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I. Kurzdarstellungen

1. Aufgabenstellung

Das Projekt ChemFront hatte die zentrale Aufgabe, das vielseitige Modell der radialen
Ausbreitung einer A+B—C Front zu validieren und sowohl Glltigkeitsgrenzen als auch
Erweiterungen der existierenden Ansatze aufzuzeigen. Zudem sollte anhand von Reaktionfronten
mit farbigem Reaktionsprodukt sowie in erster Erweiterung auch anhand von Fallungsreaktionen
ermittelt werden, unter welchen Voraussetzungen (Konzentration der Reaktanten, Injektionsrate,
Reaktorgeometrie) optimale Ertrage, eine geeignete Verteilung und kontrollierbare Eigenschaften
des Reaktionsprodukts erzielt werden kénnen.

2. Voraussetzungen

Das Projekt wurde am Institut fir Fluiddynamik des HZDR durchgefiihrt. Im Berichtszeitraum von
01.03.2020 bis 31.12.2023 wurde das Projekt durch den wissenschaftlichen Mitarbeiter Dipl.-Ing
Georgios Stergiou bearbeitet.

3. Planung und Ablauf

Das Projekt wurde in funf Arbeitspaketen geplant, die inhaltlich erfolgreich nach dem Plan
durchgefuhrt werden konnten. Zeitliche Verschiebungen bei der Parabelflug- und
Hohenforschungsraketenkampagne ergaben sich durch die COVID-19 Pandemie. Infolgedessen
wurde das Parabelflugexperiment im November 2020 im Rahmen der 73. ESA-Kampagne in
Paderborn in Deutschland durchgefuihrt. Abgesehen von COVID-19 gab es im August 2021 einen
Brand auf Esrange, der erhebliche Schaden an den Startanlagen verursachte. Mit dem Beginn
der Ukrainekrise im Februar 2022 musste die Hohenforschungsraketenkampagne nochmals
verschoben werden. Im Oktober 2022 wurde das HOhenforschungsraketenexperiment im
Rahmen der TEXUS-57 Kampagne im Esrange Space Center in Schweden schlieBlich
durchgefihrt.

4. Wissenschaftlicher und technischer Stand

Viele konventionelle Syntheseverfahren fir Reaktionen vom Typ A+B—C nutzen
Ruhrkesselreaktoren, in denen die zugefuhrten Reaktanten moglichst homogen vermischt
werden, um fir kurze Verweilzeiten hohe Umsatze zu gewahrleisten. Ein alternativer Ansatz ist,
den Reaktant A in den vorliegenden Reaktant B zu injizieren, wahrend Diffusion und Reaktion mit
Bildung von C stattfinden. Es ergibt sich ein stark inhomogenes Konzentrationsfeld mit einer
strémungsgetriebenen radialen Reaktionsfront. Aktuelle Arbeiten deuten darauf hin, dass diese
Bedingungen fur neue Syntheserouten genutzt werden konnen. Bei einer Fallungsreaktion
zwischen den Ausgangslosungen A und B wird sowohl die makroskopische (rdumliche)
Verteilung des partikularen Fallungsprodukts als auch die mikroskopische Partikelstruktur
wesentlich durch die Konzentrationsgradienten beeinflusst [Boh14, Nagl4, Haul5b]. Eine
Synthese von thermodynamisch instabilen Modifikationen, die unter homogen durchmischten
Bedingungen nicht méglich ist, konnte in solchen Nichtgleichgewichtssystemen nachgewiesen
werden [Bohl16]. Zudem sind stromungsgetriebene radiale Reaktionsfronten relevant fur
technologische Prozesse wie die Gesteinsrestaurierung oder die CO2-
Sequestrierung/Mineralisierung in porésen Medien wie salinen Aquiferen.

Eine Theorie zur Steuerung der Ausbeute einer A+B—C Reaktion in einer zweidimensionalen
radialen Geometrie wurde kirzlich entwickelt [Bral7]. Diese Theorie erweitert die Beschreibung
der rektilinearen Ausbreitung einer chemischen Front von Gélfi und Racz [Gal88] und erfasst
auch die passive Advektion, die nicht durch die Reaktion beeinflusst wird. In einer rektilinearen
Geometrie macht es aus physikalischer Sicht keinen Unterschied, wenn zusatzlich zur Diffusion



eine konstante Injektion von A in B stattfindet: Die Advektion mit konstanter Geschwindigkeit v
senkrecht zur Front beeinflusst die Dynamik in einem mitbewegten Bezugssystem nicht. Dagegen
ergibt sich in einer radialen Geometrie ein Einfluss auf die Dynamik und die Skalenrelationen,
denn die Injektionsgeschwindigkeit hangt hier geman ~rtY vom Abstand r zum Injektionspunkt
ab. In [Com21] konnten drei verschiedene Zeitregime fir das radiale 2D System abgegrenzt
werden, namlich (i) das anfangliche Regime, in dem die Frontdynamik unabhéngig von der
Reaktion ist, (ii) das Ubergangsregime, in dem die Fronteigenschaften aus dem Zusammenspiel
von Reaktion, Diffusion (Glattung der Konzentrationsgradienten) und Advektion (raumliche
Verteilung der Konzentrationen von A,B und C mit der Strémung) resultieren, und (iii) das
Langzeitregime, in dem Diffusion dominiert [Tot20] und das System einer eindimensionalen
Pfropfenstromung entspricht.

Diese Theorie hat vielzahlige Anwendungsbereiche, da sich die Dynamik von A+B—C Fronten je
nach Auslegung der Spezies A und B in breitgefacherten Gebieten wie der Ausbreitung von
Krankheiten, in Finanzméarkten oder der Bevoélkerungsdynamik wiederfindet [Bral7].

Eine Voraussetzung fur die Gliltigkeit der 2D Theorie ist eine konstante Dynamik im
experimentellen System entlang der dritten Dimension. Eine gebrauchliche experimentelle
Geometrie ist daher die Hele-Shaw Zelle, d.h. ein schmaler Flissigkeitsspalt zwischen zwei
planparallelen Platten. Fir die Beschreibung der Stromung in der Hele-Shaw Zelle wird
Ublicherweise ein spaltgemitteltes 2D Modell verwendet [Bo097]. Jedoch weichen die
Experimente in der Hele-Shaw Zelle von diesem idealen Modell ab.

Einerseits kann die Reaktionsfront trotz der geringen Spalthéhe und der horizontalen Anordnung
der Hele-Shaw Zelle durch Auftriebseffekte beeinflusst werden. Zudem weist die Strémung
zwischen den Platten ein parabolisches Geschwindigkeitsprofil auf (Poiseuille-Strémung). Die
resultierende Taylor-Dispersion [Tay53] verstarkt die Durchmischung weiter: Durch die hdhere
Stromungsgeschwindigkeit in der Spaltmitte verbreitert sich die Reaktionsfront und entlang der
entstehenden kleinskaligen Konzentrationsstrukturen findet diffusiver Transport statt. Zudem
ergeben sich vertikale Konzentrationsgradienten, die bei unterschiedlichen Dichten der Lésungen
immer auch eine konvektiv instabile Schichtung beinhalten.

