ladungen im
Kontaktbereich konzentrieren, ist die elektrostatische Wechselwirkung grélier als bei
Isolatoren. Fur elektrische Leiter Fg | berechnet sich die elektrostatische Kraft pro
Flache A, die sich aus dem Kontaktpotential Uk ergibt, nach:

F
el,L :n.g.go Uii

2
A a,

Gl. 3.20

Das Kontaktpotential Ux nimmt haufig Werte zwischen 0,1 V und 0,7 V an [111]. Bei
Isolatoren wird anstelle des Kontaktpotentials von Uberschussladungen gesprochen,
die als Flachenladungen ¢ vorliegen. Es werden maximale Flachenladungen von ca.
100 e/um?® gemessen. Fir vollkommene elektrische Isolatoren kdnnen die
Anziehungskrafte fur Modellkérper auf einfache Weise berechnet werden. Unter der
Vorraussetzung, dass die Ladungen stets gleich verteilt sind, gilt das Coulombsche
Gesetz.

I:el,lso _ 1 04y
A 2 ¢t-g

Gl. 3.21
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RUMPF [103] hat gezeigt, dass diese anziehende elektrostatische Kraft,
hervorgerufen durch das ausgebildete Kontaktpotential (Leiter) oder die
Flachenladung (Isolator), um mindestens eine GroRenordnung kleiner ist als die Van
der Waals Kraft im Kontaktfall. Sie werden daher im weiteren Verlauf der Arbeit
vernachlassigt.

3.2.3 Differenzierung der Krafte fur unterschiedliche Haftsysteme

Grundsatzlich kénnen die Theorien der behandelten Krafte auf verschiedene
Haftsysteme angewendet werden (Abbildung 3.7): das Platte-Platte-Modell (a), das
Kugel-Kugel-Modell (b) und das Kugel-Platte-Modell (c). Wahrend der zweite Fall (b)
hauptsachlich bei Agglomerations- und Koagulationsprozessen eine zentrale Rolle
spielen, beschreiben die Ubrigen Systeme die Haftung an einer Oberflache (Platte),
deren Kontaktpartner im Fall a) eine weitere Platte (z.B. Schmutzfilm) und im Fall b)
eine Partikel (z.B. Mikroorganismus) ist. Da diese Modelle auf die Problemstellung
der Reinigung Ubertragbar sind, wird im Folgenden ausschlie3lich auf Basis dieser
beiden Vorstellungen gearbeitet.

1 ]

(@) (b) ()

Abbildung 3.7: Vergleich der unterschiedlichen Haftkraftsysteme: (a) Platte-Platte, (b) Kugel-
Kugel, (c) Kugel-Platte

Um Uber die Haftkrafte realer, verformbarer Partikel und Oberflachen eine Aussage
treffen zu kénnen, werden zuerst die Prinzipen der Haftkrafte am idealen System
erlautert. Dabei konzentriert sich diese Arbeit auf die nach ihrer GréRenordnung
relevantesten Krafte, die anziehende Van der Waals und die elektrostatischen Krafte.
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Van der Waals Kraft
Die GroRRe der van der Waals Kraft F,qw fur die idealen Modellkombinationen Platte-
Platte und Kugel-Platte ergibt sich im Kontaktfall nach folgenden Gleichungen:

Platte-Platte:

H
Flaw = A —2— Gl. 3.22
12-n-a,
Kugel-Platte:
H,., -d
Foaw = —2— Gl. 3.23
12-a,

wobei A die Kontaktflache, Hq3, die vereinte Hamaker Konstante des Systems, ap der
Adhasionsabstand und d der Kugeldurchmesser ist [10][62][121]. Unter
Zuhilfenahme von Gleichung 3.13 konnen diese Gleichungen in die Form der
Lifshitz-Van der Waals Beziehung umgerechnet werden.

AbstoRende elektrostatische Kraft
Wird der Abstand zwischen zwei gleich geladenen Oberflachen verringert wird, so

resultiert eine repulsive Kraft zwischen den beiden Oberflachen. Diese ist aber nicht
direkt auf die elektrostatische AbstoRung der beiden geladenen Oberflachen zurtick
zufihren, da die Kombination von geladener Oberflache und angezogenen lonen der
entgegen gesetzten Ladung in der Summe elektrisch neutral sein muss. Vergleichbar
mit dem osmotischen Druck entsteht die gesamte repulsive Kraft durch die
elektrostatische Abstollung der einzelnen Gegenionen untereinander, die sich
zwischen den Oberflachen befinden. Die repulsive Kraft je Einheitsflache (also der
Druck) P zwischen Platten unterschiedlichen Zeta-Potentials mit dem Abstand a ist:

PAbstoBung =64-k-T-n- e_ o tanh[%&j ) tanh(%) Gl. 3.24

Die Kraft Fapstorung ZWischen zwei planaren Oberflachen kann aus der Gl. 3.24 durch
Multiplikation mit der Kontaktflache A bestimmt werden. Durch eine einfache
Integration nach dem Abstand (ao + a) wird die Wechselwirkungsenergie Eapstogung
pro Flacheneinheit zwischen zwei Oberflachen erhalten. Die Kraft Fapstorung ZWiSschen
einer kugeligen Partikel und einer flachen Oberflache ist nach [54] mit
Fabstorung = T~ d/2 - Eapstorung @ngegeben.
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Platte-Platte:

ag+a

=A-64k-T-p, e ° -tanhﬁL’Qj - tanh[ﬁj Gl. 3.25

F

AbstoBung

k-T 4k T

Kugel-Platte:

(ag+a)

z,-e-( z,-e-(
F =1-d-32-k-T-p_-86-e ¢ -tanhl = 1l.tanh| =—— =2 | GI.3.26
Abstofung T poo [ k T j ( kT j

Wahrend im Modell Platte-Platte die Kontaktflache A direkt eingesetzt werden kann,
wird die Flache fur den Kontakt Kugel-Platte aus der Kontaktflache zweier Kugeln mit
den Radien R1 und R; abgeleitet.

2 (R+R,)
Andert sich eine der Kontakt-Spharen zu einer flachen Oberflache, so geht deren
Radius R, gegen unendlich. Es ergibt sich dadurch d/2 = R,

Elektrostatische Anziehung
Da die Gleichungen 3.20 und 3.21 die Kraft pro Flache beschreiben, kdnnen die
Formeln direkt fir das Platte-Platte Modell angewendet werden.

Platte Platte (Leiter)

1
FeI,L:A'Tc'g'gO'Ui'_z Gl. 3.28
a,
Platte Platte (Isolator)
1 .
FeI,Is.o =A- E : D1 P Gl. 3.29
e 80
Kugel-Platte (Leiter)
2 1
Foo=n-d-&e-g5-Ug- Gl. 3.30
’ 2-a,
Kugel-Platte (Isolator)
2
n-d .
FeI,Iso = 2 ) P1 P, Gl. 3.31
8 * 80
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Aus der Literatur ist ersichtlich, dass beispielsweise bei einem Haftsystem Kugel-
Platte, das dem System Mikroorganismus bzw. Partikel — Testoberflache entspricht,
hauptsachlich die Van der Waals Kraft (in gasformigem Medium ebenso die
Kapillarkraft) Berlcksichtigung finden muss (Abbildung 3.8). Aus diesem Grund
werden die anziehenden elektrostatischen Krafte vernachlassigt. Weitere Krafte wie
die Auftriebs- und Gewichtskraft sind in den Untersuchungen ebenso nicht von
Bedeutung [54][70] [83]. Besonders dort, wo feindisperse Feststoffe auftreten,
uberwiegen die Haftkrafte die Schwerkrafte um ein Vielfaches. Bei Partikeln mit
Durchmessern von einigen pm kénnen die Haftkrafte das 10°-fache der Schwerkraft
betragen (Abbildung 3.8) [111].

/4
!
A |
/]
H
/
l"'
5 7
5 '$
g ’
8
£
R
pm w0?

' Kugeldurchmesser x

Abbildung 3.8: Abhidngigkeit der anziehenden Haftkrifte und der Gewichtskraft vom
Partikeldurchmesser fiir das System Kugel-Platte

Die relevantesten Krafte fur die Haftung ohne Materialbricke sind demnach die
attraktive Van der Waals und die repulsive elektrostatische Kraft aufgrund der
diffusen Schichten. Diese beiden Krafte wurden zusammen mit der Bornschen
AbstoRung von Derjaguin und Landau sowie von Verwey und Overbeek zeitgleich
jedoch unabhangig voneinander kombiniert dargestellt und wird als DLVO-Theorie
(Derjaguin, Landau, Verwey und Overbeek) bezeichnet [66]. Sie gibt die
resultierende Energie zwischen Korpern in Abhangigkeit des Abstands wieder. Da
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die DLVO-Theorie v.a. wahrend der Annaherung von Partikeln oder Korpern von
Relevanz ist (z.B. fur die Stabilisierung von Suspensionen) und weniger flr den
Kontakt selbst, wird an dieser Stelle nicht naher darauf eingegangen.

3.3 Die Abhangigkeit der Haftkraft von ihren Parametern

Wie bereits erwahnt, ist es nicht Ziel dieser Arbeit, die theoretischen Haftkrafte mit
den experimentellen Trennkraften zu vergleichen, um die Theorien zu validieren. Da
in dieser Arbeit untersucht werden soll, welche Parameter die Reinigbarkeit einer
Oberflache beeinflussen, ist der Auswahl der Test-Parameter hochster Stellenwert
zuzuordnen. Diese Auswahl wird anhand der beschriebenen Theorien und
Gleichungen getroffen, auf deren Parameter in dem folgenden Kapitel speziell
eingegangen wird.

3.3.1 Der Einfluss des Oberflachenmaterials

Edelstahl stellt das gangigste Oberflachenmaterial dar, das in dem Anlagenbau fur
die Lebensmittelindustrie eingesetzt wird. In der Pharma- und Chemieindustrie ist
dagegen der Einsatz von anderen Werkstoffen wie Emaille- oder Glasoberflachen
keine Seltenheit, v.a. wenn der Prozess spezielle Anforderungen stellt wie
beispielsweise eine hohe Korrosionsbestandigkeit. Aus diesem Grund sind auch
Erfahrungswerte Uber die Reinigung anderer Materialien vorhanden, die in den
Versuchen zusatzlich auf definierte Weise untersucht werden sollen.

Neben den mechanisch stabilen Werkstoffen fir die Innenoberflachen von Behaltern,
Reaktoren oder Rohrleitungen kommen auch Kunststoffe zum Einsatz, die als
Dichtungen oder als verformbare Komponenten im Allgemeinen (wie z.B. bei
Ventilen) wichtige prozessrelevante Vorteile liefern.

Das Oberflachenmaterial beeinflusst die Adhasion dahingehend, da von diesem
einerseits die Hamaker Konstante der Van der Waals Kraft und andererseits das
Zeta-Potential der elektrostatischen Abstol3ung abhangen.

3.3.1.1 Auswirkungen durch die Oberflachenenergie

Unter Verwendung der Oberflachenenergie y kann die Hamaker Konstante eines
Stoffes naherungsweise bestimmt werden (Gl. 3.7). Die Oberflachenenergie wird
durch intermolekulare Krafte zwischen zwei Oberflachen bestimmt. Demnach ist die
Oberflachenenergie y eine materialabhangige Grolie.
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Jedes System strebt danach, Oberflachen hoher Oberflachenenergien zu vermeiden
oder zu minimieren, da der thermodynamisch stabile Zustand eines Systems
derjenige mit der geringsten (freien) Energie ist. Daraus folgt, dass beispielsweise
Materialien hoher Oberflachenenergie leicht durch Materialien geringer
Oberflachenenergie bedeckt werden. Handelt es sich bei dem bedeckenden Medium
um eine wassrige Flussigkeit, so wird von einer hydrophilen Oberflache gesprochen,
falls das Fluid die Oberflache stark benetzt. Dies ist demnach bei hochenergetischen
Oberflachen der Fall.

Die direkte Messung der Oberflachenenergie eines Feststoffes ist nicht moglich. Als
indirekte Methode hat sich fur Oberflachen die Bestimmung der Oberflachenenergie
aus Kontaktwinkelmessungen bewahrt. Der Kontaktwinkel 0 ist der Winkel, der sich
bei Benetzung zwischen der Flissigkeit und der Oberflache in einem dritten Medium
(haufig Luft) einstellt (Abbildung 3.9). Die Indizes bezeichnen die Phasen zwischen
denen die Grenzflachenspannung besteht: fest (s), flussig (I) und gasformig (g).

Gasphase (g)

Yoo 5 \y. | Flissigkeit ()

Ysg

. Ygcosd }( : |
—

Y,4c0s0 Vie

Abbildung 3.9: Kontaktwinkel 6 einer Fliissigkeit auf einem Feststoff in gasférmigem Medium

Eine moglichst exakte Messung des Kontaktwinkels stellt an die Oberflachen hohe
Anspriche, indem je nach Messmethode zwingend entsprechende Geometrien und
Messbedingungen einzuhalten sind. Im Rahmen dieser Arbeit wurden die
Oberflachenergien an der Bundesanstalt fur Materialforschung- und —prufung (BAM),
Berlin, durch zwei unterschiedliche  Messapparaturen bestimmt: Die
Kontaktwinkelmessung an einem liegenden Tropfen (Abbildung 3.9, tensile drop
method) und an einer benetzten Platte (Wilhelmy plate method).
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Aus dem Kontaktwinkel 6 kann die Oberflachenenergie y Uber die Young-Gleichung
berechnet werden, was in Abbildung 3.9 bereits grafisch Uber Vektoren dargestellt
wurde.

YS,g - Yl,s
YI,g

cos0 = Gl. 3.32

Da es sich bei diesen Parametern jeweils um Grenzflachenspannungen zwischen
zwei Phasen handelt, muss die Beziehung auf die Oberflachenenergien (Feststoffe)
und Oberflachenspannungen (Flissigkeiten) der einzelnen Phasen angepasst
werden. HierfUr gibt es verschiedene Herleitungen nach der ,Equation of state®
Theorie. Nach NEUMANN [71] kann aus der Kontaktwinkelmessung Uber folgende
Beziehung nach der Oberflachenenergie des Feststoffes ys aufgeldst werden, wobei
fir die Oberflichenenergie und —spannung die Werte mit der Einheit [mJ/m?]
einzusetzen sind:

m2
(0,015-vs —ZJ\/VS 1Y
mdJ
m2
Y1 '(0’015'“‘]'\/% Vi —1J

Bei der Methode des liegenden Tropfens wird mit Hilfe einer Kanile ein
Fllssigkeitstropfen auf die Festkdrperoberflache aufgebracht und mittels einer CCD-
Kamera die sich ausbildenden Kontaktwinkel online vermessen. Die Bestimmung
erfolgt durch dreifache Kontaktwinkelmessungen mit mindestens drei verschiedenen
Fllssigkeiten, deren Oberflachenspannung bekannt sein muss.

cosO = Gl. 3.33

Kritische Voraussetzung fur diese Messung sind ebene, nicht wellige Oberflachen
ohne Vorzugsrichtungen, wie sie z.B. durch das Schleifen entstehen.

Die Plattenmethode wurde urspriinglich zur Bestimmung der Oberflachenspannung
von Flussigkeiten gegen Luft benutzt. Bei der Kontaktwinkelmessung nach Wilhelmy
wird dieses Verfahren umgekehrt und bei bekannter Oberflachenspannung der
Flussigkeit wird mit Hilfe einer Kraftmessung der Wert von cos 6 ermittelt.

‘IEBenetzung
Ly v
Wird ein Probenplattchen in eine Flissigkeit eingetaucht (Abbildung 3.18) und wieder
herausgezogen, ist eine dynamische Kontaktwinkelmessung sowohl des

Fortschreite- als auch des Ruckzugswinkels mdglich.

cosO =
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Kraft Fgesamt Luft

benetzte Lange L,

4 Flussigkeit
2y mit bekannter
Oberflachenspannung v,

T Fortschreitwinkel 0 _ .
vV Platte bewegt sich abwarts

Abbildung 3.10: Integrierende Bestimmung der Oberflachenenergie: Kontaktwinkelmessung
mit der Platten-Methode nach Wilhelmy

Die Kraft, die dabei in Abhangigkeit der Eintauchtiefe gemessen wird, setzt sich
vektoriell aus der Auftriebs- und der Benetzungskraft zusammen.

FGesamt = T Auftrieb + FBenetzung Gl. 3.34

Daraus lasst sich der mittlere Kontaktwinkel, der sich entlang der benetzten Lange
ergibt, berechnen. Durch den integrierenden Charakter dieser Messmethode muss
die Geometrie der einzutauchenden Oberflachen genau bekannt sein. Die
Werkstlicke mussen nicht wie bei der Tropfenmethode flach sein, dafir mussen
beide Seiten der ,Platte” gleichberechtigt in ihrer Beschaffenheit sein.

Aus der Oberflachenenergie kann naherungsweise die Hamaker Konstante des
Werkstoffes errechnet werden (Gl. 3.6 bzw. Gl. 3.7). Da zur Berechnung der Van der
Waals Kraft die Hamaker Konstanten aller beteiligten Medien bendtigt werden
(Gl 3.9) und beide Methoden der Oberflachenenergiemessung nur mit flachenartigen
Werkstoffproben funktionieren, muss haufig fir die Hamaker Konstanten der
Einzelpartikel auf Literaturwerte zuruckgegriffen werden. Diese koénnen jedoch
beachtlich variieren [121].

Der Einfluss der Oberflachenenergie auf die attraktive Van der Waals Kraft ist in
Abbildung 3.11 dargestellt.
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Abbildung 3.11: Abhangigkeit der Van der Waals Kraft einer kugeligen Partikel von der
Oberflachenenergie der Werkstoffoberflache in Wasser

Aus Abbildung 3.11 wird deutlich, dass die Van der Waals Kraft theoretisch auch den
Wert Null erreichen kann. Dies ist der Fall, wenn die Oberflachenenergie des
Werkstoffes gleich der Oberflachenspannung des umgebenden Fluids ist.

Da in der Literatur die Hamaker Konstante von Wasser mit 4 - 102° J angegeben
wird, ist die Nullstelle in Abbildung 3.11 bereits von niederenergetischen Oberflachen
bei einem Wert von ca. 21,4 mN/m erreicht. Dies veranschaulicht die Diskrepanz der
Literaturwerte, da der Wert der Oberflachenspannung fir Wasser bei 20 °C mit
ungefahr 70 mN/m angegeben wird.

Da im Rahmen dieser Arbeit der Einfluss der Oberflachenenergie der
Werkstoffoberflache experimentell untersucht werden soll und keine Absolutwerte
der resultierenden Haftkrafte verglichen werden, ist die Kenntnis der genauen
Oberflachenenergien der anderen Partner nicht zwingend erforderlich.

3.3.1.2 Einflisse durch das Zetapotential einer Oberflache

Das Material einer Oberflache ist ausschlaggebend flr deren Oberflachenpotential
und somit fur deren Zeta-Potential, welches Uber Gl. 3.25 und Gl. 3.26 direkt in die
Berechnung der elektrostatischen Absto3ung einflief3t.

