DAGA 2008 - Dresden

Einfluss der Wassertemperatur auf Wasserdampfgehalt, sonochemische Aktivitit und

Lumineszenz in schallangeregten Kavitationsblasen

Daniel Schanz, Thomas Kurz, Werner Lauterborn
Drittes Physikalisches Institut, Georg-August-Universidt, Gottingen, Germany, Email: dschanz@physik3.gwdg.de

Einleitung

Wird eine Blase in Wasser mittels eines periodi-
schen Schallfeldes angeregt, oszilliert diese typerscher-
weise mit der Frequenz der Schallanregung v,. In ei-
nem gewissen Parameterbereich kommt es wiahrend der
Uberdruckphase zu einem heftigen Blasenkollaps, an des-
sen Ende die Blase einen extrem kurzen Lichtblitz aus-
sendet. Dieses Phénomen ist als Sonolumineszenz be-
kannt. Eine Séattigung des Wassers mit einem Edel-
gas erhoht die Lichtausbeute ernorm. Schon frith wur-
de bei Mehrblasensonolumineszenz (MBSL) beobachtet,
dass Anderungen der Fliissigkeitstemperatur zu starken
Variationen in der emittierten Photonenzahl fiihren[1].
Spéter wurde dies auch bei Einzelblasensonolumineszenz
(SBSL) nachgewiesen [2]. Fiir nahezu alle Fiissigkeiten
zeigt sich bei niedrigen Temperaturen die stéirkste Lumi-
neszenz.

Als Erkldrung dieses Phinomens werden mehrere Effek-
te herangezogen. Zum Einen erhoht sich mit sinkender
Temperatur die Oberflichenspannung o der Fliissigkeit
(im Folgenden immer Wasser), wodurch sich die Blase
mit hoheren Driicken anregen lidsst ohne instabil zu wer-
den. Zum Anderen verdampft bei niedrigerer Temperatur
weniger Wasser in die Blase. In der Blase gefangener Was-
serdampf setzt die erreichten Temperaturen durch Auf-
nahme von Energie und chemische Reaktionen stark her-
unter [3].

In dieser Arbeit wird die Wassertemperaturabhéingigkeit
einer SBSL-Blase mittels eines molekulardynamischen
(MD) Modells untersucht.

Modellierung der Blase

Die Blase wird dargestellt als eine Kugel mit
zeitabhéngigem Radius R(t), dessen Entwicklung gege-
ben wird durch die Losung der erweiterten Rayleigh-
Plesset-Gleichung (1).

RE 4+ 332 = — (PL—Px)+ (B(R, 1) — Px), (1)

1
W pPwew

P = p(R,t) — 20/R — 4pwvR/R (2)
mit py: Dichte von Wasser, (996,6 kg/m?), Pr: Druck
im Wasser am Blasenrand, P, = Py + P,(t): Druck in
grofler Entfernung zur Blase, ¢y Schallgeschwindigkeit
in Wasser (1481 m/s), p(R,t): Gasdruck an der Blasen-
wand, v: Viskositit von Wasser.

Das Innere der Blase wird mittels eines Hartkugelmodells
beschrieben. Eine Wechselwirkung der Teilchen tritt nur
bei Kollisionen auf, in Folge derer bei hohen kinetischen
Energien chemische Reaktionen stattfinden koénnen.
Das Blasenduflere wird als Kontinuum angesehen. Es
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wird davon ausgegangen, dass der Dampfdruck von
Wasserdampf zum Zeitpunkt des Startes der Simulation
dem Sattigungsdampfdruck von Wasser bei Umgebungs-
temperatur P, 4,¢ entspricht:

3816.53

P, sat|Pa) = 133.322- (1830362058 s
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Dabei ist T4 die Wandtemperatur.
Wiéhrend des Kollapses findet Nichtgleichgewichts-
Kondensation der Wasserdampfmolekiile an der Blasen-
wand statt. Die Phaseniibergangswahrscheinlichkeit bei
Wandkollisionen wird bestimmt {iber
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Prc = Qi <1

Hier bezeichnet T; die Teilchentemperatur, Pg(Tyair)
den Sittigungsdampfdruck und Pp,o(R) den aktuellen
Dampfdruck. I'c(Q) ist ein Korrekturfaktor, c,, ist der
Akkomodationskoeffizient.

Es ist zu erkennen, dafl wichtige Teile der Simulation von
der Wandtemperatur Ty beeinflusst werden: T4y héngt
vor allem beim Start der Simulation direkt von Ty, ab.
Der Initial-Wasserdampfgehalt wird iiber P, sq¢ (3) be-
stimmt, welcher eine Funktion von Ty, ist. Auch ppc
héngt von P?(Tw) ab. Die Bewegung des Blasenrandes
wird wiederum durch die Temperaturabhéngigkeit von o
und v beeinflusst (siehe Tabelle 1).

Im Folgenden wird die innere und duflere Blasendynamik
bei Variation von Ty im Intervall von 277 K bis 310 K
untersucht. Dabei wurden typischen SBSL-Bedingungen
angenommen (Ruheradius Rg = 4,5 um, Anregungsdruck
P, = 1,3 bar Anregungsfrequenz v, = 26,5 kHz).

Ti Pr[;s (Twall)
Twall FC(Q) PH2O(R)

Ergebnisse

Tabelle 1 stellt verschiedene Ergebnisse der Vergleichs-
rechnungen dar. Die Menge des gefangenen Wasserdamp-
fes wird stark beeinflusst: Bei Ty = 310 K befindet sich
zu Start der Simulation die ca. 14-fache Menge an H2O in
der Blase, verglichen mit Ty, = 277 K. Durch die gerin-
gere Kondensationswahrscheinlichkeit bei hoherer Was-
sertemperatur steigt dieses Verhéltnis bis auf das mehr
als 17-fache gegen Ende des Kollapses an.