Radiale Frontausbreitung

Fiur die A+B—C Fallungsreaktion mit radialer Injektion einer Carbonatlésung (A=CO3?%) in eine
Calciumsalzlésung (B=Ca?*) unter Bildung von Calciumcarbonat (C=CaCQ3) als Fallungsprodukt
existieren bereits Experimente zum Test der o0.g. Theorie [Sch16a, Bral7]. Durch angepasste
Versuchsparameter wurde das Entstehen von komplexen Frontstrukturen, die bei hohen
Konzentrationen und Injektionsraten auftreten, verhindert und Auftriebskonvektion an der
Reaktionsfront weitgehend unterdriickt. Unter diesen Bedingungen ist die beobachtete Verteilung
der Fallungspartikel radialsymmetrisch und die Einzelpartikel weisen einen hohen Abstand
zueinander auf. Trotzdem konnten Unterschiede zur theoretischen Vorhersage festgestellt
werden, die auf Auftriebskonvektion schlieRen lassen. Zudem weist die teilweise inhomogene
Produktverteilung Uber den Abstand zum Injektionspunkt auf ein Zusammenwirken von Advektion
und Sedimentation der Partikel wahrend der radialen Ausbreitung der Reaktionsfront hin. Bei der
Entstehung eines geldsten Produkts kann hingegen reine Advektion angenommen werden. So
wurden Experimente mit dem Reaktionsprodukt Eisenthiocyanat ([Fe(SCN)(H20)s]?")
durchgefihrt, das in wassriger Losung als Komplexverbindung mit tiefroter Farbe vorliegt. Dazu
wird geldstes Kaliumthiocyanat (KSCN) in geltstes Eisennitrat (Fe(NO3)s) injiziert [Tot20].

Aufgrund der geringen Dichte- und Viskositatsunterschiede der Losungen sind die Bedingungen
im Experiment anndhernd auftriebsneutral und ein Einfluss von viskoser Fingerbildung auf die
Frontausbreitung ist nicht zu erwarten. Trotzdem verbleiben noch Abweichungen der
experimentellen Beobachtungen zur theoretischen Skalenrelation, die vermutlich durch die
kombinierten Einflisse von Taylordispersion und geringflgiger Auftriebskonvektion verursacht
werden.



Taylor-Dispersion und Auftriebskonvektion in Hele-Shaw Zellen

Haben die Losungen deutlich unterschiedliche Dichten, so breitet sich die Reaktionsfront bei
radialer Injektion strahlenférmig aus, sofern die Spalthéhe der Hele-Shaw Zelle nicht zu klein ist.
Die strahlenférmige Struktur entsteht dabei durch eine Wechselwirkung der Injektionsstromung
mit der Auftriebskonvektion [Haul4b, Boh16]. Diese Stromungsstrukturen kdnnen dazu fuhren,
dass sich bei Fallungsreaktionen bevorzugt nadelférmige Feststoffpartikel bilden [Bak09].

Durch das parabolische Geschwindigkeitsprofil werden die geldsten Stoffe in der Mitte des Hele-
Shaw Spalts schneller transportiert. Eine Voraussetzung fur die Gultigkeit des 2D Modells ist
jedoch ein homogenes Konzentrationsprofil Gber die Spalthéhe. Dies ist gegeben fir den Fall,
dass die Diffusionszeit Uber den Spalt viel geringer ist als die charakteristische Zeit fir Advektion.
Andernfalls muss Taylor-Dispersion berlcksichtigt werden. Dieser Prozess kann fur einfache
geometrische Konfigurationen Uber einen zusétzlichen Dispersionsterm berticksichtigt werden
[Tay53, Ari56, Tot20]. In aktuellen Arbeiten wurde der Dispersionseffekt in die Modellierung
unidirektionaler Stromungen mit autokatalytischen Reaktionsfronten einbezogen [Lec04, Jarl0].
Maoglicherweise hat die vertikale Schichtung der Losungen im parabolische Profil weiteren
Einfluss. In Gegenwart von Mehrkomponentendiffusion in geschichteten Losungen kénnen sich
weitere auftriebsinstabile Situationen ergeben [Trell], die =zu Strukturen in der
Konzentrationsverteilung fihren.

Strukturbildung durch radiale Ausbreitung von Fallungsfronten

Bei der Partikelbildung in Fallungsfronten entstehen durch Variation der Reaktantenkonzentration
und der Injektionsrate vielfaltige Strukturen in der makroskopischen Verteilung des
Fallungsprodukts. Dabei wurden in der Literatur beispielsweise Stoffsysteme eingesetzt, die den
klassischen chemischen Garten entsprechen [Haulda]. Fur die radiale Injektion einer
Natriumsilicatldsung konnte gezeigt werden, dass die Fallungsstrukturen in einer Hele-Shaw
Zelle robust gegenuber einer Variation des metallischen Kations in der Vorlagelésung sind
[Haul5a]. Auch fir die Fallung von Calcium- und Bariumcarbonat stimmen die Strukturen in
einem groRRen Teil des experimentellen Parameterraums Uberein [Sch16b].

Gleichzeitig konnen hydrodynamische Instabilititen durch Viskositatsgradienten die
makroskopische Verteilung des Fallungsprodukts beeinflussen. Die Injektion einer Kobaltldsung
in eine hochviskose konzentrierte Silikatlbsung ist aufgrund viskoser Fingerbildung durch
blitenférmige Fallungstrukturen gekennzeichnet [Haul4a, Haul5b]. Die Viskositatsunterschiede
sind hier jedoch nicht durch die Reaktion selbst bedingt, sondern durch die Stoffparameter der
Reaktanten. Andere fingerférmige Fallungsstrukturen entstehen infolge  von
Permeabilitatsanderungen bei der Partikelbildung [Nag14, Shul6].

Vorausgehende Schwerelosigkeitsexperimente

Zur Strukturbildung in reaktiven Systemen wurden innerhalb des ESA Topical Team CHYPI
bereits eine Reihe von Schwerelosigkeitsexperimenten in Héhenforschungsraketen (CDIC-1, -2,
-3, Chemically Driven Interface Convection) und Parabelfligen durchgefuhrt [Shi08, Heill,
Eckl12a, Eck12b, Hor14, Eck17]. Das erste Experiment [Shi08] auf MASER 10 untersuchte eine
grenzflachenspannungsgetriebene hydrodynamische Instabilitat beim reaktiven Stoffibergang
zwischen zwei nichtmischbaren Flissigkeiten. Das Nachfolgeexperiment flog auf MASER 11 mit
einem ahnlichen Fokus auf Marangonikonvektion bei reaktivem Stoffibergang, allerdings
zusétzlich in einer Kapillarengeometrie [Eck17] und mit einem einfacheren Reaktionssystem
[Heill, Eck12a]. Die nachste wissenschaftliche Fragestellung bezog sich auf die
selbstorganisierte Dynamik einer reaktiven Front, die sich durch eine wassrige Losung mit freier
Oberflache bewegt. Das Experiment an Bord der MASER 13 Rakete konnte zeigen, dass sich die
konvektive Deformation der Front durch Marangonistromung unter Mikrogravitationsbedingungen
deutlich von den Laborexperimenten unterscheidet, bei denen Auftriebseffekte die Dynamik
beeinflussen [Hor14, Bab18].
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Universitat Magdeburg), Prof. Gerald Ziegenbalg (IBZ-Salzchemie GmbH & Co. KG, Halsbriicke),
Gruppe von Prof. Véronique Pimienta (Université de Toulouse).