Nach dem Stand der Technik beschranken sich Messungen des Zeta-Potentials auf
Oberflachen partikularer Systeme. Das Zeta-Potential wird in einem oszillierenden
elektrischen Feld ermittelt, in welchem die geladenen Partikel eine Beschleunigung in
Richtung der entgegengesetzt geladenen Elektrode erfahren. Dadurch erhdht sich
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die Partikelgeschwindigkeit, die nach Stokes proportional der Reibungskraft ist. Mit
zunehmender Reibungskraft werden immer mehr Ladungen der diffusen Schicht
abgestreift und es kommt zur Ausbildung einer Scherflache. An dieser Scherflache
lasst sich das Zeta-Potential (=Potentialdifferenz) bestimmen. Der Einfluss des Zeta-
Potentials der Werkstoffoberflache auf die elektrostatische Abstossungskraft folgt
dabei dem Verlauf des hyperbolischen Tangens (Abbildung 3.12, siehe Gl. 3.25 und
Gl. 3.26).

1.5

0.5

elektr. AbstoBungskraft [nN]

0 10 20 30 40 50

Zeta-Potential [mV]

Abbildung 3.12: Abhingigkeit der elektrostatischen AbstoBung einer haftenden Partikel
(d =1 um) von dem Zeta-Potential der Werkstoffoberflache

Im Rahmen dieser Arbeit wird die Auswirkung der Werkstoffoberflache untersucht.
Diese liegt nicht als Pulver oder anderes partikulares System vor und eine
Zerkleinerung konnte durch tribologische Aufladung zu falschen Werten der Zeta-
Potentiale fihren. Da die Messung des Zeta-Potentials einer planaren Oberflache
eines elektrischen Leiters wie Edelstahl in Wasser erst seit kurzem angeboten wird
(Fa. Anton Paar, Graz), konnte dieser Parameter nur durch Verwendung des
gleichen Materials innerhalb einer Testreihe konstant gehalten werden. Bei einem
Vergleich der Reinigbarkeit verschiedener Materialien kann die Aufteilung der
Ursachen mdglicher Unterschiede nicht einwandfrei nach Van der Waals Kraft und
elektrostatischer Kraft vorgenommen werden. Die Auswirkung des Zeta-Potentials
konnte daher in dieser Arbeit nicht untersucht werden.
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3.3.2 Auswirkungen auf die Haftung durch das Reinigungsmedium

Im Rahmen dieser Arbeit soll das Reinigungsmedium konstant gehalten werden. Aus
diesem Grund wird auf die Auswirkungen der Zusammensetzung bzw. einer
Variation des Reinigungsmittels nur kurz eingegangen.

Eine Anderung des Reinigungsmittels erfolgt hauptséchlich durch eine Anderung des
pH-Wertes, der lonenkonzentration, der Temperatur und/oder durch die Beigabe von
grenzflachenaktiven Substanzen (Tensiden). Die Auswirkungen dieser Parameter auf
die intermolekularen Krafte finden hauptsachlich in der Stabilisierung von
Dispersionen praktische Anwendung. Der Einfluss des Reinigungsmittels wird im
Folgenden in die jeweiligen Verschmutzungsfalle unterschieden.

Im Falle der diffusiven Reinigung bewirkt das Reinigungsmedium, dass der Schmutz
uberhaupt chemisch gelost wird, bevor er diffusiv in die Hauptstromung tUbergeht und
somit abtransportiert wird (Kap. 3.6). Daher miussen die Effekte, die das chemische
Lésungsvermogen beeinflussen von denen unterschieden werden, welche sich auf
den diffusionsgesteuerten Abtransport auswirken. Wahrend der Auflosungsprozess
der Verunreinigung von all den genannten Parametern abhangt, ist fur die
Diffusionskonstante des gelosten Stoffes die Temperatur entscheidend (Kap. 3.6). Je
besser das Reinigungsmittel dabei die Verunreinigung auflést, desto besser kann der
diffusive Teil der Reinigung erfolgen. In der Praxis sollte daher das
Reinigungsmedium stets an die Verschmutzungsmatrix angepasst werden, um diese
optimal zu quellen und aufzuldsen.

Im Fall der Reinigung des kohasiven Schmutzfilms und der Einzelpartikelablésung
werden die Haftkrafte durch die Stromungskrafte Uberwunden. Das
Reinigungsmedium beeinflusst die Haftkrafte, da sowohl die anziehende Van der
Waals Kraft als auch die repulsive elektrostatische Kraft von ihm abhangen.

Von groRer Bedeutung ist eine Anderung des Reinigungsmittels fur die
elektrostatische Abstoldung. Wie in Kap 3.2.2 beschrieben, ist die elektrostatische
AbstoRung von dem Vorzeichen und dem absoluten Wert der Oberflachenladung
abhangig. Die Oberflachenladung und das daraus entstehende Oberflachenpotential
wird von dem pH-Wert des umgebenden Mediums bestimmt [85]. Auch durch
grenzflachenaktive Stoffe kann die Oberflachenladung geandert werden und ein
unterschiedliches AbstoRungspotential erzeugt werden [66]. Als Mal} dafur dient das
in elektrolytfreiem Wasser gemessene Zeta-Potential.

Da die elektrostatische AbstolRung dem osmotischen Druck der Uberlappenden
diffusen Schichten entspricht, hangt die resultierende Kraft auch von deren Dicke ab.
Je ausgedehnter die diffusen Schichten der beiden Kontaktpartner sind, desto grofer
ist der Bereich, in welchem sie sich Uberlappen. Dies hat auch eine groRere
AbstoRBungskraft der Partner zur Folge. In Abbildung 3.13 ist die Abhangigkeit der
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elektrostatischen AbstoRung von den Parametern der Reinigungsldésung und von
dem Abstand dargestellt. Die Abstandsabhangigkeit ist flr die Partikelanlagerung
oder die Stabilitat von Dispersionen eine sehr relevante GroRe. Wird der Abstand
grolRer als die Dicke der diffusen Schichten, so fallt die elektrostatische Kraft stark
ab.
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Abbildung 3.13: Einfluss der Wertigkeit (a), der lonenkonzentration (b), der Temperatur (c) und
des Zeta-Potentials (d) auf die elektrostatische AbstoRung

FUr geringe Abstande (Partikelkontakt bei x =ap = 0,4 nm) ist aus Abbildung 3.13
ersichtlich, dass eine geringe lonenkonzentration und ein geringeres Zeta-Potential
je eine niedrigere elektrostatische Kraft erzeugen. Der Einfluss der Temperatur auf
die elektrostatische AbstoBung ist nur gering, da die Anderung der absoluten
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Temperatur nur in einem, relativ gesehen, kleinen Bereich moglich ist (theoretisch
373 K—-473 K).

Auf die Van der Waals Kraft wirkt sich die Zusammensetzung der
Reinigungsflussigkeit aus, indem durch eine reduzierte Debeye-Lange auch die Van
der Waals Wechselwirkungen im Mikrowellenbereich gedampft werden [66]. Ein
Einfluss der lonenkonzentration auf die Hamaker Konstante ist zwar vorhanden, aber
nach LAGALY [73] sehr gering. Grolkere Auswirkung hat der Einsatz ionischer oder
nicht-ionischer grenzflachenaktiver Substanzen in geloster Form, welcher eine
Senkung der Van der Waals Kraft bewirkt [66]. Da in dieser Arbeit die
haftkraftiberwindende Abldsung von Einzelpartikeln und kohasiven Schmutzfilmen
ausschlief3lich mit reinem Leitungswasser erreicht wird, wird auf diese Auswirkungen
nicht weiter eingegangen.

3.3.3 Die theoretische Abhangigkeit von der Rauheit der
Werkstoffoberflache

Neben dem Material einer Oberflache kommt in dem Kontaktfall ihrer Topographie
eine grolde Bedeutung zu. V.a. die Rauheit einer Oberflache sorgt in Diskussionen
uber gesetzliche Auflagen und prozesstechnische Notwendigkeiten immer wieder flr
kontroverse Aussagen und Ansichten. Im Folgenden wird auf die Definition, die
Messmethoden und den formellen Hintergrund der Rauheit und der theoretischen
Auswirkung auf die Haftkrafte eingegangen.

3.3.3.1 Definitionen und Messmethoden der Oberflachenrauheit

Die wirkliche Oberflache (Werkstlckoberflache) trennt einen Korper von seiner
Umgebung (DIN EN ISO 4287). Das Tastschnittverfahren ist eine messtechnische
Methode zur zweidimensionalen Erfassung einer Oberflache mittels Profilschnitt:
Eine Vorschubeinrichtung bewegt eine Tastspitze mit konstanter Geschwindigkeit
horizontal Uber die Oberflache (DIN EN ISO 3274). Das ertastete Profil ist das nach
dem Tastschnittverfahren erfasste Hullprofil der wirklichen Oberflache. Es enthalt als
wichtigste Gestaltabweichungen: Formabweichungen, Welligkeit und Rauheit (DIN
EN ISO 3274, DIN 4760). Die Kenngréf3en werden, falls nicht anders angegeben, an
einer Einzelmessstrecke definiert. Die Ergebnisse werden als Mittelwerte aus
mehreren Einzelmessstrecken berechnet. Fir RauheitskenngroRen sind fanf
Einzelmessstrecken Standard.

Die Rauheit einer Oberflache wird durch die Verwendung von Rauheitskennwerten
wiedergegeben. Die verschiedenen Rauheitskenngroflen sind nach DIN EN ISO
4287/4288 genormt und beziehen sich auf die Profilschnitte, gemessen mit dem
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mechanischen Taster nach Herausfilterung von Welligkeiten oberhalb einer
bestimmten Grenzwellenlange.

ﬂ 1, 1A ﬂ(, I
4 W *'r'w vr‘m VLA

Abbildung 3.14: Oberflachenprofil vor dem Herausfiltern der Welligkeit (Bild oben) und danach
(unten)

Rauheitskennwerte

Der arithmetische Mittenrauhwert R, beschreibt den arithmetischen Mittelwert der
absoluten Werte der Profilabweichung Z innerhalb der Bezugstrecke | [24]. Er wird in
Europa zur Beschreibung technischer Oberflachen eingesetzt. Im englischsprachigen
Raum wird haufiger der quadratische Mittenrauhwert R, bzw. rms (root mean square
average) benutzt (Abbildung 3.15).

a

1 I
R, = /Tizz(x)dx Gl. 3.36

Die Einzelrauhtiefe R, ist die Summe aus der Hohe der groldten Profilspitze und der
Tiefe des groten Profiltals des Rauheitsprofils innerhalb einer EinzelmeRstrecke.
Die Rauhtiefe R, ist der arithmetische Mittelwert der Einzelrauhtiefen Ry
aufeinanderfolgender Einzelmel3strecken.

|
% J‘ Z(x)|dx Gl. 3.35
0

= % Zn:R Gl. 3.37

i=1



Theoretische Grundlagen 36

Die maximale Rauhtiefe Rpyax ist die groRte Einzelrauhtiefe innerhalb der
Gesamtmelstrecke.

qu \Z Mittellinie lRa

Abbildung 3.15: Darstellung des arithmetischen Mittenrauhwerts R, und des quadratischen
Mittenrauhwerts R,

In dieser Arbeit wird der in der Praxis am meisten eingesetzte R,-Wert zur Bewertung
der Oberflachenrauheit eingesetzt. Es existieren auch Ansichten, dass ein anderer
Kennwert (beispielsweise R;) als der R,-Wert besser geeignet ware, um die
Oberflache hinsichtlich ihrer Reinigbarkeit zu bewerten. Fir Oberflachen mit
stochastischer Topographie andert sich deren Reihenfolge jedoch praktisch nicht,
egal nach welchem Rauheitskennwert sie geordnet werden.

Dabei ist zu bedenken, dass alle Rauheitskennwerte nur bedingt die wirkliche
Oberflachenrauheit wiedergeben koénnen. In Abbildung 3.16 ist dieses Problem
veranschaulicht.

Ry stk MWWW =

Ral = Ra2
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Abbildung 3.16: Problematik des R,-Werts als charakteristischer Rauheitskennwert
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Da die Rauheitswerte Kenngrofien fur die Rautiefe darstellen, kbnnen topografisch
sehr unterschiedliche Oberflachen gleich bewertet werden. Der Unterschied, ob die
Rauheitsstruktur ein abgerundetes oder ein zackenartiges Profil aufweist, kann durch
die Kenngrofien nicht wiedergegeben werden (Abbildung 3.16).

Da die Tastnadel des mechanischen Tastschnittverfahrens, welche im taktilen
Verfahren Uber die Oberflache gefuhrt wird, eine genormte GrofRe von typischerweise
2,5 um mit einem Offnungswinkel von 60° haben muss, ist dem Messverfahren
zusatzlich eine laterale Auflosungsgrenze gesetzt.

Daher bieten Hersteller anderer hochauflésender Messintrumente, wie
beispielsweise das Atomic Force Microscope oder des Weisslicht-Interferometers,
die Moglichkeit einer Rauheitsbewertung an. Die Verwendung dieser KenngroRen ist
jedoch nach DIN nicht zulassig, da ihre Messprozedur stark auflosungsabhangig und
nicht genormt ist und sorgt in der Diskussion von Rauheitswerten immer wieder fir
Verwirrungen.

3.3.3.2 Beeinflussung der Haftkrafte durch die Rauheit

Theoretischen Uberlegungen zufolge kann die Rauheit einer Materialoberflache die
Adhasionskrafte beeinflussen. Dabei ist der Einfluss der Rauheit auf die Van der
Waals Kraft und die elektrostatische Kraft nach den erwahnten Haftsystemen zu
differenzieren.

Platte-Platte-Modell

Fur den Kontaktfall Platte-Platte muss unterschieden werden, ob die Platte, welche
den Schmutzfilm darstellt, auf der Rauheit aufliegt oder ob sie die Rauheit in sich
aufnimmt und die Werkstoffoberflache vollstandig benetzt (Abbildung 3.17).
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Abbildung 3.17: Unterscheidung des Platte-Platte Modells in aufliegenden und benetzenden
Schmutzfilm
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Der Fall des aufliegenden Schmutzfilmes ist aufgrund des GrofRRenunterschiedes
zwischen Rauheit und Schmutzmolekulen selten. Selbst wenn die kleinste Einheit
eines Filmes ein Mikroorganismus ist, dessen Durchmesser grofRer ist als die laterale
Abmessung einer Rauheit, so wird dieser danach streben, seine Adhasionsflache zu
vergroRern. Mikroorganismen schaffen dies beispielsweise durch die Produktion von
extrazellularen polymeren Substanzen (EPS) wie Kohlenhydraten oder Proteinen, die
wie ein Klebstoff zwischen den Oberflachen wirken [116].

Aus diesem Grund wird in dieser Arbeit auf den vollstandig benetzenden Schmutzfilm
eingegangen. Wahrend sich bei dem Kontakt zweier Platten, die auf den Rauheiten
aufliegen, noch Flussigkeit zwischen ihnen befinden kann (Abbildung 3.17), gilt fur
den Platte-Platte Kontakt des voll benetzenden Systems das Gleiche wie fir den
Kontakt zweier vollkommen glatten Oberflachen. Zwischen diesen Platten befindet
sich keine FlUssigkeit mehr, wodurch auch keine diffusen Schichten mehr existieren
konnen. Der Einfluss bzw. die Existenz der elektrostatischen Abstol3ung aufgrund
des osmotischen Drucks der Flussigkeitsionen ist bei direktem Kontakt daher sehr
zweifelhaft.

Fir den voll benetzenden Schmutzfiim bewirkt jede Oberflachenrauheit im
Gegensatz zu einer glatten Oberflache eine Vergrolierung der Kontaktflache. Da
Gleichung 3.22 die Van der Waals Kraft pro Flache angibt, bewirkt bei konstanter
Projektionsflache eine Rauheit im Vergleich zu einer glatten Werkstoffoberflache
immer eine VergroRerung der Haftkraft. Problematischer ist dagegen der Vergleich
zwischen zwei Oberflachen unterschiedlicher Rauheit, da kein mathematischer
Zusammenhang zwischen der Rauheit bzw. einem Rauheitskennwert und der
absoluten Oberflache existiert. Wie aus Abbildung 3.16 ersichtlich wurde, kénnen
unterschiedliche Oberflachenprofile den gleichen Rauheitswert besitzen, obwohl eine
unterschiedliche absolute Oberflache erwartet werden wurde.

Kugel-Platte-Modell

Da Van der Waalskrafte nur bei sehr kurzen Abstédnden zwischen Partikel und
Oberflache auftreten (1 — 100 nm) spielt die Kontaktgeometrie eine entscheidende
Rolle.

Bei dem Kontaktfall Kugel-Platte ist das GroRenverhaltnis zwischen Rauheit und
Kugel relevant, was im Rahmen der Untersuchungen als Particle-Size-Effekt benannt
worden ist.
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Abbildung 3.18: Relevanz des GroRenverhaltnisses zwischen Rauheit und Schmutz

Die Berechnung der Van der Waals Kraft fur eine raue Oberflache wurde von
RUMPF [103] und spater RABINOVICH [94] dahingehend modifiziert, dass eine
kugelférmige Rauheit auf der Werkstoffoberflache bertcksichtigt wird.

o

=y

Abbildung 3.19: Schematische Darstellung des Rumpf-Modells: glatte Kugel R auf Oberflache
mit kugelférmiger Rauheit r

Wie in Abbildung 3.19 zu sehen ist, kommt es in dem Modell bei rauer Oberflache
zur Wechselwirkung zwischen einer einzelnen halbkugelférmigen Unebenheit (r) auf
der darunter glatten Oberflache mit einer wesentlich grof3eren kugelformigen Partikel
(R). Dabei liegen die Zentren der haftenden Partikel und der Unebenheit im
Schwerpunkt auf einer Linie normal zur Oberflache. Die Van der Waals-
Wechselwirkung dieses Modells lasst sich mit folgender Gleichung beschreiben:
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Fpn-— . |FR,_R Gl. 3.38
N 6-a) |r+R T 2
+7

Der erste Term in Klammern beschreibt die Wechselwirkung des haftenden Partikels
mit der Rauheit. Die Haftung zwischen Partikel und glatter Oberflache unterhalb der
Rauheit wird im zweiten Term wiedergegeben. Wenn keine Unebenheit vorhanden
ist (r = 0) und fur den Fall r - o ergibt sich aus Gleichung 3.38 der Kontakt mit einer
ideal glatten Oberflache. Dieser Einfluss der Rauheitsgrof3e r nach Gleichung 3.38 ist
in Abbildung 3.20 dargestellt.

100

= 2
il y
\

0.01
1x10°° 1x10~% 1x10°° 0.01 0.1 1 10

Van der Waals Kraft [nN]

Radius der kugelformigen Rauheit r [pm]

Kugelradius R =1 pm

Kugelradius R = 10 pm

Abbildung 3.20: Einfluss der RauheitsgroRe r auf die Van der Waals Kraft nach Rumpf fur
unterschiedliche Kugelradien

Es ist ein deutliches Minimum der Van der Waals Kraft zu erkennen, dessen Ort von
der GroRe der haftenden Partikel abhangt. Bei sehr geringen Rauheiten (in
Abbildung 3.20 bei r < 0.1 nm) ist ein geringer Einfluss der Rauheit festzustellen. Die
Partikel interagiert stark mit der Oberflache unterhalb der Rauheit. Die Rauheit selbst
wirkt in diesem Bereich wie ein Abstandshalter zwischen Partikel und Oberflache. Mit
steigendem Rauheitsradius r nimmt dieser Abstand zu und die Interaktion zwischen
Partikel und Oberflache wird abgeschwacht. Mit weiter ansteigendem Rauheitsradius
steigt zwar der Abstand zur Oberflache unter der Rauheit weiter an, aber die
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Wechselwirkung zwischen Partikel und der Rauheit selbst wird immer starker. Das
Minimum wird durchlaufen. Ist die Rauheit in der GroRe der Partikel ahnlich, so ist
deren Wechselwirkung auch der Kraft ahnlich, die aus der Interaktion der Partikel
und einer unendlichen, glatten Oberflache resultieren wirde.