Diese starken Unterschiede im Wasserdampfgehalt ma-
chen sich deutlich in den erreichten Temperaturen be-
merkbar. Abb. 1 zeigt die zeitliche Entwicklung der Tem-
peratur des Blasenzentrums. Es ist klar zu erkennen, daf3
ein geringer Wasserdampfanteil zu deutlich hoheren Tem-
peraturen (Ty = 277 K: bis 32.000 K; Ty = 310 K: bis
15.000 K) sowie zu einer stérkeren Dynamik im Blasen-
inneren fiihrt, welche sich in einem schnelleren Sprung
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Abbildung 1: Temperatur im Zentrum der Blase um den
Zeitpunkt des min. Blasenradius (t=0) fiir Tw = 277 K (—),
280K (—), 285K (—), 290K (—), 300K (—), 310K (—).

der Temperaturen zeigt. Der Zeitpunkt der maximalen
Temperatur verschiebt sich mit sinkender Ty zum Zeit-
punkt des minimalen Blasenradiuses (Ry,ipn). Dies lisst
sich durch den kleineren Wert von R,,;, fiir diese Rech-
nungen erkliaren. Eine Erhohung von Ty, bewirkt durch
den grofleren Dampfdruck des Wassers, die niedrigere
Oberflichenspannung und die niedrigere Viskositéit ein
vergrofertes Aufschwingen der Blase (46,4 um bei Ty =
310 K vs. 38,4 um bei Ty = 277 K).

Die erreichten Minimalradien bleiben hingegen bei
niedrigen Wandtemperaturen bis zu Ty 285K
naherungsweise konstant. Der vermehrte Blaseninhalt bei
steigender Ty wird in diesen Féllen durch einen heftige-
ren Kollaps, hervorgerufen durch den steigenden R4,
kompensiert. Dies fithrt zu extremeren Bedingungen in
der Blase, so dass das Maximum der Lichtemission um
Tw 285K liegt. Abb. 2 zeigt dies zeitaufgelost. Die
Maximaltemperaturen und die Dauer der Lichtemission
unterscheiden sich fiir die ersten drei Rechnungen nur
kaum. Die Unterschiede in der emittierten Lichtmenge
ergeben sich durch eine Vergréflerung der Emissionsregi-
on.

Wird Ty weiter erhoht, wirkt der steigende HoO - Gehalt
extremen Bedingungen zunehmend entgegen. Bei Ty =
300 K wird weniger als 50% der Lichtmenge, verglichen
mit Ty = 285 K, abgestrahlt. Bei Ty = 310 K sind es un-
ter 20 %, trotz steigender Emissionsdauer. Abb. 3 zeigt
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Abbildung 2: Lichtemission der gesamten Blase um den
Zeitpunkt von Rynin (t=0). Farbkodierung wie bei Abb. 1

die Entstehung neuer Species durch chemische Reaktio-
nen wihrden der heifflen Kollapsphase. Es ist zu erkennen,
dass bei Ty = 310 K erheblich mehr Reaktionsproduk-
te gebildet werden als bei Ty = 277 K. Dies ldsst sich
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Tw[K] 277 280 285 290 300 310

o[1072N/m] 7,50 7,46 7,39 7,32 7,20 7,01
v[10~%m?/s] 1,57 1,43 1,25 1,09 0,86 0,69
Py, 5at[10° Pa) 0,78 0,97 1,37 1,89 3,51 6,20
H20in¢[10°] 5,0 6,4 9,5 14,1 30,5 72,0
H20,011[10°] 1,34 1,69 2,51 3,75 8,72 16,0
Rmaz[pm] 384 38,8 395 40,5 425 46,4
Ronin,mas[pm] 0,675 0,675 0,677 0,686 0,737 0,888
Atsr[ps] 100 95 95 100 125 185

dsr[pm] 0,5 0,6 0,7 0,5 0,6 0,8

Esr[1072pJ] 7,39 7,98 8,19 7,44 3,93 1,19

Tabelle 1: Auswirkungen der Anderung der Wassertempera-
tur Tw auf physikalische Parameter (o, v, Py sqt) sowie Si-
mulationsergebnisse:

H50;nit: Anzahl der Wasserteilchen bei Start der Simulation
H50,011: Anzahl der Wasserteilchen bei Kollapsende

Ronae: maximaler Blasenradius

Ryin,mds: min. Radius im MD-Modell

Atsr: Halbwertsbreite der Lichtemission

dsr: Durchmesser der Licht emittierenden Region

FEsr: gesamte emittierte Lichtenergie.

durch die groflere Menge an dissoziationsfahigem Was-
serdampf erkldaren. Hier liegt auch ein weiterer Grund
fiir die beobachteten niedrigen Temperaturen: Eine grofie
Menge thermischer Energie wird in chemischen Reaktio-
nen gebunden. Bei Ty = 277 K werden verhédltnismafig
mehr Produkte gebildet, deren Bildung mehrere Reakti-
onsschritte benstigt (HO2, H203).

277K: # of part. [10%]
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Abbildung 3: Teilchenanzahl von H(—), Ha(—), O(—),
02(—), OH(- -), HOQ(' -) und HQOQ(' -) ﬁir TW = 277 K
(oben) Tw = 310 K (unten) wihrend des Hauptkollapses
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