Il. Eingehende Darstellungen

1. Verwendung der Zuwendung & des erzielten Ergebnisses im Einzelnen

Um die in Abschnitt 1.1 genannte Aufgabenstellung zu bearbeiten, waren Experimente an zwei
unterschiedlichen Typen von A+B—C Reaktionsfronten erforderlich. Dies war primér die
Durchfiihrung von Modellexperimenten mit farbiger Reaktionsfront ohne Partikelbildung. Als
geeignetes Stoffsystem wurde die Reaktion von Kaliumthiocyanat (KSCN, Reaktant A) mit
Eisennitrat (Fe(NO3)3; Reaktant B) eingesetzt, bei dem das tiefrote Eisenthiocyanat
([Fe(SCN)(H20)5]2+; Produkt C) als Komplexverbindung entsteht. Unter gezielter Nutzung der
Schwerelosigkeitsbedingungen erlaubte dies einen direkten Vergleich mit der theoretischen
Beschreibung und den numerischen Simulationen. AnschlieBend wurden in den
Laborexperimenten die grundlegenden Erkenntnisse aus den Modellexperimenten auf
Reaktionsfronten in Fallungssystemen erweitert. Hier wurde die Bildung von Calciumcarbonat,
Gips und Koazervat als technologisch relevante Materialien fir die Gesteinsrestaurierung, CO-
Mineralisierung und Einbringung von Barriereschichten in Boden untersucht.

Fir die Validierung des theoretischen Modells zur radialen Ausbreitung einer A+B—C Front
wurde eine Hele-Shaw Zelle genutzt, die mit einer Losung des Reaktanten B gefillt ist. Eine Hele-
Shaw Zelle ist ein dunner Flussigkeitsspalt zwischen zwei horizontalen ebenen Platten. In der
Mitte der Hele-Shaw Zelle wird eine Losung des Reaktanten A injiziert, so dass A und B zum
Produkt C reagieren und sich die Reaktionsfront infolge der fortschreitenden Injektion radial
ausbreitet. Die Hele-Shaw Zelle ist eine zweckmallige Anndherung an das 2D Modell: Mit
abnehmender Spalthéhe wird die Auftriebskonvektion immer mehr unterdriickt und die Strémung
weist ein definiertes parabolisches Geschwindigkeitsprofil auf. Zudem ist die Hele-Shaw Zelle
eine gebréauchliche Modellgeometrie fir die Stromung durch pordse Medien. Wahrend die Hele-
Shaw Zelle das pordse Medium Uber eine gemittelte Permeabilitat reprasentiert, werden auch
Kapillaren als 3D Modellgeometrie fir eine individuelle Gesteinspore eingesetzt. Sie bieten einen
erleichterten Zugang fur die Dynamik Uber die Spalthéhe hinweg, wie Auftriebskonvektion oder
Partikelsedimentation.

Durch die in Abschnitt 1.4 beschriebene Konzentrationsschichtung aufgrund der Taylor-
Dispersion ergibt sich eine komplexe Kopplung mit Schwerkrafteffekten, die nur in Kombination
mit Experimenten unter Schwerelosigkeitsbedingungen analysiert werden konnte. Um einen
ausreichend groRen Parameterbereich von Spalth6hen und Injektionsraten abdecken zu kénnen,
war eine ausreichende Dauer der Schwerelosigkeitsbedingungen zwingend erforderlich, was
durch ein Hohenforschungsraketenexperiment gewdahrleistet werden konnte. Zudem wurden
vorausgehende Parabelflugexperimente durchgefiihrt, um den Versuchsaufbau zu testen, zu
optimieren und zu validieren, sowie geeignete experimentelle Parameter fir das
Raketenexperiment zu definieren. Zuséatzlich konnten im Parabelflug bereits erste Einblicke zum
Beitrag der unterschiedlichen physikalischen Prozesse und der Schwerkraftmodulationen zur
Ausbreitungsdynamik der radialen Reaktionsfront gewonnen werden.

Im Folgenden werden die in den einzelnen Arbeitspaketen (AP) durchgefiihrten Arbeiten und die
erreichten Ergebnisse beschrieben.

AP 1: Parabelflugexperiment

Im Rahmen der 73. Parabelflugkampagne der ESA wurden Experimente zu Reaktions-Diffusions-
Advektions-Fronten (RDA) mit sechs radialen Hele-Shaw- (HS-) Zellen pro Flugtag unter
modulierter Schwerkraft durchgefuihrt, siehe Abb. 1. Charakteristische Parameter der RDA-Front
wurden quantitativ ausgewertet, um so die Systemdynamik umfassend zu charakterisieren und
sie mit den Trends aus theoretischen Vorhersagen zu vergleichen [Ste22a].
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Abb. 1: Parabelflugaufbau bei der 73. Parabelflugkampagne der ESA (Aufnahme nac

h der Landung)

Obwohl der Dichteunterschied zwischen den Reaktionslésungen und die Spalthéhen der HS-
Zellen gering waren, wurde die Entwicklung der Front dennoch stark von den wechselnden
Beschleunigungsverhaltnissen entlang der vertikalen und horizontalen Achse beeinflusst. Diese
Modulationen spiegelten sich direkt in der zeitlichen Entwicklung der Produktbildung und der
Breite der Front wider. Die daraus resultierende verstarkte Durchmischung unter hyper-g-
Bedingungen erhdhte die Gesamtmenge des erzeugten Produkts.

Obwohl die Modulationen der Beschleunigung in horizontaler Richtung viel geringer waren als die
Modulationen in vertikaler Richtung, trugen sie dennoch erheblich zur beobachteten Dynamik bei.
In den kurzen pg- und langeren 1-g-Phasen wurden die beobachteten Spitzen der
Produktionsrate weiter reduziert. Aul3erdem bestatigte ein Experiment, das ausschlie3lich unter
Hg-Bedingungen mit einer hohen Injektionsrate durchgefuhrt wurde, den insgesamten Riickgang
der Produktbildung in Abwesenheit der Schwerkraft. Der Vergleich mit den Labor-
Referenzexperimenten zeigte, dass die pg-Bedingungen den Verlauf der Front beeinflussen,
auch wenn man zunachst erwartet, dass die starke Injektionsstrémung die Dynamik dominiert.