Abbildung 3.20 ist zu entnehmen, dass nicht nur die absolute GroRe der Van der
Waals Kraft von dem Partikeldurchmesser abhangt, sondern auch die relative
Auswirkung der Rauheit. Wahrend bei einer Rauheit von r=1 pym fur das 1 um
Partikel in Abbildung 3.20 bereits der Bereich der asymptotischen Annaherung an
den Maximalwert erreicht ist, steigt die Van der Waals Kraft bei der 10 um Partikel
mit zunehmender Rauheit noch weiter an.

Es ist von Bedeutung, dass im Vergleich zu einer ideal glatten Oberflache eine
Rauheit nach diesem Modell nie eine Verstarkung der Haftkraft bewirken kann,
sondern immer nur eine Reduktion. Werden jedoch zwei unterschiedliche Rauheiten
miteinander verglichen, so kann die groere Rauheit zu einer hoheren Van der
Waals Kraft fihren, wie beispielsweise in dem Bereich der Rauheitsradien von
0,1 pym bis 1 pm in Abbildung 3.20. Ist das Partikel durch die Rauheit in der Lage, an
zwei oder mehreren Stellen mit der Oberflache in Kontakt zu kommen, so kann dies
die Haftkraft zusatzlich erhdhen.

Das Rumpf-Modell setzt voraus, dass das Zentrum der Unebenheit auf der
Oberflache liegt. Rabinovich baut auf dem Rumpf-Modell auf, um den
Oberflachenunebenheiten in der Realitat gerecht zu werden. Nach Rabinovich muss
das Zentrum der Unebenheit nicht auf der Oberflache liegen und kann auf die
Verwendung des rms-Wertes anstelle eines Rauheitsradius r umgerechnet werden.
Nach Rabinovich berechnet sich die Van der Waals Kraft nach folgender Gleichung:

H-R 1 1
F - . + Gl. 3.39
R 6-(a,+a)p |4, R 1, ¥484.mms)),
1,485 -rms ao+ Zo

Wie aus Gleichung 3.39 zu sehen ist, hat die Modifizierung nach Rabinovich den
Charakter der Gleichung nicht wesentlich verandert und wird deshalb nicht weiter
diskutiert.

Die elektrostatische Abstolung wird in dem Kugel-Platte Modell durch die Rauheit
auf der Oberflache analog zur Van der Waals Kraft beeinflusst. Auch hier wirkt eine
im Vergleich zu dem Partikel kleine Rauheit wie ein Abstandshalter. Ist die Rauheit
grold genug, so ist nur die Wechselwirkung zwischen ihr und dem Partikel relevant. In
Abbildung 3.21 sind die Wechselwirkungen zwischen Partikel und Oberflache,
zwischen Partikel und Rauheit und die summarisch resultierende Wechselwirkung
dargestellt.
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Abbildung 3.21: Rauheitsabhéngigkeit der elektrostatischen AbstoRBungskraft

Werden fur den Kontakt einer Partikel an einer rauen Wand die beiden Kurven der
resultierenden elektrostatischen Abstolung und der Van der Waals Anziehung
ubereinander gelegt, so wird deutlich, dass ihre Minima nicht bei dem gleichen
Rauheitsradius liegen. Dies hat zur Folge, dass es zu zwei Schnittpunkten der
Kurven kommen kann. Zwischen den Schnittpunkten der Kurven dominiert die
elektrostatische AbstoRung, da die Van der Waals Kraft durch die kleinen Rauheiten
aufgrund der ausgepragteren Anstandsabhangigkeit starker reduziert wird.
Aulerhalb dieses Rauheitsbereiches dominiert die Van der Waals Kraft (Abbildung
3.22).
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Abbildung 3.22: Abhédngigkeit der Van der Waals Kraft und der elektrostatischen
AbstoBungskraft von der Oberflachenrauheit fiir eine 1 ym Kugel

Die Aussage dieses Diagramms ist, dass es theoretisch einen Rauheitsbereich gibt,
in welchem ohne chemische Veranderung des Systems, die elektrostatische
AbstoBung dominiert. Dies ware flr die Reinigung der Idealfall, da hier ohne
Krafteinwirkung von auf’en (z.B. durch die Reinigungsflissigkeit) die Partikeln
abgel6st bzw. gar nicht anhaften wirden. In dem hier geschilderten Beispiel ist die
daflr bendtigte Rauheit 0,04 nm <r <20 nm.

3.3.4 Haftkraftverstarkungen durch Verformung der Kontaktpartner

In diesem Kapitel wird der Einfluss der Verformung von nur einem Kontaktpartner,
namlich einer anhaftenden Schmutzpartikel, diskutiert. In den bisherigen Theorien
wird nicht nur von ideal runden Partikeln oder Kugeln ausgegangen, sondern zudem
noch von unverformbaren Partikeln. Kommt es jedoch durch die Haftkraft oder eine
weitere aullere Kraft bei Kontakt mit einer Platte zur Deformation der Partikel, so
kann dies deutliche Auswirkungen auf die Haftung haben.

Die Bertcksichtigung der Deformation der Verunreinigung flr das Haftsystem Platte-
Platte macht keinen Sinn, da die Auswirkungen der Verformung auf der Ausbildung
einer groReren Kontaktflache beruhen. Fur den Kontaktfall Kugel-Platte hat HERTZ
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[48] [49] eine Theorie zur elastischen Verformung im Kontaktbereich entwickelt.
Darauf  beruhen viele  Weiterentwicklungen, die fur unterschiedliche
Materialkombinationen ihre Gultigkeit besitzen, wie z.B. das Johnson-Kendall-
Roberts (JKR) — Modell, das Derjaguin-Muller-Toporov (DMT) — Modell oder das
Modell nach Maugis-Dugdale [22] [46] [48] [57] [58] [59] [80] [86] [114].

FUr das Kugel-Platte Modell kann nach HERTZ der entstehende Kontaktkreisradius
ra wie folgt berechnet werden [49]:

3
(r_aj :E.F_N.ﬂ Gl. 3.40

Nach der Hertzschen Theorie wachst die Normalspannung im Kontaktkreis von 0 am
aulReren Rand auf das Maximum pmax im Kontaktkreismittelpunkt an (Abbildung
3.23).

3 Ky
2 wr

Py = Gl. 3.41

2
a

Wenn der Wert p die Fliessgrenze p, der Partikel erreicht, beginnt die plastische
Deformation. Es bildet sich ein plastisch verformter Kontaktbereich des Radius ry.
Dem idealen Kugel-Platte-Kontakt wird ein kleiner Platte-Platte-Kontakt Uberlagert,
wodurch sich die Van der Waals Anziehung andert.

H-d H-r’n
+

a2 6-n-al

Gl. 3.42

FVdW—Deformiert = FVdW—KugeI—PIatte + FVdW—PIatte—PIatte = 12

pmax

Abbildung 3.23: Spannungsverteilung innerhalb der Kontaktzone zwischen Partikel und
Oberflache im elastischen (links) und plastischen Fall (rechts)
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Nach RUMPF [102] bewirkt die elastische Deformation an sich keine wesentliche
VergrofRerung der zur Abldésung notwendigen Trennkraft. Die durch die reversible
Verformung gespeicherte Energie wird beim Entlasten oder beim beginnenden
Abldsen wieder freigesetzt. Lediglich fur die Haftkraft wahrend der Belastung ist ein
Anstieg durch das Entstehen mehrerer Kontaktstellen moglich.

Die plastische Deformation kann dagegen die Haft- und Trennkrafte von Partikeln
sehr stark beeinflussen. Die Van der Waals Kraft reicht im Allgemeinen nicht aus, um
plastische Deformation hervorzurufen, so dass daflir meist zusatzliche, aullere Krafte
bendtigt werden [102].

Bei Kontakt einer Partikel mit einer Rauheit kann trotz reduzierter Haftkraft die
Verformung bereits bei kleineren Spannungen von elastisch zu plastisch
umschwenkt. Durch den Radius der Rauheit wird der Druck p in den Partikeln
gesteigert. PEUKERT und ZHOU [133] errechneten die Vergleichsspannung, die in
Anwesenheit einer kugelformigen Rauheit bei unterschiedlichen Normalkraften
(Haftkrafte oder aulere Krafte) resultiert. Danach kann bei Anwesenheit kleiner
Rauheiten auf der Oberflache die kritische Spannung bzw. die FlieRgrenze p, der
Partikel bereits durch sehr kleine Normalkrafte erfolgen. Bei weichen Partikeln mit
niedriger FlielRgrenze pp konnen dafur die Van der Waals Krafte ausreichen
(Abbildung 3.24).
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Abbildung 3.24: Vergleichsspannung in einer 10 um Polystyrolpartikel bei Kontakt mit einer
Rauheit des Radius r in Abhangigkeit der Normalkraft (Polystyrol: E = 3300 MPa, p,.x = 50 MPa)
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Die Starke der Deformation hangt demnach nicht nur von der Kraft und von der
Flieldgrenze des Partikels ab, sondern auch von der GroRe der Partikel und von der
Rauheit bzw. der Topographie der Oberflache im Kontaktbereich.

In dem Fall, dass die Van der Waals Kraft die einzige belastende Kraft auf die
Partikel darstellt, bewirkt diese durch das Ausbilden einer Kontaktflache ihre eigene
VergrofRerung. Unter der Annahme, dass die komplette Deformation plastisch ware,
wurde in Abbildung 3.25 fur ein Polystyrolpartikel (E = 3300 MPa) diese selbst
induzierte Vergrélierung gegenuber einer glatten Oberflache berechnet.
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Partikeldurchmesser [um]

—— Van der Waals Kraft ohne Verformung (= Kugel-Platte)
----- Van der Waals Kraft des Kontaktkreises (= Platte-Platte)
—— Summierte Van der Waals Kraft der deformierten Partikel

Abbildung 3.25: Anstieg der Van der Waals Kraft durch plastische Verformung

Der Einfluss durch die VergroRerung der Kontaktflache aufgrund der plastischen
Verformung der Polystyrolpartikel ist sehr gering. Um eine relevanten
Haftkraftverstarkung feststellen zu koénnen, bedarf es daher einer aufleren
Krafteinwirkung oder einer weicheren Partikel.

3.4 Relevante Grundlagen der Stromungslehre
Werden Rohrleitungen, Maschinen und Apparate von einem Fluid (z.B. Wasser)

durchstromt, so kommt es zu Druckverlusten innerhalb der Rohrleitung, der
Maschine, etc. Diese Druckverluste kommen durch Wandschubspannung, besonders
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bei Querschnittsverengungen, Krimmern, Ventilen und anderen Einbauten zustande.
Die Wandschubspannung bewirkt das Ausbilden eines Stromungsprofils, da
unmittelbar an der Wand die Geschwindigkeit gegen Null geht und zur Stromung auf
den Maximalwert ansteigt. Die Intensitat der Druckverluste ist abhangig vom
Stromungsprofil, welches wiederum von der Stromungsgeschwindigkeit abhangt.
Hierbei wird zwischen laminarer und turbulenter Stromung unterschieden [60]. Die
unterschiedlichen Stromungszustande sind in Abbildung 3.26 dargestellt:

1 m——— —

- =N E:

7 W(R) jaw(R)

il

Abbildung 3.26: laminare (links) und turbulente (rechts) Geschwindigkeitsverteilung zur
Kennzeichnung der Strémungsart

Die charakteristische Grolie, um die Stromungsprofile voneinander abzugrenzen, ist
die Reynoldszahl. Die Reynoldzahl gibt das Verhaltnis von Tragheitskraften zu
Zahigkeits- bzw. Reibungskraften wider und wird durch folgende Gleichung
berechnet:

w-d: mit w= v Gl. 3.43
Y Az

Re =

A, ist die Rohrquerschnittsflache, d, der Rohrdurchmesser, w die mittlere
Stromungsgeschwindigkeit und v die kinematische Viskositat. Die kinematische
Viskositat errechnet sich aus der dynamischen Viskositat dividiert durch die Dichte
des Fluids: v = n/p.

Als charakteristischer Reynoldszahl der Rohrstromung, die die beiden
Stromungszustande von einander unterscheidet, gilt Re = 2320.

Bei laminarer Stromung bewegen sich die einzelnen Fluidelemente getrennt
voneinander auf parallelen Bahnen, wobei es zu keiner Vermischung zweier parallel
verlaufender Bahnen kommt [99]. Ist die Strémung turbulent, so kommt es zu
Querstromungen. Es treten Wirbel auf und es kommt dadurch zu Vermischungen.
Dabei findet ein Masse-, Impuls- und Energieaustausch statt [21] [64] [117]. Auch bei
einer turbulenten Stromung existiert eine wandnahe laminare Unterschicht, in der die
Stromungsgeschwindigkeit gegen Null geht und in der keine turbulente
Ausstauschbewegung mehr stattfindet [131]. Die turbulenten
Schwankungsbewegungen kommen in dieser laminaren Unterschicht zur Ruhe
[89][90].
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CLEAVER und YATES [18] stellen dagegen die Hypothese auf, dass Wirbel aus der
turbulenten Stromung trotzdem in die laminare Unterschicht einschlagen.

Ist der Stromungsquerschnitt nicht kreisformig, so muss als Rohrdurchmesser d der
gleichwertige Durchmesser dgy verwendet werden:

do=4 E Gl. 3.44
U

Mit s als die Hohe und b die Breite des Kanals ergibt sich mit der
Querschnittschnittsflache As=s-b und dem Umfang des Kanalquerschnitts
U =2 s + 2 b fur den gleichwertigen Durchmesser dg:

4.s-b

dg=——" ——
2.s+2-b

Gl. 3.45

3.5 Die Kraftibertragung durch das stromende Fluid

Stromt aus einem grofRen Vorratsbehalter eine Fllssigkeit in ein Rohr, so bildet sich
nach dem Einlauf die sogenannte Einlaufstromung aus. Die
Geschwindigkeitsverteilung Uber den Querschnitt andert sich aufgrund der
Wandschubspannung bis es zur Ausbildung eines Stromungsprofils kommt. Um die
Stromung aufrecht zu erhalten, muss die Viskositat (die temperatur- und
stoffabhangig ist) Uberwunden werden und aufgrund der Wandschubspannung wird
auf die Wandflache oder Schmutzfilmflache Ar eine Kraft Ubertragen. Fur
newtonsche Fluide wie Wasser ist die Wandschubspannung 1, dem
Geschwindigkeitsgradienten und der Viskositat proportional und es gilt:

T—i— .a_u
A ey,

Die Wandschubspannung 1, hat entscheidenden Einfluss auf die Ablésung von
Schmutz an der Werkstoffoberflache [56]. Wird eine voll ausgebildete turbulente
Stromung vorausgesetzt, so gilt folgende Gleichung:

Tw = Ap—.dg Gl. 3.46
4L

Diese Gleichung gilt fir die wandnahe, laminare Unterschicht. Dabei bezeichnet dgq
den gleichwertigen Durchmesser des Rohres, L die Lange und Ap die Druckdifferenz

zwischen Anfang und Ende der Messtrecke L (Abbildung 3.27). Bezogen auf die
mittlere Geschwindigkeit des Fluids gilt:
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W= Apdg
32.n-L

Gl. 3.47

A
P1 P p2

Abbildung 3.27: Differenzdruckmessung in einer Rohrstromung zur Bestimmung der
Wandschubspannung

Berechnungen der Dicke der laminaren Unterschicht im Strdmungskanal zeigen,
dass sich bei der Partikelablosung die verwendeten Partikel bei allen einstellbaren
Stromungsgeschwindigkeiten in der laminaren Unterschicht des Fluids auf der
Werkstoffoberflache befinden. Die Dicke &5 der laminaren Unterschicht berechnet
sich aus der kinematischen Viskositat v, der Fluiddichte p und der wirkenden
Wandschubspannung 1, zu:

O, =V P Gl. 3.48

Die Wandschubspannung kann auch mit Hilfe der Rohrreibungszahl A, der Dichte
und der mittleren FlieRgeschwindigkeit w ermittelt werden:
L-p-w?

w=——"—"— Gl. 3.49
8

Sind Dichte und Stromungsgeschwindigkeit bekannt, so kann mit Hilfe von Blassius
die Rohrreibungszahl ermittelt werden [117]:

A= ;—4 (laminar) Gl. 3.50
e

A= % (turbulent) Gl. 3.51
e¥

Ist die Rohreibungszahl bekannt, kann die Wandschubspannung ebenfalls berechnet
werden.
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Die hydrodynamische Anstromkraft Fa (tangential zur Oberflache) auf ein Partikel in
der laminaren Unterschicht lasst sich aus der Wandschubspannung und dem
Partikeldurchmesser errechnen [52] [122] [124]:

F, =8-d? tw Gl. 3.52

Wird eine Partikel durch die Wandnahe mit einem asymmetrischen
Geschwindigkeitsprofil angestromt, so entsteht eine Liftkraft senkrecht zur
Anstromrichtung, welche in die Hauptstromung gerichtet ist. Folgende Beziehung gilt
fur die angestromten Partikel [100].
Foc. fw 0 d 6l 3.53

n
Der Faktor c resultiert aus der asymmetrischen Anstromung einer Partikel an der
Wand. Dieser Wird von RUBIN [100] mit ¢ = 0,76 angegeben. In einem breiten, fur
diese Arbeit relevanten Stromungsgeschwindigkeits-Spektrum ist die normal zur
Oberflache wirkende Liftkraft geringer als die tangentiale Anstromkraft (Abbildung
3.28).
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Abbildung 3.28: Vergleich zwischen der tangentialen Anstromkraft und der normalen Liftkraft
einer wandnahen Partikel
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Da der Partikeldurchmesser d in der dritten Potenz in die Berechnung der Liftkraft
und quadratisch in die Berechnung der Anstromkraft eingeht, wirkt sich die Liftkraft
besonders bei grol3en Partikeln aus.
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= =- hydrodynamische Liftkraft (w =3 m/s)
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Abbildung 3.29: Vergleich zwischen Liftkraft und Anstréomkraft in Anhédngigkeit des
Partikeldurchmessers

Unter BerUcksichtigung der Tatsache, dass zur tangentialen Ablosung einer Partikel
bereits Trennkrafte ausreichen, die ca. den Faktor 10 - 1000 kleiner sind als die in
normaler Richtung bendtigten Krafte [18] [47] [52] [101] [125], so relativiert dies den
Einfluss der Liftkraft. Fir den Faktor 0,76 (Gl. 3.53) findet man in der Literatur,
teilweise in Abhangigkeit von der betrachteten Partikelgrof3e, unterschiedliche Werte
[81] [104] [105]. Da im Rahmen dieser Arbeit keine Absolutwerte verglichen werden,
wird auf deren Hintergrinde nicht naher eingegangen.