Durch die Parabelflugexperimente konnten mehrere qualitative und quantitative Aspekte der
jungsten theoretischen Vorhersagen Uberprift werden Es wurde eine anndhernd lineare
Skalierung der Gesamtmenge des erzeugten Produkts im Bereich der betrachteten
experimentellen Parameter gefunden, wobei die verstarkte Durchmischung unter dem Einfluss
der Schwerkraft zu einem gré3eren Anstieg der Produktbildungskurve fihrt.

Somit konnte diese einfache Skalierung in einem gewissen Anwendungsbereich als
Beschreibung der Produktbildung verwendet werden, obwohl sie von der rein diffusiven 1D-
Theorie [Bral7] ausgeht, wahrend in unseren Experimenten der Effekt der Taylor-Dispersion
Uberwiegt. Zudem reproduzierten die experimentellen Daten den theoretisch vorhergesagten
Verlauf der Front, und fir das Experiment mit hoher Durchflussrate wurde eine quantitative
Ubereinstimmung fir die Frontbreite erzielt.
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Abb. 2: Reaktionsfront A+B—C im Parabelflug-Setup (links) und Einfluss der Parabelsequenzen auf die
Produktbildung im Vergleich zum Bodenreferenzexperiment (rechts), gemaf [Ste22a].

Aufgrund der hohen wissenschaftlichen Qualitat der Versuchsergebnisse aus dem Parabelflug
wurde der Beitrag [Ste22a] im September 2022 als Grafik auf der Front-Titelseite des Journals
Chemical Engineering Science, Vol. 259 veréffentlicht. Vorab wurde bereits unmittelbar nach dem
Parabelflug im November 2022 eine Aufnahme der Reaktionsfront als ,Human spaceflight and
robotic explorations image of the week” auf der Website der ESA ausgewahlt [Ste20]. Des
Weiteren wurde 2021 ein Beitrag [Ste21b] zur ,Gallery of Fluid Motion eingereicht, der im
November 2021 zum 74th Annual Meeting of the APS Division of Fluid Dynamics mit dem Milton

van Dyke Award ausgezeichnet wurde.

Abb. 3: Der Vergleich der Reaktionsfronten unter 1 g (links) und pg (rechts) zeigt das Auftreten einer
dichtegetriebenen Instabilitét, die in Schwerelosigkeit ausbleibt.

In diesem Zusammenhang wurde ein weiteres Manuskript [Ste22b] veroffentlicht. Diese Arbeit
lieferte neue Erkenntnisse Uber die Vielfalt der Strukturbildung durch die schwerkraftgetriebene
Instabilitat der Advektions-Diffusions-Reaktionsfront in einer radialen HS Zelle. Dabei konnte die
Wirkung von hyper-g und multiaxialer Beschleunigung auf die Strukturbildung aufgedeckt werden.
Die Beobachtung des Systems unter ug bestatigte, dass sich keine Instabilitdt in Abwesenheit
von Auftriebseffekten entwickeln kann, vgl. Abb. 3.
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AP 2: Hohenforschungsraketen-Experiment

Das Setup des Hohenforschungsraketen-Experiments (Chemically-Driven Interfacial Convection
4, CDIC-4) wurden zusammen mit AIRBUS als Teil der TEXUS 57 Mission realisiert. Das Design
wurde im PDR (Preliminary Design Review, Méarz 2020) und CDR (Critical Design Review, Juli
2020) begutachtet. Nach dem Parabelflugexperiment im Oktober/November 2020 konnten die
finalen Parameter der Zellgeometrie und Experimentparameter festgelegt werden, die in Tab. 1
zusammengefasst sind. Diese Parameter erlauben es, die verschiedenen Regime zu testen, die
in den theoretischen Arbeiten [Bral7, Com21] vorhergesagt werden. Die Konzentrationen der
Eduktldsungen wurden analog zu den Parabelflugexperimenten gewahlt [Ster22a]. Zur Erhdhung
des Kontrasts der Reaktionsfront mit farbigem Produkt in der kleinsten Spalthéhe wird (ebenfalls
wie in den Parabelflugexperimenten) ein Blaufilter eingesetzt. Die Umsetzung des resultierenden
Moduls CHYPI/CDIC-4 wurde im SVT/MTRR (Science Validation Tests/Module Test Readiness
Review, Marz 2021) und in den Module Acceptance Tests und MAR (Module Acceptance Review,
April 2021) getestet und begutachtet. In diesem Zusammenhang wurden auch die
Laborreferenzexperimente mit finalem Zelldesign und die Kalibrierkurven zur Ermittlung der
Produktkonzentrationsverteilung aus den experimentellen Daten aufgenommen.

Tab. 1: Parameter der drei Late Access Units im Hohenforschungsraketenexperiment.

Late Access Unit (LAU) | LAUL LAU2 LAU3
Spalthéhe h 0,6 mm 1,0 mm 0,2 mm
Injektionsrate 0,32 ml/min 0,54 ml/min 0,054 mi/min
Blaufilter nein nein ja

Im Februar 2022 wurde die TEXUS 57 Mission im Esrange Space Center gestartet. Wahrend der
Kampagne wurde ein weiterer Satz von Bodenreferenzdaten aufgenommen, um die
Reproduzierbarkeit bei der Vorbereitung der HS Zellen und der experimentellen Ergebnisse unter
den Bedingungen des Raketenstartplatzes zu Uberprifen. Das Flight Readiness Review (FRR)
wurde am 28. Februar 2022 bestanden. Die Kampagne musste aufgrund der geopolitischen
Situation jedoch abgebrochen werden und wurde im September/Oktober 2022 fortgesetzt. Am
01. Oktober 2022 konnte die TEXUS 57 H6henforschungsrakete starten und lieferte drei wertvolle
Datensatze der Reaktionsfront unter kontinuierlicher Schwerelosigkeit wahrend der gesamten
Frontausbreitung.

Abb. 4: Reaktionsfron A+B—C unter Schwerelosigkeit im Hohenforschungsraketenexperiment fir eine
Spalthoéhe der HS Zelle von 0,6 mm (links), 1,0 mm (mittig) und 0,2 mm (rechts).