Auftriebs- und Gewichtskrafte der umstromten Partikeln sind ebenfalls um
GroRRenordungen kleiner als die Haftkrafte und die hydrodynamische Kraft Fy. Sie
werden daher vernachlassigt [52] [101] [122].
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3.6 Die diffusive Auflosung von Riickstanden

Wird eine Verschmutzung auf der Werkstoffoberflache durch das Reinigungsmedium
nicht rein mechanisch abgeldst, sondern aufgeldst, so findet ein Stoffibergang von
der verschmutzten Oberflache in das Reinigungsmittel statt. Fur diesen
Stoffubergang bei der Reinigung ist die Diffusion bzw. die innere Energie des
Systems die entscheidende Triebkraft [51]. Diffusion ist der Materietransport, der in
einem System oder an Phasengrenzen auftritt und zu einem
Konzentrationsausgleich fuhrt [25].

Bereits EINSTEIN [31] interpretierte die bei der Diffusion vorhandene Brownsche
Molekularbewegung mit der zufalligen Aufenthaltswahrscheinlichkeit. Unter Diffusion
wird der Transport von gasformigen oder geldsten Stoffen oder Energie verstanden,
bei dem sich die Materiebausteine (i.d.R. Atome, Moleklle oder lonen) im
statistischen Mittel durch Brownsche Molekularbewegung temperaturabhangig
bewegen. Diffusion herrscht demnach immer, auch ohne Konzentrationsunterschied.
Erst durch den Konzentrationsgradienten entsteht aus statistischen Grinden ein
Netto-Transport von der hoheren zur niedrigeren Konzentration. Es findet ein
Ausgleich des Konzentrationsunterschiedes statt, bis sich ein stationarer Zustand,
das thermodynamische Gleichgewicht, einstellt [91].

Bereits diese allgemeinen Beschreibungen der Diffusion zeigen, dass flir einen
bestimmten gelésten Stoff der Ubergang von einer Phase in die andere zeitabhangig
ist und von der Temperatur und dem Konzentrationsgefalle abhangt [42]. Dieser
Vorgang ist meist ein sehr langsamer Prozess, wobei die Bewegungsgeschwindigkeit
der Molekule (Stofftransportkoeffizient) in Gasen um etwa drei Zehnerpotenzen
groler ist als in FlUssigkeiten und nochmals um etwa drei Zehnerpotenzen groler
als in Feststoffen [3] [19].

Das Gesetz der Diffusion ist erstmals von GRAHAM [42] und FICK (Ficksche
Gesetze [32]) formuliert worden (Kap. 3.6.1). Die Fickschen Gesetze beschreiben
den Stoffubergang nur in ruhendem Medium. Bewegen sich die beiden Phasen
relativ zueinander, so muss die Berechnung des StoffiUbergangs daran angepasst
werden (Kap. 3.6.2) [108].

3.6.1 Die Fickschen Gesetze als Grundlage des Stoffiibergangs

Die Anwendung der Fickschen Gleichungen auf den Fall der Reinigung ist moglich
und wird in der Literatur ebenfalls vorgeschlagen [69] [128] [129].

Die Teilchenstromdichte (Flux) J beschreibt die ,Geschwindigkeit” der Diffusion und
wird entweder definiert als die Anzahl der Atome, die pro Zeiteinheit durch eine
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Flacheneinheit diffundieren oder in Zusammenhang mit dem Massenstrom die
Masse der Atome, die pro Zeiteinheit durch eine Flacheneinheit diffundiert [32].

1 dm
J=—— Gl. 3.54

A dt
Das 1. Ficksche Gesetz flr eindimensionale Diffusion macht eine quantitative
Aussage Uber die im statistischen Mittel gerichtete Bewegung von Teilchen, d.h. wie
viele Teilchen einer Stoffmenge sich pro Zeiteinheit durch eine Flacheneinheit, die

senkrecht zur Diffusionsrichtung liegt, netto bewegen.

J=D- —@ Gl. 3.55

OX

Die Teilchenstromdichte (Flux) J in x-Richtung ist proportional dem
Diffusionskoeffizienten D und dem Konzentrationsgradienten oc/ox. Das negative
Vorzeichen in der Gleichung bedeutet, dass die Diffusion in Richtung niedrigerer
Konzentrationen (Konzentrationsgradienten) verlauft.

Das 2. Ficksche Gesetz fur eindimensionale Diffusion stellt eine Beziehung zwischen
zeitlichen und ortlichen Konzentrationsunterschieden dar. Es eignet sich, im
Gegensatz zum 1. Fickschen Gesetz, das einen stationaren (zeitunabhangigen)
Diffusionsfluss mit ortsabhangigen Konzentrationsprofilen beschreibt, zur Darstellung
instationarer (zeitabhangiger) Diffusion [32].

Das 2. Ficksche Gesetz lautet:

2
o€ _p.oc

= Gl. 3.56
ot OX

Die instationare Diffusion gemal® dem 2. Fickschen Gesetz ist in Abbildung 3.30
dargestellt.
Der Diffusionskoeffizient in Fllissigkeiten berechnet sich nach EINSTEIN [31]:

k-T

=— Gl. 3.57
3-nt-n-d

Er hangt neben der Boltzmann-Konstante k von der Temperatur T, der dynamischen
Viskositat des Fluids 1 und dem Durchmesser d der diffundierenden Partikel ab [31].
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Abbildung 3.30: Diffusion eines gelosten Stoffes in ein infinites Medium [113]. Die
angegebenen Zeiten entsprechen einer Diffusion in einer Fliissigkeit mit D = 10° cm?/s

Der Konzentrationsverlauf andert sich mit der Zeit. Durch den Schmutzbelag
(Sattigung) an der Wand ist die Konzentration 1.0 vorhanden, zumindest solange
noch ein Belag auf der Oberflache vorhanden ist. Sie nimmt in kurzem Wandabstand
sehr schnell ab und der Grolteil des Mediums Uber der Wand besitzt noch die
Konzentration 0. Ohne Strémung kommt es mit fortschreitender Zeit in diesem
Beispiel zu einem Konzentrationsausgleich, so dass bei einer Zeit t = 10 s eine fast
waagrechte Kurve entsteht. Das 2. Ficksche Gesetz wird zur Bestimmung des
Diffusionskoeffizienten der Verschmutzungsmatrix verwendet [51].

3.6.2 Der Stoffiibergang in die bewegte Reinigungsfliissigkeit

Der Stofftransport kann in Analogie zum Warmetransport erklart werden.
Warmetransport ist ein Energietransport zwischen zwei Systemen auf Grund von
Temperaturunterschieden. Der Warmetransport kann durch Warmeleitung und
Warmestrahlung erfolgen und bei Vorhandensein einer Stromung durch
Warmekonvektion. Der Stofftransport bei der Stromungsreinigung erfolgt ebenfalls
durch Diffusion und Konvektion. Zur Berechnung des Stoffiibergangs in ein
stromendes Fluid mussen neben den Fickschen Gesetzen der Diffusion auch die
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Gesetze der viskosen Fliussigkeitsbewegung bertcksichtigt werden [108]. Der
zwischen einer Rohrwand und dem daran entlang stromenden Fluid Ubertragene
Massenstrom kann in Anlehnung an den Warmeubergang nach Gleichung 3.58
formuliert werden [11].

m=A-B-Ac Gl. 3.58

Hierin bedeuten B den Stoffibergangskoeffizienten, A die Stofflibertragungsflache
und Ac den Betrag der Konzentrationsdifferenz der diffundierenden Komponente
zwischen der Rohrwand (Index W) und dem stromenden Fluid (Index Fl).

Ac=lc, —cq Gl. 3.59

Der Stoffubergangskoeffizient B ist der Quotient aus dem Diffusionskoeffizienten D
und der Dicke der diffusiven Unterschicht épir, in welcher die Konzentration von c,,
auf cg abfallt.

B= D Gl. 3.60

8Diff

Wird Gleichung 3.60 in Gleichung 3.58 eingesetzt, so wird deutlich, dass diese
Beziehung dem Fickschen Gesetz (Gleichung 3.54 und 3.55) entspricht. Lediglich
der Konzentrationsgradienten oc/ox aus Gleichung 3.55 wird hier als Ac/dpis
dargestellt, wobei die diffusive Schichtdicke direkt berechenbar ist.

Bei der verlorenen Stromungsreinigung wird die Konzentration des geldsten Stoffes
in dem Fluid cg gering gehalten, da die geldsten Stoffe sofort abtransportiert werden.
Bei der Reinigung im Kreislauf steigt die Konzentration in der Flussigkeit mit der
Reinigungsdauer an. Die Dicke der diffusen Unterschicht hangt in beiden Fallen von
der Stromungsgeschwindigkeit ab.

Aufgrund der Ahnlichkeit von Warme- und Stofftransport in Fliissigkeiten sind auch
die zugrunde liegenden Berechnungsformeln ahnlich. Die dimensionslosen
Kennzahlen sind direkt Ubertragbar.

Die Nusselt-Zahl Nu ist ein dimensionsloser Warmeubergangskoeffizient. Hierin
bedeuten o den Warmeubergangskoeffizienten, d den Rohrdurchmesser (oder eine
charakteristische Lange in anderen Fallen) und A, die Warmeleitfahigkeit eines
Stoffes.

a-d
}\’I

Nu = Gl. 3.61

Die Sherwood-Zahl Sh ist die der Nusselt-Zahl entsprechende dimensionslose
Kennzahl des Stoffubergangs. Hierin bedeuten B den Stofflibergangskoeffizienten, d
den Rohrdurchmesser und D den Diffusionskoeffizienten der diffundierenden
Komponente.
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sh-bd__d Gl. 3.62
D 8Dii‘f

Folglich lassen sich in Flissigkeiten die Gleichungen in der Form Nu =f ( Re, Pr, ...)
zur Berechnung des Warmeubergangskoeffizienten a auch zur Berechnung des
StofflUbergangskoeffizienten B verwenden, wenn Nu durch Sh und Pr durch Sc
ersetzt wird: Sh=f(Re, Sc,...). Analog zu der Prandtl-Zahl Pr aus dem
Warmeilbergang ist die Schmidt-Zahl Sc die dimensionslose Kennzahl eines
Stoffwert-Verhaltnisses aus der kinematische Viskositdt v und dem
Diffusionskoeffizienten D.

Pr=_" Gl. 3.63
(04
A%

Sc=— Gl. 3.64
D

Da Sh = f (Re, Sc) hangt der StoffUbergang von der Stromungsgeschwindigkeit bzw.
der Reynoldszahl an dem Uberstromten Bereich ab. Je hoher die Reynoldszahl der
Stromung ist, desto kleiner ist die diffusive Grenzschicht und schneller erfolgt der
Stofflbergang.

Beispiele fur die Berechnung des Stoffubergangs wahrend der Reinigung sind im
Detail von HOFMANN [51] gegeben und werden deswegen an dieser Stelle nicht
naher erlautert.
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4 Material und Methoden

4.1 Die untersuchten Werkstoffoberflachen

Im Laufe dieser Arbeit wurden verschiedene Oberflachen eingesetzt, die sich in
ihrem Material und/oder ihrer Rauheit bzw. Rauheitsstruktur unterscheiden.

FUr die Messungen in der Stromungszelle wurden Oberflachenproben als flache
Plattchen verwendet. Fur die Untersuchungen nach der standardisierten
Testmethode der European Hygienic Engineering and Design Group (EHEDG) war
dies nicht moglicht, da die Testoberflachen in ein Rohrsystem einer modellierten CIP-
Reinigungsanlage eingegliedert werden. Hierfur wurden 0,5 m lange DN 50 Rohre,
versehen mit Milchrohrverschraubungen, eingesetzt.

Das meist untersuchte Oberflachenmaterial ist Edelstahl, da dieser das Standard-
Material im Maschinenbau der Lebensmittel- und Pharmaindustrie darstellt. Zudem
wurden andere relevante Oberflachenmaterialien getestet, die im Folgenden benannt
werden. Far die wissenschaftliche Untersuchung der einzelnen
Oberflachenparameter ist es grundlegend, bei der Variation einer Einflussgrolie alle
anderen moglichst konstant zu halten. Aus diesem Grund wurden zusatzlich
Edelstahloberflachen mit unterschiedlichen Beschichtungen gecoatet, um ein
anderes Oberflachenmaterial mit ahnlicher Topographie untersuchen zu kénnen.

Die Topographien dieser Oberflachen sind dennoch in sich inhomogen und
anisotrop. Es besteht die Vermutung, dass die Kontaktbedingungen stark von dem
Ort auf der Oberflache und dem sich dort befindenden Oberflachenprofil abhangt.
Deshalb wurden fur die Messungen im Stromungskanal Oberflachen mit exakten
Strukturen hergestellt, um von bekannten Kontaktbedingungen ausgehen zu kénnen.

4.1.1 Edelstahloberflachen

FUr die Messungen in der Stromungszelle (Plattchen) und in der EHEDG-Anlage
(Rohre) wurden Oberflachenproben aus Edelstahl (Clll) DIN 1.4404, nach AISI-
Bezeichnung 316 L, verwendet. Dieser Edelstahl wurde in unbehandelten Zustand
(kaltgewalzt), sowie nach verschiedenen Nachbearbeitungen verwendet, wodurch
unterschiedliche Rauheiten durch Schleifen mit unterschiedlichen Korngrofen
und/oder Elektropolieren erzeugt wurden. Die Korngrofde K gibt an, mit welchem
Schleifpapier die Oberflache geschliffen wurde. Die Zahl hinter dem K (z.B. K 400)
gibt an, wie viele Maschen das Ruttelsieb bei definierter Flache besal3, durch die das
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Schleifmittel gesiebt wurde. Je niedriger die Zahl nach dem K, desto rauer ist die
Oberflache. Tabelle 4.1 gibt einen Uberblick tber die im Strémungskanal
verwendeten Edelstahloberflachen und deren Rauheiten R,, welche von der Firma
Poligrat (Munchen) zur Verfugung gestellt wurden.

Tabelle 4.1: Mit dem Pertometer gemessene R, — Werte der verwendeten
Edelstahloberflachen

Oberflachenbezeichnung |Oberflachenzustand Ra [pm]
K120 geschliffen 1,84
K 240 geschliffen + elektropoliert |0,34
K 240 geschliffen 0,96
K 400 geschliffen + elektropoliert  |0,20
K 400 geschliffen 0,57
C Il Original elektropoliert 0,12
C Il Original kaltgewalzt 0,23

Tabelle 4.2 zeigt die Zustande der Innenoberflachen der DN 50 Rohre,
nachbearbeitet von der Firma GEA Tuchenhagen (Bopfingen), welche im EHEDG-
Reinigungsstand zum Einsatz kamen. An die Rohre wurden
Milchrohrverschraubungen angeschweift, um sie in das Leitungssystem eingliedern
zu kénnen.

Tabelle 4.2: Mit dem Pertometer gemessene R,—Werte der Innenoberflichen der
verwendeten Edelstahirohre

Oberflachenrauheit R, [pm] Oberflachenzustand
0,13 geschliffen + elektropoliert
0,17 geschliffen
0,28 kaltgewalzt
0,30 geschliffen + elektropoliert
0,40 geschliffen
0,40 geschliffen + elektropoliert
0,60 geschliffen + elektropoliert
0,90 geschliffen
1,50 geschliffen
2,50 geschliffen

Die Oberflachenenergie von Edelstahl hangt nicht signifikant von dem
Bearbeitungszustand ab. Auch zwischen unbehandeltem und elektropoliertem
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Edelstahl wurde kein signifikanter Unterschied bezlglich der Oberflachenenergie
festgestellt. Der Wert liegt bei den verwendeten Edelstahlen in etwa bei y = 35 mN/m.
Abbildung 4.1 zeigt die Zustande einiger Edelstahloberflachen vor und nach der
Bearbeitung.

Kaltgewalzter Edelstahl (R, = 0,23 ym) Edelstahl K 120 (R, = 1,84 um)

Kaltgewalzter Edelstahl elektropoliert Edelstahl K 400 (R, = 0,57 um)
(Ra=0,12 ym)

Abbildung 4.1: mikroskopische = Aufnahmen der Bearbeitungszustinde ausgewahlter
Edelstahloberflachen

4.1.2 Weitere relevante Oberflachen der Lebensmittelindustrie

Neben Edelstahl wurden Oberflachen aus PTFE (Polytetrafluorethen) der Firma
Dyneon GmbH (Burgkirchen), und aus Emaille der Firma Dicker GmbH (Laufach),
verwendet. PTFE, haufig mit dem Handelnamen ,Teflon“ der Firma DuPont in
Verbindung gebracht, qgilt als leicht reinigbare Oberflache und wird besonders im
Armaturen-Bereich in der Lebensmittelindustrie haufig verwendet. Emaille ist im
Trinkwasserbereich, aber auch in der Pharma- und Chemieindustrie ein wichtiger
Werkstoff fur Produktionsanlagen. Die Oberflachenrauheiten (Ra,) und —energien (y)
sind in Tabelle 4.3 angegeben:
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Tabelle 4.3:  Rauheiten und Oberflaichenenergien der weiteren Materialen neben Edelstahl

Oberflache Ra [Um] |y [MN/m]
PFTE TFM 1600| 0,38 15,6
Emaille 0,02 64,5

PTFE- und Emaille-Oberflachen (Abbildung 4.2) wurden in der Stromungszelle in den
Versuchen der Einzelpartikelablosung untersucht

Abbildung 4.2: Oberflichenbeschaffenheit der PTFE- (links) und der Emaille-Oberflachen
(rechts)

Da durch den Einsatz der Emailleoberflachen nicht nur die Oberflachenenergie
alleine variiert wird, sondern sich zusatzlich auch die Rauheit erheblich andert,
wurden die Reinigbarkeitsuntersuchungen neben den oben aufgefuhrten Materialien
auch mit beschichteten Edelstahloberflachen durchgefihrt. Dadurch wurde
gewabhrleistet, dass die Oberflachen mit veranderter Oberflachenenergie bei nahezu
gleicher Rauheit getestet werden kdnnen. Die Trageroberflachen mit den original Rs-
Werten, die verschiedenen Beschichtungen sowie die daraus entstandenen
Oberflachenrauheiten (R,) und —energien (y) der Edelstahlbeschichtungen sind in
Tabelle 4.4 aufgefuhrt.

Tabelle 4.4: R,-Werte und Oberflichenenergien der Ausgangsoberfliche und der
beschichteten Edelstéhle.

Tragermaterial | R, [um] | Beschichtung Ra [um] | y [MN/m]
K120 1,84 |SiO4- Coating/Nanofinish 2,03 18,4
K 240 0,96 |SiOy- Coating/Nanofinish 0,79 19,6
K 400 0,57 |SiOy- Coating/Nanofinish 0,46 21,8
K120 1,86 |SiO,- Coating 2,08 66,9
K 240 0,96 |SiO,- Coating 0,94 62,0
K 400 0,57 |SiO,- Coating 0,58 69,1
K 240 0,96 |DLC (a:CH- Coating) 1,08 57,7
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Die Abkurzung DLC steht fur ,Diamond Like Carbon®, die Edelstahloberflachen sind
mit einer Schicht aus amorphem Kohlenstoff (a:CH) Uberzogen. Diese wurden
ebenso wie die SiO,—Beschichtungen von der Bundesanstalt fur Materialforschung
und —prifung (Berlin), hergestellt. Die Nanofinish-Beschichtung ist eine SiOx—
Beschichtung (x=2-3) nach dem HMDSO- Verfahren (Hexamethlydisiloxan),
hergestellt von der Firma Starnberger Beschichtungen (Starnberg).
Strenggenommen handelt es sich bei den Emaille-Oberflachen auch um
Beschichtungen, welche auf die Oberflachen eines Grundmaterials (Plattchen oder
Rohre) aufgebracht werden. Da die sich durch die Beschichtung aber sowohl die
Rauheit als auch die Oberflachenenergie deutlich andert, wird es in dieser Arbeit wie
ein Vollmaterial behandelt.