Alle drei HS-Zellen funktionierten im Flug und die Schritte in der experimentellen Prozedur wurden
wie vorgesehen durchgefuhrt. In den HS Zellen mit gréReren Spalth6hen scheint sich das
Fortschreiten der Front unter Schwerelosigkeit deutlich zu verringern, was zeigt, dass in der Tat
Auftriebseffekte in den Laborexperimenten wirken. Diese Schlussfolgerung konnte nun
unabhangig von den mehrachsigen Beschleunigungsmodulationen im Parabelflug getroffen
werden. In einer der HS Zellen wurden wenige kleine Blasen beobachtet, die zu leichten lokalen
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Verformungen der Reaktionsfront fihrten. Diese HS Zelle hatte jedoch die grof3te Spalthéhe
(1 mm). Hier ist die Stromung robuster als in den beiden anderen HS-Zellen mit geringer
Spalthdhe (0,6 mm und 0,2 mm). Daher erbrachten alle drei HS-Zellen auswertbare Daten. Die
Auswertung [Ste24a] ergab, dass die gebildete Produktmenge in allen Experimenten héhere
Werte erreicht, wenn sie am Boden durchgefiihrt werden. Fir h = 0,2 mm (Abb. 5a) liegt dieser
Unterschied jedoch innerhalb der experimentellen Schwankungsbreite, da fir den diinnsten Spalt
zu erwarten ist, dass die Auftriebseffekte am Boden nicht dominieren. Mit zunehmendem h (Abb.
5b, c) ist der Unterschied viel ausgepragter, d. h. die Auftriebskrafte fihren zu einer deutlich
erhdhten Produktbildung fir die Referenzexperimente am Boden.
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Abb. 5: Normierte Menge an Reaktionsprodukt in Abhéngigkeit vom injizierten Volumen fir die
Schwerelosigkeitsexperimente und die entsprechende Referenzexperimente am Boden, mit h=0,2 mm (a), h=0,6
mm (b) und h=1,0 mm (c); gemaR [Ste24a].
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Abb. 6: Normierte Menge an Reaktionsprodukt in Abh&ngigkeit vom injizierten Volumen; Vergleich der
Schwerelosigkeitsexperimente mit den Simulationsergebnissen der unterschiedlichen 1D und 2D Modelle fiir
h=0,2 mm (a), h=0,6 mm (b) und h=1,0 mm (c); gemaR [Ste24a].
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Abb. 7: Breite der Reaktionsfront in Abh&ngigkeit von der Zeit; Vergleich der Schwerelosigkeitsexperimente
mit den Simulationsergebnissen der unterschiedlichen 1D und 2D Modelle fiir h=0,2 mm (a), h=0,6 mm (b) und
h=1,0 mm (c); geman [Ste24a].
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Da die Zeitdauer fur alle Spalthdhen vergleichbar ist, kann man daraus schlieen, dass bei
groleren h in der gleichen Zeit mehr Produkt erzeugt wird, sowohl am Boden als auch in pg. In
Bezug auf die dimensionale Produktmenge erscheint dies logisch, da in einem groéfl3eren
Reaktorvolumen mit endlichem Radius eine groRere Produktmenge gebildet werden kann und
eine gréfRere Menge des Reaktanten A eingespritzt wird, der zu C reagieren kann. Dies gilt jedoch
auch fur die in Abb. 5 gezeigte normierte Produktmenge, die die gemessene Produktmenge auf
den Fall bezieht, in dem der Reaktor vollstandig mit einer LOsung maximaler
Produktkonzentration (d. h. einer 1:1 vollstandig gemischten Losung von A und B) geflillt ist.

Da hier keine Auftriebseffekte wirken, kdnnen die pg-Experimente nun mit dem 2D-Modell und
dem vereinfachten 1D-Ansatz verglichen werden. Sowohl fir den 1D- als auch fur den 2D-Fall
werden zusétzliche Simulationen durchgefiihrt, die die vorgemischte Konzentration des Produkts
bertcksichtigen, die sich bereits im Eintrittsventil der HS-Zellen bildet. In Abb. 6 und Abb. 7 sind
die durch die numerischen Simulationen erhaltenen Kurven den entsprechenden experimentellen
ug-Ergebnissen gegeniibergestellt. Fir alle drei Falle zeigt sich eine gute Ubereinstimmung
zwischen den experimentellen Daten und den numerischen Werten, die durch die 2D-
Simulationen erhalten wurden, die zusatzlich den Vormischungseffekt berticksichtigen.

AuRerdem bestatigen unsere Ergebnisse, dass in sehr kleinen Spalten mit langsamer Strémung
1D-Modelle verwendet werden kénnen. Dies ist auf die Tatsache zurlickzufuihren, dass kleinere
Langenskalen viel friher zu einem diffusionsdominierten Regime fuhren und das
Konzentrationsprofil Gber die Spalththe gleichmafig wird. Allerdings haben solche Situationen,
in denen sowohl Dispersions- als auch Auftriebseffekte vernachlassigbar sind, nur eine begrenzte
Anwendung. Wie unsere Ergebnisse zeigen, unterscheidet sich die Frontdynamik unter solchen
Bedingungen stark von Systemen, die von Taylor-Aris-Dispersion dominiert werden. Daher
kénnen die 1D-Modelle die RDA-Fronten bei gréBeren Spalthéhen nicht reproduzieren. Die 2D-
Modelle mit Dispersion konnten durch unsere Mikrogravitationsexperimente validiert werden. Die
entsprechenden Skalierungen kénnen daher zur Vorhersage der Produktbildung fur verschiedene
Anwendungen verwendet werden, da solche Reaktionsfronten in Natur und Technik haufig
vorkommen. Systeme, bei denen die Taylor-Aris-Dispersion wichtig ist, die Auftriebseffekte aber
vernachlassigt werden kénnen, sind beispielsweise stark verdiinnte Systeme, Systeme mit
kleinem h und geringem Diffusionskoeffizienten der geldsten Stoffe, hochviskose Flussigkeiten
oder Anwendungen im Weltraum, bei kein Schwerkrafteinfluss vorhanden ist [Vai22]. Unsere
Ergebnisse bilden eine Grundlage fir die weitere Entwicklung von Dispersionsmodellen in
Richtung Verbrennung oder Strdomung in porésen Medien.

Ein Merkmal aller Mikrogravitationsexperimente und numerischen Simulationen - mit Ausnahme
des 1D-Modells ohne Vormischung - ist die grof3ere Frontbreite in der Anfangsphase, die
anschlieBend abnimmt und einen nahezu konstanten Wert erreicht. Dieses Merkmal ist in den
Simulationsmodellen mit Vormischung am starksten ausgepragt, was das Verstandnis des
allgemeinen Mechanismus der Abnahme der Frontbreite unterstttzt. Wenn sich eine bestehende
radiale Reaktionsfront (die eine bestimmte Menge an Produkt enthalt) mit der Injektionsstrémung
ausbreitet, wird sie aufgrund ihres zunehmenden Umfangs diinner, wenn sie sich in Richtung der
aulleren Bereiche der HS-Zelle bewegt. Das Produkt kann entweder durch die Vormischung im
Eintrittsventil oder durch die vorherige Produktbildung in der radialen Reaktionsfront, die sich
innerhalb der HS-Zelle entwickelt, vorhanden sein. Wenn dieser Effekt gegeniber dem
Frontwachstum durch den Stofftransport und die laufende Reaktion tUberwiegt, nimmt die Breite
der Front ab. Der gleiche Mechanismus gilt fiir die 2D-Simulationen ohne Vormischung, da die
fortgesetzte Injektion ebenfalls zu einer Dehnung der zuvor gebildeten Produktfront fiihrt. Die
Abnahme ist in den Fallen stérker, in denen die Vormischung einen grol3eren Einfluss hat, d. h.
bei kleineren Spaltweiten.