4.1.3 Herstellung speziell strukturierter Oberflachen

Um Oberflachen mit genau definierten Profilen bzw. Rauheitsstrukturen zu besitzen,
wurden diese im lithographischen Atzverfahren von der Firma Bessey (Berlin),
hergestellt.

Als Tragermaterial wurden Silizium-Wafer eingesetzt. Zwei verschiedene
Rauheitsstrukturen wurden mit unterschiedlichen lateralen Abmessungen bei einer
konstanten Atz-Tiefe von 1,6 ym hergestellt (Abbildung 4.3).

Abbildung 4.3: Lithographische Herstellung von Grdben- und Saulen-Strukturen auf einem
Silizium-Wafer

Ausgehend von der sehr glatten Referenzoberflache wurden fir die eine
Rauheitsstruktur  Graben unterschiedlicher Breiten senkrecht zur spateren
Stromungsrichtung in das Silizium geatzt. Es wurden unterschiedliche Plattchen mit
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je 1,6 ym, 3,2 uym und 6,4 um breiten Graben und Stegen hergestellt. Dies ist
schematisch in Abbildung 4.4 dargestellt und in als REM-Aufnahme zu sehen.

APRGGL Y ZV20 077 £ 7 227

Abbildung 4.4: Schematische Darstellung der unterschiedlich breiten Graben-Strukturen
(v.l.n.r.: 1,6 pym breit, 3,2 ym breit, 6,4 pm breit)

Abbildung 4.5: Links: vergroBerter Ausschnitt (REM-Aufnahme) einer 3,2pum Graben-
Oberflache mit einem aufliegendem 5,2 ym Polystyrolpartikel darauf (Schwarz: Graben, Grau:
Steg); Rechts: Aufnahme einer Oberflache mit Graben-Struktur unter dem Lichtmikroskop

Fir die saulenartige Rauheit wurden ebenfalls unterschiedliche Plattchen mit
Strukturen von je 1,6 ym, 3,2 ym und 6,4 uym breiten Saulen in den Wafer geatzt.
Dies ist in den nachfolgenden Abbildungen schematisch und als Originalaufnahme
dargestellt.

Abbildung 4.6: Schematische Darstellung der unterschiedlich breiten Saulen-Strukturen
(v.l.n.r.: 1,6 ym breit, 3,2 ym breit, 6,4 pm breit)
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Abbildung 4.7:Links: vergroBerter Ausschnitt (REM-Aufnahme) einer 6,4 ym Saulen-
Oberflache; Rechts: Aufnahme einer Oberflaiche mit Sdulen-Struktur unter dem Lichtmikroskop
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Die Besonderheit dieser Oberflachen ist, dass bei einer theoretischen Berechnung
der Rauheit sich aufgrund der konstanten Atz-Tiefen fiir jede strukturierte Oberflache
derselbe Ra-Wert ergeben wurde. Wurde der Ra-Wert nach DIN 4768 gemessen
werden, so wurde sich aufgrund der Geometrie der Tastspitze fur die 6,4 um breite
Struktur der hdchste R,-Wert ergeben, da hier die Atz-Tiefe voll erfasst werden kann
(Abbildung 4.8).

Abbildung 4.8: Darstellung der Tastspitze auf einer Oberflaiche mit 1,6 um Struktur (links) und
6,4 uym Struktur (rechts)

4.2 Die verwendeten Verschmutzungsarten

Die Art der Verschmutzung sowie deren geometrische Eigenschaften kénnen die
Reinigung beeinflussen. Aus diesem Grund ist es wichtig, die unendliche Vielzahl
maglicher Verschmutzungsarten in Gruppen einzuteilen, relevante
Kontaminationsfalle herauszufiltern und diese so reprasentativ wie moglich durch
reproduzierbare Verschmutzungen darzustellen.

Von der geometrischen GréRenordnung aus gesehen, kdnnen Verschmutzungen die
Bandbreite von flachendeckender Natur bis hin zur kleinsten Partikel abdecken,
weshalb diese beiden Grenzfalle berucksichtigt werden. Die Zusammensetzung der
Verunreinigung hat Einfluss auf die Art und Weise, wie diese abgereinigt wird. Daher
wird sowohl ein Schmutzfilm verwendet, der in der Reinigungsldsung I6slich ist
(diffusive Auflésung), als auch ein kohasiver Film, der wahrend der Reinigung von
dem Fluid in der Zusammensetzung nicht verandert wird und nur durch die
Wandschubspannung abgelost werden kann.
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4.2.1 Verschmutzung mit partikularen Verunreinigungsarten

Hefezellen

Bei samtlichen Versuchen mit Hefezellen wurde die Linco Backhefe (Saccharomyzes
cerevisiae) der Lindenmeyer GmbH & Co.KG (Heilbronn) verwendet. Die Hefen sind
einzellig und haben einen mittleren Durchmesser von 5, 45 ym. Sie bestehen zu
75 % aus Wasser. Die Trockensubstanz setzt sich, je nach physiologischem Zustand
der Zelle, aus Stickstoffverbindungen, Kohlenhydraten, Fett, Mineralstoffen und
Spuren von Vitaminen zusammen. Die Dichte der Hefezellen betragt 1071 kg/m®.
Genauere Details zu dem Aufbau der Hefezelle kdnnen der Literatur entnommen
werden [107].

Es wurden 2 g der Hefe in Leitungswasser in einem 250 ml - Erlenmeyerkolben
suspendiert und Uber 48 h auf die Oberflachen sedimentiert. Nach dieser Zeit wurde
der lockere Hefeschlamm auf den Oberflachenproben durch einmaliges Eintauchen
in reines Leitungswasser abgewaschen, so dass nur die haftenden Zellen auf der
Oberflache zurtck blieben.

Polystyrolpartikel

FUr die Versuche mit nicht lebenden Organismen wurden Polystyrolpartikel (PS-
Green- Fi36) der Firma Microparticles GmbH (Berlin) verwendet. Der Durchmesser
betrug 1,16 um (£ 0,05 um) fur die ,kleinen“ und 5,27 ym (+ 0,08 pm) fur die ,grof3en”
Partikeln, die Dichte betragt 1050 kg/m®. In das Polystyrol ist ein grin
fluoreszierender Farbstoff (FITC-Markierung) eingebunden, so dass die Partikeln auf
den Oberflachen, welche in die Sedimentationsglaser eingelegt gewesen sind, direkt
unter dem Fluoreszenzmikroskop mittels der automatischen Bildanalyse ausgezahit
werden konnten.

Die Partikelgrofien wurden mit den Strukturierten Oberflachen so abgestimmt, dass
aus der Verwendung der Polystyrolpartikeln mit Durchmessern von 1,16 ym und
5,27 ym  unterschiedliche Haftfalle resultieren. Wahrend die , kleinen®
Polystyrolpartikeln in alle Strukturen hinein passen, liegen die ,groRRen”
Polystyrolpartikeln nur bei den 6,4 um Strukturen zwischen den Erhdhungen
(Abbildung 4.9, Abbildung 4.10).
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Abbildung 4.9: 2-D-Ansicht der Kontaktfille, die aus der Kombinationen der Polystyrolpartikeln
mit den strukturierten Oberflaichen entstehen

Abbildung 4.10: Veranschaulichung der Lage der Polystyrolpartikeln auf den 1,16 pm
Oberflachenstrukturen

Die Polystyrolpartikeln wurden in wassriger Suspension auf die Oberflachen in einem
Zeitraum von 24 h aufsedimentiert. Dazu wurden von den Partikeln mit einem
Durchmesser von 1,16 um pro Versuch 100 ul des Polystyrolkonzentrats
(co = 25 mg/ml) auf 250 ml entionisiertes Wasser gegeben und von den Partikeln mit
einem Durchmesser von 5,27 pum sind 40pul des Polystyrolkonzentrats
(Co = 25 mg/ml) zu 250 ml entionisiertem Wasser hinzugefligt worden.

Escherichia Coli Bakterien

Bei dem verwendeten E.Coli-Stamm handelt es sich um eine spezielle transgene
Variante des Lehrstuhls flr Mikrobiologie der TU-Munchen (Weihenstephan),
welcher eine Gensequenz eingebaut wurde. Durch diesen Eingriff ist das Bakterium
in der Lage, ein Protein zu produzieren, welches bei entsprechender Anregung
fluoresziert. Bei einer Lange von ca. 3 um und einem Durchmesser von 1,5 um war
dies der Grund, warum dieser E.Coli-Stamm flir die Untersuchungen interessant
gewesen ist. Eine genaue Untersuchung der PartikelgroRenverteilung ist aufgrund
der Sicherheitsanforderungen an das Arbeiten mit transgenen genveranderten
Organismen (GVOs) nicht moglich gewesen.

Aufgrund der Begeilelung und der Beweglichkeit der E.Coli-Bakterien war es nicht
moglich, die Organismen durch reine Sedimentation auf der Oberflache anhaften zu
lassen. Nach Ruhezeiten von bis zu drei Tagen waren die Bakterien auf der
Oberflache beweglich. Um das Messen der E.Coli-Ablésung zu erméglichen, wurden
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die Bakterien nach einer Sedimentationsphase von einem Tag durch Aufbewahrung
an Luft fur eine Stunde auf der Werkstoffoberflache angetrocknet und anschlieRend
fur die Versuche verwendet.

4.2.2 Die Herstellung von Schmutzfilmen

Ein wesentlicher Bestandteil dieser Arbeit lag in der Aufgabe, eine
Zusammensetzung und Aufbringungsmethode zu entwickeln, um reproduzierbare
Schmutzfilme herzustellen. Wahrend das Vorgehen fur die Versuche nach dem
Standard des EHEDG-Test (diffusive Auflésung eines Schmutzfiimes) bekannt ist,
wurde dieses fur die kohasiven Schmutzfilme in Zusammenarbeit mit dem Institut far
Wasserwirtschaft, IWW, Mulheim a.d. Ruhr, entwickelt.

Kohasiver Schmutzfilm

Es bestand die Herausforderung, einen kohasiven Modell-Schmutzfilm
reproduzierbar herzustellen, der in dem vorgegebenen Spektrum der
Stromungsgeschwindigkeiten abgeldst werden kann. Auferdem sollte dieser in
seinen Mengen bzw. seiner Flache quantifizierbar sein und seine Eigenschaften in
dem verwendeten Zeitraum nicht verandert. Dies wurde durch die Verwendung eines
Hydrokolloids erfullt. Das entstehende Gel kann in unterschiedlichen
Konzentrationen hergestellt werden, wodurch die Kohasion des Films eingestellt
werden kann. In die Gelmatrix kénnen die fur die Aufbringung und Auswertung
wichtigen Zusatze eingelagert werden und in geringen Zeitraumen unter 10 Minuten
kommt es bei Kontakt mit kaltem Leitungswasser (17 °C) zu keiner signifikanten
Veranderung des Gels.

Es wurden 0,85 g Agarose (Fa. Sigma) auf 100 ml Leitungswasser gegeben und
nach dem Aufkochen in der Mikrowelle auf 60 °C im Wasserbad temperiert und
konstant gehalten. Um den Schmutzfilm mittels Fluoreszenzmikroskopie nachweisen
bzw. quantifizieren zu kénnen, wurden dem Gel 3 ml Fluoreszin (0,3 %, Fa. Sigma)
beigemischt. Unter Beigabe von 20 pl des Tensids RBS 35 (Fa. Roth) konnte die
Suspension bei 60 °C gleichmalig mittels Spin-Coating auf die Versuchsoberflache
aufgebracht werden. Die Werkstoffoberflache wird durch ein Vakuum auf einer
Rotationsscheibe bei 1.000 U/min angesaugt und fixiert. 1 ml des bei 60 °C flissigen
Agarosegels wurde auf die rotierende Oberflache gegeben, wodurch das Gel verteilt
wurde und Uberschussiges Material abgeschleudert worden ist. Bilder unter dem
konfokalen Laser-Scanning-Mikroskop (CLSM) zeigen, dass eine gleichmalig dicke
Schicht von ca. 20 ym entsteht, welche die Oberflache komplett benetzt (Abbildung
4.11).
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Abbildung 4.11: Aufnahme des kohidsiven Agarosefiims nach dem Aufbringen per Spin-
Coating in der Ebene der Gradben (siehe blaue Linie in Seitenansicht oben)

Schmutzfilm fir die diffusive Reiniqung (Aufldsung)

Diese Verschmutzungsmatrix besteht aus einer Sauermilch, welcher Sporen des
Bakterienstammes Geobacillus stearothermophilus var. calidolactis in einer
Konzentration von 10° Sporen pro Milliliter beigegeben werden. Die optimale
Wachstumstemperatur dieses Stammes liegt zwischen 50 °C und 65 °C, womit
Geobacillus stearothermophilus zu den thermophilen Organismen zahlt und die
Zellen bei Temperaturen unter 30 °C nicht mehr wachsen. Die Grolle der
kugelférmigen Sporen ist mit einem Durchmesser von 0,8 um angegeben.

Da es sich wie angesprochen um die standardisierte Verschmutzung des EHEDG-
Tests handelt, wird auf die genaue Beschreibung der Herstellung verzichtet, welche
der Literatur jedoch entnommen werden kann [30].

Das zu reinigende Rohr wird mit der Suspension komplett beflllt und nach einer
Kontaktzeit von einer Minute wieder entleert. Bei allen Rohren ergab sich dadurch
eine komplett belegte Innenoberflache, deren Verschmutzung Uber 1 h antrocknete,
indem Sterilluft mit Umgebungstemperatur (20 °C) durch das Rohr geleitet wurde.
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Abbildung 4.12: Aufnahme der komplett verschmutzten Rohr-Innenoberflichen vor (links)
und nach (rechts) dem Trocknen

4.3 Reinigung in der Stromungszelle

Die rein mechanische Ablosung der Modell-Verunreinigungen (Einzelpartikel,
kohasiver Schmutzfilm) erfolgt in einer Strdmungszelle durch die hydrodynamische
Kraft des Fluids. In den Arbeiten von WEIGL [125] wurde die Eignung eines
derartigen Versuchsaufbau zur reproduzierbaren Messung von Trennkraften mit
einem ,grof3en“ Stromungskanal (Technikumsmalistab) bereits gezeigt.

Gegenuber dem Stromungskanal aus vorangegangenen Arbeiten, welcher
Abmessungen im Technikumsmalistab aufweist, ist bei dem neu konzipierten Mikro-
Stromungskanal eine Stromungsablésung im Labormallstab in einem groéfReren
Stromungsgeschwindigkeits-Spektrum mdglich. Weitere Grinde zur Realisierung der
Stromungszelle bzw. des Mikrokanals, der ein Scale-down eines ,grof’en®
Stromungskanals darstellt, sind ein geringes Vorlagevolumens an Reinigungswasser
bzw. —mittel und die Moglichkeit der Inlinebeobachtung wahrend der Reinigung.

Der Vorteil der Inlinebeobachtung bedeutet, dass die Ablosung beispielsweise von
Partikeln von einer Oberflache per Mikroskop zeitgleich verfolgt werden kann und
nicht nur Vorher-Nachher-Bilder verglichen, sondern mdgliche Abldseverhalten
identifiziert werden konnen. Diese Moglichkeit ist durch ein Sichtfenster realisiert
worden, welches in einer Nut in dem Kanaldeckel eingesetzt ist.

Zusatzlich  kénnen in dem Mikrokanal die Einflisse verschiedener
Reinigungsparameter getestet werden. Der Vorteil des Mikrokanals gegenuber dem
,groen“ Kanal besteht darin, dass aufgrund der kleineren Geometrie nicht tiber 1 m®
Reinigungsmittel vorgelegt werden muss, sondern nur wenige Liter. Es werden
Anschaffungs- und Entsorgungskosten der Reinigungslésung gespart und die
Umweltbelastung gering gehalten.
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4.3.1 Der Aufbau der Stromungszelle

Ein wichtiges Kriterium bei der Auslegung und Konzeption der Strémungszelle war,
dass Stromungsgeschwindigkeiten bis 5 m/s bei einem Maximaldruck von 2 bar
erreicht werden. Ebenso sollten mdglichst wenig Unterbrechungen der Kanalwande
entstehen, die Zelle sollte leicht herstellbar und zu bedienen sein und eine
ausreichende Stabilitdt gegentber den auftretenden Dricken gewahrleisteen.
Abbildung 4.13 zeigt die Konstruktion aus einem Gehause, zwei kanalbegrenzenden
Platten und dem Deckel mit Sichtfenster, welche durch vier Schrauben
zusammengefasst werden.

Abbildung 4.13: Schematische Darstellung der Strémungszelle

Der Bereich, in welchem das Reinigungsmedium fliel3t, wird durch die zwei Kanal-
Platten und den Deckel auf eine Querschnittsflache von 1 mm Hohe und 10 mm
Breite begrenzt. In die eine Schale ist eine Aussparung eingefrast, in welche
unterschiedliche Werkstoffoberflachen (10 mm Breite, 20 mm L&nge) eingelegt
werden konnen, so dass diese ein Teil des Bodens des durchstromten Bereichs
darstellen (Abbildung 4.14).
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Aussparung zum Einlegen
der Werkstoffoberfldchen

durchstromter Bereich

Abbildung 4.14: Stromungszelle ohne Deckel zur Darstellung des durchstromten Bereichs

Da der Querschnitt des durchstromten Bereichs der Zelle rechteckig ist, die
Wasserversorgung des Kanals jedoch Uber kreisrunde Schlauche erfolgt, ist ein
Ubergang der Querschnitte notwendig. Um Verwirbelungen zu vermeiden, sollte
dieser moglichst sanft erfolgen. Als Ein- und Auslauf der Messzelle wurden dazu
Dusen aus Epoxydharz gegossen, die den Ubergang von einem rechteckigen
Querschnitt zu einem kreisformigen (und umgekehrt) ermoglichen und mittels
Schnellverschlissen an die zu- und abfuhrende Wasserleitung angeschlossen
werden kdénnen (Abbildung 4.15).

Abbildung 4.15: Gehdause und Kanal-Platten der Stromungszelle mit Zustromdiisen (ohne
Deckel)

Die technischen Zeichnungen der Stromungszelle sind dem Anhang dieser Arbeit zu
entnehmen.



Material und Methoden 71

4.3.2 Durchfihrung der Reinigungsversuche

Die Messapparatur kann je nach gefordertem Volumenstrom auf zwei
unterschiedliche Art und Weise mit Wasser bzw. Reinigungslosung versorgt werden.
Bei hohen Volumenstromen ist darauf zu achten, dass kein zu hoher Druck die Zelle
beschadigt. Bei niedrigen Volumenstrdmen wirken sich Schwankungen besonders
stark auf das Ergebnis aus.