Obwohl das 1D-Modell ein kontinuierliches Wachstum der Frontbreite mit der Zeit vorhersagt (wie
es in den Referenzexperimenten am Boden fir h = 0,6 und 1,0 mm beobachtet wurde),
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vernachlassigt es vollstandig die oben diskutierten dominanten Mechanismen der Frontdehnung
und des Ubergangs von Taylor-Aris-dispersionsdominierten Regimen zu diffusionsdominierten
Regimen, so dass es fir die Modellierung solcher Falle ungeeignet ist. Darliber hinaus
unterschétzt das 1D-Modell die Grofenordnung der Frontbreite erheblich und sagt &hnliche
Werte unabhangig von h voraus. Schlie3lich konnte in den Mikrogravitationsexperimenten die
Abnahme der Frontbreite fur Reaktoren mit gréRerem h untersucht werden, eine Beobachtung,
die am Boden nicht mdglich ist. Daher kdnnen nur die Mikrogravitationsexperimente deutlich
zeigen, dass die Taylor-Aris-Dispersion einbezogen werden muss. Somit kann die Verwendung
von 1D-Modellen fur solche Systeme ausgeschlossen werden, insbesondere fir groRRere
Spalthéhen.

AP 3: Erweiterte Laborexperimente zu den 3D-Effekten bei farbiger Reaktionsfront

In der Designphase des Experimentmoduls zu CDIC-4 wurden ausgewahlte CFD (Computational
Fluid Dynamics) -Simulationen zur radialen Stromung in der HS-Zelle durchgefiihrt. Dabei stellte
sich heraus, das in Abhangigkeit von der Einlassgeometrie und der Injektionsgeschwindigkeit
eine dreidimensionale Wirbelstruktur am Einlass entstehen kann. Dies fuhrt zu einer
entsprechend ausgepragten Vormischung der Reaktionsldsungen bevor das parabolische
Geschwindigkeitsprofil im radialen HS-Spalt erreicht wird. Da die Parabelflugexperimente
zeigten, dass die Vormischung einen wesentlichen Einfluss auf die entstehenden
Reaktionsfronten hat, wurde dieser Effekt umfassend numerisch durch erweiterte CFD-
Simulationen und experimentell durch PIV (Particle Image Velocimetry) Messungen
charakterisiert und die Ergebnisse in einem weiteren Zeitschriftenartikel [Ste21a] veroffentlicht.

Die Ergebnisse der Studie wurden verwendet, um eine Beziehung zur Vorhersage der
Wirbellange L in der Nahe des Einlasses der radialen HS-Zelle zu erstellen (vgl. Abb. 8). Diese
Korrelation ermgglicht es, das Ausmalf? solcher 3D-Einlassphéanomene in Hele-Shaw-Reaktoren
vorherzusagen, so dass die Einlassgeometrie und wichtige Randbedingungen fir die
Injektionsgeschwindigkeit im Hohenforschungsraketenexperiment festgelegt werden konnten.

Hele-Shaw Zelle Schnitt oben

Einstromung Schnitt unten

L/D = O.39Rel/3(W/D)4/5

N b
Abb. 8: Wesentliche Ergebnisse der kombinierten experimentellen und numerischen Studie zum 3D
Einlasswirbel in radialen HS Zellen, gemé&R [Ste21a].

Wahrend die Schwerelosigkeitsexperimente darauf abzielen, die Auftriebseffekte zur
Modellvalidierung zu unterdriicken, muss fir das vollstdndige chemo-hydrodynamische Problem
auch die schwerkraftgetriebene Konvektion charakterisiert werden. Dazu wurden Experimente in
flachen Rechteckkapillaren mit unterschiedlicher Spalth6he durchgefiihrt. Die Schichtung durch
das parabolische Geschwindigkeitsprofil (vgl. Abb. 9, mittig) bedingt eine statisch instabile
Dichtesituation als Voraussetzung fur Rayleigh-Taylor Instabilitat (schwere injizierte Lésung Uber
leichterer L6sung vor der Front), die zu Konvektionswirbeln entlang der Stromungsrichtung fihrt
(vgl. Abb. 9, links). Diese Wirbel entlang der Strémungsrichtung fuhren in Draufsicht zu
Streifenstrukturen im Konzentrationsfeld (visualisiert durch Shadowgraphie, vgl. Abb. 9, rechts).
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Abb. 9: Schematische Darstellung der instabilen Dichteschichtung (links) durch das parabolische
Geschwindigkeitsprofil (mittig); dieser Effekt fihrt im Experiment zum Auftreten von Streifenstrukturen im

Konzentrationsfeld (rechts); gemaf [Ste23a].

In umfangreichen Parametervariationen wurde die Abhéngigkeit des Auftretens und der
Wellenlange dieser Streifenstrukturen von der Injektionsrate und der Spalth6he untersucht.
Geeignete Korrelationen fir die kritischen Bedingungen sowie der sich ausbildenden Wellenléange
der Strukturen konnten erarbeitet werden [Ste2lc, Ste23a]. Erganzend wurden in einem
reflexionsarmen Setup PPIV-Messungen zum verbesserten Verstandnis der qualitativen
Konvektionsstruktur durchgefuhrt. Die Abhangigkeit der sich entwickelnden Instabilitdt von den
Stromungsparametern, gekennzeichnet durch die dimensionslose kritische Zeit und die
Es wurden
vereinfachte Skalierungen vorgeschlagen (siehe Abb. 10), die den Beitrag der advektiven
Stromung Uber die Péclet-Zahl (Pe) und den Auftriebseffekt Uber die Rayleigh-Zahl (Ra)

dimensionslose Wellenlange, wurde experimentell

bertcksichtigen.
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Abb. 10: Skalenbeziehungen fir die Abhangigkeit der Wellenlange der Instabilitat (a) und der Kritischen
Einsetzzeit der Instabilitat (b) von der Péclet (Pe) und Rayleigh (Ra) Zahl; geméan [Ste23a].

Im Einzelnen wurde gezeigt, dass das Eintreten der Instabilitit einen minimalen Pe-Wert
erfordert, der mit zunehmendem Ra-Wert abnimmt. Fir kleine Ra-Werte wird eine Stabilisierung
des Systems beobachtet. Es wurde auch gezeigt, dass mit zunehmendem Pe und Ra die
Eintrittszeit der Instabilitdt sinkt. Derselbe Effekt wird fur die charakteristische Wellenlange

beobachtet.

Die komplexe Wirbel-Wirbel-Dynamik wurde fir die rechteckige Geometrie

beschrieben, und es wurde ein Vergleich mit dem Free-Slip-Fall und radialen Szenarien aus
friheren Arbeiten gezogen. Die Wirkung der Seitenwande spielt eine wichtige Rolle bei der
Wirbeldynamik. Vorlaufige PIV-Experimente lieferten die ersten quantitativen Informationen tber
das Stromungsfeld. Ein Vergleich mit dem numerisch ermittelten Stromungsfeld unterstiitzte die
Interpretation der Geschwindigkeitsmessungen. Die Simulationen lieferten weitere Erkenntnisse
Uber die vollstandige dreidimensionale (3D) Geschwindigkeitsverteilung, die in den Experimenten
nicht zugénglich ist. Die extrahierten Skalenrelationen der untersuchten Instabilitdt konnen als
Leitfaden fur die Vorhersage oder sogar Unterdriickung solcher Instabilitdten in &ahnlichen

Systemen dienen.
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AP 4: Partikelbildung in Fallungsfronten: Einfluss von Sedimentation und
Advektion

Die radumlich-zeitliche Verteilung des Produkts ist bei Fallungsreaktionen mit Bildung von
Feststoffpartikeln in der Regel komplexer als im Falle eines loslichen Produkts. Die Dynamik wird
dann durch Advektion, Reaktion, Diffusion, Kristallbildung und -wachstum sowie Konvektion
bestimmt. Dies ist abhangig von moglichen Wechselwirkungen zwischen Feststoffpartikeln,
fortschreitendem Partikelwachstum, Zusetzen des Strémungsspaltes, Reorganisations- und
Rekristallisationsprozessen.

Bei geringer Reaktantenkonzentration entstehen Einzelpartikel (z.B. Calciumcarbonat-Partikel),
zwischen denen kaum Wechselwirkung im Partikelbildungsprozess stattfindet. Die individuellen
Partikel wachsen im Reaktionsverlauf weiter an. Wahrend die Strémungsgeschwindigkeit mit
zunehmendem Radius der Reaktionsfront sinkt, steigt die Grol3e der Teilchen, so dass sie den
Stromlinien nicht weiter folgen kdnnen, sondern aufgrund ihrer h6heren Dichte absinken und sich
als scheibenformige Produktverteilung ablagern (vgl. Abb. 11a,b). Dieser Ubergang von
Advektion zu Sedimentation der Partikel, der fir verschiedene Fallungssysteme auftritt, wurde in
den bisherigen Arbeiten zumeist vernachlassigt [Bral7].

a) [ b) )
—

2cm 1mm

<> | —>
Abb. 11: Regime mit partikelbeladener Stromung durch Fallungsreaktion in radialen Reaktionsfronten mit
Bildung von CaSO4 Partikeln (a) und CaCOz Partikeln (b); Seitenansicht in rechteckiger Kapillare bei Bildung
von CaCOs Partikeln (c). Durch den Dichteunterschied der Reaktionslésungen bilden sich die Feststoffpartikel
zunéachst im oberen Teil der Kapillare und werden von der Strdmung mitgetragen. In Folge von Wachstum
und Sedimentation sinken die Feststoffpartikel im zeitlichen Verlauf Richtung Boden.

1

Die Experimente in rechteckigen Kapillaren (Abb. 11c) mit hoher optischer Qualitat der
Glaswénde ermdglichen eine Seitenansicht, um die Prozesse direkt an der Spitze der Front zu
betrachten. Die Kapillare ist zudem eine Modellgeometrie fir eine einzelne Pore, um auch die
auch die Kkleinskaligen Aspekte und lateralen Wandeffekte von strémungsgetriebenen
Reaktionsfronten in porésen Medien zu charakterisieren. Eine besondere Herausforderung dieser
Experimente sind die Anfangsbedingungen. Um die Kapillaren definiert zu befullen, wurden
Adapterstiicke mit Fuallkandlen und Halterungen per 3D Druck hergestellt, so dass die
Hohlschrauben der Fillschlauche am gedruckten Gewinde angeschlossen werden kénnen.
Durch die angepasste Flllprozedur wird wiederum ein blasenfreier Eintrag der
Reaktionsldsungen ohne vorzeitige Reaktion erreicht.

Durch die hochaufgeldste Abbildung in den Kapillaren kénnen die Advektionsbahnen und
Auftriebseffekte an der Front sowohl Gber Agglomerate als auch Uber einzelne Partikel verfolgt
werden. Es ist nicht nur eine Seitenansicht (Abb. 11c), sondern auch eine Draufsicht (Abb. 12a,b)
moglich. So kann die Advektion einzelner Partikel von beiden Seiten beobachtet werden. Eine
bewegliche Kamera mit einem Lineartisch wurde eingesetzt, um die Front und die Advektion der
Partikel zu verfolgen (Abb. 12a). Auf diese Weise lasst sich die dynamische Entwicklung der Front
beobachten (Abb. 12b).
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Abb. 12: Aufbau zur Nachverfolgung der Frontbewegung mit Aufnahme der Reaktionsfront von oben (a);
Ausschnitt der Verteilung des CaCOs Féllungsproduktes in Draufsicht auf Rechteckkapillare (b); typische
PartikelgroRenverteilung an einer Messposition bei der CaCOz-Bildung in einem niedrig konzentrierten
System zu unterschiedlichen Zeiten (c).

Um mehr Informationen Uber die raumliche und zeitliche PartikelgréRenverteilung der
Fallungsfront zu gewinnen, wurden erste Experimente mit einem Laserbeugungsmessgerat
durchgefuihrt. Der Laserstrahl tritt dabei vertikal durch die Rechteckkapillare und das
partikelgroRensensitive Beugungsmuster wird Uber einen Ringdetektor aufgenommen. Die
ermittelte PartikelgréfRenverteilung (PGV) ist eine wichtige Eigenschaft fur die Partikelerzeugung,
die fur eine Vielzahl von Anwendungen von groRer Bedeutung ist, darunter die
Gesteinsreparation und die selektive Partikelfallung. Beispielhafte Ergebnisse der
Calciumcarbonatfallung sind in Abb. 12¢ dargestellit.

Der Verlauf der Partikelgrof3e, der durch Partikelbildung, Kristallwachstum, Agglomeration,
Sedimentation, Wechselwirkung mit der Kapillarenwand und das Losungsgleichgewicht bestimmt
wird, ist charakteristisch fur solche Fronten, und kann mit dem entwickelten Versuchsaufbau inline
und zeitaufgeldst gemessen werden. Durch Experimente an unterschiedlichen Langenpositionen
der Kapillare ist zudem eine ortsaufgeldste Messung mdoglich. Eine lokale Probenahme wiirde
durch die unterschiedlichen Mischungsverhéltnisse das Partikelwachstum stark beeinflussen
(z.B. zusatzliche Partikelféallung an der Probenahmestelle). Der Versuchsaufbau und die
experimentellen Ergebnisse wurden im Rahmen der 11th International Conference on Multiphase
Flow (ICMF) vorgestellt [Ste23b].

Ein Zusetzen des Strémungsspaltes wurde bei den geringen Konzentrationen, die fir die
Laserbeugungsmessungen erforderlich waren, nicht beobachtet. Zudem muss auch der
PartikelgroRenbereich des Laserbeugungsmessgerates beachtet werden, der bei dem
verwendeten Modell im Bereich 0,9 — 175 pm lag.