Fir die Versuche mit variierter Reinigungsflissigkeit und bei Versuchen mit niedriger
Stromungsgeschwindigkeit stromt das Fluid aus einem Vorlagebehalter aus 2 m
Hohe (konstanter Wasserspiegel, p = 0,2 bar) durch die Messanordnung. Es werden
damit Geschwindigkeiten bis 1 m/s erreicht. Bei Versuchen mit hohen
Stromungsgeschwindigkeiten wird die Versuchsanordnung an die stadtische
Wasserleitung angeschlossen. Aus der Wasserleitung (ca. 6 bar) stromt das
Leitungswasser durch einen Druckregler, bevor die Messzelle erreicht wird. Der
Druck wird auf 2 bar verringert, damit keine Druckschwankungen im Wassernetz die
Versuche verfalschen wund die Zelle bersten lassen. Dies ermdglicht
Stromungsgeschwindigkeiten bis 5,3 m/s.

Die Stromungszelle kann durch einen Bypass uber zwei 3-Wege-Kugelhdhne
umgangen werden, um das Fluid wahrend des Einstellens des gewunschten
Volumenstroms nicht durch die Messzelle stromen zu lassen. Nach der Messzelle
bzw. Bypass stromt das Fluid durch den Durchflussmesser, welcher neben dem
aktuellen Volumenstrom auch die Fluidtemperatur angibt. Uber das Regulierventil am
Ende der Messstrecke wird der Volumenstrom eingestellt (Abbildung 4.16).

X

Abbildung 4.16: Schema der Versuchsanornung (a, Vorlagebehdlter oder Wasseranschluss
inkl. Druckregler; b, 3-Wege-Kugelhahn; c, Bypass; d, Differenzdruckmessung; e, Mikroskop;
f, Stromungszelle; g, Oberflachen-Probe; h, Durchflussmessung; i Regulierventil)
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Das Reinigungsmedium wird unter Umgehung der Stromungszelle zunachst auf die
gewlnschte Stromungsgeschwindigkeit eingestellt. Nach dem Umlegen des
Kugelhahns beginnt die Messung. Nach Ablauf der Reinigungsphase wird der
Kugelhahn erneut umgelegt und das Uberstrdmen der Werkstoffoberflachen
gestoppt.

Die Dauer der Reinigung betragt bei den Versuchen mit Einzelpartikeln 2 min und bei
den Versuchen mit dem kohasiven Schmutzfilm 3 min. Vorversuche haben gezeigt,
dass in beiden Fallen eine Verlangerung des Reinigungsintervalls keine Veranderung
des Reinigungserfolgs bewirkt. Eine Verklrzung der Reinigungsdauer wurde nicht
gewahlt, um mogliche Einflisse auf das Ergebnis durch das Anfahren der
Reinigungsversuche moglichst gering zu halten.

4.3.3 Analyse des Reinigungserfolges

Mittels Fluoreszenzmikroskopie wurde die Anzahl der Einzelpartikel als auch die
Flache des kohasiven Schmutzfimes auf den Versuchsplatichen der
unterschiedlichen Materialien bestimmt. Diese Art der Auswertung ermdglicht einen
guten Kontrast zwischen Verschmutzung und Hintergrund bzw. Oberflache, was fur
die Quantifizierung der Restverschmutzung zwingend erforderlich ist.

Die Auswertung der Einzelpartikelablosungen erfolgt durch das Auszahlen der
Partikel zu Beginn und nach der jeweiligen Stromungsgeschwindigkeit an den exakt
selben Orten. Dies wird durch einen computergesteuerten Mikroskop-Tisch
gewahrleistet. Die erhaltenen Bilder werden verteilt Uber die Platichenoberflache
aufgenommen und mittels automatischer Bildanalyse ausgezahlt. Der Quotient aus
der Partikelanzahl nach der Reinigung bei einer bestimmten
Stromungsgeschwindigkeit zu der Partikelanzahl vor der Reinigung gibt den
Reinigungserfolg wieder. Zusatzlich kann aus dem mittleren Durchmesser der
Partikeln und der Stromungsgeschwindigkeit, bei welcher 50 % der Partikeln
abgeldst wurden, eine mittlere Trennkraft errechnet werden. Diese Kennzahlen
dienen dem Vergleich der Reinigbarkeit unterschiedlicher Oberflachen.

Da der kohasive Schmutzfilm die ganze Probenoberflache belegen kann und eine
stark zusammenhangende Matrix darstellt, ist eine Auswertung einzelner Bilder nicht
sinnvoll. Die Analyse der gesamten Werkstoffoberflache wurde mit dem
Fluoreszenzscanner Molecular Imager FX Pro Plus der Firma Bio-Rad Laboratories
GmbH (Hercules, Kalifornien, USA) durchgeflihrt. Vor dem Scannen wurden die
beschichteten Oberflachen je 2 min in Leitungswasser eingelegt, um Uberschussiges
Fluoreszin zu entfernen. Vor und nach jedem Reinigungsvorgang wurden die
Plattchen gescannt und die fluoreszierende Flache mittels Bildanalyse ausgewertet.
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Abbildung 4.17: Bilder der verschmutzten Werkstoffoberflaichen (10 x 20 mm) aufgenommen
von dem Fluoreszenzscanner vor (links) und nach der Reinigung (rechts).

Die gesauberten Bereiche erscheinen auf den Bilder weild. Der prozentuale
Ruckstand der zu Beginn der Reinigung vorhandenen Flache wird zur Bewertung der
Reinigbarkeit verwendet.

4.4 Reinigbarkeitsuntersuchungen mit dem EHEDG-Teststand

Im EHEDG-Test werden urspriinglich kleinere Bauteile und Komponenten (z.B.
Ventile, Sensoren etc.) einer Produktionsanlage auf ihre Reinigbarkeit untersucht.
Die EHEDG-Methode erkennt Schwachstellen in der Konstruktion (Hygienic Design)
sehr genau und ermoglicht den Vergleich der Reinigbarkeit zwischen den
Komponenten.

Das Prinzip der EHEDG-Testmethode beruht auf einem Vergleich der Reinigbarkeit
zwischen einem Referenzbauteil und dem Testobjekt. Bei dem Referenzbauteil
handelt es sich um ein gerades Rohrstick mit gleicher Innenoberflache und
bekannter Oberflachenrauhigkeit (Ra = 0,5 um).

Da dieser Test bisher nicht zur direkten Untersuchung von Oberflachenparametern,
sondern zur Validierung des Hygienic Designs eingesetzt wurde, ist er zum Zweck
dieser Arbeit abgewandelt worden. Im Rahmen der durchgeflhrten Untersuchungen
werden keine Komponenten oder andere komplexere Bauteile verwendet, sondern
die Reinigbarkeit der Oberflachen ausschlieB3lich mit geraden Rohren durchgefihrt.
Es wird demnach nicht auf kritische Stellen getestet, sondern die Restschmutzfflache
fur jedes ,Testrohr quantifiziert. Somit ist ein direkter Vergleich der
Restverschmutzungsflachen in Abhangigkeit der Oberflachenqualitat moglich.

4.4.1 Aufbau des EHEDG-Teststandes

In beheizbaren Behaltern kann die Reinigungslosung und das Frischwasser fur die
CIP-Reinigung vorgelegt werden. Mittels der digital einstellbaren Kreiselpumpe
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stromen die Medien mit 1,5 m/s durch alle hintereinander angeordneten Testrohre
(Abbildung 4.18). Eine verlorene Frischwasserreinigung wird vor und nach dem
Zirkulationsreinigen mit der Reinigungslosung durchgefuhrt, damit die im Kreislauf
gefuhrte Schmutzmenge etwas minimiert ist und das am Ende zuriickbleibende
Spulwasser keinen Einfluss auf das Testergebnis haben kann. Wahrend der
Reinigung werden Druck, Temperatur und Geschwindigkeit der Flussigkeiten
kontrolliert.

Frischwasser >l —
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Abbildung 4.18: Schematischer Aufbau der EHEDG-Anlage

4.4.2 Durchfuhrung der Reinigungstests

Der standardisierte EHEDG-Test arbeitet nicht mit reinem Leitungswasser als
Reinigungsmittel. Es wird stattdessen eine temperierte, leicht alkalische
Reinigungslosung verwendet, um die organische Verschmutzung zu entfernen.
Aufgrund der direkten Vergleichbarkeit mit Versuchsergebnissen aus dem
Stromungskanal, in welchem Abléseversuche mit Leitungswasser durchgeflihrt
werden, wurde die Tauglichkeit von reinem, untemperiertem Leitungswasser auch fur
den EHEDG-Test uberpruft (Abbildung 4.19).
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Abbildung 4.19: Restschmutzflachen verschiedener Testrohre nach ,,EHEDG-Reinigung“ mit

reinem, untemperiertem Leitungswasser

Es stellte sich in diesen Vorversuchen heraus, dass dabei noch ein optisch
erkennbarer Schmutzbelag auf allen Innenoberflachen der Rohre zurtckblieb
(Abbildung 4.19). Dies stellt in Frage, ob bei dieser kalten Kreislaufreinigung ohne
Laugezusatz die schichtweise Auflosung des Schmutzfims wahrend der
Reinigungszeit Uberall bis auf die letzte Schicht (Grenzflache Schmutz-Werkstoff)
vorgedrungen war. Dies wurde bedeuten, dass durch diese Reinigungsbedingungen
keine Auswirkungen der Oberflachenrauheit detektiert werden koénnen. Da der
Reinigungserfolg von dem Reinigungsmedium abhangt und der Oberflacheneinfluss
untersucht werden soll, wurden diese Versuche konstant nach dem EHEDG-
Standard wie folgt durchgefuhrt.

Die gesamte innere Oberflache des Testobjekts bzw. des Testrohres wird mit der
kontaminierten Sauermilch (Kap. 4.2.2) benetzt, mit Sterilluft getrocknet und
folgendem Reinigungsprogramm unterzogen:

1. 1 min mit kaltem Wasser (10 - 15 °C) bei 1,5 m/s verloren vorspllen.

2. 10 min alkalische Heil3reinigung mit 1 % Natronlauge (63 °C + 2 °C) im
Kreislauf zirkulierend bei 1,5 m/s

3. 1 min mit kaltem Wasser (10 — 15 °C) bei 1,5 m/s verloren nachspulen

Danach werden beide Teile mit SHA-Agar (Shapton- und Hindes-Agar) ausgegossen
und fir 24 h bei 58 °C in einem Brutschrank inkubiert. Dieser Agar beinhaltet
Bromkresolpurpur als Indikator-Substanz. Detailiertere Angaben zu diesem
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etablierten Testverfahren kénnen der Literatur [30] enthommen werden und werden
deshalb an dieser Stelle nicht weiter erlautert.

Verbleibt Restschmutz nach der Reinigung auf der Oberflache, keimen die darin
enthaltenen Sporen wahrend der Bebritung aus und farben den Agar durch
Saurebildung bei Stoffwechselaktivitat von violett nach gelb. AnschlieRend wird der
Agar aus dem Testbauteil herausprapariert und diinne Scheiben von der Oberflache
herausgeschnitten. Im Gegenlicht wird die gelb verfarbte Flache ausgewertet und als
Restverschmutzungsflache zur Bewertung der Reinigbarkeit verwendet.
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5 Ergebnisse und Diskussion

In diesem Kapitel werden die erzielten Ergebnisse dargestellt und teilweise in Bezug
zu Untersuchungen diskutiert, die durch AFM-Messungen am Lehrstuhl fir Feststoff-
und Grenzflachenverfahrenstechnik, Universitat Erlangen, Prof. Dr.-Iing. Wolfgang
Peukert, durchgefihrt wurden. Samtliche Messungen im Stromungskanal und im
EHEDG-Test wurden als Dreifach-Versuche durchgefuhrt. Angegebene
Konfidenzbereiche beziehen sich auf ein Sicherheitsniveau von 95 %.

5.1 Untersuchungen der Oberflachenparameter

Der Beitrag, den eine Werkstoffoberflache selbst zu ihrer Reinigbarkeit leisten kann,
ist hauptsachlicher Gegenstand der Untersuchungen. Aus diesem Grund wird in
erster Linie auf die Auswirkungen der Oberflachenparameter eingegangen und diese
in den jeweiligen Kapiteln flr die diversen Kontaminationsarten (partikulare oder
filmartige  Verschmutzungen) unterschieden. Bewertungskriterium fur die
Reinigbarkeit ist die mittlere Trennkraft sowie die Anzahlsummenverteilung der
Trennkrafte bei der Einzelpartikelablosung und der prozentuale Anteil der
Restverschmutzungsflachen nach der Reinigung von filmartigen Verschmutzungen.

5.1.1 Einfluss der Oberflachenrauheit auf die Reinigbarkeit

Da die Oberflachenrauheit, gemessen und ausgedrickt als Rs-Wert, fir viele
Anwender die interessanteste topometrische GroRe darstellt, wurde dieser
Parameter mit allen Verschmutzungsarten auf seinen Einfluss hin untersucht. Von
der Seite der anwendenden Industrie gilt das Interesse der einfachen Fragestellung,
ob sich eine Oberflache umso leichter reinigen lasst, je glatter sie ist, oder ob diese
These nicht korrekt ist.

5.1.1.1 Reinigungsverhalten filmartiger Verschmutzungen in Abhangigkeit der
Rauheit

Die wohl schwierigsten Verunreinigungen entstehen, sobald sich einzelne Molekdle,
Partikeln oder Organismen zusammenschlieen und als Verbund und Schmutzfilm
eine Oberflache belegen. Bei der Entfernung dieser flachendeckenden Filme missen
dabei zwei grundlegenden Arten der Reinigung unterschieden werden. Im ersten Fall
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dringt Reinigungsmittel diffusiv in den Schmutzfiim ein, 16st diesen auf und bewirkt
somit den schichtweisen diffusiven Stofftransport der geldsten Kontamination zurtick
in die Reinigungsflussigkeit. Im zweiten Fall Uben die Reinigungsmittel keinerlei
chemischen Einfluss auf den Schmutzfilm aus. Die Reinigungsflissigkeit kann nur
aufgrund ihrer Wandschubspannung beim Uberstrémen der Verunreinigung diese
Abldsen. Sind dabei die kohasiven Krafte in dem Schmutzfilm, die diesen zusammen
halten und stabilisieren, kleiner als die Haftkraft (adhasive Kraft) des Films auf der
Oberflache, so wird dieser ebenfalls schichtweise abgelost. Sind die kohasiven
Krafte jedoch groRRer als die adhasiven Wechselwirkungen, so lost sich der
Schmutzfilm bei ausreichender Wandschubspannung direkt von der Oberflache des
Wandmaterials ab (vgl. Kap. 3.1).

Reinigung durch Auflosung und Diffusion

Die Ergebnisse der Reinigbarkeitsuntersuchungen, die gemall dem EHEDG-Test
durch Reinigen mit Laugezusatz (1 % NaOH) und bei einer Reinigungstemperatur
von ca. 63 °C erhalten wurden, sind in Abbildung 5.1 dargestellt.
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Abbildung 5.1: Restverschmutzungsflichen auf Edelstahloberflichen unterschiedlicher
Rauheit durch auflosende bzw. diffusive Reinigung

Die Ergebnisse in Abbildung 5.1 zeigen keine strikte signifikante Abhangigkeit des
Reinigungserfolges von der Rauheit. In dem untersuchten Rauheitsbereich von
0,13 um <R, <2,5 um ist lediglich ein tendenzieller Anstieg der
Restverschmutzungsflachen bei hoheren R,-Werten zu erkennen. Diese Tendenz
wird in Abbildung 5.2 dberprift, indem eine lineare Abhangigkeit zwischen
Restverschmutzungsgrad und Rauheit angenommen wird und diese mittels linearer
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Regression der gemessenen Werte dargestellt wird. Das Verfahren zur linearen
Regression ist in der Literatur erlautert [68].
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Abbildung 5.2: Uberpriifung einer linearen Abhingigkeit des Restverschmutzungsgrades von
der Oberflaichenrauheit durch lineare Regression der Messpunkte bei der diffusiven Reinigung

Zwischen dem oberen und unteren Konfidenzbereich sind alle Steigungen der
Regressionsgeraden mit derselben Wahrscheinlichkeit mdglich. Es ist in dem
dargestellten Rauheitsbereich demnach eine Abhangigkeit des Reinigungserfolges
von der Rauheit festzustellen. Da die mdglichen Steigungen der Regressionsgeraden
innerhalb des Konfidenzbereiches jedoch nicht hoch sind, ist der Einfluss der Rauheit
gering (ungefahr: Verdopplung des Restverschmutzungsgrades bei Verzehnfachung
des Rs-Wertes).

Betrachtet man ausschliel3lich den Rauheitsbereich R; < 0,9 um, so wird deutlich,
dass hier annahernd eine Horizontale im Konfidenzbereich der Regressionsgeraden
mdglich ist (Abbildung 5.3). Da in diesem Rj-Bereich die Werkstoffoberflachen
veredelt bzw. poliert werden, ist dieses Ergebnis fur die diffusive Reinigung sehr
interessant. Das Streben nach modglichst kleinen Rs;-Werten kann durch diese
Messungen nicht nachvollzogen werden.
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Abbildung 5.3: Uberpriifung auf lineare Abhingigkeit des Restverschmutzungsgrades
(Edelstahloberflachen) von der Rauheit im Bereich R, £ 0,9 pm

Diese Ergebnisse lassen darauf schlielen, dass die Diffusion der Reinigungslésung
in die Verschmutzung und der Stoffubergang des aufgelésten Schmutzes in die
Reinigungslosung sehr wenig von den Rz-Werten abhangt. Da der Stoffaustausch an
den Phasengrenzflachen auch nur von der Reynoldszahl, den Stoffkonstanten und
der Temperatur abhangt (Kap 3.6), ist dies auch nachzuvollziehen. Die
Verschlechterung der Reinigungswirkung bei hdheren R,-Werten kann daher nur den
Grund haben, dass in diesem Rauheitsbereich bereits die Anzahl an
stromungsmechanisch ungulnstige Stellen zunimmt. Hohe Rauheiten kdnnen z.B.
durch Stromungsschatten Bereiche niedrigerer Reynoldszahlen schaffen, in welchen
die diffusive Grenzschicht vergrofRert und der Stoffibergang somit verringert ist.
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Reinigung eines stark kohasiven Schmutzfiimes durch Enthaftung von der
Oberflache

Da bei dieser Form der Reinigung der Schmutzfilm sehr kohasiv ist und nicht durch
das Reinigungsmedium an- oder aufgeldst wird, muss die Trennkraft den Film direkt
von der Werkstoffoberflache abldésen. Dies entspricht nicht der diffusiven
schichtweisen Reinigung, sondern die Verunreinigung wird durch die

Wandschubspannung plaqueweise oder wie ein Teppich von der Oberflache
abgezogen (Abbildung 5.4). Diese Form der (Ent-)Haftung modelliert sehr resistente
Verunreinigungen, wie sie beispielsweise von Biofilmen dargestellt werden.

Abbildung 5.4: Mikroskop-Aufnahmen der teppich- oder plaqueartigen Filmablésung (griin:
fluoreszierender Agarosefilm, schwarz: Werkstoffoberflache

Nach der Ablésung der Agarosefilme sind deutliche Abrisskanten und Bereiche zu
erkennen, an welchen der Film umgeschlagen auf der Oberflache liegt. Dies weist
den kohasiven Charakter des Filmes nach.