AP 5: Frontdynamik bei Partikelbildung unter hohen Konzentrationen

Ausgehend von einer gemeinsamen Arbeit zu partikelbildenden Fallungsreaktionen innerhalb des
Topical Teams [Bal19] wurden weitere Experimente zur Frontdynamik bei Partikelbildung unter
hohen Konzentrationen durchgefiihrt, siehe Abb. 13. Bei grof3eren Konzentrationen bilden sich
Feststoff-Agglomerate, die die Durchlassigkeit der radialen Geometrie verdndern und die
Stromung lokal zusetzen (vgl. Abb. 13a). Bei einigen Reaktionen, z. B. bei der
Calciumcarbonatbildung, entsteht eine Fallungsfront aus einem Kkolloidalen Gel, dessen
rheologische Eigenschaften zur Entstehung von makroskopischen Mustern analog zur viskosen
Fingerbildung fihren (Abb. 13b). Lokale Ausbuchtungen, Aufbrechen und Neubildung der
gelartigen Front sind auch in der Seitenansicht der rechteckigen Kapillare zu erkennen (Abb.
13c). Diese Dynamik ist zusatzlich durch Reorganisations- und Rekristallisationsprozesse
beeinflusst.
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Abb. 13: Reaktionsfronten mit Bildung von CaCOg Partikeln: radiale Ausbreitung und lokales Zusetzen der
Stromung durch Partikelaggregate (a), Bildung eines kolloidalen Gels mit Strukturen viskoser Fingerbildung
(b), kolloidale Gelfront in rechteckiger Kapillare (c).

Durch die resultierende enorme Vielfalt an Strukturen sind fur ein tieferes Verstandnis der
gelartigen Reaktionsfront weitere Modellexperimente zum Mechanismus der Viskositatseffekte
notig. Dies wird durch ein organisches Reaktionssystem mit einer Koazervierungsreaktion von
Xanthan [Kes19] erreicht. Hier entsteht ein kontinuierliches Gel anstelle des Ubergangs zwischen
Agglomeration und Gelierung bei der Partikelfallung mit anorganischen Materialien. Zudem kann
die Bildung und Verformung der gelartigen Front ohne die Reorganisations- und
Rekristallisationsprozesse wahrend der anorganischen Partikelbildung untersucht werden. So
kénnen die Viskositatsgradienten und die Rheologie des kolloidalen Gels nachgebildet werden.
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Abb. 14: (a) Unterschiedliche Strukturbildungsregime in radialen Reaktionsfronten mit Bildung eines
Koazervats aus Xanthan und CTAB (Cetyltrimethylammoniumbromid) in Abhéangigkeit von der
Injektionsrate (Péclet-Zahl Pe) und Spalthdhe (Rayleigh-Zahl Ra); (b) Konturen der viskosen Fingerbildung:
Jede Kontur ist zu einem anderen Zeitpunkt aufgetragen, um die Entwicklung der Strukturbildung zu
veranschaulichen.

Durch Variation der Injektionsrate und der Spalththe der Hele-Shaw-Zelle konnten verschiedene
Instabilitdtsregime klassifiziert und die wichtigsten Mechanismen identifiziert werden, die zum
reaktiven viskosen Fingering beitragen (vgl. Abb. 14). Die Ergebnisse dieser Experimente wurden
auf der Annual European Rheology Conference (AERC 2022, April 2022), zum Gordon Research
Seminar on Oscillations and Dynamic Instabilities in Chemical Systems, und zu den Dynamic
Days Europe 2023 vorgestellt [Ste22c, Ste22d, Ste23c] und als Manuskript zusammengefasst
[Ste24b].

Fir die Bildung eines kolloidalen Gels bei der Partikelfallung wurde die Kapillarengeometrie
weiter optimiert. Zum Einsatz kommt dies in zukinftigen Kooperationsexperimenten mit den
Projektpartnern (Gruppe von Prof. Dezsé Horvath, University of Szeged), die Raman-
Spektroskopie nutzen. Dies ist die Grundlage zur detaillierten Analyse der Partikelmikrostruktur
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hinsichtlich amorpher Zwischenstrukturen und Umwandlungsvorgénge. Durch weiterentwickelte
3D-gedruckte Einlass- und Auslass-Adaptersticke kann das Aspektverhdltnis der
Rechteckkapillare flexibel variiert und so an den Arbeitsbereich der Raman-Sonde angepasst
werden.

2. Wichtigste Positionen des zahlenmaligen Nachweises

Die wichtigsten Positionen betrafen Personalmittel (0837), Verwaltungskosten (0860),
Dienstreisen (0838), Gerate (0847) und Verbrauchsmaterial (0813). Diese Mittel wurden im
Wesentlichen wie geplant ausgegeben. Anderungen waren erforderlich aufgrund der im Kap. 1.3
dargestellten Situation. Generell bewegten sich die Anderungen in den mit dem DLR
abgesprochenen Ausgabenkorridor.

3. Notwendigkeit und Angemessenheit der geleisteten Arbeit

Alle im Bericht dargestellten Arbeiten waren notwendig und angemessen und dienten der
Erreichung des zentralen Vorhabenziels.

4. Voraussichtlicher Nutzen und Verwertbarkeit des Ergebnisses

Das Projekt beschéaftigte sich mit wissenschaftlich grundlegenden Aspekten der
stromungsgetriebenen Ausbreitung von radialen Reaktionsfronten. Die fundamentalen Einblicke
verbessern auch das Verstandnis von technologischen Prozessen wie der Gesteinsrestaurierung.
Die gezielte Erweiterung auf Fallungsreaktionen in Modellporen unter Einbindung des
Kooperationspartners IBZ-Salzchemie GmbH & Co. KG zeigt langfristig mogliche wirtschaftliche
Erfolgsaussichten auf. Die Ergebnisse des Projekts wurden in den unten genannten
Veroffentlichungen publiziert. Die erzielten Erkenntnisse u.a. zur rdaumlichen Verteilung und der
Eigenschaften des Calciumcarbonat-Fallungsproduktes bilden eine wichtige Voraussetzung fir
das Nachfolgeprojekt ChemFront Il und das geplante CDIC-5 ESA
Hohenforschungsraketenexperiment. Teilziel von ChemFront Il ist die detaillierte Aufschlisselung
der Schwerkrafteinflisse bei der chemo-hydrodynamischen Strukturbildung in den
charakteristischen Regimen von stromungsgetriebenen Fallungsreaktionen

5. Fortschritt auf dem Gebiet des Vorhabens bei anderen Stellen

Die Chemo-Hydrodynamik an radialen Reaktionsfronten ist ein international untersuchtes Thema.
Der relevante Zugewinn an Erkenntnissen ist in der Bibliographie der unten genannten
Veroffentlichungen abgebildet.
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