In Abbildung 5.5 sind die Ergebnisse der Reinigungsversuche mit dem kohasiven
Agarosefilm dargestellt und auf lineare Abhangigkeit gestestet.
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Abbildung 5.5: Uberpriifung eines linearen Zusammenhangs zwischen dem

Restverschmutzungsgrad und der Rauheit bei der Reinigung kohéasiver Schmutzfilme

Die Ergebnisse liefern eine deutlichere Abhangigkeit des Restverschmutzungsgrades
von dem R,-Wert als bei der diffusiven Reinigung, was sich in einer steileren
Regressionsgeraden auliert (ungefahr: Versechsfachung des Restverschmutzungs-
grades bei Verzehnfachung des R,-Wertes). Auf die Haftung eines solchen Filmes
kann als theoretische Grundlage ansatzweise das Platte-Platte Modell angewendet
werden (Gl. 3.22). Da die damit erhaltene Van der Waals Kraft direkt proportional zu
der Flache ist, ist fir eine groRere Kontaktflache eine entsprechend groRere Haftkraft
zu erwarten. Da im Vergleich zu einer glatten Oberflache jede Rauheit zwar nicht die
Projektionsflache, aber die effektive Grenz- bzw. Kontaktflache zwischen Schmutz
und Werkstoff vergroRert, wirkt sich die Oberflachenrauheit dementsprechend auf die
Haftkraft des Filmes aus.

Nimmt man aufgrund der tangentialen Strémungsrichtung flr die Ablésung dieses
Filmes das ,Abziehen® wie bei einem Teppich oder einem Klebefilm an (vgl.
Abbildung 3.2, rechts), so wird nicht die Haftkraft der kompletten Flache Uberwunden.
Es muss nur die Haftkraft entlang der Linie Gberwunden werden, an welcher der Film
von der Oberflache abgeldst wird. Dadurch reduziert sich die bendétigte Trennkraft
entsprechend. Da diese Trennkraft aber ebenso von der Lange der Line abhangt,



Ergebnisse und Diskussion 83

nimmt die Kraft entlang der Linie mit steigender Rauheit zu, da sich im Vergleich zur
glatten Oberflache die effektive Lange erhdht.

Der grolde Konfidenzbereich resultiert zum einen aus der Tatsache, dass es sich bei
diesen Untersuchungen lediglich um Dreifachversuche bei weniger Rj-Werten
handelt. Zusatzlich bedingt diese Form der Reinigung mit einem kohasiven
Schmutzfilm, dass in einem Versuch entweder ein groler Bereich der Flache auf ein
Mal abgereinigt wird oder gar nichts. Dies bewirkt groRere Schwankungen innerhalb
einer Versuchsreihe.

5.1.1.2 Auswirkung der Oberflachenrauheit auf die Einzelpartikelablosung

Der theoretische Einfluss der Oberflachenrauheit auf die Partikelhaftung wird
allgemein durch die von Rumpf und Rabinovich modifizierte van der Waals
Gleichung (Gl. 3.38) beschrieben. Auch wenn kritisch angemerkt werden muss, dass
dieser formelle Zusammenhang ausschlieBlich ideale Modellbedingungen
(kugelférmige Rauheit, vgl. Kap. 3.3.3.2) beschreibt und nicht die realen rauen
Oberflachen und den entsprechenden Partikelkontakt erfasst. Trotzdem wird dieser
theoretische Zusammenhang fur die Experimente herangezogen, da der
Grundgedanke der Wechselwirkungen zwischen Oberflache, Rauheit und Partikel
unabhangig von der Rauheitstruktur gilt. Darlber hinaus findet die Ablésung der
Einzelpartikel parallel zu der Uberstromten Oberflache statt, wohingegen die Haftkraft
senkrecht zu der Oberflache wirkt. Ein Vergleich der absoluten Werte der
theoretischen Haftkrafte mit den gemessenen Trennkraften ist daher nicht
zielfUhrend.

Die Ergebnisse der Dreifachversuche zur Untersuchung des Rauheitseinflusses
durch Ablosung im Stromungskanal sind in den Abbildung 5.6, Abbildung 5.7 und
Abbildung 5.8 fur unterschiedliche Partikel dargestellt.
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Abbildung 5.6: Abl6sung von Hefezellen (9 5,45 um) von Edelstahloberflachen
unterschiedlicher Rauheit
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In dem untersuchten Rauheitsbereich besitzt der R;-Wert keinen Einfluss auf die
Trennkrafte der Hefezellen. Da die Hefezellen mit einem Durchmesser von 5,45 um
grolder sind als die nominellen Rx;-Werte, sind auRerdem E.Coli-Zellen (elliptische
Form, 2-3 ym) und Polystyrolkugeln (& 1,16 ym) als Einzelpartikel zur Untersuchung

des Rauheitseinflusses verwendet worden.

0.25

0.2 -

0.15 -

——

0.1

—1—

0.05

mittlere Trennkraft [nN]

——

0.2 0.23

Rauheit R, [um]

Abbildung 5.7: Reinigungsergebnis von E.Coli-Zellen
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Abbildung 5.8: Mittlere Trennkrifte der Polystyrolpartikeln
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Abbildung 5.7 und Abbildung 5.8 zeigen, dass auch bei kleineren Einzelpartikeln bis
zu einem Durchmesser, welcher in der GroRe des Ra,-Wertes und darunter liegt, kein

Einfluss der Rauheit festzustellen ist.
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Wird die formelle Beziehung nach Rumpf und Rabinovich zugrunde gelegt (GI. 3.38
bzw. Gl. 3.39), so waren verschiedene Erklarungen fir das Fehlen eines
Rauheitseinflusses madglich. Eine Theorie ware, dass alle getesteten Rauheiten
bereits so gro3 sind, dass die van der Waals Wechselwirkungen zwischen den
Partikeln und den Rauheiten vergleichbar mit denen zwischen Partikeln und einer
glatten Oberflache sind. Die Partikeln ,splren® in jedem Fall einen Kontakt mit einer
ebenen Oberflache.

Die andere Erklarung besteht in dem Vorhandensein einer Rauheit im Sub-
Mikrometerbereich, welche den messbaren ,Mikro-Rauheiten® auf allen Oberflachen
uberlagert ist und als ,Nano“-Rauheit die Haft- bzw. Trennkrafte dominiert. Diese
uberlagerte Rauheit kann sich entweder direkt auf der Mikro-Rauheit der
Werkstoffoberflache befinden (Abbildung 5.9) oder von dem Kontaktpartner
stammen, welcher auch als rau angenommen werden kann.

Partikel Partikel
r/”@\ \r—»%'"/
/ /

Werkstoff Werkstoff

Abbildung 5.9: Schematische Darstellung der liberlagerten Nano-Rauheit mit Radius r auf der
Werkstoffoberflache (links) und auf der Partikel (rechts)

Der Einfluss der Uberlagerten Rauheit r, welche in Analogie zu der
Superpositionierung nach Rumpf-Rabinovich in der Berechnung der Van der Waals
Kraft berticksichtigt werden kann, ist in Abbildung 5.10 dargestellt.
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Abbildung 5.10: Einfluss der iliberlagerten Rauheit r (Radius der Nano-Rauheit) auf die Van der
Waals Kraft einer 1,16 um Polystyrolpartikel auf Edelstahl unterschiedlicher Mikro-Rauheit in
Wasser

Es ist deutlich zu erkennen, dass bereits bei einer zusatzlichen, Uberlagerten Rauheit
mit einem Radius r=4 nm der Einfluss der Mikro-Rauheit fast verschwunden ist.
Wahrend dieser Einfluss bei r = 1 nm noch deutlich zu erkennen ist, ist bei r = 10 nm
bereits keine Abhangigkeit mehr gegeben. Dieser Grenzbereich hangt von dem
Durchmesser der untersuchten Partikel ab.

Theoretische Berechnungen zeigen, dass neben der GroRe der Rauheit deren Form
die Van der Waals Kraft mal3geblich beeinflusst. In Abbildung 5.11 ist dargestellt,
welche Auswirkungen eine nadelformige bzw. sehr spitze Rauheit und eine
zylinderférmige Rauheit im Gegensatz zu der im Rumpf und Rabinovich Modell
beschriebenen halbkugelformigen Rauheit auf die resultierende Kraft haben.
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Abbildung 5.11: Auswirkungen der Form der Rauheit auf die Van der Waals Kraft

In dem fertigungstechnisch bedingten Rauheitsbereich, der in diesem Diagramm
zwischen Rauheitshohen von 0,1 ym <R, 1 uym liegt, ergeben sich bei gleicher
RauheitsgroRe Unterschiede in der Van der Waals Kraft von vier bis funf
GrolRenordnungen. Auf einer industriellen Edelstahloberflache befindet sich eine
Vielfalt von Rauheitsstrukturen und -formen. Bei Messungen der Trennkrafte von
Einzelpartikeln konnte daher der Einfluss der RauheitsgroRe untergehen. Die
resultierende mittlere Trennkraft ware damit ebenso mehr von der Verteilung der
Rauheitsformen abhangig, welche sich bei den verschieden geschliffenen
Edelstahloberflachen nicht unterscheiden.

Der Einfluss der Oberflachenrauheit wurde neben dem Stromungskanal auch durch
Trennkraftmessungen im Atomic-Force-Microscope (AFM) untersucht .

5.1.1.3 Vergleich der Versuchsergebnisse mit AFM-Messungen

Werden in den AFM-Versuchen die Modellbedingungen erfillt, auf welchen die
Gleichung nach Rumpf und Rabinonvich basiert (glatte und kugelférmige Partikel,
kugelféormige Rauheit, Ablosung senkrecht zur Oberflache), so kann diese Theorie
durch die AFM-Messungen bestatigt werden. Dazu werden Trageroberflachen mit
kugelférmigen Partikeln mittels Dip-Coating beschichtet, so dass eine geschlossene
Oberflache mit (halb-)kugelférmigen Rauheiten entsteht. Wird der Durchmesser der
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Partikeln fir das Dip-Coating variiert, so kdnnen die Oberflachenrauheiten verandert
werden. Die Auswirkungen auf die im AFM gemessenen Trennkrafte zwischen
diesen Oberflachen und einer 5 ym SiO,-Partikel ist in Abbildung 5.12 dargestellt.
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Abbildung 5.12: Reduzierung der Trennkréafte durch Beschichtung mit Nanopartikeln [1]

Diese Ergebnisse zeigen, dass das Vorhandensein der Rauheiten bei dem Kontakt
mit der glatten, harten SiO»-Partikel eine Reduktion der AFM-Trennkrafte bewirkt. Die
glatte Referenzoberflache weist deutlich hdhere Trennkrafte auf. Ein &hnliches
Ergebnis wird unter Verwendung der Oberflachen erhalten, die keine kugelférmigen
Rauheiten besitzen, sondern deren Rauheitsstruktur graben- oder rillenférmig ist
(Abbildung 5.13).
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Abbildung 5.13: Anzahlsummenverteilung der mit AFM gemessenen Trennkrafte einer SiO,-
Partikel (@ 10 pm) auf Oberflaichen mit unterschiedlich breiten Graben
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Diese Versuche zeigen, dass die verwendeten Rauheiten in dieser
Versuchsanordnung nie eine Erhdhung der Van der Waals Krafte im Vergleich zu der
glatten Referenzoberflaiche hervorrufen kdénnen. Andert sich bei den
Versuchsbedingungen die verwendete Partikel hin zu einer weicheren,
deformierbaren Partikel, so kehrt sich der Rauheitseinfluss um. Ein Grund dafir
konnte sein, dass an Kanten oder Spitzen die auf die Oberflache aufgebrachten
Partikeln besonders verformt werden (Kap. 3.3.4). Dies bewirkt eine VergroRerung
der Kontaktflache, was im Falle der plastischen Deformation einer Erhdhung der
Haftkraft entspricht (Abbildung 5.14).
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Abbildung 5.14: Anzahlsummenverteilung der mit AFM gemessenen Trennkrafte einer
»deformierbaren®“ Polystyrol-Partikel (9 5,27 ym) auf Oberflichen mit unterschiedlich breiter
grabenférmiger Rauheit

Aus Abbildung 5.14 wird deutlich, dass durch das Vorhandensein vieler Kanten in der
Struktur der Oberflache (viele Graben unterhalb einer Partikel) hohere Trennkrafte
bendtigt werden. Die Anzahl der Kanten ist bei den kleineren Abmessungen groler
(0,8 ym und 1,6 um), da sich mehr Graben in der Projektionsflache der Partikel
befinden. Die daraus resultierenden Trennkraftverteilungen fur 0,8 ym und 1,6 pm
breite Graben belegen diese Theorie. Im Falle der Referenzoberflache und der
6,4 um Oberflache befindet sich nicht immer eine Kante unter dem Partikel, da das
Partikel bei einem Durchmesser von 5,27 um in die Graben hinein passt. Nur
vereinzelt kommt das Partikel auf einer einzelnen Kante zu liegen, was sich in dem
leicht bimodalen Verlauf der Trennkraftkurve erkennen lasst. Es kann dabei nicht
ausgeschlossen werden, dass es mit der Verformung zu einem Quetschen der
Partikeln kommt, was die Trennkraft ebenfalls ansteigen lassen wirde.



Ergebnisse und Diskussion 90

Werden mit dem AFM die Trennkrafte zwischen diesen deformierbaren
Polystyrolpartikeln und Edelstahloberflachen unterschiedlicher Rauheit gemessen, so
zeigt sich eine Abhangigkeit von der Rauheit. Die Trennkrafte steigen mit
zunehmender Rauheit (Abbildung 5.15).
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Abbildung 5.15: Anzahlsummenverteilung der im AFM gemessenen Trennkrafte fiir
Polystyrolpartikeln (@ 5,27 pym) auf unterschiedlichen Edelstahloberflachen

Die Erklarung flr den qualitativ und quantitativ unterschiedlichen Einfluss der
Oberflachenrauheit im Vergleich zu den Ergebnissen der Stromungsablosung ist in
den Versuchsbedingungen der AFM-Messungen zu finden. Im AFM wird eine
Partikel nach dem Berthren der Oberflache noch mit einer zusatzlichen Normalkraft
auf die Oberflache gedrickt, bevor es wieder von dieser abgeldst wird. Diese
zusatzliche Normalkraft kann v.a. bei dem Vorhandensein von Rauheiten zum
Uberschreiten der kritischen Spannung innerhalb der Partikel und somit zur
plastischen Deformation fuhren (Kap. 3.3.4). Wahrend bei plastisch deformierbaren
Partikeln (beispielsweise an Kanten) die Haftkrafte ansteigen, sinken diese bei
harten, undeformierten Partikeln an denselben Stellen auf einer Oberflache. Durch
die Arbeitsgruppe von Prof. Peukert et al. [1] konnte dieses gegenlaufige Verhalten
festgestellt werden.

Vor dem Hintergrund dieser Ergebnisse kann die Erkenntnis gewonnen werden, dass
die Verformung der Polystyrolpartikeln im Versuchsaufbau der Stromungsablésung
nicht so grol} sein kann wie wahrend der AFM-Versuche. Dieser Schluss liegt nahe,
da wahrend der Versuchsdurchfihrung mit dem Stromungskanal auf die Partikeln
nur die Haftkraft als Normalkraft wirkt und keine zusatzliche Kraft eine Verformung
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verursacht. Da bei der Stromungsablésung keine rauheitsabhangige Deformation der
Partikeln bewirkt wird, ist im Gegensatz zu den AFM-Messungen auch kein
Rauheitseinfluss vorhanden.

Die AFM-Messungen sind daher zur direkten Beschreibung der Reinigbarkeit
verschiedener Oberflachen als alleinige Methode nicht gut geeignet. Vor allem wenn
die Testoberflachen sehr inhomogen sind und die Rauheitserhebungen in dem
Bereich des AFM-Hubs der Cantilever liegen, treten Probleme bei den Messungen
auf. Als Erganzung zu Reinigungsversuchen dieser Arbeit liefern sie jedoch wertvolle
Einblicke in das Abldseverhalten einzelner Partikel. Aus den Ergebnissen der
durchgefuhrten AFM-Versuche kann die richtungweisende Tendenz abgeleitet
werden, dass bei Verwendung weicher Partikeln, die sich bereits durch ihre eigene
Haftkraft plastisch verformen lassen, auch in der Stromungsablésung ein Einfluss der
Rauheit gemessen werden musste. Wo die Grenze zwischen harten und weichen
Partikeln dabei zu ziehen ist, kann noch nicht genau beantwortet werden, da die
kritische Spannung neben dem Material von der Groe der Partikeln von der lokalen
Topographie am Ort des Kontakts abhangt.

5.1.2 Einfuhrung des Particle-Size-Effect bei der Einzelpartikelablosung

Eine weitere  Mdoglichkeit, welche die erhaltenen  Ergebnisse der
Einzelpartikelablosung  erklaren  kann, ist in der Topographie der
Edelstahloberflachen zu suchen. Auf den Edelstahloberflachen ist eine Vielzahl von
Oberflachenstrukturen zu finden, wie z.B. Graben, Riefen, Spitzen, Senken oder
glatte Bereiche. Soll ein Partikel durch Uberstrémen von Wasser von dieser
Oberflache abgelost werden, so ist es wichtig, ob es sich in einer Rille oder auf einer
Spitze usw. befindet. Diese Unterscheidung kann bei Verwendung eines R,-Wertes,
der fur die gesamte Oberflache gilt, jedoch nicht bertcksichtigt werden. Wirde die
Oberflachenstruktur die Kontaktkrafte und somit auch die Trennkrafte dominieren, so
wurde auf den Edelstahloberflachen bei einer statischen Verteilung aller Strukturen
stets ein daraus resultierenden Mittelwert fUr die Trennkrafte gemessen werden. Die
Reinigbarkeitsergebnisse wirden in diesem Fall mehr von der Art der Strukturen als
von deren Grolde abhangen.

Durch die Verwendung von Polystyrolpartikeln unterschiedlichen Durchmessers und
mittels der strukturierten Siliziumoberflachen, in welche Graben unterschiedlicher
lateraler Abmessungen bei gleicher Tiefe geatzt wurden, kénnen verschiedene
Kontaktfalle hervorgerufen und untersucht werden. Die Polystyrolpartikeln mit einem
Durchmesser von 1,16 um sind kleiner als die Hohe und Breiten der Graben und
befinden sich daher stets in der geatzten Struktur (mit Ausnahme der glatten
Referenzoberflache). Die Polystyrolpartikeln mit einem Durchmesser von 5,27 ym
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liegen sowohl bei der Referenzoberflache, als auch bei den 1,6 um und den 3,2 ym
breiten Strukturen auf. Bei der Oberflache mit den 6,4 um breiten Graben oder
Saulen liegen die 5,27 ym Partikeln dagegen zwischen den Strukturen. Die
Reinigungsergebnisse, die aus diesen Kontaktfallen resultieren, sind in Abbildung
5.16 und Abbildung 5.17 dargestellt.

100 * &

ot

80

60 L
[ 3

40

Rickstand [%]

20T B

0 T T T T T T

0 1 2 3 4 5 6 7
& Saulen-Struktur

m Graben-Struktur

Strukturbreite [um]

Abbildung 5.16: Riickstinde von Polystyrolpartikeln (@ =1,16 ym) nach Reinigung im
Stromungskanal (vg = 5,3 m/s)
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Abbildung 5.17: Riickstinde von Polystyrolpartikeln (@ =5,27 ym) nach Reinigung im
Stromungskanal (vg = 5,3 m/s)

Die Ergebnisse zeigen, dass der Reinigungserfolg von der Kombination aus
Partikeldurchmesser und Strukturabmessungen abhangt. Fiur die 1,16 ym Partikel
wird auf den Oberflachen der 1,6 ym und der 3,2 ym Strukturen keine Ablosung
erreicht, wahrend sich bei der glatten Referenz und der 6,4 ym Graben-Struktur ein
deutlich besseres Ergebnis ergibt. Die 5,27 um Partikel lassen sich dagegen von fast
allen Oberflachen ungefahr gleich erfolgreich abldsen.



Ergebnisse und Diskussion 93

Die Ergebnisse zeigen, dass die Frage der Reinigbarkeit der Oberflachen nicht durch
die Rauheit alleine beantwortet werden kann. Je nach Verhaltnis zwischen
Strukturabmessung und Partikelabmessung ergeben sich sehr gute oder sehr
schlechte Reinigbarkeiten, was im Rahmen der Untersuchungen als ,Particle-Size-
Effect” bezeichnet wurde [1]. Die Reinigbarkeit einer Oberflache kann demnach keine
Materialkonstante sein.

Die Frage, warum die Reinigbarkeit der 6,4 um Saulen-Strukturen schlechter ist als
die der 6,4 um Graben-Struktur, kdonnte an unterschiedlichen
Stromungsverhaltnissen in den wandnahen Bereichen liegen. Dies konnte im
Rahmen dieser Arbeit aber nicht Uberpruft und verifiziert werden.

5.1.3 Das Oberflaichenmaterial bzw. die Oberflachenenergie als
Parameter der Reinigbarkeit

Die Auswirkung der Oberflachenenergie auf das Reinigungsergebnis wurde durch
die Ablosung von Einzelpartikeln untersucht. Fur die verwendeten Polystyrolpartikeln
kann nach Gleichung 3.7 und 3.22 der theoretische Einfluss der Oberflachenenergie
der Werkstoffoberflache errechnet werden. Da in die Hamaker Konstante auch die
Oberflachenenergie des Partikels und die Oberflachenspannung des Mediums
eingehen (Gl. 3.10), ergibt sich der in Abbildung 5.18 dargestellter Verlauf.
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Abbildung 5.18: Theoretische Abhidngigkeit der Van der Waals Krifte einer Hefezelle
(9 5,45 ym, links) und einer Polystyrolpartikel (@ 1,16 ym, rechts) in Wasser von der
Oberflachenenergie der Werkstoffoberflache

FUr die Einzelpartikelablosung wurden unterschiedliche Werkstoffe verwendet.
Neben PTFE wurden beschichtete und unbeschichtete Edelstahloberflachen
eingesetzt, da somit eine vergleichbare Rauheit und vergleichbare
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Oberflachentopographie gewahrleistet werden konnte. Das Ergebnis ist in Abbildung
5.19 und Abbildung 5.20 dargestellt.
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Abbildung 5.19: Einfluss der Oberflachenenergie auf die mittleren Trennkrafte von Hefezellen
bei Oberflachen vergleichbarer Rauheit
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Abbildung 5.20: Einfluss der Oberflachenenergie auf die mittleren Trennkréafte von
Polystyrolpartikeln bei Oberflachen vergleichbarer Rauheit

Die Ergebnisse zeigen signifikant, dass die niederenergetischen Oberflachen, die im
Bereich der Oberflachenspannung von Wasser liegen, geringere mittlere Trennkrafte
bewirken. Der Unterschied in den GroéRenordungen der Trennkrafte zwischen
Hefezellen und Polystyrolpartikeln resultiert aus deren unterschiedlichen
Durchmessern und deren unterschiedlichen Hamaker Konstanten. Der theoretische
Verlauf der Haftkraft kann in den gemessenen Trennkraften nachvollzogen werden.
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5.1.4 Sonderstellung der Emaille-Oberflache

In den Versuchen der Einzelpartikelablésung wurde neben Oberflachen aus PTFE,
Edelstahl und dessen beschichteten Varianten auch Emaille als Werkstoff
untersucht. Wahrend die erstgenannten Oberflachen in einem Rauheitsbereich
gleicher GréRenordnung liegen und daher bei der Bewertung des Materialeinflusses
gut vergleichbar sind, ist bei den emaillierten Oberflachen keine Trennung der
EinflussgroRen maglich. Oberflachen aus Emaille konnten nicht in unterschiedlicher
Rauheit produziert werden und keiner der verwendeten Werkstoffe hatte eine
vergleichbare Rauheit.

In den Reinigungsversuchen zeigt Emaille trotz hoher Oberflachenenergie (Tabelle
4.3) Ergebnisse, die vergleichbar mit den mittleren Trennkraften auf
niederenergetischen Oberflachen sind (Abbildung 5.21).
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Abbildung 5.21: Vergleich der mittleren Trennkrifte von Polystyrolpartikeln (& 1,16 pm)

In Kapitel 5.1.1.2 wurden zwei Erklarungsansatze fur die Ergebnisse der
Einzelpartikelablosungen auf Edelstahl gegeben. Einerseits konnte bei den
Versuchen mit Edelstahl jede der Oberflachenrauheiten in dem Bereich
0,12 um < R; <1,84 ym zu grol3 sein, um eine signifikante Rauheitsabhangigkeit
messen zu konnen. Andererseits konnte eine (berlagerte Nanorauheit
ausschlaggebend fur die Ergebnisse mit Edelstahl sein. Die Erklarung fur die relativ
niedrigen Trennkrafte der Polystyrolpartikeln auf der Emaille-Oberflache kann nicht
zweifelfrei gegeben werden. Emaille weist einen um eine Grdélienordnung
verringerten Ry-Wert (R, = 0,02 ym) auf. Im Gegensatz zu Edelstahl besitzt Emaille
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eine glasartige, glatte und geschlossene Oberflache. Dagegen weist Emaille die
hdchste Oberflachenenergie der getesteten Werkstoffe auf. Auch wenn die polaren
und dispersen Anteile der Oberflachenenergien der Werkstoffe mit einander
verglichen werden, andert sich diese Reihenfolge nicht.
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6 Zusammenfassung und Ausblick

Reinigung wird in der Lebensmittel- und Pharmaindustrie aufgrund des stetig
steigenden Kosten- und Zeitdrucks sowie der hohen Verbrauchererwartungen
hinsichtlich Produktsicherheit und —haltbarkeit ein immer zentraleres Thema. Eine
verbesserte Reinigbarkeit bedeutet flr die produzierende Industrie eine Steigerung
der Effizienz der Produktionsanlage. Besonders in der heutigen medienintensiven
Zeit kommt ein ,Lebensmittelskandal® durch ein unsicheres Produkt einem
finanziellen Desaster und immensem Imageverlust gleich. Aus diesem Grund ist die
Reinigbarkeit der produktbertihrenden Oberflachen stets ein wichtiges Kriterium flr
die Werkstoffauswahl.

Basierend auf den Theorien zu Schmutzhaftung und -entfernung wurde im Rahmen
dieser Arbeit Uberpruft, ob und wie die theoretisch relevanten Parameter auch in den
Experimenten den Reinigungserfolg beeinflussen. Der Schwerpunkt wurde auf die
EinflussgroRen des Werkstoffes gelegt, um herauszufinden, wie stark eine
Oberflache selbst zu ihrer Reinigbarkeit beitragen kann (self-cleaning).

Das Reinigungsergebnis wird jedoch nicht nur von der Werkstoffoberflache, sondern
auch von der Verunreinigung und dem Reinigungsmedium beeinflusst. Da jede
dieser drei interagierenden Komponenten in unterschiedlicher Qualitdt und/oder
Quantitat vorliegen kann, ergibt sich eine Problemstellung mit einer theoretisch
unendlich grof3en Matrix an verschiedenen Kombinationsmdglichkeiten. Aufgrund der
hohen Anzahl an moglichen Einflussfaktoren ist der gezielten Variation von nur
einem Parameter pro Versuchsreihe héchste Aufmerksamkeit gewidmet worden.
Diese unendliche Anzahl von Verschmutzungsfallen gestaltet eine pauschale
Bewertung einzelner Parameter dementsprechend schwierig. Um eine Aussage Uber
die Reinigbarkeit von Oberflachen flir eine moglichst grolle Anzahl von
Verschmutzungsfallen geben zu koénnen, wurde eine Einteilung der potentiellen
Verschmutzungen in drei reprasentative Gruppen getroffen, welche sich durch
grundlegend unterschiedliche Abloseverhalten auszeichnen:

e partikulare Verunreinigungen, die eine Verschmutzung durch einzelne
Zellen, Mikroorganismen oder Partikeln reprasentieren.

o kohasive Schmutzfilme, die sehr resistent gegen das umgebende Medium
sind und schwer zu reinigenden Kontaminationen entsprechen, wie z.B.
Biofilme.

e chemisch losliche Schmutzfilme, die zusammenhangende und
flachendeckende Verschmutzungen darstellen, wie z.B. Produktreste der
Lebensmittelindustrie.
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FUr die Reinigungsversuche wurden diese reproduzierbar hergestellt und eine
optische  Auswertung erarbeitet. Diese Verschmutzungen wurden auf
unterschiedliche Werkstoffe unterschiedlicher Bearbeitungszustande aufgebracht
und deren Reinigbarkeit im immergierten System untersucht. Die variierten
Parameter waren Oberflachenrauheit und Oberflachenenergie.

In den durchgefuhrten Versuchen hat sich gezeigt, dass die Oberflachenrauheit
lediglich bei der Reinigung von kohasiven Schmutzfilmen eine entscheidende Rolle
gespielt hat. Hingegen ist ihr Einfluss auf das Reinigungsergebnis von sich
aufldsenden Schmutzfiimen und Partikeln nur begrenzt bis gar nicht zur Geltung
gekommen. Das Oberflachenmaterial hatte keinen starken, aber dennoch
signifikanten Einfluss auf die Reinigbarkeit der untersuchten Oberflachen. Dass die
Reinigbarkeit einer Oberflache keine Materialkonstante sein kann, wurde unter
Verwendung spezieller Oberflachen mit definiert geatzten Rauheitsstrukturen
nachgewiesen. Der Reinigungserfolg hangt immer auch von der Verunreinigungsart
ab, was sich auch in vergleichbaren Versuchen der Einzelpartikelablosung mittels
AFM in dem Einfluss der Elastizitat bzw. Plastizitat der Partikeln geaul3ert hat [1].
Praxistaugliche Empfehlungen gehéren mit zu den wichtigsten Zielen dieser Arbeit
gewesen. Mit Fokus auf die Oberflachenparameter und auf Basis der durchgefuhrten
Untersuchungen kann zur Optimierung der Reinigung produktberihrender
Oberflachen folgende Checkliste als Orientierungshilfe dienen:

e Zur Verbesserung des Reinigungsergebnisses muss stets das gesamte
System ,Kontamination — Medium — Oberflache” betrachtet werden. Aussagen
uber die Auswirkung eines Oberflachenparameters ohne Kenntnis der
Verunreinigungsart sind nicht zielfGhrend.

e Im Falle partikularer Verunreinigungen determiniert die Struktur einer
Oberflache und deren  GrdolRenverhaltnis zur PartikelgroRe den
Reinigungserfolg starker als ein Rauheitskennwert (Ublicherweise R,).

¢ Im Falle von Schmutzfilmen hangt der Einfluss der Oberflachenrauheit von der
Art der Reinigung ab. Wahrend bei der ,schmutzauflésenden“ Reinigung
lediglich ein tendenzieller Einfluss erst bei Rauheiten Ra > 1 um festgestellt
werden konnte, hangt der Reinigungserfolg bei einer ,ablésenden” Reinigung
deutlicher von der Rauheit des Werkstoffes ab.

e Oberflachen mit geringer Oberflachenenergie zeigten bessere Reinigbarkeiten
als vergleichbare hochenergetische Oberflachen.
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Ist die Verunreinigungsart dennoch unbekannt, so sollte der ,Grenzwert® von
Ra=1um unterschriten werden, um bei Vorhandensein filmartiger
Verschmutzungen keine negativen Auswirkungen auf die Reinigbarkeit zu haben. Die
Notwendigkeit nach hochpolierten Oberflachen (Ra<0,3 um) aus
Reinigbarkeitsgriinden kann aufgrund der Untersuchungen nicht nachvollzogen
werden.

Wie in dieser Arbeit sollte auch in weiteren Arbeiten ebenfalls streng zwischen
Grundlagenforschung und praxisbezogener Forschung unterschieden werden. Die
Komplexitat realer Werkstoffoberflachen ist aufgrund ihrer Inhomogenitat sehr hoch.
Dies wirkt sich v.a. auf die Einzelpartikelabléosung aus, da hier der Unterschied
zwischen  makroskopischen  Oberflachenkenngréflen und  mikroskopischen
Adhasionsproblemen am deutlichsten wird. Fur direkte Fragestellungen zur
Optimierung der Reinigbarkeit in definierten Verunreinigungsfallen stellt der
entwickelte Stromungskanal in Labormal3stab ein sehr gutes Messinstrumentarium
dar, um relevante Einflussgroflen zu identifizieren und ein effizient aufeinander
abgestimmtes Reinigungsprogramm zu entwickeln. Besonders die Frage, ob die
Auswirkung der Veranderung vieler Parameter gleich der Summe der Einzeleinflisse
ist, konnte fur einen speziellen industriellen Anwendungsfall von hohem Interesse
sein. Eine genaue Abstimmung auf optimal wirkende Reinigungsmittel ist damit
modglich. Dieser Versuchsaufbau steht am Lehrstuhl fir Maschinen- und
Apparatekunde weiterhin zur Verfugung und kann flr wissenschaftliche
Untersuchungen oder als Dienstleistung verwendet werden.

Mit definierten Oberflachen kann auf Basis der erlangten Ergebnisse weiter
grundlegenden Fragestellungen nachgegangen werden. Auf dem Gebiet der der
Partikelhaftung und der Reinigung ware interessant, ob eine kritische Harte in
Abhangigkeit der PartikelgroRe gefunden werden kann, bei deren Unterschreitung -
allein durch die wirkenden Haftkrafte - mit einer plastischen Verformung und
deswegen mit Haftkraftsteigerung zu rechnen sein muss.

Aus den Ergebnissen mit definierten Oberflachenstrukturen hat sich gezeigt, dass die
Stromung im wandnahen Bereich fur die Reinigung weiterhin ein nicht vollstandig
erforschtes Gebiet darstellt. Kenntnisse Uber den Zustand des Strémungsprofils bei
dem Um- oder Uberstrdmen von Mikro- und Nanostrukturen kann nicht nur fir die
Partikelablésung, sondern auch fur andere Prozesse wie den WarmeUlbergang oder
Abscheidungsvorgange von aulderstem Interesse sein.
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7 Summary

As in most branches the food and the pharmaceutical industry have to deal with the
pressure of costs and of time. As the cleaning step is reducing the time for production
and as it is often very expensive, too, cleaning should be reduced to the minimum for
a maximum of productivity. On the other hand side the demands of the consumer on
product safety and shelf life are rising and the cleaning step has to assure a well
working plant and a safe product at the end of the line. A public affair because of an
unsafe or even contaminated product will lead a company to a dramatic drop of
image and turnover.

Therefore cleaning is an important field of the whole production. Additionally to the
own interest in a safe production, which every company should have, there are legal
requirements as well as guidelines for a safe way of producing and for the equipment
that is allowed for use in food and drug production. In the course of these
requirements also any surface which can get into contact with the product during the
production process has to fulfl demands concerning its cleanability. These
requirements do not always have a scientific background but fulfilling them means
often an economic effort.

The aim of this work was therefore to investigate the influence of the topometrical
parameters on the cleanability of technical surfaces. For any company in the branch
of the food and pharmaceutical industry it would be great benefit to know what makes
a surface easy to clean or not. Based on the theories of adhesion and detachment of
bodies the theoretical parameters are tested concerning their practical impact on the
cleaning result. This comparison should show, which parameters of the surface have
to be adjusted for an optimised cleaning or which parameters of the surface enhance
a self-cleaning behaviour.

The surface, the cleaning media and the soiling interact with each other and the
technical surface is not the only determinating factor for the cleaning result. As each
of those three partners could vary in different parameters, an endless matrix of
combinations would result. Therefore regulations for each interacting partner have to
be made.

In this work the main focus is on surfaces relevant for the industrial application. Thus
stainless steel with different grinded and/or electro polished finishes is the most
studied surface. Additionally enamel and PTFE surfaces are tested. For having
special conditions during the experiments, some other tailor-made surfaces become
produced, too.
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Different ways of cleaning are expected for different soilings. Therefore all possible
soilings have to become classified concerning their cleaning behaviour. The used
classes are:

e Particle contaminations, which are not soluble and have to be detached be
external force (e.g. cells, micro-organisms, crystals, particles)

e Cohesive soiling-layers, which are not soluble and have to be detached be
external force (e.g. resistant foulings like biofiims)

e Soluble soiling-layers, which soluble in the cleaning fluid and can be
removed by diffusion into the fluid (e.g. residues of food production)

For each class a reproducible soiling and an optical analysing procedure was
developed for the cleanability tests. These experiments are just made in the
immerged system. As CIP-cleaning is the choice for all big industrial applications,
water is always the surrounding medium during cleaning (and not air). That's the
reason why tap water is the fluid for these investigations. The surface parameters of
interest have been the surface roughness (Ra) and the surface energy.

The experiments showed that surface roughness had no effect on the cleanability
when single particles have been the soiling. Much more important than the Rs-value
is the size ratio between the roughness and the particles. This proved that
cleanability can’t be a material constant but has to become discussed with respect to
the existing soiling.

With cohesive soilings there was an influence of roughness due to the increasing
contact area with increasing roughness. This is according to the theoretical model of
the Van der Waals force (plate-plate model). For soluble soilings a “critical”
roughness for the cleanability of the surface was found. When roughness exceeded a
value of R; =1 um the residue area increased. For lower values Ra <1 um no
dependence of the surface cleanability on the roughness was found.

In the test of the surface material (= surface energy) the low energetic surfaces had a
better cleanability than the high energetic surfaces.

For a better cleaning the following check-list can be helpful:

e For improving the cleaning the total system of surface, cleaning fluid and
soiling must be regarded.

e For a particle soiling the roughness structure and its size ratio to the particles
is more important for cleanability than any roughness value.
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e In case of soiling layers the roughness influence depends on the kind of
cleaning mechanism. For detaching a non-soluble soiling by wall shear stress
the roughness is effecting the force required and therefore the cleanability of
the surface. For a soluble soiling an increasing roughness seems to decrease
the mass transport during cleaning for values R; > 1 um.

o Low energetic surfaces had a better cleanability than high energetic surfaces.

If the kind of contamination and cleaning mechanism is still unknown, this surface
finish has to be chosen which had a good cleanability with all three classes of
soilings. In that case it would be important to get the surface roughness below
Ra =1 um. Under that value no dramatic effects of roughness had been detected. On
the base of these results, the need for high polished surface (e.g. R; < 0,3 ym) can’t
be seen for cleanability reasons.
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9 Anhang

Anhang 1: Konstruktionszeichnungen der Einzelteile der Stromungszelle
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